N

N

Nouvelles sources supercontinuum a fibre optique
multimode effilée en verres dechalcogénures pour la
gamme infrarouge moyen 2-20 ym

Esteban Serrano

» To cite this version:

Esteban Serrano. Nouvelles sources supercontinuum a fibre optique multimode effilée en verres
dechalcogénures pour la gamme infrarouge moyen 2-20 pum. Optique [physics.optics]. Université
Bourgogne Franche-Comté, 2024. Francais. NNT': 2024UBFCKO050 . tel-04885209

HAL Id: tel-04885209
https://theses.hal.science/tel-04885209v1

Submitted on 14 Jan 2025

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-04885209v1
https://hal.archives-ouvertes.fr

UBFC \\] @Cb

UNIVERSITE
BOURGOGNE FRANCHE-COMTE Laboratoire Interdisciplinaire
Carnot de Bourgogne

THESE DE DOCTORAT DE L’ETABLISSEMENT UNIVERSITE BOURGOGNE FRANCHE-COMTE
PREPAREE AU LABORATOIRE INTERDISCIPLINAIRE CARNOT DE BOURGOGNE

UMR 6303 CNRS — UBFC - Dijon - FRANCE

Ecole doctorale n°553

CARNOT-PASTEUR
Doctorat de Physique

Par

M. Esteban SERRANO

Nouvelles sources supercontinuum a fibre optique multimode effilée en verres
de chalcogénures pour la gamme infrarouge moyen 2-20 um

These présentée et soutenue a Dijon, le 17 octobre 2024

Composition du Jury :

M. Dudley John Professeur, Université de Franche-Comté Président du jury

M. Mussot Arnaud Professeur, Université de Lille Rapporteur

M. Zhang Xiang-Hua Directeur de recherche CNRS, Université de Rennes 1 Rapporteur

Mme. Rutkowski Lucile Chargée de recherche CNRS, Institut de Physique de Rennes Examinatrice

Mme. Hildenbrand-Dhollande Anne Responsable du groupe de développement laser, Institut Examinatrice
franco-allemand de recherches de Saint-Louis (ISL)

M. Kibler Bertrand Directeur de recherche CNRS, Université de Bourgogne Directeur de thése

M. Smektala Frédéric Professeur, Université de Bourgogne Codirecteur de thése






Remerciements

Lors d’un stage en 2019 au sein d’une certaine équipe Safir (ex-SLCO), j’ai pu
synthétiser mon premier verre et 1’étirer sous forme de fibre optique. En manipulant pour la
premicre fois cet objet, j’ai pu avoir le déclic : je voulais devenir chercheur en fibre optique !

Cette thése a donc été réalisée sous la direction de Bertrand Kibler et de Frédéric
Smektala au sein du laboratoire Interdisciplinaire Carnot de Bourgogne et dans 1’équipe Safir.
Je vais donc commencer par les remercier tous les deux pour cet encadrement incroyable, me
permettant ainsi de vivre ces trois années de thése dans des conditions idéales. Merci a
Bertrand pour m’avoir appris a devenir un jeune chercheur en physique et pour m’avoir
encadré de la meilleure des maniéres. Je vais garder pour longtemps sa fagon de travailler,
avec toujours ’envie de tout vérifier et d’étre le plus méticuleux possible. J’ai apprécié tous
les échanges que I’on a pu avoir, que ce soit sur les simus, les manips ou I’optique non-
linéaire. Les missions au Japon ou en Pologne auront été de belles aventures, dont je garderai
des supers souvenirs ! Merci a Frédéric pour m’avoir inspiré¢ a devenir chercheur dans le
domaine des fibres optiques. Son enthousiasme et sa gentillesse mettent en confiance pour
communiquer dans toutes circonstances.

Que dire sur I’équipe fibre et matériaux IR ? Je ne pouvais imaginer une meilleure
équipe et des meilleurs collégues pour réaliser cette thése. Merci a Grégory Gadret pour
m’avoir appris tellement de choses, que ce soit sur les lasers, I’optique, 1’histoire des sciences
ou encore ’ornithologie... nos discussions vont beaucoup me manquer ! Merci a Frédéric
Désévédavy pour m’avoir transmis beaucoup également, que ce soit sur la science des
matériaux ou sur la bibliographie (il n’y a pas une publi qu’il ne connait pas !). On aura bien
rigolé ensemble au labo (les mains dans la boite a gants ou la tour de fibrage) ou en congres.
Merci également a Clément Strutynski pour son aide, son humour, et j’espére un jour étre
aussi créatif que lui dans les manips ! Un grand merci a Claire-Héléne Brachais pour toutes
ces discussions que ce soit sur le vélo, Amboise ou les polymeéres ! Merci également a Pierre
Mathey pour sa disponibilité et toutes nos discussions en salle laser et en dehors. Je ne peux
remercier tout le monde individuellement alors merci a Guy Millot, Julien Fatome,
Christophe Finot, Erwan Lucas, Moise Deroh, Christophe Aquilina, Kamal Hammani,
Jean-Charles Jules, Yves Didelot et tant d’autres. J’ai également eu la chance d’utiliser la
chaine laser de 1’ équipe PFL a la fin de ma thése, alors un grand merci a Olivier Faucher,
Pierre Béjot et Franck Billard. Pierre et Franck, j’ai beaucoup appris avec vous toujours
dans la bonne humeur, et en plus on a obtenu un spectre jusqu’a 20 um (a une semaine de la
soutenance. .. mais ¢a reste entre nous !).

Mes remerciements vont également a toutes les personnes avec qui j’ai pu échanger au
quotidien. Merci a I’équipe du Pr. Ohishi a Nagoya pour m’avoir accueilli et aidé a obtenir
des résultats lors de mes missions au Japon. Merci a Jonathan Clermont-de-Gallerande
pour m’avoir fait découvrir le Japon, vivement la prochaine fois ! Merci également a Karol
Tarnowski pour les échanges que 1’on a pu avoir lors des séjours a Wroclaw, que ce soit sur
les fibres optiques ou sur I’histoire de la Pologne. Un grand merci aussi a 1’équipe de I’ISR de
Rennes Catherine Boussard-Plédel et David Le Coq pour m’avoir transmis ces fibres Te-
As-Se et Ge-Te-Agl, avec lesquelles, j’ai pu obtenir des résultats intéressants !

Je tiens a remercier les doctorants que j’ai pu cotoyer au laboratoire au cours de ces
années, ceux qui sont devenus Docteurs, Marianne, Rémi, Karolina, Anthony... ou ceux
qui vont le devenir Damien, Mostafa, Antoine, Alexis, Ayesha, Arnaud, Anjana, Mathis,



Remerciements

Lucille... Je tiens a ajouter quelques mots de plus sur mon partenaire de manips Damien. On
aura passé des supers moments en salle laser, & optimiser ce fameux 15 microns, a discuter de
tout, que ce soit a Dijon ou & Nagoya (ou il faut étre honnéte, c’était intense !!). Une bien
belle idée que 1’on a eu de tester en septembre 2022 les tapers Ge-Se-Te...

Je veux également remercier toute I’équipe de I’Expérimentarium (Coralie, Sophie,
Lionel, Ju, Robin, Thibault, Elise..) pour m’avoir appris a mieux communiquer mes travaux
de recherche au grand public. C’¢était un plaisir immense de pouvoir échanger, avec des ¢leves
du CM2 jusqu’au lycée, a propos de fibre optique et de laser a plusieurs couleurs dans
I’infrarouge ! Je vais garder tellement de souvenirs que ce soient les semaines expé, le festival
au Mans, ou encore cette fameuse journée grand public ou ma téte était partout dans Dijon...

Le point culminant de ces années de travaux s’est déroulé le 17 octobre 2024 a Dijon
lors de ma soutenance. Je tiens donc a remercier tous les membres de mon jury de thése, John
Dudley, Arnaud Mussot, Xiang-Hua Zhang, Lucile Rutkowski et Anne Hildenbrand-
Dhollande.

Merci a mes amis qui ont également enduré cette these, Greg, Luc, Marie, Quentin,
Clément et tant d’autres... Merci aussi a la team des biologistes avec qui on aura beaucoup
rigolé tous ensemble (méme si désolé, les physiciens sont les meilleurs !) : Juliette, Madhy,
Julie, Manon, Imane, Aude...

Un grand merci a ma belle-famille, pour avoir été présente lors de ces années mais
¢galement le jour J avec Camille, Paul, Karine et Olivier. Merci 2 ma grande sceur
Amandine, mon beau-frére Axel et mes niéces Candice et Juliette pour m’avoir écouté
discuter de ma thése encore et encore... Merci a mes parents qui m’ont permis d’étre la
personne que je suis aujourd’hui et de m’avoir permis de faire des études longues.

Pour terminer ces lignes, je dois remercier celle qui est devenue mon épouse au cours
de cette thése. Jeanne, merci pour tout ce que tu as fait pour moi, tu m’as tellement apporté
sur tous les sujets et merci encore pour tes nombreuses corrections... Je ne vais pas
développer plus, il faudrait de nouveau un manuscrit ! Vivement la suite nos aventures !

Pour ceux qui vont affronter les pages de ce manuscrit, bon courage et bon voyage
dans la génération de supercontinuum dans 1’infrarouge...

Mercti a tous !



Pour mes grands-parents...






Table des matiéres

Introduction générale 1

Chapitre I — Fibres optiques pour I’infrarouge et génération de supercontinuum

1. Fibres optiques pour Iinfrarouge. ........c.oovuiiiiiiiiiiii e 11
L1 INtrodUCHION. ...t e 11
1.2. Matériaux pour Iinfrarouge. .........o.ovviiiiiiii e 12

1.2.1. TranSparenCe OPTIQUE. .....ueeueee et entte et eteeenee et eaneeereeaneeanneenneeens 12
1.2.2. Familles de verre pour I’infrarouge.............ccovviiiiiiiiiiiiii e, 13
1.2.3. Principales caracteristiques OPtIQUES. ... ..ueutentenreeteteieeeereaneeneenan, 14
1.3. Fibres optiques pour I'infrarouge. .........o.ovuiiiiiiiiiiiiie e 17
1.3.1. Différents types de fibres Optiques.........oovviriiiiiiiiiiiii i 17
1.3.2. Pertes optiques de la fibre optique..........oovviiiiiiiiiiiii i, 18
1.3.3. Dispersion de l1a fibre optique.........covvvuiiiiiiiiiiiiiieeie e 19

2. Génération de SUPETCONTINUUIML .. ...uutntnttt et et et et et et eeeeteeeenteaneeeeneenes 20

2.1. Processus et dynamique de génération de supercontinuume...............ccoevuevnennnnn. 20
2.1.1. Endispersion Normale. ............oooiiiiiniiiiiiii i 20
2.1.2. En dispersion anormale. ..............oootiiiiiiiiiiiiii i 23

3.  Ftat de I’art de génération de supercontinuum dans I’infrarouge............................ 26
3.1. Génération de supercontinuum dans les fibres tellurites et fluores....................... 26
3.2. Génération de supercontinuum dans les fibres chalcogénures............................ 27

3.2.1. Spectres les plus optimisés dans I’infrarouge moyen...........................e. 28

R TN ) 4] 1Tt 5 A 30

3.3. Génération de supercontinuum avec des systeémes en cascade.................cceuvennn.. 30

4. Applications d’un supercontinuum dans I’infrarouge.................coociiiiiiiiiiiin, 31
5. CONCIUSION. .. ettt e e 32

Chapitre II — Techniques et dispositifs expérimentaux

1. DisSpositifS @XPErimentatX. ... ...eeutentittentett ettt ettt ettt eateeeaeeaaenns 41
1.1, Sources 1aser UHIISEES. .. ...vuuiei ittt 41
1.1.1. Source femtoseconde (cadence au kHz).................oooiiiiiiiiiiin., 41

1.1.2. Source femtoseconde (cadence jusqu’au MHzZ)................coooiiiiiiininnine. 42

1.2. Banc de génération et caractérisation de supercontinuum.................ceeveeuninennn. 44
1.2.1. Caractéristiques des optiques de couplage...........ccovviiiiiiiiiiiiinnn. 45

1.2.2. Caractéristiques des densités OPtiqUES. ... ...vvvveirieiriiiieiieieeneennnnn. 47

1.2.3. Systemes de caracteriSation...........covuiiiuierte it eie e eneeanann 47

1.2.4. Calibration des MESUIES........cuututintttt et eeea 50

1.3. Fabrication et caractérisation d’une fibre chalcogénure effilée (taper).................. 51
1.3.1. Fabrication d’un verre Ge-Se-Te..........cooiiiiiiiiiiiiii 51

1.3.2. Mesure des indices de réfraction.............c.oooiiiiiiiiiiiiiiii 52

1.3.3. Elaboration d’une fibre optique. ... ... ... oeveneieneeee e, 54

1.3.4. Mesure des pertes optiques de la fibre.............coooeviiiiiiiiiiiiinn.. 55

1.3.5. Fabrication d’une fibre effilée........... ... 56

N @11 151 S 110114 1<) 4 10 10 1S 57

2.1. L’équation de Schrodinger non-linéaire généralisée..............cooeviiiiiiiiiiiniin.. 57



Table des matiéres

2.2. RésOIUtION NUMETIQUE. ...\ venttt ittt e ettt et e et et e e e et e e e e e aeeeneenanns 57
2.2.1. Dopérateur lNGAIre. ... ...ovuiieiiei et 58

2.2.2. Dopérateur non-lnéaire. ...........oouevnuiiuiiietiit e eeeane 59

2.2.3. Coh€rence du SPeCLI........vuuiieiitit et 61

TR 70 0 Uo7 L3 103 P 61

Chapitre II1 — Concept de fibre mono-indice effilée Ge-Se-Te pour la génération
de supercontinuum

P 015 (T L0 T 5[ ) o P 67
2. Pompage avec une source femtoseconde (cadence au kHz)......................olll. 68
2.1. Caractéristiques de la fibre effilée Ge-Se-Te..........oooeiiiiiiiiiiiiiiii i, 68
2.2 RESUIALS. ..o eeee e 72

3. Pompage avec une source femtoseconde (cadence jusqu’au MHz).......................... 75
3.1, MeSUIes PréliminNaires. . ...ueetentett et ettt et et et et et et e te et eeeteeneeneenans 76
3.1.1. Influence du Raman dans la simulation numérique....................c.eeuen... 79

3.2. Montée en PuiSSANCE MOYEIIC. .. .. uutente et entetntentete et enaeaneantenteaneeeenneanens 80
3.2.1. Etude numérique du supercontinuum pour la puissance créte de 724 kW.....81

3.3. Perspectives pour les fibres Ge-Se-Te.........ooeviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeee e, 82

I 03 4 Ted T3 T ) B P 83

Chapitre IV — Généralisation du concept a d’autres verres et gammes spectrales

Lo INtrOdUCHION. ...t e 89
2. Fibres effiles Te-AS-Se. .. .ottt &9
2.1. Généralités sur les Verres Te-AS-Se.......ouuiiiiiiiii i, &9
2.2. Applications des fibres Te-AS-Se........oiuiiiiiiiiiii i, 90
2.3. Génération de supercontinuum avec une source femtoseconde (cadence au kHz).....91
2.3.1. Caractéristiques de la fibre Te-AS-Se......cccvviriiiiiiiiiiii e, 91
2.3.2. Pompage avec une source femtoseconde (cadence au kHz)..................... 94

2.4. Génération de supercontinuum avec une source femtoseconde (cadence jusqu’au
1Y 72 T 95
3. Fibres effilées TeO2-ZnO-LasO3.....c.viiiiiiiiii i e 97
3.1. Généralités des verres TeO2-Zn0O-LaxOz.......coviiiiiiiiiiiiiiiiii e, 97
3.2. Matériels et mEthOdes. ... ....ooviiiiii e 100
3.3 RESUIALS. .ottt e 100
3.3.1. Génération de SUPErCONtIMUUML. ......vvuueeete et eiee et eaeeaaeenneennaeanans 100
3.3.2. Montée en puiSSANCe MOYENIE. ... euuurenreenneenneenneeenneenneeanneenneennenn 102
4. Fibres effilées S100. . .ouuuini i 102
4.1. Propriétés de la fibre SiOn.......couiiiiiii i 103
4.2. Génération de SUPErCONTINUUML. .....utiuttet ittt ettt et e e eeenanes 105

5. CONCIUSION. .« ettt ettt e 108



Table des matiéres

Chapitre V — Applications et perspectives des sources SC a fibre effilée mono-
indice

Lo INtrodUCHION. ...t 115

2. Utilisation des verres Ge-Te-Agl.......coiiiiiiiiii e 115

2.1. Généralités sur les verres Ge-Te-Agl........ooiiiiiiii e, 115

2.2. Propriétés des fibres Ge-Te-Agl........ooiiiiiiiii e 117

2.3. Etudes de génération de SUPErcONtinUUM. ................ueeuueieeieeeie e, 120

2.3.1. Génération de SC dans un verre massif Ge-Te-Agl....................ooiiniii. 120

2.3.2. Génération de SC dans une fibre mono-indice non effilée Ge-Te-Agl........ 121

2.4. Perspectives avec des fibres effilées Ge-Te-Agl..........cooviiiiiiiiiiiiiiiiiinn, 123

3. Applications en spectroscopie d’absorption dans I’infrarouge moyen..................... 126

3.1. Spectroscopie d’absorption par ondes évanescentes (FEWS)........................... 126

3.2. Matériels et mEthodes. ........oooiuiinii i 127

3.3 RESUIALS. ..ttt 129

3.3.1. FEWS avec une fibre effilée.............coooiiiiiiiiiiiii 129

3.3.2. FEWS avec une fibre double fonction.............c..cooeiiiiiiiiiiiiiiin 131

3.4. Perspectives des mesures FEWS. ... 133

I 003 4 Ted LT3 T ) PP 133

Conclusion générale 139

Liste des travaux publiés 145
Annexes

1. Supercontinuum dans des fibres Ge-Se-Te dans un systéme tout-fibré.................... 147

2. Fibres tellurites a dispersion décalée et applications..............covvvviiiiiiiiiiinnennnnn.. 161






Introduction
generale




Introduction générale

L’infrarouge est une région du spectre électromagnétique couvrant les longueurs d’onde de 0,8
a 50 um. Par conséquent, I’infrarouge est d’un grand intérét dans de nombreux domaines. Nous pouvons
définir trois sous-régions avec 1’infrarouge proche NIR (0,8 - 2 um), I’infrarouge moyen MIR (2 — 20
pum) et 'infrarouge lointain FIR (20 — 50 um) (voir Figure 1) [1]. Les régions de I’infrarouge moyen et
lointain sont trés intéressantes en raison de deux facteurs clés: les fenétres de transparence de
I’atmospheére et la région des signatures spectroscopiques des molécules (fingerprint region). Dans la
région spectrale de I’infrarouge moyen, la plupart des molécules ont une absorption spectrale intense et
distincte. Ces bandes d’absorption y sont deux a trois ordres de grandeur plus importantes que les
harmoniques et les bandes d’absorption dans la région du proche infrarouge [2]. Ce fait est di a
I’excitation des modes vibratoires lorsque les molécules s’étirent le long de leurs liaisons ou vibrent
autour du centre de masse. La Figure 1 présente les principales liaisons chimiques et les fréquences
associées des différentes absorptions. Ici, le graphique est présenté entre 3600 cm™ et 500 cm™, soit
environ de 2,8 um a 20 um [3]. L’absorption moléculaire forte et spécifique dans I’infrarouge moyen
présente un intérét indiscutable, pour identifier de maniére non-destructive la présence d’un grand
nombre de molécules dans un milieu avec une sensibilité élevée. Les applications sont nombreuses et
dans plusieurs domaines, allant de 1’alimentaire [4], au médical [5] ou encore a la surveillance
écologique [6].

ANALYTICAL CHEMISTRY - INFRARED SPECTROSCOPY

Commonly referred to as IR spectroscopy, this technique allows chemists to identify characteristic groups of atoms (functional groups) present in molecules.
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Infrared frequencies make up a portion of the electromagnetic spectrum. If a range of infrared frequencies are shone through an organic compound, some of the frequencies are
absorbed by the chemical bonds within the compound. Different chemical bonds absorb different frequencies of infrared radiation. There are a number of characteristic absorptions
which allow functional groups (the parts of a compound which give it its particular reactivity) to be identified. This graphic shows a number of these absorptions.
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Figure 1 — Présentation des principales liaisons chimiques et leurs fréquences de résonnance
associées. Figure provenant de CompoundChem [7].

La spectroscopie d’absorption dans l’infrarouge moyen est une technique standard non
destructive utilisée dans les différents laboratoires. Dans la plupart des systémes de spectroscopie, des
sources larges bandes dans I’infrarouge moyen sont utilisées. En effet, une source de lumiére
spectralement large permet de détecter plusieurs molécules distinctes simultanément. Généralement, les
sources utilisées sont du type cops noir, présentant un faible colit et une compacité intéressante.
Cependant, elles présentent plusieurs limites techniques. Ces émetteurs thermiques sont spatialement
incohérents, omnidirectionnels et la puissance en sortie est relativement faible [8]. Citons par exemple,
la puissance de la source commerciale Arcoptix ARCLIGHT-MIR (SiC globar) émettant sur la gamme
1-25 um associée au couplage dans une fibre multimode a cceur creux, celle-ci est de moins de | mW.
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Introduction générale

Le développement de la technologie laser a partir des années 1960 a permis des avancées considérables.
Les lasers possedent des propriétés intéressantes, ils sont unidirectionnels, ont une excellente qualité de
faisceau, une forte cohérence spatiale et une forte puissance [9]. De nombreux travaux ont permis
d’obtenir des sources larges bandes a partir d’une source laser puissante quasi-monochromatique. En
effet, depuis la premicre génération de supercontinuum (SC) démontrée dans les années 1970 par Alfano
et Shapiro, les sources SC ont été beaucoup étudiées [10]. Un SC est une source laser qui voit son spectre
s’élargir spectralement via différents phénomenes non-linéaires. Différents milieux ont été utilisés pour
générer des sources larges bandes, que ce soit des milieux solides, liquides ou gazeux. Les premiers
résultats sur fibres ont été obtenus dans des fibres silice en 1978, avec un spectre allant de 0,7 a 2,1
um [11]. Ces différents développements ont menés par la suite, a la génération du « laser blanc » [12].

Durant la derniére décennie, plusieurs dispositifs optiques non-linéaires ont été testés afin de
générer des sources larges bandes dans I’infrarouge moyen. C’est notamment le cas avec 1’utilisation de
cristaux non-linéaires. Lesko et al. [13], ont reporté une source large bande, sur 6 octaves depuis 350
nm jusqu’a 22,5 um via ’utilisation de cristaux de LiNbOs, GaSe et CdSiP,. Pigeon et al. [14] ont
¢galement obtenu un SC allant de 2 a 20 um dans 67 mm de cristal GaAs avec des impulsions de 3 ps,
une puissance de 2 GW et une longueur d’onde de 9,3 pm. L’utilisation d’autres plateformes non-
linéaires a également intéressée les équipes de recherche, et notamment avec les guides d’onde [15-17].
Récemment, un spectre SC allant de 3 a 13 um, a d’ailleurs été reporté dans un guide d’onde SiGe, riche
en germanium avec une pompe a 8,5 pm. Les plateformes photoniques au silicium (Si) présentent des
avantages certains, grace notamment a une technologie de fabrication mature. Ces résultats ouvrent la
voie pour la génération de spectre large spectralement dans 1’infrarouge, avec des dispositifs compacts
sur puce.

La fabrication et la mise en forme de fibres optiques depuis les années 1970, ont également
permis de surmonter certains défis pour la génération de SC. Un trés large éventail de matériaux a été
exploré pour produire des fibres pour I’infrarouge moyen, avec le développement des verres
chalcogénures, de tellurites ou encore de fluorure [18]. Les pertes optiques des fibres optiques sont
généralement plus faibles que les guides d’onde, permettant ainsi ’utilisation d’une plus grande
longueur d’interaction. Plusieurs travaux ont ét€ menés pour controler les propriétés de dispersion des
fibres, par la fabrication de fibres avec des profils spéciaux (fibre a saut d’indice ou fibre
microstructurée). Ces fibres spéciales associées a des sources de fortes puissances ont permis des
avancées considérables dans 1’infrarouge moyen. Petersen et al. [19] ont reporté en 2014, le premier
spectre obtenu avec une fibre allant au-dela de 13 um. Depuis, plusieurs équipes de recherche tentent
de développer des sources SC dans le MIR avec des fibres. Ces sources répondent a diverses propriétés
(cohérence, largeur spectrale, planéité ou encore puissance moyenne) nécessaires pour des applications
spécifiques [8,20-24]. A noter que la plupart des sources SC commerciales sont situées dans la région
spectrale de 2 2 5 um. Nous pouvons mentionner une source SC fibrée commercialisée par Norblis,
allant de 2 a 10 um avec 50 mW en puissance [25]. Depuis plus récemment, ’entreprise Thorlabs
commercialise une source basée sur un SC fibré associé a un cristal ZGP, générant un spectre allant de
3,5 a 11 pm pour une puissance de plus de 20 mW [26]. Il existe donc une dynamique internationale,
dans le domaine de la génération de SC sur fibre pour I’infrarouge moyen. Le développement de ces
sources SC permet d’avoir une brillance importante, de 5 ordres de grandeur supérieure a celle des
sources corps noir, et de 1 a 2 ordres de grandeur a celle des sources synchrotron dans ’infrarouge. Ces
sources plus compactes sont qualifiées par Petersen et al. [27], comme des sources « synchrotron-sur-
table » Ces sources SC présentent donc des avantages certains, en comparaison aux sources corps noir.
Zorin et al. [8] ont d’ailleurs comparé ces sources SC avec des systémes plus standards et ont montré
I’intérét notamment pour la spectroscopie dans I’infrarouge [28].

Cette thématique de recherche de génération de SC dans I’infrarouge moyen est beaucoup
étudiée au sein de 1I’équipe SAFIR du laboratoire ICB. En effet, depuis plusieurs années, des efforts sont
menés sur la mise en forme de verres pour I’infrarouge et de fibres optiques chalcogénures spéciales.
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Ainsi différents profils ont été fabriqués, avec des fibres a saut d’indice et des fibres microstructurées a
cceur suspendu. Lutilisation de ces fibres avec des sources lasers aux durées d’impulsion ps ou fs et des
longueurs d’onde de pompe différentes a permis de générer des SC de plus en plus large spectralement.
La Figure 2 illustre 1’évolution des principaux résultats obtenus dans des fibres chalcogénures au sein
de I’équipe. Un spectre recouvrant la gamme de I’infrarouge moyen a pu étre obtenu grace a 1’utilisation
d’une fibre optique a saut d’indice optimisée ainsi qu'une source laser de forte puissance créte [29].
C’est dans ce contexte, au sein de 1’équipe SAFIR, que s’inscrivent les travaux de recherche de cette
these, débutée a I’automne 2021.

Les objectifs de cette these sont : (i) de développer des sources SC allant le plus loin possible
dans I’infrarouge moyen pour recouvrir toute la bande 2-20 um ; (ii) de maximiser le couplage de
I’énergie dans la fibre optique permettant alors une montée en puissance significative par rapport a 1’état
de I’art ; (iii) et de réaliser une preuve de concept de spectroscopie d’absorption sur cette bande spectrale
2-20 um. Les travaux de recherche menés dans cette thése ont donc une forte composante expérimentale,
que ce soit par I’utilisation de différentes chaines laser dans le MIR ainsi que la mise en forme de fibres
optiques effilées. Des simulations numériques sont également réalisées pour confirmer les différents
résultats expérimentaux.

Evolution sur 10 ans
2010 \

L " ™
Pompage proche -IR vers IR moyen
2012 Fibre microstructurée vers le saut d’indice
. Pompage ps vers le régime fs
L(JI]EJUI‘UI de qques m vers gques cm

‘ Verre riche en arsenic/sulfure vers le
2016 ' \ selenium ftellure
2019

Longueur d'onde (pm)

Spectre de puissance (40dB/div)

Figure 2 — Etat de I’art des SC obtenus dans des fibres chalcogénures au sein du laboratoire ICB et
de I’équipe SAFIR [29-32].

Dans le Chapitre I, nous présentons les propriétés principales des fibres optiques pour
I’infrarouge et plus spécifiquement sur la génération de SC. Un état de I’art portant sur les sources SC
dans I’infrarouge est ¢galement réalisé, ainsi que la présentation de quelques applications possibles avec
ce type de sources.

Le Chapitre II présente les différentes techniques et dispositifs expérimentaux utilisés au cours
de ces travaux de recherche. La description et la caractérisation du banc optique de génération de SC
sont réalisées, ainsi que la fabrication et caractérisation d’une fibre chalcogénure effilée. Enfin, nous
présentons les différents outils numériques utilisés pour modéliser les SC.

Le Chapitre III explore la génération de SC dans des fibres Ge-Se-Te, avec différentes sources
de pompage laser, afin d’obtenir un spectre large dans I’infrarouge avec une forte puissance moyenne.
Les fibres optiques utilisées dans ces expériences sont des fibres mono-indices. Cela signifie qu’iln’y a
pas de structure interne dans la fibre (coeur/gaine ou microstructure), le guidage de la lumiére se fait aux
interfaces verre/air. Plusieurs sources laser ont été utilisées, avec des cadences de répétition différentes.
Des ¢largissements spectraux importants ont ainsi été¢ obtenus avec également de fortes puissances
moyennes, avec de simples fibres Ge-Se-Te eftilées.
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Le Chapitre IV étudie le concept de fibre effilée mono-indice pour la génération de SC, dans
d’autres verres et gammes spectrales. Une nouvelle composition de verre chalcogénures est utilisée avec
le systéme vitreux Te-As-Se. Des spectres larges spectralement sont obtenus avec ces fibres, mais des
problémes d’endommagements dus au laser sont également relevés. Une autre famille de verre est
¢galement utilisée, avec les verres tellurites. Une nouvelle fois, une simple fibre effilée est utilisée pour
générer des spectres larges avec une forte puissance en sortie de fibre. Dans une tout autre gamme
spectrale, une fibre silice commerciale effilée est utilisée avec notre chaine laser travaillant jusqu’au
MHz.

Avec le Chapitre V, nous explorons les possibilités de génération de SC, dans des fibres Ge-Te-
Agl, que ce soit expérimentalement ou numériquement. Dans une deuxiéme partie, nous présentons des
premiéres mesures de spectroscopie d’absorption par ondes évanescentes (FEWS), au moyen de fibres
effilées Te-As-Se. L’absorption entre 9 et 10 pm de 1’éthanol est alors étudiée avec une fibre a double
fonction optique (génération de SC et FEWS).

En annexe, je présente deux autres études réalisées au cours de cette thése. Une premiére annexe
présente les résultats expérimentaux mais également numériques de génération de SC avec un systéme
tout-fibré faisant intervenir diverses fibres Ge-Se-Te. La deuxiéme annexe traite de 1’analyse de fibres
tellurites a dispersion décalée et leurs potentielles applications. Dans ces deux études, j’ai réalisé les
différentes simulations numériques.

Les travaux expérimentaux présentés dans ce manuscrit ont bénéficié des équipements de la
plateforme technologique SMARTLIGHT (Investissements d’Avenir, EQUIPEX+ Smartlight, contrat
n°ANR-21-ESRE-0040).
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Chapitre |

Fibres optiques pour
I’infrarouge et géneration de
supercontinuum

Résumé du chapitre : Ce chapitre présente des notions sur les fibres optiques pour la génération de
supercontinuum (SC) dans D’infrarouge. Les mécanismes nécessaires a la génération de SC sont

¢galement présentés ainsi qu’un état de 1’art sur les différents SC obtenus dans 1’infrarouge moyen.
Enfin, quelques applications sont présentées.
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1. Fibres optiques pour ’infrarouge

1.1. Introduction

Au cours des 25 derniéres années, différents groupes de recherche du monde entier ont déployé
de nombreux efforts et mené des recherches intensives sur la génération de supercontinuum (SC), en
ciblant notamment une émission de lumiere tres large, en particulier dans l'infrarouge (IR). Bien que les
gammes spectrales UV et visible soient également intéressantes de ce point de vue, nous nous
concentrerons ici uniquement sur la gamme spectrale de I’infrarouge. Ces différents travaux ont été
basés, d’une part, sur la compréhension profonde des effets optiques non-linéaires dans les fibres
optiques. D’autre part, ces études se sont aussi concentrées sur une activité intense dédiée a la maitrise
de la synthése et des propriétés des matériaux, avec la fabrication de fibres optiques a partir de propriétés
opto-géométriques appropriées. Tout cela est 1ié a la maturation de technologies de pointe liées aux
lasers a impulsions ultracourtes délivrant des puissances créte élevées permettant d'initier des
interactions non linéaires dans les guides d'ondes [1-3].

La combinaison de ces différentes recherches a permis cette formidable évolution des fibres pour
supercontinuum, depuis la toute premicre tentative en 1976 par Lin et Stolen. En effet, le premier
supercontinuum obtenu €tait de seulement quelques centaines de nm dans le domaine visible d'une fibre
en silice [4,5]. En effet, il a été nécessaire de pouvoir comprendre, contrdler et surmonter les défauts
inhérents a la conversion non-linéaire a large bande pendant la propagation de I'impulsion dans une fibre
optique. Autrement dit, différents parameétres ont été étudiés, a savoir l'optimisation de la densité de
puissance spectrale, le seuil d'endommagement, la cohérence et les problémes de stabilité. Et
aujourd'hui, méme si tous les objectifs ne sont pas encore atteints, des sources supercontinuum
commerciales sont disponibles, avec suffisamment de robustesse et de fiabilité pour étre utilisées par
des non-experts de 1I’optique non-linéaire. Ces sources commerciales sont essentiellement basées sur des
fibres de silice ou de fluorure. Pour ces sources supercontinuum pompées dans le proche infrarouge, une
puissance de sortie moyenne de 'ordre du watt est disponible sur une plage allant de 0,4 um a 2,4 um
pour les fibres de silice, et atteignant 4,8 um pour les fibres de fluorure. Récemment, les fibres de
chalcogénure ont commencé a étre utilisées, dans un montage en cascade impliquant la combinaison
d'une fibre de silice, d'une fibre de fluorure et d'une fibre de chalcogénure, pompées par un laser a fibre
dopé a I'erbium. Cette configuration permet de couvrir une gamme de longueurs d'onde de 8 pm, de 2
pm a 10 um. Ainsi, cela correspond a une partie seulement de la bande de I'infrarouge moyen (2-20 um),
avec une faible puissance (de 1’ordre de 16 mW) [1]. Bien que des sources SC a base de fibres aient été
mises sur le marché, elles présentent toujours une faible conversion d'énergie et une extension limitée
dans l'infrarouge moyen. En revanche, d'autres problémes subsistent, comme la densité de puissance, la
stabilit¢ des impulsions, le degré de cohérence et le contrdle de la polarisation. En particulier, leur
architecture compacte reste basée sur des sources laser de pompage dans le proche infrarouge,
combinées a des fibres en silice ou/et en fluorure. Malgré 1'abondante littérature sur le sujet, le potentiel
des fibres infrarouges moyennes pour la génération de SC n'a pas encore été enticrement exploré. Ainsi
des améliorations significatives sont encore possibles pour permettre la création de nouveaux systémes
dans un avenir proche. Récemment, des sources SC atteignant la limite de 18 pm ont été démontrées [6]
et des efforts sont déployés pour aller plus loin dans la gamme THz, avec pour objectif d'atteindre la
limite fondamentale de 30 pm des verres de tellurure.

Dans ce qui suit, 1'état de I'art des réalisations dans le domaine des fibres infrarouges pour la
génération de supercontinuum sera présenté. Les fibres infrarouges intéressantes de ce point de vue sont
essentiellement des fibres non basées sur la silice, mais sur les trois principales familles de verre
présentant une transparence infrarouge étendue, a savoir les verres d'oxyde lourd (tellurites,
germanates...), de fluorure et de chalcogénure. En fonction de la composition du verre, différentes
gammes spectrales peuvent étre couvertes par les fibres correspondantes. Les verres d'oxyde lourd ou
de fluorure conviennent a la génération de SC dans la gamme de 1 a 5 um, tandis que les verres de
chalcogénure sont dédiés a l'infrarouge moyen pour couvrir la gamme de 2 a 20 um et méme au-dela.
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1.2. Matériaux pour I’infrarouge

1.2.1. Transparence optique

La transparence optique demeure une caractéristique fondamentale pour définir un verre. Ainsi,
chaque verre va transmettre sur une plage variée de longueurs d’onde. Cette plage est désignée comme
la fenétre de transmission du verre. Cette fenétre de transmission est comprise entre la bande interdite,
qui se trouve aux courtes longueurs d’onde, et 1’absorption multiphonon aux grandes longueurs d’onde.

1.2.1.1. Bande interdite

La bande interdite refléte les transitions électroniques des électrons entre la bande de valence
et la bande de conduction du matériau. Ces transitions ne se produisent que si I'énergie du photon dépasse
la différence entre 1'énergie de la bande de conduction et celle de la bande de valence. Dans les matériaux
vitreux, des états électroniques non localisés sont présents, situés juste au-dessus de la bande de valence
et immédiatement en-dessous de la bande de conduction. L’énergie de la bande interdite Eg.p est définie

de la maniére suivante :
£ hc
g Ag
Avec h la constante de Planck, c la célérité de la lumiére dans le vide.

(1.1)

1.2.1.2. Absorption multiphonon

L’absorption multiphonon, limitant la transmission aux grandes longueurs d’onde, provient de
I’interaction de la lumiére avec les modes de vibration des différentes liaisons chimiques des molécules
présentes dans le verre. Nous pouvons relier ces vibrations directement a la masse des différents atomes.
En réalisant une analogie avec un oscillateur harmonique, nous pouvons comparer deux atomes a un
systéme masse-ressort de masses respectives m; et mp, la fréquence de résonnance v pourra se mettre
sous la forme :

1 |k 1 1 1

=— |- avec —=—+— (1.2)
2w Ju Hom m

ou k est la constante de force des liaisons atomiques et 1 la masse réduite du systéme.

Nous remarquons que plus les atomes seront lourds, plus 1’absorption multiphonon sera
déplacée aux grandes longueurs d’onde dans I’infrarouge. Les verres de chalcogénures composés
d’atomes « lourds », comme le Tellure (M1, = 127,60 g.mol!) ou le Sélénium par exemple (Ms. =
78,96 g.mol!), auront tendance a décaler I’absorption dans I’infrarouge plus loin que dans le cas des
verres d’oxydes, a cause de la faible masse molaire de I’atome d’Oxygéne (Mo = 16,00 g.mol™).

1.2.1.3. Autres sources d’absorption

D’autres absorptions peuvent dégrader la transmission d’un verre. En effet, la présence
d’impuretés dans le matériau peut provoquer des bandes d’absorption dans le spectre. Ces impuretés
peuvent provenir des précurseurs utilisés pour la fabrication du verre ou de I’environnement extérieur,
comme la présence d’eau dans 1’atmosphere par exemple. Le Tableau I.1 présente les longueurs d’onde
des principales bandes d’absorption que nous pouvons identifier dans les verres de chalcogénures.

1.2.1.4. Diffusion
La transmission du verre peut également étre diminuée par la diffusion. Il existe deux types de
diffusion de la lumiére. La premicre, appelée diffusion élastique, n'a pas d'impact sur 1'énergie de I'onde
lumineuse, tandis que la seconde nommée diffusion inélastique, modifie 1'énergie de 1'onde lumineuse
diffusée. Dans la diffusion élastique, nous pouvons en distinguer trois types : la diffusion de Rayleigh
et la diffusion de Mie, qui dépendent de la longueur d'onde, ainsi qu'une diffusion qui est indépendante
de la longueur d'onde.
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La diffusion de Rayleigh prédomine aux courtes longueurs d’ondes et conditionne le minimum
théorique d’atténuation possible de la fibre optique. Cette diffusion est proportionnelle a A* [11].

La diffusion de Mie est également plus importante aux courtes longueurs d’ondes car elle est
proportionnelle a A2, Elle apparait lorsque la taille des centres diffusants est comparable a celle de la
longueur d’onde. A I’inverse de la diffusion de Rayleigh, cette diffusion peut étre limitée lors des étapes
de fabrication [12].

La derniére diffusion, indépendante de la longueur d’onde, peut étre expliquée par un effet
lentille engendré par des bulles ou des cristaux dans le matériau [13].

Tableau 1.1 — Longueurs d’onde des principales bandes d’absorption des impuretés que nous
pouvons identifier dans les verres de chalcogénures [7—10].

Espéce Longueur d’onde
moléculaire d’absorption
absorbante (pm)

O-H 2,92
2,32

3,55

4,15

Se-Hl 4,57
4,90

7,8

3,64

S-H 4,00
H20 (eau 2,29
moléculaire) 6,30
CO2 4,26

1.2.2. Familles de verre pour I’infrarouge

La transparence intrinséque des verres dépend donc de leur composition chimique comme vu
aux points précédents. Bien entendu, la qualité optique finale des verres est fortement liée a leur
synthése. Pour atteindre la transparence intrinséque, il faut pouvoir fabriquer des verres de grande
pureté. En principe, plus les éléments entrant dans la composition du verre sont lourds, plus 1'énergie
fondamentale des phonons (E;) est faible et, par conséquent, plus 1’absorption multiphonon est
décalée [14—-16]. En régle générale, I'énergie des phonons du verre de silice, liée a la force de liaison
entre le silicium et 'oxygéne, est E, = 1100 cm™. Ainsi cela conduit a une longueur d'onde d’absorption
multiphonon d'environ 3 pm, pour un échantillon de plusieurs millimétres d'épaisseur.

Les verres de tellurite, basés sur l'oxyde de tellure (TeO,) présentent une énergie de phonon
autour de E, = 700 cm™! et une coupure multiphonon autour de 6 um. Le verre est synthétisé dans des
conditions séches, pour éviter les absorptions extrinséques dues a la pollution de l'eau, qui peuvent
limiter la fenétre de transparence des 2,8 um [17]. Il existe de nombreuses compositions dans divers
systémes chimiques, la plus courante étant la famille TZN dans le systéme TeO, — ZnO - NaO [18,19].

Dans le cas des verres fluorés, deux compositions ont attiré I'attention des groupes de recherche,
le fluorozirconate (a base de ZrF4) et le fluoroindate (a base d'InFs) avec une énergie de phonon autour
de E, =500 cm! et une coupure multiphonon entre 8 et 9 um sur verre massif. La principale composition
commerciale est le verre ZBLAN dans le systéme ZrF, - BaF, - LaF; - LaF3 - NaF. Par ailleurs, ces verres
sont également de bons hotes pour le dopage aux terres rares en raison du fort caractére ionique de leurs
liaisons chimiques, contrairement aux verres de silice qui ont un caractére ionique moins poussé. Les
principaux défis liés a leur synthese et a 1'étirage des fibres, consistent a éviter l'eau ou la poussicre, qui
entrainent la cristallisation du verre, ainsi qu'une dégradation de la transparence dans l'infrarouge. Leur
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synthése est donc réalisée dans une atmosphere séche et propre (boites a gants, salles blanches) [20,21].
En comparaison aux silicates, aux tellurites (et oxydes lourds en général) ou encore aux chalcogénures,
il y a peu de compositions compatibles au procédé¢ de fibrage avec les verres fluorés.

Dans le cas des verres chalcogénures, c'est le remplacement de 1'oxygeéne par le soufre, le
sélénium ou le tellure dans le réseau vitreux qui pousse 1'énergie des phonons vers des valeurs plus
basses, autour de E, = 350 & 200 cm™'. Méme si le sélénium pur permet d'atteindre un verre & partir de
lui-méme, les éléments chalcogénures sont en général associés a un ou plusieurs €léments semi-
métalliques comme le gallium, le germanium, I'arsenic, 1'antimoine, etc. La coupure multiphonon est
alors repoussée vers les grandes longueurs d'onde et permet d'atteindre des longueurs d'onde supérieures
a 8 um et jusqu'a 20 um, voire plus. La contrepartie est un déplacement du band-gap vers les grandes
longueurs d'onde par rapport aux verres d'oxyde, déplacement qui rend ces verres colorés en jaune a
rouge pour les sulfures et non transparents dans le visible (noirs) pour les séléniures et les tellurures. La
encore, la présence d'eau doit étre évitée, de méme que celle de l'oxygeéne, qui altére fortement la
transmission infrarouge lorsqu'il est présent. Ceci explique que la synthése soit généralement réalisée
en ampoule scellée sous vide, avec purification préalable des produits de départ. De nombreuses
compositions sont disponibles pour ces verres, le verre de référence étant 1'As,S; [7,22]. La Figure 1.1
présente les transmissions des principales familles de verre dans 1’infrarouge.

Ces trois familles de verres sont souvent appelées verres mous ou verres a faible Tg, en raison
de leur faible température de transition vitreuse (Tg) par rapport a celle de la silice. En effet, leur Tg se
situe entre 100°C et 400°C en fonction de la composition donnée (voir Tableau 1.2), alors que la Tg de
la silice est d'environ 1200°C. Cette température de transition vitreuse représente la température a partir
de laquelle le verre commence a se ramollir. Nous pouvons noter qu’en dessous de cette température, la
viscosité est supérieure a 10'° poises, rendant le matériau figé. La viscosité a la Tg est de 10" poises et
pour une température sup€rieure la viscosité diminue, ainsi les atomes peuvent créer un réseau ordonné,
c’est ce qu’on appelle la cristallisation. C’est d’ailleurs en-dessous de cette viscosité (donc au-dessus de
cette température T,) que les procédés de mise en forme ont lieu, en particulier le fibrage.

T T T T T T

100

T T
Silice Fluorure

Transmission (%)
(&)}
o
I

1 | |

2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Longueur d'onde (um)

o

Figure I.1 - Fenétres de transmission des principales familles de verre, oxydes, fluorures et
chalcogénures (As2Ss, AsaSe; et Ge-Se-Te).

1.2.3. Principales caractéristiques optiques

Le verre est un matériau diélectrique signifiant qu’il ne posséde pas de porteurs de charges
libres. Les charges présentes dans le matériau sont engagées dans des liaisons chimiques, les rendant
incapables de se déplacer a une échelle macroscopique. En présence d'un champ électrique, les charges
au sein du verre subissent des déplacements transitoires, s'éloignant l1égerement de leur position initiale.
Ces déplacements ¢lémentaires se traduisent par I'émergence de moments dipolaires électriques induits
dans le matériau, ou les charges positives se déplacent d'un c6té, tandis que les charges négatives se
déplacent de 'autre. En d'autres termes, 1'effet d'un champ électrique sur un diélectrique est de provoquer
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une polarisation. Si le champ posseéde une intensité faible, la réponse du matériau va étre linéaire et la
polarisation induite sera donc proportionnelle au champ. A I’inverse, lorsque ’intensité du champ
devient importante, cette polarisation induite ne va plus étre proportionnelle et la réponse du matériau
devient non-linéaire. Cette polarisation peut s’exprimer de la fagon suivante :

B=e, (X<1)_§+X(z>_ﬁ+x<3>_ﬁ+...+X(n)_ﬁ’) (1.3)
P=pl 4 (p(z) T p(n)) (1.4)
=P +Py (1.5)

o X™ représente la susceptibilité diélectrique du n®™€ ordre. Dans 1'équation (L.5), le terme Pp

représente la polarisation linéaire et Pxr la polarisation non-linéaire.

Pour un matériau amorphe comme le verre, la centro-symétric de la matrice implique
'annulation des susceptibilités diélectriques des ordres pairs. Le principal terme responsable des effets
non-linéaires dans un verre ou une fibre optique est donc le terme d'ordre trois (x®). La non-linéarité
intrinséque du verre est caractérisée par l'indice de réfraction non linéaire (n2) en m?/W.

Lorsqu’une onde électromagnétique interagit avec les électrons des couches externes d’un
matériau di¢lectrique, la réaction du milieu dépend généralement de la fréquence de I’onde propagée w.
Cette caractéristique se manifeste au travers de I’indice de réfraction du milieu n(w), ¢’est la dispersion
chromatique. Ce phénomeéne physique est relié aux fréquences de résonnance auxquelles le milieu
absorbe la radiation électromagnétique via des oscillations d’électrons. En se plagant loin des fréquences
de résonance du milieu, I’indice de réfraction peut étre approximé par 1’équation de Sellmeier [16] :

n2(w) =1+ Z f (.6)
]

ou ®; sont les pulsations de résonance du matériau dans le vide et les coefficients B; représentent
les forces associées aux résonances.

L’indice de réfraction linéaire du matériau dépend donc de la vitesse a laquelle 1’onde
¢lectromagnétique se propage en son sein. Il en résulte que, pour une impulsion polychromatique se
propageant dans un milieu dispersif, les différentes composantes spectrales vont se propager a des
vitesses différentes. Cette dispersion chromatique du milieu (Dn) peut se calculer de la maniére
suivante :

Ad?n
D, = TAE (1.7)
avec A la longueur d’onde, c¢ la célérité de la lumiére et n I’indice de réfraction linéaire du milieu
approximé avec 1’équation de Sellmeier. Cette dispersion Dr, s’exprime en ps.nm™ . km™! et correspond a
I’¢étalement temporel de I’impulsion par nanometre de largeur spectrale et par kilométre de fibre. En
fonction du signe de D, nous pouvons distinguer trois régimes de dispersion :

- Si D < 0, la dispersion est dite « normale ». Dans ce régime les hautes-fréquences (courtes
longueurs d’onde) se propagent plus lentement que les basses-fréquences (hautes longueurs
d’onde).

- SiDn>0, ladispersion est dite « anormale ». Les hautes-fréquences de I’impulsion se propagent
plus vite que les basses-fréquences.
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- Si Dn =0, régime de dispersion nulle qui est spécifique a chaque matériau. Il existe donc une
longueur d’onde ou la dispersion s’annule, c’est le zero dispersion wavelength (ZDW). A cette
longueur d’onde toutes les composantes spectrales se propagent a la méme vitesse.

La dispersion chromatique induite par le matériau, telle qu’elle a été décrite jusqu’a présent, ne
constitue pas la seule contribution a la dispersion totale d’une fibre optique. En effet, il est essentiel de
prendre en compte la dispersion introduite par le guide. Dans la suite de ce chapitre, la dispersion totale
de la fibre optique sera décrite.

La composition chimique détermine donc l'indice de réfraction linéaire (n) et la dispersion
chromatique du matériau. Le Tableau I.2 donne quelques valeurs typiques pour n, np, le ZDW du
matériau, ainsi que la coupure multiphonon, la longueur d'onde du band-gap (Aap) et la Ty, pour plusieurs
compositions de verre de référence des principales familles de verre. La variation de l'indice de
réfraction non-linéaire en fonction de I’indice linéaire pour les principales familles de verre est illustrée
en Figure 1.2.

Tableau I.1 — Principales propriétés optiques et température de transition vitreuse pour certains verres
dans le moyen-infrarouge.

ZDW du

n@ 1 pm n: @ 1.06 pm matériau (um) hgap (um) Amp (nm) Tg (°C)
Base InFs ~15 ~3.10% ~1,6 ~0,25 ~8 ~250
’ (~ n2[SiO2]) ’ ’
Base TeOx ~2 ~2.100 ~22 ~ 0,4 ~6 ~280
(~10 x n2[Si02)) ’ ’
As2S3 ~2,47 ~5.10°" 5 0,62 10 200

(~ 100 x n2[SiO2])

Comme nous pouvons I’identifier avec la figure ci-dessous, les indices non-linéaires augmentent
avec I’indice linéaire. La silice, ainsi que les verres de fluorure, possédent un indice n, bas (~ 2,6.102°
m?/W). Dans le cas des verres de tellurite, nous trouvons un ordre de grandeur en plus en comparaison
de la silice et pour les verres de chalcogénures, le n, est compris entre 107'® et 107" m?/W. Ces derniers
possédent donc des propriétés non-linéaires plus importantes en comparaison de la silice.

-16
10 : : ' ' ‘ ' Tellurures ]
-17
10
=~ -18 a
E 10 ©11‘Oxydes lourds :
o~ Sulfures
£
~ 19
[ 1 - 4
0 Base INFg/  o-7 i T
o :
—-20|
10 luorures - ST S HRHRE
10_21 1 1

1.3 1.5 1.7 19 21 23 25 27 29
Indice de réfraction linéaire n

Figure 1.2 — Indice de réfraction non-linéaire en fonction de I’indice de réfraction linéaire pour les
principales familles de verre.
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1.3. Fibres optiques pour I’infrarouge

La qualité optique et le contrdle des paramétres opto-géométriques sont d'une importance
primordiale dans la fabrication des fibres supercontinuum infrarouges. Nous ne développerons pas ici
les stratégies de synthése des verres adoptées pour les différentes familles de verre. Ces dernicres
présentent chacune leurs propres caractéristiques liées a la purification des éléments bruts (traitement
réactif, distillation...), aux conditions de synthése (creusets, air sec, vide...), au procédé (trempe a 1'état
fondu, extrusion...). Le lecteur est renvoyé vers les différentes descriptions disponibles dans la
littérature [7,15,19,20]. Ces conditions de synthése déterminent la qualité optique intrinséque du verre.
Elles permettent notamment de se débarrasser des bandes d'absorption extrinséques inadaptées, qui
pourraient altérer la fenétre de transmission du verre, en étant préjudiciables aux interactions optiques
non linéaires et a la propagation de la lumiére si elles sont trop fortes.

1.3.1. Différents types de fibres optiques

Une fibre optique peut étre considérée comme un guide d’onde a géométrie cylindrique composé
de deux matériaux vitreux ayant des indices optiques différents : le cceur et la gaine. Le cceur, avec un
indice optique plus élevé que celui de la gaine, est le milieu a travers lequel I'onde lumineuse se propage
sous certaines conditions. La gaine, quant a elle, sert a confiner la lumiére. Il existe plusieurs profils
d’indice possible comme illustre la Figure 1.3. Le profil standard est le saut d’indice (Fig.L.3 (a)) avec
un indice de cceur qui est constant sur la surface. Nous trouvons également les fibres microstructurées
avec des trous d’air dans le verre (Fig.1.3 (b)) ou alors les fibres effilées (taper) avec une section fine
appelée waist (Fig.L.3 (¢)).

n(r) n(r) n(r)
1 N. 1 Nyerre 1 Ne

T ng : nair

coeur i¢ > coeur ig

~ r
(a) (b) (c)

Figure 1.3 - Différents profils d’indice : (a) fibre a saut d’indice, (b) fibre microstructurée et (c) fibre
effilée (taper).

La Figure 1.4 présente des profils de fibres optiques expérimentaux pour des fibres
chalcogénures. En fonction du profil de fibre utilisé, un paramétre va étre fortement impacté, celui de
1’ouverture numérique (ON). Pour rappel, dans une fibre standard a saut d’indice la valeur de 1’ouverture
numérique est calculée a partir de la différence d’indice de réfraction entre le cceur et la gaine de la
maniere suivante :

ON = /n?—nj (1.8)

Chalcogenide

Fiber core fiber ¢ =200 um

Chalcogenide
taper ¢ =20 um

Figure 1.4 - Vue en coupe d’une fibre a saut d’indice chalcogénure [24], vue en coupe d’une fibre a
cceur suspendu [25] et photographie d’une fibre effilée en chalcogénure.

Page | 17



Chapitre I — Fibres optiques pour I’infrarouge et génération de supercontinuum

Cette valeur d’ouverture numérique est importante car elle est liée a la fréquence normalisée V. En
effet, avec une approche ondulatoire de la lumiére, il existe des conditions d’interférence entre les
différentes ondes. Il en résulte un ensemble de solutions vérifiant les équations de Maxwell. Une onde
vérifiant ces €quations est appelée un mode optique. La fréquence normalisée V s’¢tablit de la fagon
suivante :

2m
V=—a.0ON (1.9)
A

Pour une longueur d’onde 4 et un rayon de cceur a. Une fibre optique a saut d’indice est considérée
comme monomode pour V<2,405. Si V est supérieure a cette valeur, plusieurs modes vont se propager,
la fibre est donc considérée comme multimode. Chaque mode posséde une fréquence de coupure pour
laquelle en-dessous de cette valeur, celui-ci n’est plus guidé. Pour une fibre fortement multimode, il est
possible d’approximer le nombre de modes guidés de la manicre suivante :

VZ
Nmodes = 7 (1- 10)

1.3.2. Pertes optiques de la fibre optique

Lors de la propagation d’un signal lumineux au sein d’une fibre optique, I’intensité va diminuer
a cause de différents phénomeénes. En injectant une puissance initiale (Pi) dans une fibre optique de
longueur L, la puissance en sortie de fibre (Poy) s’obtiendra de la maniére suivante [11]:

Pyy: = Pip exp(—al) (1.11)

avec a la constante d’atténuation mesurée pour la fibre optique par la mesure du cut-back (voir
Chapitre II). Usuellement o est exprimé en dB/km. La relation entre a en dB et en unité linéaire est
donnée de la facon suivante :

10 (Pout

agg = —— log B ) = 4,343a (1.12)
A

L

La perte de propagation linéaire au sein de la fibre optique provient principalement de 1’absorption

du matériau ou a la diffusion de la lumiére aux interfaces des différents matériaux. Lorsqu’un faisceau

lumineux est injecté dans une fibre optique, il subit également une perte par réflexion de Fresnel sur la

face d’entrée. Ainsi, seulement un pourcentage de la puissance initiale (Pin) est couplée dans la fibre

(Po). Cette puissance couplée va ensuite étre transmise a la sortie de la fibre optique et subir a nouveau

les pertes de Fresnel a I’interface verre/air. Ce coefficient de Fresnel Rr pour une incidence normale est
donné par la relation :

ny — ny|?

Rp =

(1.13)

n, +n,

avec n; I’indice du milieu 1 et n; I’indice du milieu 2. Ces pertes de Fresnel vont étre d’autant plus
importantes que la différence d’indice entre les deux milieux est élevée. Par exemple, pour un verre de
sulfure As,S; ayant un indice de réfraction de 2,42 a la longueur d’onde de 2,5 um, le coefficient Rr sera
de 17%.

La Figure L5 (a) présente les pertes optiques entrant en jeu lors de la transmission d’un signal
optique dans une fibre optique monomode en silice. La fenétre de transparence de la fibre est encadrée
par la bande interdite et 1’absorption multiphonon. En comparaison, nous présentons en Figure L.5 (b),
la courbe d’atténuation d’une fibre tellurite a saut d’indice. Nous identifions bien 1’absorption
multiphonon plus loin dans I’infrarouge (vers 4 um). Nous pouvons également noter un fond continu en
dessous de 0,5 dB/m entre 1,5 et 2,8 um. Ce fond continu est bien plus élevé que dans le cas de la fibre
silice, ou 1’atténuation est mesurée en dB/km. Les pertes sont bien plus élevées dans les fibres pour
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I’infrarouge mais cela ne pose pas un obstacle majeur pour la génération de supercontinuum car une
courte longueur de fibre est nécessaire (< 10 cm), la non-linéarité étant plus élevée.

(a) (b)
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Longueur d’onde (pm)

Figure 1.5 — Courbe d’atténuation caractéristique (a) d’une fibre monomode en silice [26] et (b) d’une
fibre tellurite TZL [27].

1.3.3. Dispersion de la fibre optique

Dans le cas des fibres optiques, la dispersion chromatique globale est la somme de la dispersion
du matériau (D) et la dispersion introduite par le guide (Dg). Nous avons donc une dispersion globale
D s'écrivant de la maniére suivante :

D =D, +D, (1.14)

Pour la propagation d'une onde au sein d'une fibre optique, nous pouvons définir une constante
de propagation 3 :

W
Blw) = neff(w)? (1.15)

Lors de la propagation d’impulsions courtes, la dispersion joue un réle trés important car les
différentes composantes spectrales se déplacent a des vitesses différentes déterminées par c/n(w). Les
effets de dispersion de la fibre optique sont pris en compte par le développement en série de Taylor de
la constante de propagation B autour de la fréquence centrale (wo) du spectre de I’impulsion :

w 1 1
B(w) = n(oo)? = Bo + B1(w — wp) +§Bz(® — wp)? +g[33((0 —wp)* + - (I.16)
dw™

ouf, = (ﬂ) avec n=0,1,2...

Les premiers coefficients ; et B, peuvent étre reliés a l'indice de phase (ner) de la manicre
suivante :

1 Tlg 1 aneff
Bl :%:?:Z<n€ff+w 90 (117)
1 aneff azneff
=—|2 1.18
B c < Jdw T dw? ( )

avec la vitesse de groupe v, et I'indice de groupe ng. 1 est inversement proportionnel a la vitesse
de groupe et représente donc la vitesse de I'enveloppe de I'impulsion. Le terme B, est le coefficient de
dispersion de vitesse de groupe (GVD, group velocity dispersion). Nous exprimons souvent dans la
littérature ce parameétre sous la forme :
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_ 0By 2mc

P=an ="zl

(1.19)

La dispersion de la fibre optique est un facteur important a prendre en compte pour la génération
de supercontinuum. En fonction du régime de dispersion normale D< 0 ou anormale D>0), la dynamique
de formation va étre différente, comme nous allons le voir dans la suite de ce chapitre. Selon la géométrie
choisie, les différents profils permettent essentiellement de gérer la dispersion chromatique et la position
du ZDW afin de mieux s'adapter a la longueur d'onde du laser d'entrée. Le ZDW peut étre fortement
déplacé vers des longueurs d'onde plus faibles (par exemple, de l'infrarouge moyen au proche
infrarouge) lorsque le diamétre du cceur de la fibre est réduit dans le cas d’une fibre a coeur suspendu
par exemple [24]. Le profil de la fibre a saut d’indice a lui, un impact plus faible sur la position du ZDW
en raison d'une différence d'indice plus faible. Nous pouvons obtenir avec une conception de fibre
appropriée, une dispersion dite « all-normal » ou un profil présentant un ou méme plusieurs ZDW [24].
Des fibres étirées peuvent permettre d’obtenir facilement des guides d'ondes présentant une dispersion
variable [28,29]. Alors que les fibres a saut d’indice et les fibres microstructurées sont directement
étirées sur une tour de fibrage a partir d’une préforme, les fibres effilées (taper) sont généralement
traitées ultérieurement. En effet, cela permet de réduire davantage le diametre des fibres optiques telles
qu'elles sont étirées car, souvent, un étirage direct ne permet pas d'atteindre les petits diamétres (de
l'ordre de quelques microns ou dizaines de microns) requis.

2. Génération de supercontinuum

En section (1.2.3), il a été vu que les effets non-linéaires dans les matériaux vitreux et donc les
fibres optiques ont pour origine la susceptibilité d’ordre 3. Ce (X(3)) est responsable de phénomeénes
comme la génération de troisiéme harmonique, de mélange a quatre ondes et de réfraction non-
linéaire [11]. Pour comprendre la dynamique de formation d’un supercontinuum, il faut premiérement
définir la durée d’impulsion de la pompe laser.

Nous nous intéresserons dans ce manuscrit uniquement a la génération de SC en impulsion
courte (<1 ps). Une fois la durée d’impulsion déterminée, il faut également définir le régime de
dispersion de la fibre utilisée, soit en dispersion normale ou anormale. Différents phénoménes entrent
donc en jeu en fonction de cette durée d’impulsion et de la dispersion. Le Tableau 1.3 expose ces
différents mécanismes mis en ceuvre lors de la génération de supercontinuum.

Tableau L.2 — Principaux effets responsables de la génération de supercontinuum en fonction du
régime de dispersion et de la durée d’impulsion pour une approche scalaire.

Impulsion courte (<1 ps) Impulsion longue (> 1 ps)

- Auto-modulation de phase

Rgglmg de s (SPM) . - Mélange a quatre ondes (FWM)
dispersion - Auto-raidissement et brisure de DU L
. . . - Diffusion Raman stimulée (SRS)
normal I’impulsion (optical wave
breaking)

Régime de - Dynarnlquc? solltgnlque - Instabilité ('1e modglatl(')n Ml

. . - Ondes dispersives - Dynamique solitonique
dispersion A . .

anormal - Auto-decalage. Raman en - Ondes d1sperswe§

fréquence du soliton (SSFS) - Auto-décalage Raman du soliton (SSFS)

2.1. Processus et dynamique de génération de supercontinuum

2.1.1. En dispersion normale

Pour un pompage en dispersion normale de la fibre, I’impulsion initiale du laser va
premiérement &tre élargie via 1’auto-modulation de phase (SPM) et générer des oscillations
spectrales [30]. Cette auto-modulation de phase est une conséquence directe de 1’effet Kerr 1ié a la

Page | 20



Chapitre I — Fibres optiques pour I’infrarouge et génération de supercontinuum

dépendance en intensité de I’indice de réfraction linéaire. L’effet Kerr généralement considéré comme
instantané résulte de la déformation par le champ optique de la répartition de charge électronique des
molécules dans le verre. Plus I’indice non-linéaire va étre important plus I’indice optique va étre modifié,
provoquant un déphasage non-linéaire auto-induit lorsqu’un champ intense se propage dans une fibre
optique de longueur L. L'impulsion va donc subir un élargissement spectral symétrique par rapport a la
pulsation centrale wo. Ce phénoméne entraine le déplacement des hautes fréquences a l'arriére de
l'impulsion et les basses fréquences vers le front de 1'impulsion. Cet effet est donc opposé a ceux induits
en régime de dispersion anormale (D>0). Pour une impulsion sécante-hyperbolique, nous pouvons
prédire la position du pic spectral le plus externe de la fagon suivante [31] :

Wy = oy (1-1,84873) (1.20)

avec w,, = 433_%/ T, pour une impulsion de durée To et B = yPyL [31].

La Figure L.6 illustre la génération de SC dans 4 cm de fibre a saut d’indice de 10 um de diamétre
de ceeur en verre de Ge-Se-Te [32]. La description pour obtenir la simulation numérique d’un tel SC
sera présentée dans le Chapitre II, ainsi que la fabrication du verre Ge-Se-Te et ces différentes
caractéristiques. L’impulsion est centrée a 3,375 um dans le régime normal de la fibre et peut étre
modélisée avec précision par une sécante-hyperbolique de durée d’impulsion de 175 fs (largeur spectrale
de 1,8 THZ). La puissance créte utilisée est de 1,8 kW.
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Figure 1.6 — (a) Différents spectres obtenus en fonction de la longueur de propagation L et
représentation du spectre expérimental (courbe en noir) et (b) différents profils d’intensité en fonction
de la propagation. (c) Evolution spectrale et (d) temporelle. Une échelle logarithmique avec 40 dB de
dynamique est utilisée pour les deux graphes.

Dans ce cas présenté, nous pouvons estimer la position des pics de notre spectre liés a la SPM
via I’équation (1.20) pour une longueur de propagation de 7 mm ety = 0,30 W-'.m"!. La Figure 1.7 illustre
le spectre obtenu pour cette longueur de propagation. Le décalage par rapport a wo est d’environ 7 THz.

Page | 21



Chapitre I — Fibres optiques pour I’infrarouge et génération de supercontinuum

T T T

Ko = 3,33 um Moy = 3,42 M

Or mi /// ma

Spectre (dB)
&

-10 L I L . L L
3000 3100 3200 3300 3400 3500 3600 3700 3800

Longueur d'onde (nm)

Figure 1.7 — Spectre SC simulé a partir d’une impulsion a 3,375 um dans une fibre a saut d’indice
Ge-Se-Te (Po= 1,8 kW) pour une longueur de propagation de 7 mm. Les longueurs d’onde déterminées
numériquement pour la position des pics externes lors de 1’auto-modulation de phase sont également
présentées.

Aprés une certaine longueur de propagation, le mélange a quatre ondes (FWM) va provoquer la
génération de nouvelles fréquences sur les bords du spectre, c’est 1’auto-raidissement et la brisure de
I’impulsion optique (optical wave breaking) [30]. 11 est possible de déterminer la largeur spectrale
maximale a -3 dB, suite a I’auto-raidissement et la brisure de I’impulsion optique. Pour rappel, le
parametre N est défini de la maniére suivante :

_Lp _YPOTOZ
Ly |1

avec Lp la longueur de dispersion, Lt la longueur non-linéaire, Py la puissance créte, To la durée
de I’impulsion (a 1/¢), y la non-linéarité de la fibre (voir Chapitre 11 (2.2.2)) et B, le coefficient de
dispersion de vitesse de groupe. Ce parameétre correspond au nombre de solitons que nous verrons dans
le cas d’un pompage en dispersion anormale. Bien qu’il n’y ait pas de solitons formés dans le régime de
dispersion normale considéré ici, la définition habituelle de ce parameétre N est utile pour ’interprétation
des résultats [30,33].

2

(1.21)

Dans le cas d’une impulsion sécante-hyperbolique, nous pouvons approximer cet élargissement
spectral maximal par 1,7 N [30]. Dans I’exemple présenté ici, y = 0,30 W'.m' et B, = 0,32 ps>m’. Le
facteur d’¢largissement attendu est d’environ 6,8 fois la largeur spectrale initiale de la pompe (1,8 THz),
soit 12 THz. Expérimentalement et numériquement, le spectre SC correspondant s’étend de 3,15 a 3,60
um a -3 dB, corroborant la prédiction ci-dessus.

A l’aide d’un spectrogramme temps-fréquence, il est possible d’interpréter les différentes
dynamiques de la propagation non-linéaire dans une fibre optique. La figure L.8 présente les
spectrogrammes obtenus pour le SC simulé dans la fibre a saut d’indice pour différentes longueurs de
propagation. Nous identifions le mécanisme d’auto-modulation de phase apparaissant dés les premiers
millimeétres de propagation, tout en gardant un chirp quasi-linéaire en fin de propagation (L= 4 cm),
comme attendu dans ce régime de dispersion [30]. Un pompage laser en régime de forte dispersion
normale permet d’obtenir un spectre qui reste symétrique autour de la pompe, mais sera moins large
qu’en dispersion anormale. Certaines composantes spectrales au cours de 1’élargissement peuvent
franchir le zéro de dispersion et ainsi passer dans le régime de dispersion anormale. Dans ce cas, ces
composantes spectrales vont bénéficier de la dynamique de pompage en dispersion anormale.
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Figure 1.8 — Spectrogrammes projetés sur ’intensité temporelle et spectrale présentant 1’évolution
d’une impulsion a 3,375 um dans une fibre a saut d’indice Ge-Se-Te (Po= 1,8 kW) en fonction de
différentes longueurs de propagation.

2.1.2. En dispersion anormale

Dans le régime de dispersion anormale, la SPM va initialement mener a un élargissement
spectral de I’impulsion et donc une compression temporelle. Ce phénoméne va conduire a la génération
des solitons d’ordre élevé. Pour rappel, une onde solitaire ne se déformant pas au cours de sa propagation
dans un milieu non-linéaire et dispersif est appelé un soliton. Si une impulsion lumineuse subit les effets
antagonistes de la dispersion anormale et de 1'effet Kerr, nous obtenons alors un soliton optique. Un
soliton est dit fondamental ou d’ordre 1 quand N = 1, ¢’est-a-dire quand Lp=Lxr (voir Equation 1.21).
Si la valeur de N est supériecure a 1,5, le soliton est alors dit d'ordre supérieur et va lui, subir des
deéformations au cours de sa propagation.

Aprés la formation des solitons d’ordre élevé a cause de la SPM, nous observons 1’éclatement
du soliton d’ordre supérieur en N solitons d’ordre 1, c’est ce qu’on appelle la fission de soliton. Une
longueur d’interaction est nécessaire pour obtenir cette fission de soliton. Cette longueur est définie par
Lission = Ln/N. Les solitons fondamentaux €jectés vont alors se propager a des vitesses de groupe plus
grandes, des amplitudes élevées et des durées courtes. La génération de ces solitons provoque la
génération d’ondes dispersives (dispersive waves, DW) en régime de dispersion normale, par transfert

, ‘e du sol; utre coté du : . " umise 4 u i
d’énergie du soliton de I’autre c6té du ZDW. Cette onde dispersive est soumise a une condition d’accord
v iton. i vec u ui & s etu cqu s
de phase avec le soliton. Un soliton avec une puissance créte Ps et une fréquence ws permettra la
génération d’une onde dispersive a une fréquence wpw, s’écrivant sous la forme :

Wpw

Bws) ==+ (1 = f)VPs = Blwpw) -

~ (1.22)
g, a,s

ou vgs représente la vitesse de groupe du soliton, § la constante de propagation et fg, la
contribution Raman du soliton.

La Figure 1.9 présente les résultats obtenus pour une fibre avec un cceur suspendu de 4 um en
Ge-Se-Te avec la méme source laser que celle présentée dans la partie 2.1.1 mais une puissance créte de
0,7 kW. Des profils de spectre a différentes longueurs de propagation sont affichés, ainsi que 1’intensité
correspondante (Fig. 1.9 (a-b)). Nous pouvons voir via les évolutions temporelle et spectrale (Fig. 1.9
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(c-d)), la compression temporelle de I’impulsion et I’éclatement du soliton d’ordre supérieur aprés moins
de 8 mm de propagation. Cette génération de soliton est bien associée a la génération de 1’onde
dispersive aux courtes longueurs d’onde (vers 2 pm).

(@) (b)
—L

0 600
g s
‘0

2 59 2 400
Q c

o & 200
n £

- i h i | 0

2000 3000 4000 5000 -2 2 4
Longueur d’'onde (nm) Temps (ps)

0 2000 3000 4000 5000 -
Longueur d'onde (nm) Temps (ps)

Figure 1.9 - (a) Différents spectres obtenus en fonction de la longueur de propagation L et
représentation du spectre expérimental (courbe en noir) et (b) différents profils d’intensité en fonction
de la propagation. (c) Evolutions spectrale et (d) temporelle. Une échelle logarithmique avec 40 dB de
dynamique est utilisée pour les deux graphes.

Cependant, le processus majeur de I’¢élargissement spectral n’est pas seulement 1’éjection de
solitons d’ordre ¢élevé mais la diffusion Raman qui va entrainer un décalage continu des solitons vers les
plus grandes longueurs d’onde. Cet effet est appelé 1’auto-décalage Raman en fréquence du soliton
(SSFS). Il découle du recouvrement du spectre du soliton avec sa propre bande de gain Raman [34,35].
La diffusion Raman est un processus inélastique (transfert d'énergie entre le CEM et le milieu optique)
a deux photons. Ce phénoméne traduit le fait que lorsqu'un photon de pompe (vp) est absorbé par le
milieu vers un état excité, un photon de plus basse fréquence est émis (vs). L'effet Raman peut donc étre
caractérisé par sa valeur de gain Raman noté gr(Q), avec Q la différence en fréquence entre la pompe et
le Raman. Il est possible de relier ce gain Raman a la partie imaginaire de la transformée de Fourier de
la réponse Raman hr(Q) de la fagon suivante, avec notamment fz le paramétre qui mesure la
contribution Raman par rapport a la non-linéarité totale :

3 ~re
8 (@ = T2 fx [ fa(@) ] (1.23)

Ce sont les différentes propriétés vibratoires des molécules qui induisent le décalage fréquentiel,
en fonction du matériau ce décalage va donc étre différent. Dans la littérature, nous pouvons trouver les
valeurs de réponse Raman pour différents matériaux. Prenons 1'exemple de la silice, le spectre s'étend
sur plus de 20 THz, avec un maximum aux alentours de 13 THz. La Figure 1.10 présente les courbes de
gain de la silice, d'un verre TBZN (famille des tellurites) et d'un verre de chalcogénure Gei7GasSbioSeo.
Nous remarquons avec ce graphique que le verre TBZN possede le spectre de gain qui s’étend le plus
en prenant le spectre a mi-hauteur et le verre chalcogénure le plus étroit. Dans le Chapitre 11, le modele
mathématique pour décrire hr(t) sera décrit de fagon précise.
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Figure 1.10 - Réponse Raman normalisée de différentes compositions de verre [36-38].

La dynamique est mise en évidence avec les spectrogrammes pour différentes longueurs de
propagation (Fig. I.11). Nous observons bien la SPM dans les premiers mm de la fibre puis la formation
du premier soliton éjecté et de 1’onde dispersive associée (S1 et D1(Fig. I.11 (¢))).

En fin de propagation, nous pouvons corréler les pics temporels distincts de S1 et S2 avec les
pics aux grandes longueurs d’onde sur le spectre (voir Fig. I.11 (d)). Une corrélation peut également
étre établie entre le pic en fort régime de dispersion normale autour de 1900 nm et le large fond continu
de faible amplitude sur le spectre temporel apres le pic associé au soliton 1 (S1).
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Figure .11 - Spectrogrammes projetés sur les intensités temporelle et spectrale de I’ impulsion centrée
43,375 um se propageant dans 4 cm de fibre a cceur suspendu Ge-Se-Te (Po = 0,7 kW) pour différentes
longueurs de propagation.
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3. Etat de P’art de génération de supercontinuum dans

Pinfrarouge
Dans cette partie, nous allons établir un état de ’art de la génération de supercontinuum pour
I’infrarouge moyen dans des fibres fluores, tellurites ou chalcogénures et dans des systémes de pompage
différents.

3.1. Génération de supercontinuum dans les fibres tellurites et fluores

Les fibres fluorées sont apparues comme la plateforme technologique la plus mature et la plus
appropriée pour s'attaquer a la génération de SC, dans la gamme de 2 a 5 um et plus particuliérement
les fibres de fluorozirconate (ZBLAN) et de fluoroindate (InFs). La recherche sur les fibres en verre
fluoré a commencé dans les années 1970. Son développement extraordinaire pendant plus de 40 ans a
permis d’optimiser la fabrication compléte du verre et des fibres conduisant a une commercialisation
réussie, avec des fibres dopées et non dopées aux terres rares d'une grande pureté [20]. Elles sont
transparentes de 1'UV a I’infrarouge moyen (jusqu'a 4,5 ou 5,5 um selon la composition ZBLAN ou
InF3, respectivement). Les pertes optiques sont inférieures a 20 dB/km dans la gamme spectrale 1-3,5
um, avec une atténuation minimale de 1 dB/km a 2,55 um. Elles peuvent étre utilisées efficacement sur
des dizaines de métres dans des expériences d'optique non linéaire, et elles présentent un indice de
réfraction non linéaire similaire a celui des fibres a base de silice (environ 2-4.102° m*W). Les verres a
base de fluorure présentent une faible longueur d'onde de dispersion nulle (ZDW) (=1,6 um), ce qui est
bénéfique pour le pompage en dispersion anormale avec des sources laser couramment disponibles.

Depuis 2006 et la premiere génération de SC dans une fibre fluorée par Hagen et al. [39], de
nombreux travaux ont été rapportés dans les fibres ZBLAN. Il convient de mentionner que des efforts
considérables ont été déployés pour faire passer la puissance de sortic moyenne de dizaines de mW a
environ 10 W en quelques années [40]. Ainsi, cela a permis d’ optimiser la distribution de la puissance
SC vers I'IR moyen, par exemple en atteignant une densité de puissance spectrale dans les 3,5-4,5 um
au niveau du mW/nm. Un examen détaillé des développements successifs (avant 2015) de ces sources
SC a haute puissance dans l'infrarouge moyen basées sur des fibres ZBLAN se trouve dans la
référence [41]. Plus récemment, les puissances de sortie moyennes atteignent plusieurs dizaines de watts
avec une limite du SC a environ 4 pm [42].

Pour étendre la limite de la longueur d'onde du SC a 5 um , les fibres de fluoroindate (InF3) ont
¢été considérées comme les candidates les plus appropriées. La premicére démonstration de génération de
SC dans une fibre InF a été rapportée en 2013 par Theberge et al. [43] avec un pompage fs, montrant
des avantages évidents mais nécessitant un pompage dans la gamme spectrale vers 2 um. De la méme
maniére, de nombreux travaux ont étudié des architectures de pompage distinctes pour optimiser la
largeur spectrale, ainsi que la puissance moyenne de sortie jusqu'a atteindre le niveau de 10 W de nos
jours, avec plus de 2 W de puissance au-dela de 3,8 um [44]. La référence [45] fournit une bibliographie
détaillée du développement récent des sources SC basées sur des fibres InFs. La figure 1.11 (a) montre
un résultat obtenu avec une puissance de I’ordre du watt dans une fibre ZBLAN et InF; [46].

D’un autre c6té, les progrés récents dans la fabrication des verres de tellurite (base TeO,) ont
permis d’obtenir des matériaux transmettant sur la méme gamme spectrale que les verres de fluorure
mais avec une non-linéarité plus élevée, typiquement un ordre de grandeur au-dessus. Cette non-linéarité
plus importante permet de réduire considérablement la longueur de la fibre requise pour une interaction
non-linéaire efficace et la génération de SC. Le ZDW est généralement situé vers 2 pm, restant
accessible pour le pompage avec des sources laser a fibre dopées au thulium par exemple.

Plusieurs démonstrations de SC dans des fibres tellurites ont d'abord été réalisées avec des fibres
microstructurées présentant des cceurs de petite taille, afin d'améliorer encore la non-linéarité et de
décaler le ZDW en dessous de 2 pum. Ainsi, un pompage a dispersion anormale est permis avec des
sources laser conventionnelles [47-51]. Dans les fibres microstructurées, 1’'un des principaux
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inconvénients est le vieillissement possible de la fibre en fonction de la composition du verre. Ce
phénomeéne de vieillissement est di a la diffusion de la vapeur d'eau atmosphérique dans les trous de la
fibre et a l'interaction avec le cceur de la fibre [52]. Seul le travail pionnier de Domachuk et al. a rapporté
en 2008 un SC tres large, s'étendant de 0,79 a 4,87 um, mais en utilisant un segment trés court (8 mm)
de fibre microstructurée en tellurite [53]. En 2013, les résultats présentés par Thapa et al. [54] peuvent
étre considérés comme un tournant dans le développement de la fibre tellurite pour la génération de SC,
en revenant a des conceptions de fibres solides standards et robustes.

En comparaison avec les fibres a profil d'indice avancé, le profil a saut d'indice standard reste
clairement intéressant. Du point de vue de la fabrication de la fibre, cette géométrie est plus facile a
mettre en ceuvre. Il convient de mentionner que ces profils simples (avec une différence d'indice
d'environ 0,1 a 2 um) permettent différents régimes de dispersion dans la fibre, d'un profil de dispersion
all-normal a des profils avec un ou deux ZDW situés dans la gamme 2-4 um [55]. La flexibilité actuelle
des propriétés de dispersion autour de 2 um combinée a un fort confinement optique ont permis de gérer
des régimes distincts de génération de SC [55-58]. Le SC le plus large dans l'infrarouge moyen dans
des fibres tellurites a été obtenu avec un profil saut d'indice dans une fibre de 9 cm de long et de 3,5 pm
de cceur présentant deux ZDW [59].
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Figure 1.12 - (a) Exemples de SC avec une puissance de 1’ordre du Watt obtenus dans une fibre
ZBLAN et InF; [46]. (b) SC obtenu dans 9 cm de fibre tellurite pompée a 2,4 um a 43 MHz de taux de
répétition. La puissance moyenne en sortie est de 150 mW [59].

La pompe laser délivre des impulsions femtosecondes a 2,4 um a un taux de répétition de 43
MHz. La largeur de bande SC résultante s'étend de 1,3 a 5,3 um avec une puissance de sortie de 150
mW (voir Fig. 1.12 (b)). Grace a la dispersion optimisée de la fibre et ses pertes réduites, en particulier
dans la gamme 4-5 pm, la génération de SC est considérablement poussée vers l'infrarouge, ce qui
conduit & une proportion de puissance ¢levée d'environ 45% du SC dans la fenétre atmosphérique 3-5
um. Ce résultat est présenté dans la Figure 1.15 (b).

3.2. Génération de supercontinuum dans les fibres chalcogénures

Les verres de chalcogénures (ChG), avec leur fenétre de transmission beaucoup plus large et
leur non-linéarité plus élevée (cf Figure LI.1 et Tableau L.2), sont les candidats appropriés pour étendre
la génération de SC dans I'IR. L'é¢tude de la génération de SC dans I'[R moyen dans les verres de
chalcogénures a commencé en 2005 dans des fibres d'As-Se ou d'As-S [60,61], pompées dans la région
de I'IR proche a 1,5 ou 2 um, avec les sources laser disponibles, entrainant un €largissement spectral
limité. En effet, les fibres de chalcogénures ont leur ZDW situé loin de I'IR, dans la gamme de 5-10 um.
Dans cette gamme, les sources laser compactes et de haute puissance font défaut, de sorte que de
nombreux développements expérimentaux ont alors impliqué des fibres ChG microstructurées a petit
coeur avec un ZDW décalé [62,63].

Cependant, 1'émergence récente de sources laser accordables a haute puissance créte basées sur
des amplificateurs paramétriques optiques (OPA) et des modules de génération de différence de
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fréquence (DFG) ont conduit a une percée majeure dans la génération de SC dans I'IR moyen en utilisant
des fibres ChG. En 2014, Petersen et al. ont reporté un SC trés large bande, s'étendant de 1,4 a 13,3 um.
Des injections des impulsions de 100 fs a 6,3 pm ont été réalisées avec un taux de répétition de 1 kHz
dans une fibre a saut d'indice de As,Se; et une gaine de GeioAs»s 4Sess s [64]. Par la suite, les chercheurs
se sont concentrés sur I'optimisation des fibres ChG pour les paramétres de pompage direct du laser dans
l'infrarouge moyen, afin d'améliorer I'élargissement spectral et la puissance de sortie du SC. Aujourd'hui,
des diamétres de coeur de fibre plus importants peuvent étre étudiés lors du pompage dans la gamme des
5-10 um prés du ZDW du matériau, ce qui permet de se concentrer sur des segments de fibre plus courts.
Malgré une atténuation encore élevée (de ’ordre du dB/m) par rapport a d'autres fibres de verre
communes, les fibres ChG compensent par leur indice de réfraction non linéaire élevé, permettant
d'obtenir de plus large spectre infrarouge SC dans seulement quelques centimeétres de fibre [63].

3.2.1. Spectres les plus optimisés dans I’infrarouge moyen

La génération de SC dans des fibres ChG a saut d'indice a permis aux chercheurs d'étendre de
plus en plus la limite du SC dans l'infrarouge. Cheng et al. ont obtenu un SC s'étendant de 2 a 15,1 um,
en pompant une fibre a saut d’indice en As,Ses [65]. Dans cette expérience, les auteurs ont utilisé un
laser de pompe a 9,8 um avec une durée d'impulsion de 170 fs a une fréquence de répétition de 1 kHz.
Plusieurs études ont également exploré la fabrication de fibres avec différentes compositions de verre.
Par exemple, Ou et al. ont rapporté un SC s'étendant de 1,8 a 14 pm dans une fibre de 23 pm de diametre
de cceur en GejsSbasSeso et GeisSbaSess [66]. La longueur d'onde de la pompe était fixée a 6 um dans
le régime de dispersion anormale de la fibre. Par la suite, plusieurs études ont exploré d'autres
compositions de verre avec des schémas de pompage similaires. Ils ont rapporté une largeur de bande
SC similaire dans l'infrarouge moyen allant jusqu'a 13-14 um [67—71]. Il convient de noter que des
efforts importants ont été faits pour €liminer les éléments toxiques, tels que l'arsenic ou encore
I'antimoine, dans la composition du verre. Lemicre et al. ont montré un SC dans le moyen-infrarouge
dans une fibre a saut d’indice en verre chalcogénure sans arsenic et antimoine [24]. Un SC de 2 4 14 pym
a été obtenu en pompant une fibre de 10 um de diametre de coeur en verre GezoSesoTeao/GezoSeroTero.
Plus récemment, la méme équipe du Dr Kibler et Pr Smektala a démontré avec succes un SC dans I'IR
moyen allant de 1,7 4 18 um en pompant a 8,15 um avec des impulsions de 65 fs a 1 kHz dans une fibre
Ge-Se-Te de 12 um de diamétre de cceur [6]. Ce spectre a 1’état de I'art est illustré a la Figure 1.13. Ce
résultat offre la possibilité de recouvrir entiérement la région du MIR. En paralléle, les chercheurs ont
¢galement commencé a explorer les systémes de verre a base de Tellure pour la génération de SC, qui
offrent des fenétres optiques plus larges et des indices de réfraction non linéaires plus élevés. Par
exemple, un spectre SC couvrant la gamme spectrale de 2 a 16 um a été obtenu par Zhao et al. dans une
fibre Ge-Te-Agl [72]. La fibre de 14 cm de long était pompée a 7 um avec une impulsion de 150 fs et
une fréquence de répétition de 1 kHz. Le Tableau 1.4 énumére les sources SC dans le moyen infrarouge
les plus avancées et les plus récentes basées sur des fibres ChG en pompage direct.

T
—— Lemiére et al. (2021)
Petersen et al. (2014)

Spectre
(30 dB/div)

1
2 4 6 8 10 12 14 16 18
Longueur d’onde (um)

Figure 1.13 — Spectre de SC allant de 1,4 a 13,3 um (courbe noire) obtenu dans une 8,5 cm de fibre
a saut d’indice As>Ses avec des impulsions de 100 fs a 6,3 pm (courbe noire en pointillés) [64]. Spectre
SC obtenu allant de 1,7 a 18 um (courbe rouge) obtenu dans une fibre de 4 cm de saut d’indice Ge-Se-
Te avec des impulsions de 65 fs a 8,15 um (courbe rouge en pointillés) [6].
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Les résultats ci-dessus qui présentent les spectres les plus larges dans I’infrarouge sont
généralement pompés par des sources laser a faible taux de répétition, ce qui donne une puissance de
sortie SC tres faible (inférieure a 1 mW). Avec une puissance aussi faible, une détection minutieuse est
nécessaire pour caractériser le spectre obtenu, et le SC généré est difficile a utiliser. Pour progresser vers
la génération simultanée de SC ultra large bande et de haute puissance, 1'utilisation de sources laser MHz
a été étudiée. Ces sources a taux de répétition plus élevé ont une puissance moyenne beaucoup plus
¢levée au prix de la puissance créte disponible, et donc de 1'élargissement spectral qui en résulte. De
plus, de telles pompes avec des puissances moyennes ¢levées fortement concentrées dans un coeur de
quelques um peuvent endommager la face d’entrée de la fibre. Pour surmonter ce probléme, Petersen et
al. ont utilisé des fibres effilées microstructurées [73], tandis que Hudson et al. ont utilisé des fibres
effilées a saut d’indice [74]. Ces deux résultats ont montré qu’il était possible de générer des SC avec
une puissance de sortie de plus de 30 mW, tout en obtenant un spectre de SC s'étendant au-dela de 10
um. En effet, une fibre effilée offre la possibilité d'utiliser des fibres a grand coeur pour une meilleure
injection de lumiére, tout en maintenant dans la région du waist un confinement élevé qui améliore les
effets non-linéaires. De plus, cela limite la densité de puissance sur la face d’entrée et donc
I’endommagement laser. Avec une conception précise du taper, un couplage plus facile compense les
pertes induites par la réduction du diamétre, et permet I'utilisation de sources laser plus puissantes, ce
qui permet d'obtenir des SC avec une puissance de sortie plus élevée.

Tableau 1.3 — Principaux résultats obtenus dans le moyen infrarouge dans des fibres a base de verre
de chalcogénures. SIF : step-index (saut d’indice), MOF : fibre microstructurée.

Etendue

Référence  spectrale du Paramétres de pompage Verre Type de
laser fibre
SC (um)
[64] 1.4-13.3 @6.3 um, 150 fs, 1 kHz As-Se SIF
[65] 2-15.1 @9.8 um, 170 fs, 1 kHz As-Se SIF
[66] 1.8-14 @6 um, 150 fs, 1 kHz Ge-Sb-Se SIF
Mono-
[67] 1.8-13 @5 pm, 150 fs, 1 kHz Te-As-Se indice
[68] 1.5-14 @4.5 um, 150 fs, 1 kHz Ge"%{j‘se' SIF
[69] 12152 @8 um, 150 fs, 1 kHz (Gseéﬁs' SIF
[70] 1.5-13.3 @6.3 um, 150 fs, 1 kHz As-Se SIF
[71] 1.4-13.7 @6 um, 150 fs, 1 kHz Ge-As-Se SIF
SIF
[72] 2-16 @7 pm, 150 fs, 1 kHz Ge-Te-Agl (double-
gaine)
[24] 2-14 @7.7 um, 65 fs, 1 kHz Ge-Se-Te SIF
(61 1.7-18 @8 um, 65 fs, 1 kHz Ge-Se-Te SIF
MOF
[73] 1-11.5 @4 pm, 252 fs, 21 MHz Ge-As-Se (taper)
SIF
[74] 1.8-9.5 @3 pum, 230 fs, 42 MHz  As-Se/As-S (taper)
@3.25 pm, 150 fs, 1 i SIF
[75] 1.4-7.2 KLz As-S (taper)
As-S/Ge-
[76] 2-13.2 @5 um, 150 fs, 1 kHz As-Se-Te MOF
[77] 2.2-10 @5 um, 170 fs, 1 kHz ~ As-Se/As-S MOF
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3.2.2. Perspectives

Une source SC large peut ne pas étre suffisante pour certaines applications, ou des propriétés
telles que la cohérence, la stabilité, la planéité et le contrdle de la polarisation sont nécessaires. Bien que
les effets non linéaires et la dynamique des solitons obtenus grace a la dispersion anormale permettent
un élargissement spectral beaucoup plus important, ils peuvent ¢également mener a des sources bruitées
et une perte partielle de cohérence a des puissances créte élevées (voir Chapitre II (2.2.3)). C'est
pourquoi, profitant de I'expérience acquise avec la génération de SC proche-IR [2], les recherches se
sont également concentrées sur la gestion de la dispersion des fibres, afin d'obtenir des profils de
dispersion en régime normal avec des fibres ChG. En 2017, Wang et al. [75] ont obtenu un SC cohérent
s'étendant de 1,4 a 7,2 um en pompant une fibre taperisée a saut d’indice en verre As,S3 avec un profil
de dispersion entierement normal. En 2020, Yuan et al. ont utilisé une autre approche pour concevoir un
profil de dispersion plat entierement normal [76]. Ils ont fabriqué une fibre microstructurée combinant
des verres As-S et Ge-As-Se-Te, et ont obtenu une source SC cohérente entre 2 et 13,2 pm.
Parallelement, Nguyen et al. [77] ont également utilis¢ des fibres microstructurées entiérement solides
pour fabriquer un profil de dispersion tres plat, proche de zéro, qui a donné un spectre SC plat et cohérent
s'é¢tendant de 2 4 10 um.

3.3. Génération de supercontinuum avec des systemes en cascade

Au cours de la derniére décennie, les systémes de fibres en cascade sont apparus comme des
solutions attrayantes et prometteuses pour des sources SC dans l'infrarouge moyen pratiques, compactes
et robustes avec une densité de puissance spectrale élevée [1].

Le tableau L.5 présente une liste des sources SC dans I'IR moyen les plus avancées et les plus
récemment développées, basées sur l'ensemble des fibres. Martinez et al. ont rapporté avec succes un
SC dans I'IR moyen, couvrant la bande passante de 1,6 a 12 pm avec quelques centaines de mW en
puissance moyenne (pour des taux de répétition inféricurs a MHz) en concaténant des fibres de silice,
de ZBLAN, de sulfure d'arsenic et de séléniure d'arsenic a saut d’indice, pompées a 1,55 um [78,79].
Ce résultat est présenté en Figure 1.14. Venck et al. ont démontré une source SC dans 1'R moyen avec
une couverture spectrale de 2 a 10 pm dans un systéme de fibre cascadé silice-ZBLAN-AsSe pompé par
un laser a fibre sub-ns a 1,55 um sans utiliser d'étage d'amplification de fibre supplémentaire [80]. La
puissance moyenne de sortie SC atteint 16 mW a un taux de répétition de 100 kHz. Notons que la fibre
de chalcogénure utilisée ici est une fibre AsSe microstructurée a cceur solide avec un diamétre de coeur
de 11 pm et une dispersion nulle située pres de 4,8 um. Plus récemment, Woyessa et al. ont développé
une source SC simple et stable en puissance de 1,5 a 10,5 um dans 'R moyen, pompée par un MOPA a
1,56 um, avec une puissance moyenne de sortic SC de 86 mW tout en fonctionnant dans le régime
MHz [81]. Cette source est d’ailleurs commercialisée par 1’entreprise Norblis, avec la mention d’une
puissance moyenne proche de 50 mW.

En tant qu'alternative ou évolution aux systémes en cascade pompés par des lasers proches de
l'infrarouge, 'approche SC a une seule fibre directement pompée par un laser a fibre ultrarapide dans
l'infrarouge moyen est particuliérement attrayante. Parmi les quelques démonstrations expérimentales
existantes qui sont compétitives en termes de largeur de bande spectrale, nous pouvons citer le travail
de Hudson ef al. ou un laser a fibre a verrouillage de mode femtoseconde (basé sur une fibre ZBLAN
dopée a I'holmium) a 2,9 um a été combiné avec une fibre taperisée en chalcogénure [74]. Le SC
résultant s'étend de 1,8 4 9,5 um avec plus de 30 mW de puissance moyenne a un taux de répétition de
42 MHz.
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Figure .14 — SC allant de 1,6 & 12 pm en concaténant des fibres a saut d’indice silice, ZBLAN, As,S;
et As>Ses avec une pompe MOPA a 1,55 pm et différents étages d’amplification [78].

Tableau 1.4 — Sélection des systémes en cascade les plus optimisés pour la génération de
supercontinuum dans le moyen-infrarouge.

Etendue Paramétres de pompage Puissance
Référence  spectrale du laser pompag de sortie Systéme de fibres
SC (pm) (mW)
[78,79] 1,6-12 um @1,55 pm, 1,1 ns, 300 kHz 108 Silice-ZBLAN-
’ 1,6-11 um @1,55 um, 1,1 ns, 800 kHz 417 As>S5-AsySes
Silice-ZBLAN-
[80] 2,0-10 pm @1,55 pm, 460 ps, 100 kHz 16 AsSes
Silice-ZBLAN-
[81] 1,5-10,5 um @1,56 um, 500 ps, 3 MHz 86 A$:S3-AsaSes
[74] 1,8-9,5 um @2,9 um, 230 fs, 42 MHz 30 As>Ses taper

4. Applications d’un supercontinuum dans I’infrarouge

La génération de SC dans I’infrarouge moyen est d’un grand intérét dans de nombreux domaines
car cette solution permet d’obtenir une source de lumiére a large bande aussi brillante qu’un laser
(plusieurs ordres de grandeur comparé au rayonnement d’un corps noir) et avec de bonnes propriétés de
cohérence [1,2]. Les sources SC dans I’infrarouge moyen trouvent des applications principalement pour
la spectroscopie, la métrologie optique ou encore I’imagerie. La Figure 1.14 présente les principales
applications permises par une source SC dans I’infrarouge moyen.

Le secteur d’activité du contréle non-destructif est un domaine ou les sources SC trouvent des
applications. En effet, nous pouvons citer la technique de tomographie par cohérence optique (OCT),
qui est une technique d’imagerie interférométrique permettant d’imager des objets en 3D avec une
précision élevée [82,83]. L’OCT dans I’infrarouge moyen permet de sonder 1’objet a des profondeurs
de pénétration plus élevées qu’avec une source de lumicre visible ou dans I’infrarouge proche. Les pertes
par diffusion sont plus importantes aux courtes longueurs d’onde [82]. Les différentes absorptions
infrarouge des matériaux ou des tissus biologiques permettent également de procéder a un diagnostic en
microscopie et en bio-imagerie avec la détection d’anomalies ou de cancers [84—86]. Les méthodes
d’imagerie hyperspectrale utilisant des sources SC permettent de caractériser les informations spectrales
et spatiales des différents tissus biologiques avec un fort rapport signal/bruit en comparaison aux
systemes d’imagerie IR standards [84].
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Figure 1.14 — Principales applications possibles avec une source supercontinuum dans 1’infrarouge
moyen.

Le domaine de la photonique ultra-rapide est également un secteur d’intérét pour des sources
SC présentant de bonnes propriétés de cohérence [87]. En effet, ces sources peuvent étre utilisées pour
la génération d’impulsions de quelques cycles optiques dans 1’infrarouge moyen par exemple [88] ou
pour la stabilisation de lasers a peigne de fréquence [89].

Enfin, un dernier secteur que nous pouvons citer est celui de la spectroscopie. Les sources SC
sont maintenant des outils adoptés par la communauté scientifique pour la détection de molécules que
ce soit en phase gazeuse ou liquide [90]. De nombreux résultats ont été reportés dans des systémes
différents [91-93] et pour des applications diverses comme la caractérisation de polluants
atmosphériques [91]ou d’explosifs par exemple [94].

5. Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons pu présenter les principales familles de verre pour toute
¢tude dans I’infrarouge moyen, avec un rappel sur les notions de transparence et de quelques propriétés
optiques d’un matériau vitreux. Aprés avoir introduit la notion de fibre optique, les différents effets non-
linéaires responsables de 1’élargissement d’une impulsion laser ont été décrits. Ensuite, la dynamique
de formation d’un tel spectre (un supercontinuum) dans une fibre optique, a pu étre mise en évidence en
fonction du régime de dispersion lors du pompage laser.

Enfin ce chapitre a permis de dresser un état de I’art de la génération de supercontinuum dans
I’infrarouge moyen a 1’aide de différentes fibres optiques. Des progrés substantiels ont été réalisés au
cours des derniéres années grace aux avantages d'une large fenétre de transparence et d'une non-linéarité
optique ¢€levée offerts par certains matériaux. Tout ceci offrant une voie trés prometteuse pour des
avancées successives dans cette technologie et pour les applications basées sur les fibres dédiées a
I’infrarouge moyen [1,90,95,96].
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Chapitre 11

Techniques et dispositifs
experimentaux

Résumé du chapitre : Ce chapitre présente les différentes techniques et dispositifs expérimentaux
nécessaires pour les expériences de la suite de ce manuscrit. Les sources lasers utilisées ainsi que le banc
expérimental de génération de SC sont ainsi détaillés. La fabrication d’un verre chalcogénure et sa mise
en forme en fibre optique est présentée. Les outils numériques nécessaires pour la simulation de SC sont
¢galement présentés.
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1. Dispositifs expérimentaux

Les diftérents dispositifs expérimentaux utilisés dans la suite de ce manuscrit comme les sources
laser, les différents systémes de caractérisation ou encore la fabrication d’un verre de chalcogénures sont
détaillés ci-dessous.

1.1. Sources laser utilisées

Dans le cadre de ce travail de recherche deux principales sources laser ont pu étre utilisées pour
générer des nouvelles fréquences avec nos fibres optiques. Les deux sources vont étre décrites dans cette
partie.

1.1.1. Source femtoseconde (cadence au kHz)

Au cours de ce travail de recherche, deux missions ont été réalisées dans 1’équipe du Pr. Ohishi
au Toyota Technological Institute (TTI) a Nagoya (Japon). La chaine laser utilisée lors de ces missions
est décrite dans cette partie. C’est une chaine laser travaillant a la cadence de 1 kHz, I’impulsion initiale
est délivrée par un systeme amplificateur Ti :Sapphire (Coherent Mira 900) a 800 nm dont 1’énergie est
augmentée jusqu’a 1 mJ. L’impulsion laser amplifiée est ensuite envoyée dans un amplificateur
paramétrique optique de superfluorescence (TOPAS) pour générer un signal accordable de 1160 nm a
1600 nm et un idler entre 1600 nm et 2600 nm. Le signal et I’idler sont ensuite combinés de maniére
colinéaire dans un module DFG pour obtenir une impulsion accordable dans I’infrarouge entre 2,5 pm
et 11 um, avec une durée d’impulsion de 170 fs. Le schéma de la chaine laser est présenté en Figure I11.1
(a). Comme c’est une chaine travaillant au kHz, il y a bien entendu moins de puissance moyenne, comme
le démontre I’évolution de la puissance en fonction de la longueur d’onde (Fig.Il.1 (b)). Cependant
1’énergie par impulsion est trés importante, avec par exemple 4,5 nJ a4 pmet 3 pJ a 10 pm, représentant
une puissance créte de respectivement 26 MW et 18 MW [1]. Les puissances crétes sont donc
conséquentes, ce qui est bénéfique pour la génération d’effets non-linéaires dans nos fibres optiques. Il
faut noter qu’expérimentalement, ¢’est bien la puissance moyenne qui est mesurée. Les spectres d’une
pompe a 6 um et 7 um sont également présentés en Figure I1.1 (¢). Les largeurs spectrales des pompes
laser a — 3 dB sont d’environ 570 nm et 800 nm pour respectivement 6 et 7 um.

(a)

OPA
-signal 1,1-1,6 um
-idler1,6-2,6 um

LaserTi:Sa
0,8um/1ImJ/1 kHz

(b) )

Puissance (mW)

N N
- o N 0w
Spectre (dB)

o
o

L

L . L . . L . . L 1 .
3 4 5 6 7 8 9 10 1" 12 5 55 6 6.5 7 75 8
Lonugueur d'onde (um) Longueur d’onde (um)

o

I 1 .
8.5 9 9.5 10

N

Figure IL.1 - (a) Schéma de la source laser disponible au TTI. (b) Evolution de la puissance moyenne
en fonction de la longueur d’onde de pompe [1]. (c) Spectres des pompes de 6 et 7 pm.
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1.1.2. Source femtoseconde (cadence jusqu’au MHz)

1.1.2.1. Description de la source

La source principalement utilisée est la source Coherent Monaco avec un amplificateur
paramétrique optique Light Conversion Opera-One, situé au laboratoire ICB a Dijon. Le schéma de la
source est présenté en Figure I1.2 (a). Elle est composée d’un oscillateur dopé Ytterbium, délivrant des
impulsions centrées a 1035 nm avec une durée d’impulsion de 257 fs. Cet oscillateur génére une forte
puissance moyenne en sortie avec 60 W a 1 MHz, représentant une énergie de 60 pJ par impulsion [2].
Afin d’obtenir une longueur d’onde de pompe plus loin dans I’infrarouge, I’oscillateur pompe un OPA
permettant d’obtenir un signal entre 1350 nm et 2060 nm et un idler entre 2060 nm et 4500 nm. Un
cristal infrarouge est utilisé dans le but de mélanger la composante signal et idler pour avoir une pompe
laser dans la gamme spectrale entre 4500 nm et 16000 nm. Le matériau utilisé pour le cristal est en
GaSe. La cadence est réglable entre 10 kHz et 1 MHz.

Dans la gamme d’utilisation du module DFG, 1’énergie par impulsion est en dessous du pJ avec,
par exemple, une puissance moyenne de 850 mW a 1 MHz de cadence a la longueur d’onde de 5 pm (~
0,85 u)ou 134 mW a 1 MHz a 16 um (~ 0,14 uJ) [3]. En termes de puissance créte, cela correspond a
3,3MW a5 umou 0,5 MW a 16 pm en considérant une durée d’impulsion de 257 fs. L’évolution de la
puissance moyenne en fonction de la longueur d’onde a la cadence de 1 MHz est présentée en Figure
I1.2 (b). Les spectres expérimentaux de la pompe laser a 6, 7 et 8§ pm sont également présentés en Figure
I1.2 (c). Le constructeur annonce des durées d’impulsion supérieures a 250 fs pour les pompes laser
avec le module DFG, ce qui est en accord avec nos mesures spectrales. En effet, les largeurs spectrales
expérimentales a -3 dB pour les pompes de 6,7 et 8 um sont de 210 nm, 300 nm et 385 nm. Ces valeurs
correspondent par transformée de Fourier a des impulsions gaussiennes d’environ 261 fs, 247 fs et 253
fs.

1st amplification stage for seed generation White light continuum generation

Se
2nd amplification

Oscillateur Yb
1035 nm, 257 fs
10 kHz - 1 MHz

Power amplification stage

(b) (©)

Spectre (dB)

1 . 1 ; . 1 . . 1 .
5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 5 55 6 6.5 7 7.’5 8 8.5 9 9.5 10
Longueur d’onde (um) Longueur d’onde (um)

Figure II.2 - (a) Schéma de la source laser avec la description des différentes parties du dispositif
Opera-One [2,3].(b) Evolution de la puissance moyenne en sortic de DFG en fonction de la longueur
d’onde de pompe. (c) Spectres des pompes de 6,7 et 8 pm.
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1.1.1.1. Caractérisation de la source laser

Dans le but de caractériser la répartition spatiale du faisceau laser, nous avons mis en place la
méthode dite du « couteau ». Cette technique consiste a venir placer devant le faisceau laser un couteau
(lame de rasoir dans notre cas) et mesurer la puissance regue par un détecteur [4,5]. Le schéma du
principe est présenté en Figure I1.3. Expérimentalement, nous avons relevé la puissance pour différentes
positions du couteau devant le faisceau laser, mais également en plagant le couteau plus ou moins loin
par rapport a la sortie du faisceau (variable x dans I’Eq. IL.1). En tracant 1’évolution de la puissance,
nous obtenons une courbe comme celle présentée en Figure I1.3. Pour estimer le diamétre du faisceau,
nous réalisons la différence entre la position 1 et 2 o nous mesurons respectivement 88% et 12% de la
puissance moyenne. Pour rappel, pour une distribution gaussienne, la largeur a mi-hauteur (FWHM)
vaut 2,355 avec o 1’écart type. L’aire sous la courbe entre + 2,3550 /2 contient 76 % des valeurs. Ce
processus de calcul nous permet donc d’estimer le diamétre du faisceau a mi-hauteur.

Détecteur

100
88%

80

Source laser 60

—> Diamétre a mi-hauteur

Puissance

40

Couteau
20 .
Taille spot 120

—

0 5 10 15 20

Systeme de translation i
Déplacement du couteau

Figure I1.3 - Schéma du principe de la méthode du « couteau » pour estimer le diamétre du faisceau
laser. L’évolution de la puissance en fonction du déplacement du couteau est également représentée.

Plusieurs mesures ont été effectuées pour une longueur d’onde de pompe donnée. La Figure I1.4
présente trois résultats pour les longueurs d’onde de 5,6 et 8 um. Ces mesures ont été réalisées a la
cadence de 30 kHz et donc sans optique a la sortie du faisceau laser. La variation du diamétre d’un
faisceau laser gaussien w(x) peut se définir de la maniere suivante :

2x\
w(x)=wy [1+(— (I1.1)
w§
avec wy le waist du faisceau et A la longueur d’onde. En interpolant nos valeurs expérimentales
(points bleus sur la Fig.I1.4) avec la formule (II.1), nous obtenons les courbes présentées en rouge, qui

permettent de déduire la position et la taille du waist.

5pum 6 um 8 um

1\/

S
N /\

Taille faisceau (mm)
L o

Taille faisceau (mm)
)

Taille faisceau (mm)
=)

\_/’//
\\

Sortie laser Sortie laser Sortie laser

-30 -20 -10 0 10 20 30 40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40
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Figure I1.4 - Résultats des mesures pour différentes longueurs d’onde de pompe de la divergence du
faisceau par la méthode du couteau et interpolation avec la formule de variation du waist.

Nous observons que le waist devient de plus en plus faible avec I’augmentation de la longueur
d’onde, correspondant a une divergence plus importante a 8§ um qu’a 5 um. Nous remarquons également
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que la position du waist estimée par 1’interpolation est située aux alentours de 15 cm, avant la sortie du
faisceau laser. Ce résultat est assez cohérent car le dernier cristal infrarouge DFG est situé autour de 20
cm avant la sortie du faisceau. Cette premicre caractérisation du faisceau pourrait étre complétée par
’utilisation d’une caméra, travaillant sur la gamme 2-16 um. En revanche, le laboratoire TTI disposant
d’une caméra travaillant sur la gamme 2-16 um, celle-ci a donc été utilisée pour caractériser le contenu
spatial des SC obtenus lors de la premicre mission a Nagoya.

Les mesures présentées sont effectuées selon I’axe x correspondant au plan horizontal. Les
mesures selon ’axe y (plan vertical) ont également été effectuées. La divergence du faisceau est
légérement différente selon les deux axes. La Figure IL.5 présente le résultat de la divergence selon les
deux axes pour la pompe a 5 um.

Taille faisceau (mm)

Sortie laser

-30 -20 -10 0 10 20 30 40
Distance(cm)

Figure I1.5 — Mesures a 5 pm de la divergence du faisceau par la méthode du couteau selon I’axe x
et 'axe y.

Le faisceau pour la pompe laser de 5 um présente donc une certaine ellipticité et le calcul de
I’angle de divergence donne une valeur de 4,34 mrad selon 1’axe x et 4,24 mrad, suivant ’axe y. Cette
divergence est également plus importante avec la longueur d’onde et vaut 8,57 mrad et 7,71 mrad selon
I’axe x et y a la longueur d’onde pompe de 8 um. Ces mesures ont été réalisées plusieurs fois au cours
de la thése, les résultats vont dans le méme sens (diamétre selon x plus important que selon y). Par la
suite, le but a été d’éviter au maximum que la divergence du faisceau ne soit un probléme, mais
¢galement de limiter les différentes optiques utilisées pour mettre en forme le faisceau. Ainsi, il a été
décidé de placer la lentille de couplage et la fibre non-linéaire directement a la sortie du faisceau laser.

1.2. Banc de génération et caractérisation de supercontinuum

Dans cette partie, nous allons nous intéresser au banc de génération et caractérisation de SC
dans l’infrarouge mis en place. Comme le présente la Figure I1.6, le montage d’un banc de
caractérisation d’un SC consiste en la source laser femtoseconde, une optique de couplage, une fibre
non-linéaire et un systéme de caractérisation dans I’infrarouge. Afin d’optimiser le couplage dans notre
fibre non-linéaire, nous utilisons une platine 5 axes. Le systéme de caractérisation est composé d’une
fibre de collection et d’un détecteur, que ce soit un monochromateur couplé¢ a un MCT (Mercure-
Cadmium-Tellure), un FT-IR Arcoptix (Fourier Transform Infrared spectroscopy) ou un analyseur de
spectre OSA. La mesure de la puissance peut également étre effectuée via un puissance-métre ou des
mesures de caractérisation spatiales avec une caméra IR. Dans cette partie, nous allons décrire les
différents éléments composants notre banc expérimental, en commengant par le choix de I’optique de
couplage.
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Figure I1.6 — Banc de génération et caractérisation d’un SC dans I’infrarouge.

1.2.1. Caractéristiques des optiques de couplage

Le choix de I’optique d’injection a utiliser lors d’une expérience de génération de SC est
primordial pour optimiser au mieux le couplage dans la fibre optique. Pour commencer, le choix du
matériau utilisé pour I’optique va dépendre de la longueur d’onde disponible pour pomper la fibre.
Ensuite la focale de la lentille va étre déterminée afin d’obtenir un waist au point focal, s’approchant au
mieux du diamétre a mi-hauteur du mode fondamental de la fibre étudiée afin de favoriser son excitation.
Dans le cas d’une fibre a saut d’indice a petit cceur, il sera nécessaire d’utiliser des lentilles avec des
focales trés courtes (3 mm, 4 ou encore 6 mm par exemple). En revanche, pour une fibre mono-indice
fortement multimode, une lentille avec une focale plus grande que 20 mm sera plus appropriée pour
coupler au mieux dans ce mode fondamental. La Figure I1.7 présente les transmissions des principaux
matériaux utilisés pour les lentilles d’injection. Nous pouvons noter que, si la longueur d’onde de pompe
choisie est plus courte que 6 pm, la lentille en CaF, semble appropriée avec une transmission supérieure
a 90%. Pour des longueurs d’onde supérieures a 7 um, une lentille en germanium avec un traitement de
surface E3 ou alors une lentille en ZnSe avec un traitement E4 est idéale [6].

——CaF, —— Germanium (E3) —— ZnSe (E4)

-
o
o
T
1

Transmission (%)

Longueur d'onde (um)

Figure I1.7 - Transmissions des principales lentilles utilisées sur le banc expérimental. Les données
proviennent du fabriquant (Thorlabs) [6].

Nous disposons au laboratoire de lentilles avec des focales allant de 3 mm a plus de 100 mm.
Afin d’avoir une estimation expérimentale de la taille du waist au point focal de la lentille, la méthode
du couteau, présentée auparavant, a été réalisée avec certaines lentilles. Nous pouvons comparer nos
résultats expérimentaux avec le comportement d’un faisceau gaussien, aprés le passage a travers un
certain nombre de lentilles. Le schéma du systéme est présenté en Figure I1.8 pour un faisceau gaussien
traversant une lentille de focale f. La distance s représente la distance entre la lentille et la position du
waist initial , et s’ représente la distance entre la lentille et le nouveau waist aprés celle-ci.
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Figure I1.8 — Schéma d’un faisceau gaussien traversant une lentille de focale f, placée a une distance
s du waist initial.

Nous pouvons calculer la position s’ ou également la taille du waist wy avec les
formules suivantes, ou zr est la distance de Rayleigh (w3 /1) [7]:

[(s/f)—1] )
[(s/f) = 11% + (zr/f)?

Wo
(1= /p) + @rp?]”

Les résultats obtenus pour une focale de 12 mm sont présentés en Figure IL.9. Nous pouvons
voir qu’il y a un bon accord entre la courbe théorique et les points expérimentaux avec un waist wy
expérimental aux alentours de 18 um et une valeur théorique de 20 um. Nous pouvons noter donc des
possibles difficultés pour coupler avec cette lentille, dans des fibres optiques avec des cceurs aux
diamétres <20 pm [8].

§=fx<1+ (11.2)

wy = (11.3)

Les valeurs obtenues pour les différentes lentilles, que ce soit expérimentalement ou
théoriquement, constituent des indications précieuses quant a I’aspect spatial du faisceau laser. Une
caméra IR haute résolution, en cours d’acquisition, est nécessaire afin de réaliser une caractérisation
plus avancée de notre systéme.

Pour résumé, le choix d’une lentille d’injection est donc effectué par rapport a une longueur
d’onde de pompe, mais également par rapport au diametre de son waist attendu afin d’optimiser le
couplage dans la fibre.
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Figure I1.9 — Résultats expérimentaux obtenus par la méthode du couteau avec une lentille de focale
12 mm (ronds bleus) et courbe théorique en rouge. Un agrandissement de la zone [11— 14] mm est
également présenté. La position 0 cm, correspond a la sortie du faisceau laser.

Page | 46



Chapitre II — Techniques et dispositifs expérimentaux

1.2.2. Caractéristiques des densités optiques

Pour pouvoir étudier 1’influence de la puissance créte couplée sur 1’¢élargissement spectral, des
densités sont utilisées dans 1’infrarouge moyen (ND 0.3 et ND 1.0). Les courbes de transmission de ces
densités sont présentées en Figure I1.10. Pour rappel, la transmission est liée a la densité optique par
T = 10792, avec OD la valeur de la densité optique (0,3 ou 1,0 dans notre cas). Pour une longueur
d’onde de 6 um, la transmission est de 49 % pour la ND 0.3 et 8 % pour la ND 1.0.

80 T T T T T
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< 60+
- —NDO03
S .
B 40l 7 !
S
(2]
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© . . _
= —ND 1.0

0 I I I 1 1

2 4 6 8 10 12

Longueur d’onde (um)
Figure I1.10 - Transmission des densités optiques utilisées (ND 0.3 et ND 1.0). La valeur de

transmission de chaque densité est indiquée pour la longueur d’onde de 6 um. Données provenant de
Thorlabs.

1.2.3. Systémes de caractérisation

1.2.3.1. Fibres optiques de collection

Pour le systéme de caractérisation, il a été décidé d’utiliser premiérement une fibre de collection
en sortie de fibre SC. L’idée étant de collecter le signal directement et de pouvoir le guider facilement
jusqu’aux différents détecteurs, sans passer par plusieurs optiques avec un alignement parfois
compliqué. Pour la gamme 2-16 um, I’utilisation d’une fibre creuse (capillaire) provenant de Guiding
Photonics est utilisée. La fibre d’une longueur de 1 m possede un diamétre interne de 1,5 mm avec
différents revétements diélectriques (voir Fig. I1.10) [9]. Une fibre InF; avec un cceur de 400 um
provenant du Verre Fluoré est utilisée pour les SC dans la gamme en dessous de 5 um [10]. Les
transmissions sont présentées en Figure I1.11.

100F Coupe transversale de la fibre creuse
— Couche diélectrique
S 80+
c N
S 60F o _.— Polymere
2 Capillaire | | couche protective
£ a0- ——Fibre creuse aa
c
© lnFS Coucheréfléchissante
= 20r —PIR I (h9)
0 1 1 1 1 1 1 1
2 4 6 8 10 12 14 16

Longueur d'onde (um)

Figure I1.11 — Transmissions des fibres de collection utilisées sur le banc expérimental. Les données
proviennent du fabriquant (Le Verre Fluoré pour I’InF;, Guiding Photonics pour la fibre creuse et

ArtPhotonics pour la fibre polycristalline PIR). Une coupe transversale de la fibre creuse est également
illustrée.

1.2.3.2. Monochromateur et MCT

Pour couvrir toute la gamme spectrale de nos spectres SC, nous avons besoin de combiner
plusieurs appareils de détection. Pour caractériser un spectre, nous pouvons utiliser un monochromateur
Horiba iHR320, associé a un détecteur MCT [11]. C’est une configuration dite « Czerny-Turner ». Le
faisceau entrant dans le systéme (voir Fig. I1.12 (a)) est collimaté avec le premier miroir parabolique et
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ensuite dirigé sur un réseau. Le faisceau dispersé est ensuite focalisé a la sortie du monochromateur via
un deuxiéme miroir parabolique. Dans notre systéme, nous avons trois réseaux travaillant sur des
gammes spectrales différentes. Le premier (51016 - 60 I/mm)) couvre la gamme 750 nm a 2100 nm, le
deuxiéme (51026 - 150 I/mm) de 2100 nm a 8300 nm et le dernier (51040 - 600 I'mm) de 8300 nm a
22000 nm. L’efficacité relative des différents réseaux est présentée en Figure I1.12 (b). Une roue a filtres
est également intégrée en sortie de monochromateur contenant plusieurs filtres passe-haut LP-x (pour
Long-Pass et x pour la valeur de la longueur d’onde ou commence la transmission en nm : LP-1500,
LP-3000, LP-5100, LP-6700 et LP-10000). Ces filtres permettent d’éliminer les ordres supérieurs de
diffraction des réseaux.

Le détecteur MCT placé en sortie de monochromateur est un détecteur J15D22 ayant une
sensibilité ¢levée entre 3 et 22 um, devant étre refroidi a une température de 77 K pour fonctionner. La
sensibilité du détecteur est également présentée en Figure I1.12 (c).
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Figure I1.12 — (a) Schéma du principe de fonctionnement du monochromateur. (b) Représentation de
I’efficacité des réseaux en fonction de la longueur d’onde. (c) Sensibilité en fonction de la longueur
d’onde du détecteur MCT (J15D22), utilisé avec le monochromateur.
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1.2.3.3. Déetecteur FT-IR Arcoptix

Nous disposons également d’un spectrophotometre FT-IR Arcoptix travaillant sur la gamme 2-
12 um pour caractériser nos spectres. La spectroscopie par transformée de Fourier (Fourier Transform
Infrared Region) est une méthode pour analyser un signal dans I’infrarouge. Le principe est présenté en
Figure I1.13 et consiste a envoyer une lumiére infrarouge dans un systéme composé d’une lame
séparatrice, d’un miroir en position fixe, d’un miroir mobile et d’un détecteur. En fonction de la position
du miroir mobile, I’intensité du signal recue par le détecteur va étre modulée a cause d’interférences
constructives ou destructives (principe de l’interférometre de Michelson). Nous obtenons alors un
interférogramme représentant l’intensit¢ en fonction de la position du miroir. Par la suite une
transformation de Fourier est réalisée afin de déterminer I’intensité du spectre en fonction de la longueur
d’onde.

Le FT-IR utilisé est composé d’une lame séparatrice en ZnSe et d’un détecteur MCT refroidi
¢lectriquement. Dans cet appareil, pour créer la différence de chemin optique dans les deux bras de
I’interféromeétre, des rétro-réflecteurs sont fixés sur des bras pivotants. Ce type de conception est appelé
interférométre a alignement permanent et permet d’€tre robuste contre les vibrations ou les dérives de
température tout en ne nécessitant pas d’étre réaligné [12].
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Figure I1.13 — Principe d’une mesure de spectroscopie par transformée de Fourier avec un
interférométre de Michelson.

1.2.3.4. Analyseur de spectre optique (OSA)
Pour analyser un SC, nous avons ¢galement a notre disposition un analyseur de spectre optique.
C’est un appareil de caractérisation spectrale beaucoup utilisé dans le domaine de la photonique. Le
principe consiste a venir séparer la puissance optique en fonction de la longueur d’onde. La puissance
est mesurée via une photodiode, aprés que le signal soit passé a travers un filtre autour d’un réseau de

diffraction (Fig. 11.14).
/: Photodétecteur
\ Filtrage

Faisceau incident

Réseau de diffraction

Figure I1.14 — Schéma du fonctionnement d’un analyseur de spectre a filtrage par réscau de
diffraction.

La couverture spectrale d’un appareil est limitée aux caractéristiques du réseau de diffraction utilisé.
Nous utilisons un analyseur de spectre AQ6377 de chez Yokogawa, permettant d’acquérir un spectre sur
la gamme spectrale 1,9-5,5 um avec une résolution entre 0,2 et 5 nm.

1.2.3.5. Capteur de puissance thermique

Pour mesurer la puissance moyenne d’un SC, nous utilisons un capteur thermique S401C provenant
de chez Thorlabs. Ce capteur travaille sur la gamme 0,19 — 20 um pour des puissances comprises entre
10 uW et 1 W. Sa courbe d’absorbance en fonction de la longueur d’onde est illustrée avec la Figure
II1.15.

0.95¢ ]

Absorbance

0.9 :
2 4 6 8 10 12 14

Longueur d’onde (um)

Figure II.15 - Courbe d’absorbance du capteur thermique S401C en fonction de la longueur d’onde.
Données provenant de Thorlabs.
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1.2.4. Calibration des mesures

Pour caractériser notre systéme de détection, nous avons di mettre en place une mesure de
calibration. Une source blanche Arcoptix (ArcLight IR [13]) ayant un spectre de 1 a 25 um a été utilisée.
Cette source fonctionne avec un globar de carbure de silicium émettant en suivant la loi de Planck pour
une température 1400 K. Pour rappel, la luminance spectrale d’un corps noir en W.m?.s'. nm™ se calcule
de la maniére suivante :

2hc?
hc
A5 (elkT - 1)

avec h la constante de Planck (J.s), k la constante de Boltzmann (J.K™) et T la température du
corps (K).

L = (1.4

La calibration s’effectue en injectant le faisceau de la source blanche dans la fibre de collection
(fibre InF5 ou fibre creuse (HCF)), puis en collectant le signal avec les différents systémes de détection
(monochromateur, FT-IR arcoptix ou encore I’OSA). La Figure I1.16 présente les spectres obtenus pour
les différents couples fibre/appareil de mesure. La courbe noire représente la courbe théorique d’un
corps noir porté a une température de 1400 K. Pour le couple InF3/OSA (1,9-5,5 um), la tendance du
spectre enregistré est en accord avec la courbe théorique. En prenant la méme fibre, mais cette fois avec
le FT-IR Arcoptix, une correction légére doit étre effectuée, notamment entre 2 et 5 um. La tendance est
ensuite respectée jusqu’a la forte atténuation de la fibre fluore vers 6 um. Enfin pour le couple fibre
creuse/monochromateur, nous pouvons noter un bon accord avec la courbe théorique, spécialement aux
plus hautes longueurs d’onde. L’efficacité est la plus basse dans la gamme spectrale 5-8 um. Cela peut
s’expliquer d’une part, par le fait que le réseau utilisé possede une sensibilité faible dans cette gamme
(voir Fig.I1.12 (b)) et d’autre part, car I’eau absorbe fortement dans cette méme plage spectrale. Pour
les spectres visant la gamme 1.5-5 pm, I’OSA reste I’appareil de mesure le plus sensible avec la fibre
InFs. Les spectres allant plus loin dans [D’infrarouge sont mesurés avec le couple fibre
creuse/monochromateur. Le FT-IR Arcoptix permettant d’acquérir un spectre rapidement (1 par
seconde), il est utilisé principalement pour optimiser 1’injection du laser dans la fibre en contrélant
1’¢largissement du spectre en direct.

-10

InF, OSA

Spectre (dB)
N}
o

InF 3 Arcoptix

-30+
—— HCF Monochromateur
— Loi de Planck
_40 1 1 1 Il Il Il
4 6 8 10 12 14

Longueur d'onde (um)

Figure I1.16 — Spectres obtenus pour chaque couple (fibre/appareil de mesure) avec une source
blanche émettant avec une température de 1400 K ainsi que sa courbe théorique.

Ensuite avec ces différentes mesures, nous pouvons déterminer un facteur correctif pour chaque
longueur d’onde permettant de corriger les spectres obtenus SC en fonction de la fibre de collection
utilisée et de I’appareil servant a la mesure. Cette correction permet de mieux rendre compte du spectre
expérimental réel.
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1.3. Fabrication et caractérisation d’une fibre chalcogénure effilée (taper)

1.3.1. Fabrication d’un verre Ge-Se-Te

Dans cette partie, nous allons voir comment se déroule la synthése d’un verre de chalcogénures,
avec I’exemple d’un verre du systéme Ge-Se-Te fabriqué et caractérisé au laboratoire par le Dr. Frédéric
Désévédavy. Les compositions présentées dans cette partie sont celles utilisées sous forme de fibre a
saut d’indice ou fibre a coeur suspendu du Chapitre I (2.1).

Le systéme ternaire Ge-Se-Te est étudié notamment pour éviter les éléments toxiques (1’arsenic
par exemple), comme attendu par la réglementation européenne REACH (Registration, Evaluation,
Authorization and restrictions of Chemicals) de ’ECHA (European CHemical Agency) [14]. Les
compositions retenues dans le laboratoire (GezoSesoTezo et GexSeroTeo) se situent sur la ligne séparant
les deux binaires GeSes et GeTes que nous pouvons identifier dans le systéme ternaire présenté en Figure
I1.17 [15-17]. Comme vu dans le Chapitre I, les verres de tellurures présentent des fenétres de
transmission larges dans 1’infrarouge, jusqu’a plus de 30 um grace aux modes de vibration des liaisons
Ge-Te [18,19]. L’ajout de sélénium dans le systéme décale cependant 1’absorption multiphonon jusqu’a
17 pm [15].

Les précurseurs de départ sont des morceaux solides de sélénium (sous forme de billes) et de
tellure, avec une pureté de SN (99,999%) provenant d’ Alfa Aesar et Fox Chemicals. Le germanium est
lui sous forme de lingots. Il provient de chez Umicore, avec également une pureté de SN. Les différents
¢léments sont pesés en boite a gants afin de réduire la contamination et I’introduction d’OH. IIs sont
ensuite insérés dans des ampoules en silice et mis sous un vide de 10~ mbar. Sous ce vide secondaire,
les ampoules contenant les précurseurs sont chauffées afin de réaliser un décapage des oxydes, qui sont
condensés dans un piége a azote liquide. Les précurseurs décapés sont ensuite rassemblés dans la méme
ampoule contenant Al et TeCls pour une purification plus poussée.

GeySegoTes

0 25 50 75 100
Te

Figure I1.17 - Systéme ternaire Ge-Se-Te avec deux régions entourées en noir représentant les zones
de vitrifications du systéme. Les deux compositions synthétisées (GezoSesoTer et GeoSeroTeio) sont
également présentées [20].

Dans I'étape suivante, aprés une premiere synthése en présence de TeCly et Al le verre est recuit
puis distillé sous vide dynamique au moyen de deux fours, d'une pompe a vide moléculaire turbo et d'un
picge refroidi a I’azote (voir Fig. I1.16 (a)). Les éléments chauffés dans le four 1 vont alors se condenser
dans le deuxiéme réservoir, lui-méme chauffé a une température inférieure avec le four 2. Les oxydes
plus volatiles que les ¢éléments chalcogénes vont eux se condenser dans le piege a azote, tandis que les
especes réfractaires (C, SiO,, Al,Os) restent dans le premier réservoir (au niveau du four 1). Le montage
est ensuite scellé entre les deux réservoirs (entre deux fours) et juste avant le picge a vide (en sortie de
four 2). Cela permet de ne garder que le second réservoir (correspondant au four 2) et le tube de synthése,
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qui accueillera le barreau final. Apres cette étape, I’ampoule scellée est placée dans un four incliné (Fig.
I1.18 (b)), réservoir vers le haut, en ne laissant dépasser a I’extérieur du four qu’une partie de I’ampoule.
Cette étape est la distillation statique. Les éléments chalcogenes distillés vont alors se condenser dans
la partie froide de I’ampoule, tandis que les ¢éléments réfractaires responsables de la diffusion optique
vont eux rester dans la canule située dans le four.

Enfin, aprés avoir scellé a nouveau I'ampoule pour ne garder que la partie contenant les éléments
chalcogenes distillés, I’ampoule est insérée dans un four a bascule pour la dernicre étape de synthése et
recuit. La bascule permet 1’homogénéisation du verre. Les éléments sont chauffés a 850°C pendant
plusieurs heures, puis une trempe est effectuée ainsi qu’un recuit a Tg-5°C (155°C) pendant 12
heures [8,20-22].

(a) (b) (c)

Four1 Four 2 Four
Four basculant

o

_. Verre GS

C i )

: | Pompe a vide I

[ — 2
[ ] & — (105 mbar) [ .
L s— ke pia . .
= ~ Piége pour les composés -/ e
L . volatiles ~

Verre GST avec Verre GST distillé
impuretés carbone et SiO,

Verre GST avec Al et TeCl, ¥~ N, liquide

Figure I1.18 — (a) Schéma de la purification du verre par la distillation dynamique avec les éléments
Al et TeCly. (b) Etape de la distillation statique. (c) Etape de synthése et de recuit avec le four
basculant [20,21].

1.3.2. Mesure des indices de réfraction

Aprés avoir obtenu le matériau sous forme de verre, il est nécessaire de déterminer la variation
de I’indice linéaire en fonction de la longueur d’onde. Plusieurs méthodes pour estimer cet indice sont
possibles au laboratoire et nous allons les détailler ci-dessous.

1.3.2.1. Mesure par ellipsométrie

Lellipsométrie permet de mesurer 1’indice de réfraction linéaire en mesurant la modification de
la polarisation d’un faisceau a la réflexion sur 1’échantillon a analyser. Cette technique non destructive
permet d’obtenir les valeurs de n et de k le coefficient d’extinction optique. La polarisation du faisceau
de lumiere est modifiée a I’interface air/échantillon. Le faisceau réfléchi passe alors par un analyseur
avant la détection avec un spectrométre. La mesure est réalisée au laboratoire avec un ellipsomeétre
(VASE, Variable Angle Spectroscopic Ellipsometer) de chez J.A. Woolam permettant des mesures
jusqu’a 4 um.

Spectrometre

\ Polariseur Analyseur

3 UOOUNX,p JUBID0)

Echantillon nge, %4 05 o TR o5

Longueur d’onde (um)

Figure I1.19 — Principe de la mesure par ellipsométrie et exemple d’une mesure réalisée d’un dépdt
d’or évaporé sur silicium [23].

1.3.2.2. Mesure de I’angle limite de réflexion totale interne
Nous pouvons également mesurer I’indice linéaire par la mesure de 1’angle limite de réflexion
totale. Cette mesure consiste & utiliser un prisme d’indice plus élevé que 1’échantillon (dans le cas des
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compositions Ge-Se-Te, un prisme en Germanium n=4,052 a 2,8 um) et venir relever I’angle limite de
réflexion totale interne [24]. Le principe de la méthode est illustré en Figure 11.20, ainsi qu’une courbe
typique d’intensité en fonction de I’angle. Un faisceau de lumiére arrive vers le prisme avec un angle a.
Il est ensuite réfracté puis réfléchi sur la face de I’échantillon & analyser. L’intensité du signal en sortie
du prisme est mesurée via un détecteur. L’expression de 1’angle limite de réflexion totale se déduit des
relations de Snell-Descartes pour des milieux d’indice n; et n,.

n, sin(i;) = n, sin(i,) (I11.5)

L’angle limite a partir du moment ou le faisceau n’est plus réfracté mais réfléchi se détermine
de la maniére suivante :

n
i, = sin™1 (—2) (11.6)
ny
Dans cette expérience, a partir d’un certain angle, une partie du faisceau sera donc couplée dans
I’échantillon de verre menant a une baisse de l’intensité. Nous pouvons remonter a I’indice de
1’échantillon en appliquant la relation suivante :

sina
Nech = Nge SiN [sin_1 ( " ) + [)’] (I1.7)
Ge

, . 38
Echantillon ng, ©
= 37
(O]
~9 1
B8 : , 2 36 |
: Détecteur Q 1 Angle de réflexion totale
€ " interne du prisme
as L 35 '
. o 2 !
Prisme germanium oy !
nGe - ; ; I, ; ;
-1 0 1 2 3 4 5
Angle (°)

Figure I1.20 — Schéma de la mesure de I’indice de réfraction par mesure de ’angle limite de réflexion
totale interne avec une courbe typique de I’intensité en fonction de 1’angle.

La source lumineuse utilisée dans notre configuration expérimentale est la source laser Coherent
Monaco avec 1I’OPA, ainsi que le module DFG afin de pouvoir réaliser des mesures jusqu’a plus de 10
pm.

1.3.2.3. Calcul par la relation de Clausius-Mossoti
Il est également possible de calculer les indices lin¢aires avec la relation de Clausius-Mossoti
en se basant sur les indices des verres binaires GeSes (indice n=2,419 @3um) [25] et GeTes (indice n=
3,5311 @3um) [26]. Dans le cas d’un matériau a deux constituants, nous pouvons écrire :

nf—-1 1
215 =§(Ni1a1+Ni2a2) (I1.8)

n;

avec nj, I’indice du matériau, Nj; et Nj; les nombres des constituants par unité de volume. Nous
pouvons alors écrire cette relation de la fagon suivante [27,28] :

m =1 = (fuay + fizaz) (11.9)
= i1 in .
nlz 2 11%1 242
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avec fj et fi; les fractions molaires des composants du matériau et o’ et o’ les polarisabilités
des composants. En sachant que N=Ni; + Nj, et que f;1=Nii/N et respectivement fi,=Ni»/N, nous pouvons
alors écrire les polarisabilités des constituants comme cela :

(4%]

; (11.10)

a

ay =N.?1 et a; = N.

Dans le cas des verres Ge-Se-Te, c’est un mélange stoechiométrique des compositions binaires

GeSes-GeTes avec 0,75 GeSes - 0,25 GeTes (mol) pour la composition de cceur et 0,875 GeSes - 0,175

GeTes (mol) pour la gaine. Nous pouvons alors déterminer 1’évolution de I’indice de réfraction linéaire
en fonction de la longueur d’onde avec la relation suivante :

_ Z(filalGeSe4 + fiZaIGeTe4) + 2

n= (11.11)
1- (filalGeSe4 + fiza’GeTe4)
275 . - ‘ ‘ . .
+ Valeurs expérimentales gaine
27 O Valeurs expérimentales coeur |-
— Clausius-Mossoti gaine
265+ —— Clausius-Mossoti coeur ,

2.55

25

2.45— : : ‘ ‘ :
2 4 6 8 10 12 14 16
Longueur d'onde (um)

Figure I1.21 — Bilan sur les indices linéaires de la composition de gaine (GexoSezTero) et de cceur
(GexSesoTez) avec les mesures expérimentales (ellipsométrie + mesure angle de réflexion totale
interne) et I’ajout des indices calculés avec la relation de Clausius-Mossoti.

Les mesures expérimentales avec le prisme ou par ellipsométrie sont en accord avec les indices
calculés par la relation de Clausius-Mossoti, comme le montre la Figure I1.21. Nous pouvons donc pour
la suite, nous servir de ces indices pour le calcul des dispersions chromatiques de nos différentes
géométries de fibre.

1.3.3. Elaboration d’une fibre optique

Aprés avoir obtenu la préforme de verre, nous pouvons donc réaliser I’étape du fibrage. La
préforme est installée verticalement en haut de la tour de fibrage dans un support en silice, puis chauftée
par un four circulaire jusqu'a ce qu'elle ramollisse. La température de travail utilisée est supérieure a la
température de transition vitreuse conduisant la préforme a se déformer. Une goutte de verre va alors se
former et tomber sous ’effet combiné de la chaleur et de la gravité, elle est séparée du reste de la
préforme par un mince fil de verre: la fibre optique. Ce fil de verre est ensuite attaché en bas de la tour
de fibrage sur un tambour d’enroulement dont la vitesse est controlée.

L'épaisseur de la fibre est mesurée via un mesureur de diameétre. En fonction de la vitesse de
rotation du tambour (typiquement quelques m/min) et d’avance de la préforme dans le four (typiquement
1 mm/min), nous pouvons controler le diamétre de la fibre obtenue. Pour gérer les divers parametres
géométriques de la fibre, nous pouvons changer la vitesse de descente de la préforme dans le four, la
vitesse du tambour ou encore la température du four permettant de controler la tension de la fibre. Une
pression de gaz peut étre également appliquée lors du fibrage afin de gonfler les trous pour une fibre
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microstructurée. La tour de fibrage utilisée pour les fibres chalcogénures au laboratoire (Fig.I1.22 (b))
permet de travailler & des températures entre 200 et 500 °C et une tension typiquement comprise entre
10 et 50 g. Pour donner des valeurs comparatives, pour une fibre silice la tension est de 200 g et la
température monte jusqu’a plus de 2000 °C [29].

(a) (b)

Préforme ——

<« Four

Mesureur de diamétre
(

Fibre optique — Tambour d’enroulement

Mesureur
de tension

Figure I1.22 - (a) Schéma de la tour de la tour de fibrage et (b) photographie de celle utilisée pour les
fibres chalcogénures au laboratoire ICB.

1.3.4. Mesure des pertes optiques de la fibre

Pour mesurer les pertes optiques de nos fibres, la méthode dite du « cut-back » est réalisée. Cette
mesure consiste & mesurer la transmission de la fibre pour différentes longueurs, sans en changer les
conditions d’injection. Ainsi, en connaissant la longueur de fibre coupée nous pouvons calculer le
coefficient d’atténuation de la maniére suivante :

(dB/m) = 0 (11) (11.12)
a(dB/m —LO_Llog Iy .

avec Ly la longueur initiale, L; la longueur aprés coupure, Io et I; les intensités respectives en
sortie de fibre. Par la suite, la moyenne des différentes mesures est effectuée et nous pouvons donc
estimer les pertes optiques de la fibre.

Lentille Lentille

Source laser ZCD [ Détecteur
Fibre L, l

AL = Lo-L,
>

Lentille

Fibre L, l

Figure I1.23 — Mesure des pertes optiques par la méthode du « cut-back ».
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Les pertes optiques sont mesurées au laboratoire avec un FT-IR Nicolet pour la gamme du
visible jusqu’a 4,5 um (via une lampe halogéne 100 W). Pour les longueurs d’onde plus importantes
(1,2 pm a 30 um), un FT-IR Perkin Elmer est utilisé, la source étant de type corps noir (Globar). Ce FT-
IR a une puissance moins importante et n’est pas adapté pour une géométrie a fibre optique.

1.3.5. Fabrication d’une fibre effilée

Les fibres effilées (ou taper) sont des types de fibres beaucoup étudiées dans la littérature et
possédent des propriétés idéales, notamment dans la génération de SC [30-33]. La réduction du diamétre
de la fibre permet de modifier ses proprié¢tés de dispersion et de non-linéarité localement [34,35].

Dans ces travaux de recherche, des fibres effilées ont donc été utilisées et produites avec
I’appareil VYTRAN GPX 3400 (Fig.I1.24 (a)). L’appareil est constitué¢ d’un filament chauffant, de deux
plateformes avec un controle multiaxe et une caméra CCD. Le filament chauffant permet de chauffer
localement la fibre au-dela de sa température de transition vitreuse, alors qu’une tension est appliquée
en parall¢le via le déplacement des plateformes. Ces derniéres se déplacent dans le méme sens mais avec
des vitesses différentes. L’appareil permet donc d’étirer la fibre jusqu’a un diamétre minimal (appelé
waist) avec des longueurs de transition contrélées, I’ensemble piloté par I’intermédiaire d’une interface
graphique (Fig. 11.24 (b)) [36].

(a) Vytran glass processor (GPX 3400) (b)
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Figure I1.24 — (a) Photographie de I’appareil Vytran (GPX 3400), (b) Capture d’écran de ’interface
graphique et (c) différents profils réalisables.

La Figure I1.24 (¢) présente deux types de profils que nous pouvons obtenir avec des longueurs
de transition différentes et des diametres de waist différents. Expérimentalement, la longueur totale
maximale (longueur du waist + longueurs de transition) est de 10 cm et un facteur de réduction maximal
de 1/12 peut étre obtenu. La longueur maximale de section effilée est de 80 mm pour conserver une
transmission optimale. Plusieurs paramétres sont modifiables, comme la puissance du filament
chauffant, ou encore les vitesses de déplacement des plateformes. Le filament chauffant utilisé est en
iridium (FRAV3). Il permet de travailler a des températures entre 150 °C et 600 °C pour des diamétres
< 400 um. Les paramétres pour étirer des fibres de différents matériaux ont été identifiés au sein de
1I’équipe, avec notamment les travaux menés par Damien Bailleul.
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2. Outils numériques

Les mécanismes permettant de générer un SC dans I’infrarouge moyen ont été présentés dans le
Chapitre 1. Nous allons voir dans cette partie comment modéliser la génération de SC a 1’aide de
I’équation de Schrodinger non-linéaire généralisée. Les différents ¢léments permettant la simulation
numérique d’un SC sont mis en évidence ci-dessous.

2.1. I’équation de Schrodinger non-linéaire généralisée

La description de la propagation non-linéaire d’une impulsion lumineuse dans une fibre optique
peut étre réalisée en prenant en compte les pertes de la fibre, sa non-linéarité ainsi que sa dispersion
chromatique. L’évolution temporelle de ’enveloppe A(z,T) de I’impulsion lumineuse, peut étre décrite
a I’aide de 1’équation de Schrédinger non-linéaire [37].

Dans le cadre de nos études, la génération de SC a été réalisée pour des impulsions courtes (< 1
ps), I’équation de Schrodinger non-linéaire n’est donc pas entiérement satisfaisante. En effet, les effets
de dispersion ne sont considérés jusqu’au deuxiéme ordre seulement. De plus, elle ne prend pas en
compte les effets non-linéaires dus aux contributions retardées avec notamment 1’effet Raman. Cette
derniére contribution devenant significative lors d’un pompage avec des impulsions ultracourtes, une
modification de cette équation est nécessaire. Avec ces considérations, il convient d’utiliser I’équation
de Schrodinger non-linéaire généralisée (GNLSE) [37] :

2A(zT) A( , i imlgng
9z )= 2 B n! aT"

=iy, (1 + iTshock %) <A(z, T) fo R(t")|A(z, T — t')|2dt'> (11.13)

Le membre gauche de cette équation modélise les effets de propagation linéaire avec a les pertes
linéaires de la fibre. B, correspond aux coefficients de dispersion associés au développement en série
de Taylor de la constante de propagation 3 autour de la fréquence centrale (wo) du spectre de I’impulsion.
Le membre de droite modélise la non-linéarité de la fibre. Nous trouvons dans ce membre le coefficient
v traduisant la non-linéarité, le temps de choc Tshock ainsi que la fonction réponse non-linéaire R(t’). Cette
fonction réponse non-linéaire R(t’) représente la réponse non-linéaire normalisée du milieu que I’on
peut écrire sous la forme :

R(®) = (1 = fR)6(0) + frhr(0) (11.14)

La réponse de 1’effet Kerr est supposée instantanée. C’est pour cela qu’une fonction de Dirac
(6(t)) est représentée. Les termes fi et hy sont relatifs a I’effet Raman et donc a la réponse instantanée
(1 — fr)6(t) et retardée frhg(t). Nous allons, dans la suite de ce chapitre, décrire comment obtenir la
réponse Raman hg(t) du milieu.

Les simulations numériques réalisées dans le cadre de ces travaux de recherche sont basées sur
la résolution de cette équation en prenant en compte les différents paramétres de nos fibres. Le modéle
tient donc compte de la dispersion du mode fondamental guidé, des pertes de nos fibres ainsi que 1’effet
Kerr, le temps de choc et la réponse Raman du matériau.

2.2. Résolution numérique

Afin d’estimer la propagation non-linéaire d’une impulsion laser dans une fibre optique et la
génération de SC, nous devons donc résoudre 1’équation I1.13. La méthode de Fourier a pas fractionnaire
ou split-step Fourier method nous permet de résoudre 1’équation non-linéaire de Schrédinger
généralisée [37]. En se basant sur I’approximation pour laquelle sur de faibles pas h de propagation, les
effets dispersifs et non-linéaires modifient 1’amplitude A(z,T) propagée de facon indépendante, nous
pouvons alors écrire 1’équation I1.13 sous la forme suivante :
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—=(D+N)A (11.15)

ou D et N sont les opérateurs linéaires et non-linéaires, que nous pouvons définir de la manicre
suivante :

. a < imtlgng
ba=—zA@D+ Z P arm (116
n=2
_ 9 +o
NA = iy, (1 + Tonoen ﬁ) <A(z, T) J R(t") |A(z T — t')|2dt'> (11.17)
0

La propagation de z a (z+h) est effectuée en deux étapes. Dans la premiére étape, la non-linéarité
intervient uniquement et D = 0. Dans un deuxiéme temps, la dispersion agit seule et donc N = 0. La
solution de I’équation II.15 s’écrit alors de la fagon suivante :

A(z+ hT) = exp(hﬁ) exp(hﬁ) A(z,T) (11.18)

Pour améliorer la précision, les effets non-linéaires sont inclus au milieu du segment h (a z+h/2)
et non pas a la limite du segment, c’est la méthode de Fourier a pas divisés symétriques [37]. La figure
I1.25 présente schématiquement le fonctionnement de la méthode de résolution. Pour une simplification
des calculs, I’opérateur linéaire est introduit dans le domaine des fréquences car cet opérateur comporte
des termes dérivatifs au temps. Au contraire, 1’opérateur non-linéaire est introduit dans le domaine
temporel. La solution s’écrit alors de la maniére suivante :

A(z+ hT) = exp (25) exp <fz+hﬁ(z’)dz’> exp (gﬁ) A(z,T) (11.19)

Dispersion uniquement  Non-linéarité uniquement

St
™\

AG,T)
—

—_—
z=0 h

Figure I1.25 — Schéma illustrant la méthode de Fourier a pas fractionnaire permettant de résoudre
I’équation non-linéaire de Schrédinger généralisée. La fibre est découpée avec un pas h et a h/2 la non-
linéarité est inclue [37].

2.2.1. L’opérateur linéaire

L’opérateur linéaire représente donc la dispersion de la fibre étudiée, ainsi que 1’atténuation «
de la puissance représentant les pertes linéaires de la fibre étudiée. Nous pouvons calculer 1’opérateur
linéaire de la maniére suivante :

—~ a

Dw=—5—l[ﬁ—9ﬁ1—ﬁo] (11.20)
avec Q= o - o , f; inversement proportionnel a la vitesse de groupe, 5y et la constante de

propagation B(m) déterminée a partir de ’indice effectif §(w) = n.rr(w) w/c.

Il est donc nécessaire de déterminer les modes de propagation de la fibre a partir de cet indice
effectif en fonction de la longueur d’onde. La valeur de n.r est obtenue en prenant en compte différents
paramétres, comme la géométrie de la fibre (saut d’indice, microstructurée...) et la dispersion du
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matériau, comme vu dans le Chapitre 1. Avec I’aide de codes numériques, nous pouvons simuler la
distribution du mode fondamental se propageant dans la fibre ainsi que nes. La Figure I1.26 présente la
courbe de dispersion du mode fondamental calculée pour une fibre a saut d’indice Ge-Se-Te de 10 um
de cceur, une fibre a cceur suspendu Ge-Se-Te de 4 pm de ceeur et la dispersion du matériau de cceur.
Ces fibres sont celles utilisées pour la génération de SC du Chapitre I (2.1).

50 T T T

T T
saut d’indice (¢= 10 pm)
= coeur suspendu (¢=4 um)
= = = Dispersion matériau du coeur

D (ps/km/nm)
o

1

|
2 4 6 8 10 12 14
Longueur d’onde (um)

_50 | 1 |

Figure I1.26 — Comparaison de la dispersion du mode fondamental pour une fibre a saut d’indice de
10 um de cceur (Ge-Se-Te), une fibre a ceeur suspendu de 4 pm de coeur (Ge-Se-Te) et la dispersion du
matériau de cceur.

2.2.2. L’opérateur non-linéaire
L’opérateur non-linéaire fait intervenir le terme y. Cette grandeur représente le coefficient non-
linéaire relatif a la fibre optique. Elle est définie de la fagon suivante :

2mn,
'y =
AAeff

(11.21)

avec n, I’indice non-linéaire, A I’aire effective du mode guidé a la longueur d’onde centrale
Ao de ’impulsion lumineuse. Le terme A.x se définit de la manicre suivante:

(I21F Ceylzaxdy)
[F21F (x, y) | *dxdy

2.2.2.1. L’auto-raidissement
Dans cet opérateur, un terme Tsock €ntre en compte, représentant le phénomeéne d’auto-
raidissement (ou self-steepening). Ce phénomeéne représente la dépendance de la vitesse de groupe avec
I’intensité. L’impulsion temporelle va alors subir une distorsion, ainsi qu’une asymétrie du spectre de
I’impulsion menant a la formation de ce qu’on appelle des chocs optiques. Le terme de temps de choc
est définit de la maniére suivante, avec ®o la fréquence centrale de I’impulsion [37]:

Tshock = Y w, (11.23)

Une expression plus compléte de ce temps de Tshock peut étre utilisée (Eq. 11.24) a cause de la
dépendance en fréquence de I’aire effective Aewr [38,39]

d 1
) A 11.24
shock 0 dw[ <neff(w)Aeff(w)>]wo | )

Nous pouvons négliger la dépendance de I’indice effectif avec la fréquence et donc simplifier
I’équation (I1.24) :
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Tshock = To — [di (ln Aeff(w))] (11.25)
1) ®o
2.2.2.2. Réponse Raman
L’opérateur non-linéaire comprend également la fonction réponse non-linéaire R(t’) faisant
intervenir la réponse Raman du matériau. Cette réponse Raman peut se modéliser de plusieurs fagons.
Celle retenue dans le cadre de ces simulations est celle présentée par Hollenbeck et al. [40] dans le
mode¢le d’élargissement intermédiaire (intermediate-broadening model) :

n o 2
hg(t) = Z jl exp(—y;t)exp <—F§ %) sin (w,, ;)6 (t) (11.26)

i=1

v,i

ou A;’ est "amplitude du i-¢me mode vibrationnel, w,,; est la fréquence centrale du mode i, y;
est la largeur de bande lorentzienne et I la largeur de bande de la gaussienne.

D’aprés les résultats expérimentaux rapportés par Sun ef al. [41], nous avons pu modéliser la
courbe de gain Raman pour la composition GexoSeroTeio par un ensemble de pseudo-fonctions de Voigt
pour obtenir les valeurs a utiliser pour la méthode d’¢largissement intermédiaire. Ces différentes valeurs
sont résumées dans le Tableau IL.1.

La Figure 11.27 illustre la courbe expérimentale, ainsi que celle modélisée dans notre cas en
comparaison a la réponse Raman d’un verre de silice [40,42]. Pour les différents verres utilisés dans
cette recherche, ce modéle est appliqué en utilisant les spectres expérimentaux de gain Raman
disponibles dans la littérature.
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Figure I1.27 — (a-b) Comparaison des réponses Raman hg expérimentale et analytique dans une fibre
silice (a) en décalage fréquentiel et (b) dans le domaine temporel [40,42]. (c-d) Comparaison des
réponses Raman hr expérimentale et analytique dans une fibre GST (c) en décalage fréquentiel et (d)
dans le domaine temporel [41].

Nous pouvons voir que le décalage fréquentiel pour le maximum de la courbe de gain Raman
de la fibre silice se situe aux alentours de 440 cm™ contrairement & 190 cm™ pour la fibre GST. Dans le
domaine temporel, cela se traduit par une réponse Raman ou les variations pour la fibre silice sont
inférieures a 0,05 aprés 300 fs contrairement a 900 fs pour la GST. La réponse Raman du verre
chalcogénure est donc plus retardée que celle de la silice.
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Tableau II.1 — Valeurs utilisées pour la méthode d’élargissement intermédiaire de la composition
GeaoSeroTeio d’apres la Référence [41].

Numéro .du Position (cm) Intensité (u.a) Gaussienn?1 Lorentziemfle
mode i FWHM (cm™) FWHM (cm™)

1 50,48 850 70,00 100,84

2 150,00 20 86,32 66,52

3 170,00 3 15,97 15,59

4 190,07 97 4,16 14,87

5 209,67 130 7,87 27,49

6 255,37 90 10,00 37,16

7 300,00 5 80,68 64,47

2.2.3. Cohérence du spectre

Dans le contexte de la génération de SC, la cohérence est liée aux fluctuations du spectre d'une
impulsion a l'autre. Un SC cohérent présente donc une grande stabilité spectrale d'une impulsion a
l'autre. De faibles fluctuations spectrales permettent d'effectuer des mesures de haute précision utiles
pour la métrologie des fréquences, la spectroscopie de haute précision ou les communications optiques.
Un SC cohérent peut donc étre utilisé pour des mesures ou la cohérence est directement utilisée comme
moyen de contrdle comme dans la tomographie par cohérence optique (OCT) [43,44] ou la
spectroscopie Raman cohérente anti-stokes [45,46].

Il est possible de calculer la cohérence afin d'étudier les propriétés d'un SC. Ceci est
particuliérement utile dans l'infrarouge moyen ou les difficultés techniques des mesures de cohérence
sont importantes par rapport a celles dans I'IR proche. La cohérence est calculée comme la valeur
absolue du degré complexe de la cohérence de premier ordre, définie comme suit [38] :

(E1(4 t1)EZ (4, 1))
\/(|E1(A» t)2X|E2 (4, t2)1%)

Les crochets représentent une moyenne sur les paires de spectres [E; (4,t), E;(4,t)] générés
indépendamment a partir d’un nombre important de simulations. Nous pouvons également introduire
une cohérence spectrale moyenne afin de quantifier la cohérence du SC sur toute sa gamme
spectrale [38] :

(11.27)

gg)(& ty — t2)| =

[]92 @ 0] 1EWI2d
JIEQ)|2da

g5 @) = (11.28)

@
|g12
correspond a une cohérence parfaite. Dans la suite de ce manuscrit, la cohérence calculée pour les SC
est obtenue pour 200 simulations avec différents bruits aléatoires imposés a I’impulsion initiale.

est un nombre positif se situant dans I’intervalle [0,1] et il faut noter qu’une valeur de 1

3. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons pu décrire les différentes techniques et dispositifs expérimentaux
utilisés pour les travaux présentés dans les chapitres suivants. Les caractéristiques des sources laser
utilisées ont été présentées avec notamment, pour la source Coherent du laboratoire ICB, une
caractérisation avec la méthode du « couteau » afin d’estimer la taille du faisceau. Le banc de génération
de SC a été présenté avec une présentation des lentilles d’injection utilisées, des fibres de collection ou
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encore des différents systémes de caractérisation comme le monochromateur couplé a un MCT, le FT-
IR ou I’analyseur de spectre. La calibration des mesures fibre/détecteur a permis d’identifier les facteurs
correctifs pour corriger les spectres SC. Enfin, la fabrication d’une fibre en verre de chalcogénures a été
présentée avec la syntheése d’un verre, la caractérisation pour estimer la dispersion d’indice ou encore le
fibrage de la préforme ainsi que la fabrication d’une fibre effilée.

Nous avons également pu décrire la facon de simuler numériquement la génération de SC dans
une fibre optique monomode, a I’aide de I’équation de Schrodinger non-linéaire généralisée. La fagon
de résoudre cette équation numériquement a été mise en évidence avec la mise en place d’un opérateur
linéaire et non-linéaire, tenant compte différents paramétres (dispersion du mode fondamental, les pertes
linéaires, 1’effet Kerr, I’auto-raidissement ou encore la réponse Raman).
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Chapitre 111

Concept de fibre mono-indice
effilee Ge-Se-Te pour la
geéneration de supercontinuum

Résumé du chapitre : Ce chapitre présente les résultats de génération de supercontinuum dans des
fibres Ge-Se-Te effilées avec deux chaines laser (kHz ou travaillant jusqu’au MHz). Notre dispositif
permet de générer un spectre large dans 1’infrarouge moyen tout en permettant de supporter une forte
puissance moyenne.
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Chapitre III — Concept de fibre mono-indice effilée Ge-Se-Te pour la génération de SC

1. Introduction

Les fibres avec des compositions du systéme ternaire Ge-Se-Te (GST) possédent des
propriétés non-linéaires intéressantes pour la génération de supercontinuum. Plusieurs résultats de SC
ont été reportés avec différentes géométries de fibres (fibre a cceur suspendu ou saut d’indice) et avec
diverses sources laser [1-4]. Des élargissements spectraux importants ont pu étre obtenus en pompant
ces fibres GST dans les différents régimes de dispersion, que ce soit une dispersion normale ou
anormale, comme le présente la Figure III.1. Ces résultats ont été obtenus au laboratoire dans le cadre
des théses précédentes.

Un SC a été obtenu allant de 1,7 a 18 um couvrant la région spectrale de I’infrarouge moyen
en pompant une fibre a saut d’indice dont le diamétre de cceur est de 12 um, avec une source centrée a
8,15 um pour une puissance créte couplée de 200 kW (taux de répétition 1 kHz et durée d’impulsion
65 fs) (Fig. IIL.1 (a)) [3]. L’intérét d’un pompage avec cette source laser réside dans le fait d’avoir une
puissance créte importante permettant ainsi de maximiser les effets non-linéaires dans la fibre
chalcogénure. Cependant le faible taux de couplage dans ce type de fibre entraine une faible puissance
moyenne en sortic de fibre (< 100 uW), limitant notamment les possibles applications en
spectroscopie d’absorption dans I’infrarouge. Par conséquent, d’autres sources ont été utilisées et
notamment des sources fibrées, cadencées a plusieurs MHz, basées sur un décalage de soliton dans
I’infrarouge (voir Fig. IIL.1 (b)) [4—7]. Récemment des SC cohérents ont été reportés entre 2 et 6 pm
avec une puissance moyenne de 50 mW en sortie de fibre (Fig. IIL.1 (c)) [4] ouvrant la possibilité de
réaliser des mesures de spectroscopie avec une meilleure sensibilité.

Fibre a saut d'indice (12 ym de coeur)
Coeur Ge, SegyTe,y/ Gaine GeySespTeqq

2 4 6 8 10 12 14 16 18
Longueur d'onde (um)

Fibre a saut d'indice (14 pm de coeur)
Coeur Gey SegyTe,y/ Gaine GeyySesgTeqq

Fibre a coeur suspendu (9 pym de coeur)
Gezose70Te10

L A I'-.. I T P
2 3 4 5 6
Longueur d'onde (um)

Figure III.1 — Spectres de SC obtenus dans des fibres Ge-Se-Te. (a) Fibre a saut avec une pompe a
8,15 um (Po= 200 kW) [3]. (b) Fibre a saut d’indice avec une pompe a 4,1 pm (Po= 50 kW) [8]. (c)
Fibre a cceur suspendu avec une pompe a 3,375 um (Po=10 kW) [4]. La position du ZDW est indiqué
pour chaque cas.

Le couplage de la puissance du laser dans la fibre optique est une étape primordiale pour
maximiser les effets non-linéaires. Les études précédentes ont cependant relevé une difficulté
concernant le couplage dans des fibres avec des petits diamétres de cceur (< 20 um), que ce soit avec
des fibres a saut d’indice ou avec un cceur suspendu [8]. De plus, ’endommagement des fibres a été
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relevé lorsque le taux de répétition du laser était éleve, empéchant ainsi d’obtenir une forte puissance
moyenne en sortie de fibre [4,8]. Le but des travaux présentés dans la suite de ce chapitre est d’obtenir
un élargissement spectral important dans 1’infrarouge moyen, tout en permettant d’avoir une puissance
moyenne en sortie de fibre importante pour faciliter la mise en ceuvre des SC pour des applications
comme la spectroscopie IR. Il est nécessaire de préciser que dans la suite de ce manuscrit, sauf
mention contraire, les puissances crétes indiquées sont estimées a partir des puissances moyennes
mesurées directement en sortie de fibre. De plus, tous les spectres SC expérimentaux présentés, sont
corrigés via la calibration spectrale de notre banc de mesure, comme présenté au Chapitre 11 (1.2.3.).

2. Pompage avec une source femtoseconde (cadence au kHz)

Des résultats préliminaires menés au laboratoire de Dijon nous ont permis d’identifier qu’il
¢tait possible de générer des SC dans des fibres mono-indices grace a un couplage plus aisé [2]. Pour
maximiser la génération de SC dans I’infrarouge moyen, nos fibres ont été effilées. Ce post-traitement
d’étirement de la fibre est largement reconnu dans la communauté scientifique, et permet un contréle
efficace du confinement de la lumicére et de la dispersion du guide [9—11]. Cette technique est une
alternative rapide et facile a mettre en ceuvre comparée notamment a la fabrication de fibres a saut
d’indice ou microstructurées. Comme présenté dans le Chapitre I, les fibres effilées ont déja été
utilisées dans la génération de SC mais toujours a notre connaissance dans des fibres a saut d’indice ou
microstructurées [12—14]. L’optimisation de la largeur spectrale ainsi que de la puissance moyenne de
sortie a également été démontrée dans des fibres effilées [15,16]. Généralement, les expériences de SC
rapportées dans ces fibres sont monomodes ou faiblement multimodes. Plus récemment, d’autres
travaux ont été réalisés avec des fibres multimodes a grand diamétre de cceur, afin d’améliorer le
probléme de couplage et de puissance moyenne en sortie de fibre [17,18]. C’est dans ce contexte de
recherche qu’une premiére mission a été programmée au Toyota Technological Institute de Nagoya
dans 1’équipe du Pr. Ohishi, dans le but d’utiliser une source laser avec une puissance créte importante
(voir Chapitre I (1.1.1.)).

2.1. Caractéristiques de la fibre effilée Ge-Se-Te

La fibre optique utilisée pour ces expériences est une fibre mono-indice de composition
GezoSerTero de 180 um de diamétre. Les pertes optiques de la fibre sont mesurées par la méthode du
cut-back (Ch. II (1.3.4)) et sont présentées en Figure IIL.2 avec également une photographie au
microscope de la fibre.

Nous remarquons clairement un fond continu faible entre 2 et 11 um (inférieur a 0,06 dB/cm),
ce qui n’est pas limitant pour I’utilisation de quelques centimetres de fibre. En excluant les absorptions
liées aux liaisons Ge-O notables entre 12 et 14 um, la fibre présente une bonne transmission du proche
infrarouge jusqu’a son absorption multiphonon débutant vers 16 um.
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Figure II1.2 — Pertes linéaires mesurées par la méthode du cut-back sur une fibre mono-indice
GezoSeroTero. Une photographie d’une coupe transversale d’une fibre est illustrée.
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Il a ét¢ identifié précédemment que les pertes optiques sont augmentées au cours de la
procédure de fabrication d’une fibre effilée dans le cas d’une fibre microstructurée [19]. Les pertes de
nos fibres mono-indices effilées auront donc probablement des pertes légérement supérieures a son
équivalent mono-indice non effilée.

La variation de ’indice de réfraction en fonction de la longueur d’onde avec la relation de
Clausius-Mossoti, présentée au Chapitre II, permet de calculer la dispersion du mode fondamental
guidé de notre fibre. Pour une équation de Sellmeier a deux poles, les coefficients sont indiqués dans
le Tableau IIL.1.

Composition Ao A1 M Az M

Ge20SerTero 1,6877 4,5348 0,3240 1,5691 55,9502

Tableau III.1 — Coefficients de Sellmeier pour la composition GezoSezTero.

Les courbes de dispersion du mode fondamental ont été calculées pour différents diamétres de
180 a 25 pm. Nous considérons ici la fibre effilée comme un enchainement de sections circulaires qui
présente un profil a saut d’indice avec une gaine infinie d’air (n=1). Comme 1’indice de réfraction est
¢levé (au-dela de 2,4), le mode fondamental reste fortement confiné dans la fibre pour les diamétres
allant de 180 a 25 um avec plus de 99,90 % de 1’énergie au sein de la fibre a la longueur d’onde de 6
um (Fig. IIL3 (a)). Comme attendu, le diamétre initial (180 um) de la fibre présente une dispersion
similaire a celle du matériau. La longueur d’onde de dispersion nulle (ZDW) est proche de 7,1 um. La
diminution du diamétre de la fibre a pour effet de déplacer le ZDW vers les courtes longueurs d’onde
jusqu’a environ 5,7 um, pour un diametre de 25 pm. L’évolution de ce ZDW en fonction du diameétre
de la fibre est illustrée avec la Figure I11.3 (b).
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Figure II1.3 — (a) Profils de dispersion calculés du mode fondamental guidé pour un diamétre de
fibre de 25, 40, 60 et 180 um ainsi que la dispersion du matériau (pointillés noirs). La distribution
spatiale du mode fondamental pour les fibres de diamétre 180 et 25 pm est modélisée a la longueur
d’onde de 6 um. (b) Evolution de la position du ZDW en fonction du diamétre de la fibre.

L’évolution de I’aire effective est également calculée pour ces différents diamétres de fibre
(voir Figure IIL4 (a)). Les faibles variations avec la longueur d’onde confirment le bon confinement
du mode. Le coefficient non-linéaire y calculé pour le mode fondamental est également présenté en
fonction des différents diametres dans la Figure I11.4 (b). Pour rappel, ce parametre est calculé a partir
de larelation y = 2mn, /(AA.5f) avec A la longueur d’onde du laser, Acr I'aire effective du mode et n,
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I’indice non-linéaire avec n,=8,2 X 10718 m*W pour le verre GST [20]. Ce coefficient non-linéaire
augmente fortement pour des faibles diameétres. Par exemple, pour une longueur d’onde de 6 um, la
non-linéarité est 50 fois plus élevée dans un diamétre de 25-um que pour un diamétre de 180-um. A
partir de cette simple analyse modale, il apparait donc que ce déplacement du ZDW aux courtes
longueurs d’onde ainsi qu’un fort confinement auront donc un impact positif sur 1’élargissement
spectral en comparaison & une fibre non effilée.

(a) (b)
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Figure II1.4 — (a) Aire effective calculée du mode fondamental guidé pour différents diamétres de
fibre de 25, 40, 60 et 180 pm. (b) Evolution du paramétre y pour ces mémes diamétres de fibre en
fonction de la longueur d’onde.

Dans le but de caractériser 1’évolution de la non-linéarité au cours de la propagation, nous
avons calculé la longueur non-linéaire Lni= 1/(yPo) en fonction du diamétre de la fibre et pour trois
puissances crétes couplées différentes (250 kW, 500 kW et 1 MW). Cette longueur est trés courte (L.
< 300 um) pour des diamétres fins et pour des puissances couplées importantes. Pour des diamétres
plus élevés, cette longueur est supérieure au mm, avec notamment 6 mm pour un diamétre de 180 um
pour la plus petite puissance créte. Dans tous les cas, nous utilisons des fibres avec des longueurs de
I’ordre de 5 cm, la longueur de propagation est donc largement supérieure a La. pour que les effets
non-linéaires apparaissent et pour que les pertes ne soient pas préjudiciables.
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Figure III.5 — Longueur non-linéaire calculée en fonction du diamétre de la fibre pour trois
puissances crétes initiales de 250 kW, 500 kW et 1 MW.

Plusieurs fibres effilées ont donc été fabriquées avec des tailles de waist différentes entre 40 et
15 pum. Ici, nous étudions des fibres effilées avec des transitions les plus douces possible, en partant du
diamétre initial de 180-pum pour aller jusqu’au waist et revenir au diameétre initial. Des longueurs de
transition ont donc été choisies allant de 10 mm a 15 mm. Avec les résultats expérimentaux
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précédents, il a été décidé de prendre une longueur utile de fibre de 5 cm. Les profils fabriqués ont
donc des profils du type 10-30-10 ou 12,5-25-12,5 avec par exemple, 10 mm de transition 1, 30 mm de
longueur de waist et 10 mm de transition 2. La Figure IIL.6 (a) présente la variation du diametre
externe en fonction de la position le long de la fibre pour une fibre effilée de profil 10-30-10, telle
qu’implémentée dans le logiciel. Cette variation du diamétre est comparée en Figure I11.6 (b) avec la
mesure expérimentale du diamétre externe. Nous observons un bon accord entre le profil numérique et
expérimental.

O
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Diamétre externe (um)

00 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5

Position le long de la fibre (cm) Position le long de la fibre (cm)

Figure II1.6 — (a) Profil numérique de la fibre telle qu’implémenté dans le logiciel et (b) profil
mesuré pour une fibre avec des transitions de 10 mm et une longueur de waist de 30 mm.

Afin de caractériser I’efficacité du couplage et des pertes induites par la section effilée, nous
avons mesuré la transmission totale de plusieurs échantillons de 5-cm de long, pour différentes
longueurs d’onde dans I’infrarouge moyen. La source laser utilisée est celle permettant de travailler
jusqu’au MHz (Light Conversion (Chapitre II)). Le couplage de I’impulsion laser a été effectué via
une lentille de 25-mm de longueur focale. Afin d’éviter le plus possible d’étre dans un régime de
propagation non-linéaire, des densités ainsi que des fenétres en ZnSe ont été utilisées pour diminuer la
puissance créte. Les résultats sont présentés dans la Figure IIL.7. D’une part, le taux de couplage que
1’on peut obtenir dans une fibre non effilée est proche de 50 %. Ce taux de couplage relativement élevé
peut s’expliquer par le fait qu’il soit plus simple de coupler de la puissance dans une fibre de 180 um
de diameétre en comparaison a une fibre a saut d’indice de petit diamétre de cceur. D’autre part, une
augmentation de prés de 2 a 3 dB des pertes induites par le fait d’avoir une section effilée est observée.
11 faut noter que dans cette configuration expérimentale, le couplage a été optimisé sans tenir compte
du nombre de modes excités (la propagation doit étre fortement multimodale dans notre cas).
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Figure II1.7 — Ratio de la puissance en sortie de fibre sur la puissance en entrée pour une fibre non
effilée et une fibre effilée de 25 um de waist pour différentes longueurs d’onde.

Ces pertes supplémentaires peuvent étre donc attribuées, dans un premier temps, a I’excitation
de modes d’ordre supérieur qui sont filtrés dans la section du waist. Par exemple, le nombre de modes
guidés a polarisation linéaire (LPom) (avec une symétrie circulaire) est réduit d’un facteur 7 dans la
partie waist, en comparaison au diamétre initial pour la longueur d’onde de 6 um. Cependant, nous
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pouvons ¢galement supposer que le profil de la fibre effilée, ou tout autre défaut de surface, provoque
des pertes de transmission sur les modes d’ordre supérieur [21]. Nous avons pu notamment vérifier
que la transmission totale mesurée était fortement dépendante du couplage initial dans notre fibre.

2.2. Résultats

Lefficacité de nos fibres effilées Ge-Se-Te (GST) pour la génération de SC a été étudiée au
laboratoire TTI (Toyota Technological Institute a Nagoya (Japon)), a I’aide de la source travaillant au
kHz présentée dans le Chapitre II (1.1.1.). La longueur d’onde pompe choisie est située a 6,3 um et
’énergie disponible est de 4 pJ. La distribution spatiale du SC est également caractérisée par imagerie
en champ proche de la face de sortie de la fibre avec une caméra infrarouge travaillant sur la gamme 2-
16 pm (WinCamD, FIR2-16-HR). La puissance moyenne en sortie est également mesurée via un
puissance-métre thermique.

Il convient de mentionner qu’identifier les conditions pour un couplage initial optimal est
prioritaire dans ces fibres multimodes. La propagation non-linéaire d’impulsions dépend fortement des
couplages spatiotemporels dans les guides d’ondes multimodes [22]. Pour maximiser 1’élargissement
spectral, tout en contrélant le contenu spatial du SC généré, il faut veiller a coupler au mieux dans le
mode fondamental. Par conséquent, cela permet une transition modale adiabatique dans la fibre effilée,
tout en minimisant la perte d’énergie. Dans ce cas, des effets négatifs sont évités, tels que de nombreux
couplages intermodaux. Cependant, méme dans ce cas idéal d’excitation du mode fondamental
combinée a des impulsions femtosecondes, un accord de phase intermodal peut étre observé par le
biais d’une émission conique discréte [23,24], lorsque des puissances crétes sont utilisées au-dela du
seuil d’autofocalisation.

Dans un premier temps, nous avons vérifi¢ I'impact de la longueur focale de la lentille de
couplage utilisée sur la largeur spectrale du SC. La Figure IIL.8 (a) présente les SC mesurés pour une
fibre effilée de 25 pm de waist pour deux lentilles de Germanium de 12 et 15 mm de longueur focale.
Ici, le profil utilisé est du type 10-30-10. Nous pouvons identifier que le couplage est plus optimal
avec la lentille de 15 mm de focale pour 0,23 uJ en sortie de fibre, en comparaison a la lentille de 12
mm de focale avec 0,15 uJ. L’élargissement spectral est donc plus important en travaillant avec la
lentille de 15 mm de focale.

(@ —sf=12mm — f=15mm (b) —25-uym waist — 15-ym waist

0.15 w
0.23
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(5dB/div)

4 6 8 10 12 14 4 6 8 10 12 14
Longueurs d'onde (um) Longueurs d'onde (um)

Figure II1.8 — (a) Spectres SC mesurés pour une fibre effilée (25 pm de waist) de 5 cm de long
pompée a 6,3 um au moyen de deux lentilles de couplage de longueur focale f= 12 mm et f= 15 mm.
Le spectre de la pompe est également présenté. (b) Spectres SC obtenus pour la méme fibre de 25 pm
de waist et pour une autre fibre avec un waist de 15 pum pour la lentille de 15 mm de longueur focale.
Les énergies mesurées en sortie de fibre sont également indiquées.

Pour illustrer I’impact de la taille du waist sur la gamme spectrale du SC, une fibre effilée de
15 pm de waist a été étudiée avec la méme lentille. Le résultat présenté en Figure I11.8 (b) montre que
1”¢largissement spectral est plus important, notamment en raison du plus fort confinement des modes
(avec y ~ 0,1 W-lm' a Ag). Néanmoins, les fibres avec des diamétres de waist de 15 um ont été plus
souvent sujettes a des endommagements irréversibles. De plus, la bonne tenue du profil lors de la

Page | 72



Chapitre III — Concept de fibre mono-indice effilée Ge-Se-Te pour la génération de SC

fabrication pour un waist de 15 pm est également plus compliquée. Par conséquent, notre approche
expérimentale nous a conduit a favoriser principalement des fibres effilées de 25-pm de diameétre de
waist avec un profil de 12,5 mm pour les longueurs de transition et 25 mm de longueur de waist.

En I’occurrence, la Figure II1.9 présente les meilleurs spectres obtenus expérimentalement
pour une fibre mono-indice non effilée (Fig. I11.9 (a & c)) et effilée de 25-um de waist (Fig. IIL.9 (b &
d)). Dans le cas de la fibre non effilée, le spectre s’étend de 2,5 a 12,5 um, et I’énergie mesurée en
sortie est de 0,36 wJ. Ici, le SC généré est obtenu en pompant dans le régime de dispersion normale de
la fibre Ao = 6,3 um (ZDW ~ 7,2 um).

Pour notre fibre effilée optimisée, le SC s’étend cette fois de 1,6 a 15,6 um comme le montre
la Figure IIL.9 (b). L’énergie en sortie est de 0,16 uJ (Po = 0,94 MW), soit deux fois moins que dans le
cas de la fibre non effilée. Nous pouvions s’attendre a cette différence en puissance couplée, au vu des
mesures de transmission préliminaires (Fig. IIL.7). Cependant, nous pouvons également expliquer
cette différence par le fait que le spectre s’étend sur une plage de longueurs d’onde plus grande et que
les pertes linéaires soient plus importantes. Nous observons clairement la forte amélioration de la
génération du SC sur les deux bords du spectre de notre fibre GST effilée. La largeur spectrale est
augmentée de 67 THz dans le proche infrarouge et de 5 THz dans I’infrarouge moyen, soit une source
large bande de ~170 THz.
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Figure II1.9 - Spectres SC mesurés pompés a 6,3 pm pour des segments de 5 cm d’une fibre GST
(a) et (c) non effilée et (b) et (d) effilée (25 um de waist). (a) et (b) présentent les spectres complets
mesurés. Les encarts montrent 1’image en champ proche obtenue en sortie de fibre. (c) et (d)
présentent la distribution de la puissance apres 1’utilisation de filtres spécifiques dans I’infrarouge. 1l
convient de noter que la qualité des clives effectuées a 1’aide d’une lame de scalpel, peut avoir une
incidence sur les profils spatiaux présentés.

L’amélioration du confinement de la puissance dans le waist, combinée au décalage progressif
du ZDW vers les courtes longueurs d’onde le long de la fibre, facilite I’¢largissement spectral de la
source SC. La caractérisation de la densité spectrale de puissance, en filtrant certaines fenétres de
longueurs d’onde (Fig. II1.9 (c-d)), a permis d’identifier que preés de 20% de la puissance transmise en
sortie est délivrée au-dela de 10 um. Bien qu’il soit difficile de décrire précisément le contenu modal
avec nos mesures en champ proche, nous notons un nettoyage du profil spatial du SC a la sortie de la
fibre effilée. Cela peut résulter d’un filtrage des modes d’ordre supérieur par la section du waist de la
fibre GST.

Dans le cas des deux spectres présentés ci-dessus (fibre effilée ou non), nous estimons la
puissance créte en entrée de fibre supérieure a 2 MW. Lors de la propagation de telles impulsions
ultra-courtes et intenses, il se produit généralement un phénomeéne d’autofocalisation. Pour un faisceau
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Gaussien, la puissance nécessaire pour que ce phénomeéne apparaisse est appelée puissance critique
d’autofocalisation et est donnée par la relation suivante [25] :

g
P it =186 ——— 1.1
crit 4’7Tn0n2 ( )
avec Ao la longueur d’onde de pompe, no I’indice de réfraction du verre et n, I’indice non-
linéaire.

Par rapport a nos valeurs Pgic dans les deux cas, la puissance créte en entrée est bien au-dela du
seuil d’autofocalisation (~7 x Pgit ). Ce phénoméne d’autofocalisation peut donc se produire lors de la
propagation de I’impulsion laser, et impacter significativement la dynamique non-linéaire et
I”¢largissement spectral dans 1’infrarouge moyen dés les premiers millimetres [26]. Rappelons que des
¢tudes de génération de SC avaient été effectuées au sein de 1I’équipe dans des verres massifs pour des
puissances crétes trés supérieures a la puissance critique (Po > 100x P), impliquant alors les
phénoménes d’autofocalisation. Les verres de chalcogénures étudiés étaient des compositions de Ge-
S-Se, Ge-Se ou Te-Ge-Ga avec des épaisseurs de I’ordre de 4 mm. Les spectres obtenus s’étendaient
au-dela de 10 um et jusqu’a 16 um pour un verre Te-Ge-Ga [26].

Concernant la génération des spectres en Figure III.9, on peut supposer une dynamique
équivalente a celle étudiée récemment dans les fibres multimodes en silice [23,24]. L’exemple
présenté avec la Figure II1.10 correspond a la propagation d’une impulsion gaussienne de 100 fs dans
4 cm de fibre multimode (MMF) a saut d’indice non effilée tirée de la référence [23]. Dans le cas d’un
pompage en dispersion normale et dans le mode fondamental, avec des puissances crétes similaires a
la puissance critique d’autofocalisation, le phénoméne d’émission conique peut étre observé. La
Figure II1.10 (a) illustre la distribution du spectre optique sur les différents modes (LPom) de la fibre
avec une forme typique en X. On observe un couplage spontané important de 1’énergie dans les modes
d’ordre supérieur a partir du mode fondamental aprés seulement quelques centimétres. On note
¢galement que les fréquences les plus élevées (courtes longueurs d’onde) sont contenues dans les
modes d’ordre supérieur. Les Figures II1.10 (b-d) montrent que 1’¢largissement spectral s’effectue
principalement lors de la fission de I’impulsion dans le domaine temporel. Ceci est lié plus
particulierement au phénomene d’auto-raidissement du front retardé de 1’impulsion (il faut également
souligner que cette dynamique temporelle intervient lors de 1’autofocalisation spatiale relevée dans la
Figure II1.10 (d)). Cette dynamique spatio-temporelle a 1’origine de I’émission conique a déja été
observée de nombreuses fois dans les matériaux massifs, [27,28]. La fission de I’impulsion initiale
s’accompagne donc d’un choc optique sur le front retardé en raison de la dépendance non-linéaire de
I’indice de réfraction. Rappelons que le phénoméne d’auto-raidissement de I’'impulsion provient de la
variation de vitesse de groupe entre les ailes de I’impulsion et de son maximum [29,30]. Le pic de
I’impulsion va alors se propager moins vite provoquant un raidissement du front retardé de
I’impulsion, ce qui peut entrainer la formation d’un choc optique par analogie avec une onde
acoustique. L’auto-raidissement peut avoir un effet important sur I’impulsion avec notamment un fort
¢largissement spectral asymétrique. En effet, le front de I’impulsion plus raide va provoquer un
¢largissement spectral plus conséquent vers les hautes fréquences [29,31].

Ce choc optique sur le front retardé va donc provoquer un élargissement spectral important et
un couplage simultané de 1’énergie dans un nombre important de modes associ¢ a 1’autofocalisation
spatiale. On assiste alors a la génération de multiples ondes dispersives, en accord de phase sur des
modes d’ordre supérieur spécifiques. Celles-ci subsistent avec des intensités significatives lors du reste
de la propagation (forme typique en X (Fig. IIL.10 (a))). Cet accord de phase (indiqué par des carrés
blancs sur la figure IIL.10 (a)) est gouverné par les propriétés dispersives du milieu et la vitesse de
groupe du choc optique (voir ligne pointillée figure I11.10 (c)) [23,24]. Bien que cette dynamique soit
illustrée dans le cas d’une fibre silice MMF non effilée, nous supposerons une évolution spatio-
temporelle et une distribution modale du spectre équivalentes dans nos fibres chalcogénures, a savoir
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un élargissement spectral plus important aux courtes longueurs d’onde dans les modes d’ordre
supérieur en comparaison a 1’élargissement spectral dans le seul mode fondamental.
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Figure II1.10 — Exemple de propagation non-linéaire d’une impulsion de 100 fs (300 nJ 4 800 nm)
dans une fibre silice a saut d’indice multimode de 4 cm. (a) Distribution modale du spectre optique.
Les carrés blancs représentent les accords de phase de I’onde conique discréte. La courbe noire
représente le nombre de modes guidés. Les cercles roses représentent la fréquence de dispersion nulle
pour les différents modes. (b) Evolution en fonction de la longueur de propagation du spectre optique
et (c) évolution temporelle de I’impulsion. La droite en pointillés est indiquée pour souligner la
vitesse de groupe du choc optique. (d) Evolution de la fluence. Figure tirée de [24].

Notre hypothése, concernant le fait d’utiliser une fibre mono-indice avec une partie effilée afin
d’obtenir un large spectre dans I’infrarouge, s’avére correcte. L'utilisation de ces fibres effilées avec
des chaines laser travaillant jusqu’au MHz pourrait permettre d'obtenir a la fois des spectres sur des
largeurs spectrales intéressantes dans l'infrarouge moyen, et une puissance moyenne d’intérét pour
envisager des mesures de spectroscopie. Il est cependant important de mentionner que le profil du
faisceau en sortie de fibre peut présenter encore un comportement multimode, ce qui pourrait présenter
des limitations pour des applications spécifiques.

3. Pompage avec une source femtoseconde (cadence jusqu’au
MHz)

Dans la suite de ce chapitre, nous nous intéressons a 1’utilisation de ces fibres Ge-Se-Te pour
la génération de supercontinuum avec la chaine laser présentée au Chapitre II (Light Conversion,
disponible a ’ICB). Cette source laser ne possédant pas une puissance créte aussi élevée que celle
précédente, 1’¢élargissement spectral attendu serait moins conséquent au-dela de 12 pm. Cependant
I’intérét est de pouvoir travailler a des taux de répétition plus important entre 10 kHz et 1 MHz, nous
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permettant d’envisager de générer un SC présentant plusieurs dizaines ou centaines de mW en sortie
de fibre.

3.1. Mesures préliminaires

Pour commencer notre étude, nous optons pour une longueur d’onde de pompe laser située a 6
um pour avoir un compromis entre puissance disponible (Fig. I1.2 (b)) et le ZDW de notre fibre,
comme précédemment. Premiérement, le pompage est effectué au taux de répétition de 250 kHz dans
une fibre Ge-Se-Te mono-indice de 180 um de diameétre avec trois lentilles différentes, une CaF» de 20
mm de focale ou de 25 mm de focale et une lentille ZnSe de 40 mm de longueur focale. En
considérant les propriétés d’un faisceau gaussien aprés son passage a travers une lentille, comme
présenté au Chapitre II (1.2.1), nous pouvons estimer le diamétre du waist du faisceau pour nos
différentes lentilles. La taille de ce waist estimée est en dessous de 140 um, ce qui est en adéquation
avec le diamétre du mode fondamental & mi-hauteur d’environ 90 um pour la fibre de 180 um de
diamétre externe. Les résultats présentés avec la Figure II1.11 montrent que 1’élargissement spectral le
plus optimal est obtenu avec la lentille de 40 mm de focale. Le choix est donc fait de tester, par la
suite, nos fibres effilées en prenant cette lentille en ZnSe avec 40 mm de focale. Il est intéressant de
noter que l’utilisation de ces lentilles avec une longue focale, permet de coupler une puissance
moyenne importante : 43,7 mW, 46 mW et 42 mW, mesurées en sortie de fibre pour respectivement les
lentilles de 20, 25 et 40 mm. Ces puissances moyennes couplées correspondent a environ 0,7 MW de
puissance créte couplée.
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o= — 40-mm focale
53
59 | 1
o
n o
= b §
N~—

2 4 6 8 10 12 14
Longueurs d'onde (um)

Figure II1.11 — Spectres SC mesurés pour une fibre Ge-Se-Te de 5 cm de longueur de diamétre 180
pum, en pompant a 6 pm avec des lentilles de 20, 25 et 40 mm de longueur focale. La pompe est
également présentée (pointillés en noir). La puissance créte couplée est de 1’ordre de 700 kW.

Les résultats obtenus dans le cas d’un pompage d’une fibre non effilée de 180 um de diametre,
avec plusieurs puissances crétes sont présentés avec la Figure II1.12. Comme attendu, la non-linéarité
notable de cette composition GST conduit a un élargissement spectral important, s’étendant de 3 um a
9 um dans la fibre, en particulier pour la puissance créte la plus élevée (Fig. II1.12). Gréce a
I’utilisation des densités avant la fibre, les puissances crétes couplées sont de 576 kW, 231 kW et 45
kW (cadence de 250 kHz) et sont estimées a partir de la puissance moyenne en sortie de fibre. Nous
avons utilisé 1’équation de Schrédinger non-linéaire généralisée (GNLSE) largement employée dans la
littérature pour simuler nos résultats [32]. Il convient de noter que la modélisation la plus appropriée
devrait étre basée sur [’équation de propagation unidirectionnelle multimodale (MM-
UPPE) [23,24,33,34]. En effet, comme présenté au Chapitre II, la simulation basée sur la GNLSE
décrit un comportement monomode de la fibre avec la dispersion du seul mode fondamental guidé.
Cependant pour modéliser la génération du SC avec un comportement multimodal, il serait nécessaire
de caractériser le couplage spatial a I’entrée de la fibre pour différentes longueurs d’onde. De plus cela
nécessiterait un temps de calcul important en raison des spectres s’étendant sur une large gamme
spectrale. Par la suite, nous montrons qu’un contréle minutieux de 1’excitation du mode fondamental
peut simplifier ces problémes de modélisation, en limitant le plus possible le couplage de 1’énergie
dans les modes d’ordres supérieurs. Dans ce contexte, I’utilisation des lentilles a longue focale est un
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atout, car elle permet d’optimiser cette excitation du mode fondamental. Cela participe d’ailleurs a
expliquer les meilleurs résultats obtenus avec les longues focales.

Nous pouvons identifier que les résultats expérimentaux pour la fibre non effilée concordent
bien avec les simulations numériques (Fig. IIL.12 (b)), malgré un léger désaccord aux courtes
longueurs d’onde et principalement pour le SC le plus large. Nous pouvons probablement attribuer
cette déviation au comportement fortement multimode de la fibre non effilée (couplage important de
I’énergie dans les modes d’ordre supérieur). Nous pouvons relever que dans le cas de la puissance
créte couplée la plus élevée (576 kW), la puissance critique est de nouveau dépassée (Perit ~ 260 kW a
6 um), conduisant probablement a un phénoméne d’autofocalisation dans notre fibre et la dynamique
présentée a la partie 2.2 de ce chapitre.

(a) (b)

—— Experimental Simulation
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20 dB/div
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—— 576 kW ——231kW ——45kW

Figure II1.12 — (a) Spectres SC mesurés expérimentalement dans une fibre mono-indice non effilée
de diamétre de 180 um avec Po = 576 kW, 231 kW et 45 kW (puissances crétes couplées). (b)
Spectres SC simulés pour les mémes puissances crétes.

Dans le but d’augmenter la cadence de répétition de la chaine laser lors du pompage de fibres
effilées et donc d’obtenir une puissance moyenne en sortie de fibre plus importante, nous avons testé
différents diamétres de waist. Nous avons pu noter un taux d’endommagement plus important pour des
fibres effilées avec un diamétre de waist < 30 um. Cet endommagement conduit généralement a la
cassure de la fibre au niveau du waist ou des problémes d’échauffement sur la face d’entrée. Afin de
limiter cet endommagement, une fibre avec un waist de 40 um de diamétre a été choisie pour la suite
des expériences. Dans cette configuration, le diamétre de 40 um permet d’avoir un ZDW situé vers 6.3
um. De plus, la non-linéarité¢ est 20 fois plus importante dans un diamétre de cette taille en
comparaison du diamétre initial de 180 um. Concernant les modes polarisés linéairement (LPon) pour
une symeétrie circulaire, il y a une réduction de leur nombre d’un facteur ~ 5 dans la partie effilée de 40
um en comparaison au diameétre initial de 180 um.

Dans le cas de cette fibre effilée de 40-pm de waist, il y a clairement une amélioration de la
largeur spectrale du SC dans I’infrarouge moyen comme le montre la Figure II1.13. La raison de cette
dynamique de formation du continuum est identique a celle obtenue avec la chaine kHz présentée
précédemment. [’augmentation du confinement combinée au décalage du ZDW le long de la fibre
facilite I’élargissement du spectre et 1’aplatissement de celui-ci. Les puissances moyennes mesurées en
sortie de fibre sont de 28 %, 39 % et 95 % de la puissance mesurée en sortie de fibre non effilée pour
les mémes puissances crétes en entrée. Cela signifie qu’a de faibles puissances crétes, il n’y a
pratiquement pas de perte supplémentaire entre la fibre effilée ou non, lorsque le mode fondamental
est principalement excité. Cependant, lorsque la puissance créte est augmentée (supérieure au seuil
d’autofocalisation), la transmission totale dans la fibre effilée diminue en raison du filtrage spatial des
modes d’ordre supérieur dans le waist de la fibre. Ces modes d’ordre supérieur sont excités en raison
de D’autofocalisation qui se produit dés les premiers mm de propagation, et d’autres couplages
intermodaux peuvent se produire. Par conséquent, nous avons considéré les puissances moyennes
mesurées en sortie de fibre effilée comme des indicateurs pour le calcul des puissances crétes pour la
modélisation numérique du SC. Ainsi, 164 kW, 90 kW et 44 kW ont été les valeurs utilisées pour
geénérer les résultats numériques présentés dans la Figure I11.13 (b).

Page | 77



Chapitre III — Concept de fibre mono-indice effilée Ge-Se-Te pour la génération de SC

Il est intéressant de noter que méme pour la puissance créte la plus faible (P = 44 kW),
I”¢largissement est plus important que dans la fibre non effilée. Pour les SC mesurés, nous pouvons
confirmer la dynamique spectrale avec les simulations numériques. Nous notons un meilleur accord
aux courtes longueurs d’onde contrairement aux résultats obtenus avec une fibre non effilée (Fig.
II1.12). Les propriétés de cohérence des spectres ont été calculées pour 200 spectres [32]. La
cohérence de chaque SC est présentée dans le cadran au-dessus des spectres simulés. Pour les trois
puissances crétes, on garde une excellente cohérence sur la gamme spectrale du SC, ce qui peut
s expliquer par le pompage de la fibre en dispersion normale. Le nombre de solitons (N2 = Lp /Ly, =
YPoTE/|B2)), calculé pour le diamétre initial de 180 um, vaut environ 5 pour une puissance créte de
164 kW. D’aprés la simulation a I’entrée de la partie effilée de 40 um, la puissance créte est d’environ
121 kW, le N calculé est, cette fois, de 33.

(a) (b)

Experimental Simulation
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Figure III.13 — (a) Spectres SC mesurés expérimentalement dans une fibre effilée de 40 pm de
waist pour une puissance créte Pp = 164 kW, 90 kW et 44 kW. (b) Spectres SC simulés pour les
mémes puissances crétes. Le cadran du dessus présente le degré de cohérence gi» calculé pour les
différents SC en réalisant 200 simulations.

Les longueurs non-linéaires calculées sont de 9 mm ou de moins d’1 mm pour la section de 180
um et 40 um respectivement. Ces paramétres sont calculés pour donner un ordre de grandeur. En
dispersion normale, cette valeur de N n’influe pas sur la cohérence de nos spectres. La mise en forme
d’une fibre effilée, permet d’augmenter la largeur spectrale du SC mais pas au détriment de sa
cohérence. Ce résultat est donc intéressant pour des applications dans I’infrarouge moyen, comme la
spectroscopie d’absorption par exemple.

Nous notons clairement un bon accord de 1’élargissement spectral du supercontinuum avec
I’augmentation de la puissance créte, ce qui est confirmé avec la comparaison de la largeur de bande a
-20 dB illustrée avec la Figure 111.14.

100 '
~—&—Num. - 20 dB
x EXp 20 dB
§ 807 e~ Num.-3dB
I
= x Exp.-3dB |
g * e -
: e
g 4 '_‘.,.“«...w'
8 - )
d e
: @
- Ry
20 °- uuuuuuuuuuuuuuuuuuu 2
ol *. | |
50 100 - |

Puissance créte (kW)

Figure I11.14 — Comparaison des largeurs spectrales expérimentale et numérique a -20 dB ou -3 dB
du SC, en fonction de la puissance créte injectée.
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3.1.1. Influence du Raman dans la simulation numérique

Le spectre Raman de la composition de GexSezTeio est disponible dans la littérature, en
particulier dans les travaux de Sun ef al. [20] comme présenté au Chapitre II. En revanche la valeur de
la contribution Raman fr n’est pas a notre connaissance reportée dans la littérature. Pour les fibres
chalcogénures, nous trouvons des contributions Raman aux alentours de 0,1, avec par exemple fr= 0,1
pour une fibre As>S3 [16], fr= 0,148 pour une fibre As,Ses [35] ou encore fr= 0,115 pour une fibre
GexAszoSersTess [36]. Nous avons décidé de travailler avec une valeur de fr= 0,1. Bien entendu, une
mesure du maximum de gain Raman sur les fibres Ge-Se-Te permettrait de calculer et d’utiliser une
valeur fr plus correcte. Afin d’étudier I’influence du Raman dans notre configuration, nous réalisons la
simulation du SC généré avec la fibre effilée de 40 um de waist pour la puissance créte couplée de 164
kW (Fig. II1.13). Pour rappel, dans 1’équation de Schrodinger non-linéaire généralisée, 1’effet Raman
de la fibre est impliquée de la manicre suivante :

R(®) = (1 = fr)6(0) + frhr (D) (111.2)

La simulation est effectuée pour deux configurations, avec ou sans réponse Raman (cad avec
ou sans le terme frhyr(t)). La Figure IIL.15 illustre les résultats pour les deux configurations. La
largeur spectrale a — 20 dB est légérement plus importante dans le cas ou 1’effet Raman est pris en
compte. Nous pouvons voir que 1’élargissement ne débute réellement qu’aprés 2 cm de propagation
dans les deux cas (Fig. III.15 (b-c)). Le SC est principalement généré dans la partie du waist. La
dynamique d’élargissement fait intervenir 1’auto-modulation de phase (SPM) et il s’en suit alors un
¢largissement avec du signal franchissant le ZDW de la fibre, permettant la formation de solitons en
dispersion anormale. La différence entre les deux spectres n’étant pas significative, il n’y a pas d’étude
plus fine sur I’effet du Raman et notamment sur fr pour nos simulations. Pour les modélisations des
fibres Ge-Se-Te, la contribution Raman est fixée a fr= 0,1 et I’effet Raman est pris en compte avec le
terme frhg(t).
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Figure III.15 — (a) Spectres SC numériques en prenant en compte ou non I’effet Raman. Evolution
spectrale de I’impulsion laser (b) sans prendre en compte 1’effet Raman ou (c) en le prenant en
compte. Les points blancs représentent la position du ZDW le long de la fibre.
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3.2. Montée en puissance moyenne

D’autres expériences ont été menées sur ces fibres de 40-um de waist pour obtenir le spectre le
plus optimisé possible, que ce soit en termes de puissance moyenne et de largeur spectrale. La Figure
I11.16 illustre deux spectres obtenus dans la méme fibre avec des cadences de répétition différentes. Le
premier spectre est celui pour une cadence de répétition de 500 kHz qui s’étend de 2 a 15 pm.
L’¢largissement spectral est donc un résultat intéressant, proche de celui obtenu avec la source
travaillant au kHz et ayant une puissance créte plus élevée. La puissance moyenne mesurée est de 93
mW sur toute la gamme spectrale du SC. En utilisant des filtres appropriés, nous avons également pu
mesurer une puissance moyenne de 11 mW aprés 9 um et encore 4,3 mW aprés 11 um.

Nous avons pu travailler sur la méme fibre effilée a une cadence de 1 MHz et la puissance de
sortie était cette fois de 170 mW. Cependant, le spectre ne s’étend plus jusqu’a 15 pm en raison d’un
couplage moins optimal avec une puissance créte couplée de 661 kW en comparaison de 724 kW a
500 kHz. 11 est intéressant de noter que cette fibre présente des performances robustes pour des taux de
répétition élevés, supportant donc des niveaux de puissance moyenne de 1’ordre de la centaine de mW
ou davantage. En plus de cela, elle présente un élargissement spectral significatif dans I’infrarouge
moyen au-dela de 10 um. Ce spectre couvre I'intégralité de la fenétre de transparence atmosphérique
qui s’étend de 8 a 14 um (bande III), ce qui représente un important potentiel en termes d’applications
comme celles liées a la spectroscopie.
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Figure II1.16 — Spectres SC mesurés aprés un pompage laser a 6 pm dans une fibre effilée de 40
pm de diamétre de waist pour deux cadences de répétition (500 kHz et 1 MHz). Les puissances
moyennes mesurées en sortie de fibre sont également indiquées.

Ces résultats font évoluer significativement 1’état de I’art pour la largeur spectrale allant au-
dela de 11 pm, combinée & la forte puissance moyenne. Comme présenté au Chapitre I, la plupart des
SC allant loin dans I’infrarouge sont obtenus avec des sources kHz, ne permettant pas d’avoir de
puissance moyenne en sortie. Concernant les SC avec une puissance moyenne comparable pour une
largeur spectrale équivalente et dans le cas d’un pompage direct en régime femtoseconde, nous
pouvons citer le travail présenté par Petersen et al. [15]. En effet, ils obtiennent un spectre avec une
puissance moyenne en sortie de fibre de 35,4 mW, pour un SC allant de 1 a 11,5 um. De méme, nous
pouvons citer le SC obtenu par Hudson et al. [16].

La Figure III.17 présente 1’état de 1’art de la puissance moyenne en sortie de fibre en fonction de
la largeur du spectre obtenu a -20 dB, dans le cas d’impulsion femtoseconde mais également pour des
durées d’impulsion plus longues (ps ou ns). En effet, nous pouvons le cas d’un systéme de cascade de
fibres (silice, flurorure et chalcogénure), ou le SC s’étend de 1,6 4 11 um avec une puissance moyenne
de 139 mW [37]. Toujours dans un systéme en cascade, Woyessa et al. [38] ont obtenu un spectre par
allant de 1,5 a 10,5 pum avec 86 mW en sortie de fibre. Ce dispositif est d’ailleurs commercialisé par
I’entreprise Norblis.
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Figure II1.17 — Etat de I’art de la puissance moyenne des SC les plus larges dans I’infrarouge
moyen dans le cas d’un pompage direct en régime femtoseconde et pour des systémes en cascade
avec des impulsions longues. Les travaux cités sont les suivants [5,15,16,37—42].

Dans le cas des deux spectres présentés ci-dessus, nous pouvons voir que la puissance créte
couplée est importante (724 kW et 661 kW soit 0,19 uJ et 0,17 uJ). Une nouvelle fois, la puissance est
au-dessus du seuil d’autofocalisation. Les différents paramétres pour les deux configurations sont
présentés dans le Tableau I11.2.

Tableau III.2 — Différents paramétres pour le pompage a 6 pm d’une fibre effilée de 40 um de
diametre de waist pour deux taux de répétition différents.

Pompe Puissance Puissance Taux de

Composition . cer (um) 2% Perie (kW) m((:zgl/;l ©  créte (kW)  répétition
93 724 500 kHz
Ge2oSeroTero 6 2,494 260 70 73 | M2

3.2.1. Etude numérique du supercontinuum pour la puissance créte de 724 kW

Pour tenter de décrire la propagation de I’impulsion dans cette fibre pour la puissance créte la
plus élevée (724 kW), nous réalisons la simulation numérique du SC, ainsi que le calcul de la
cohérence. Comme la Figure II1.18 le présente, la simulation laisse penser qu’en couplant toute
I’énergie (soit 0,19 wl), le spectre s’étendrait légérement plus loin dans I’infrarouge avec un soliton a -
20 dB entre 14 et 16 um. Expérimentalement, il semble qu’un soliton soit formé aux alentours de 14
um, mais le signal chute vers 15 um. Cependant, on identifie clairement dans le cas de la simulation
numérique que la pompe a 6 um est déplétée avec un signal entre 6 et 8 um au niveau de -10 dB.
Expérimentalement, il y a toujours beaucoup d’énergie vers 6 um, confirmant un couplage non
exclusif dans le seul mode fondamental ou un couplage dans les modes d’ordre supérieur di a
I’autofocalisation.

Nous pouvons également identifier qu’une bonne cohérence sur la plage spectrale du
supercontinuum est conservée, mais nous notons une légére diminution de cette cohérence notamment
entre 6 et 8§ um. La puissance créte étant trés importante, le nombre de solitons N vaut dans ce cas 11
pour le diamétre initial de 180 um, mais vaut plus de 60 pour la partie waist.
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Figure II1.18 — (a) Spectre SC mesuré expérimentalement en sortie de la fibre effilée de 40 um de
waist pour la cadence de 500 kHz avec la puissance créte couplée de 724 kW. (b) Spectre SC simulé
pour la méme puissance créte. Le cadran du dessus présente le degré de cohérence g2, calculé pour
les différents SC en réalisant 200 simulations.

Nous avons pu au moyen de différents filtres mesurer la puissance moyenne du spectre sur
certaines plages spectrales. Pour comparer ces différentes mesures avec le spectre simulé
numériquement, nous avons calculé cette fraction de la puissance au-dela de certaines longueurs
d’onde. Cette fraction peut se définir par le rapport de I’intégrale du spectre, au-dela de la longueur

d’onde considérée rapportée a I’intégrale totale du spectre. Les résultats sont présentés avec la Figure
I11.19.
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Figure III.19 — (a) Spectres SC expérimental et numérique pour la fibre GST effilée avec un
diamétre de waist de 40 um pour une puissance créte de 724 kW (cadence de 500 kHz). Les bandes
de transmission des différents filtres sont également illustrées. (b) Fraction de la puissance totale du
spectre mesurée expérimentalement ou calculée aprés chaque filtre LP-X (avec X la longueur d’onde
en nm).

Le spectre expérimental est comparé avec celui numérique (Fig. I11.19 (a)) et les différentes
plages spectrales couvertes par les filtres sont illustrées. Nous avons utilisé un filtre LP7000, LP8180,
LP9000 et LP11000 pour couvrir tout le spectre coté infrarouge moyen. La fraction de la puissance
mesurée expérimentalement pour chaque filtre est plutdét en bon accord avec la simulation. Nous
notons une fraction de puissance de 15 % (soit 14 mW) au-dela de 8 pm, ce qui est important pour des
applications en spectroscopie par exemple. En effet, au-dela de 8 um, nous entrons dans la fenétre de
transparence atmosphérique 8-14 pm, qui offre de nombreuses perspectives.

3.3. Perspectives pour les fibres Ge-Se-Te

Dans le cas du pompage a 6 um a la cadence de 500 kHz, nous avons pu mesurer 93 mW en
sortie de fibre. Cependant, nous pouvons nous demander si nous aurions pu coupler davantage de

Page | 82



Chapitre III — Concept de fibre mono-indice effilée Ge-Se-Te pour la génération de SC

puissance. L’énergie disponible a cette longueur d’onde est d’environ 0,51 pJ apres la lentille de ZnSe
de focale 40 mm par exemple, représentant 255 mW moyen. Le coefficient de Fresnel Rg, définit dans
la partie 1.3.2 du Chapitre I, vaut a cette longueur d’onde et pour un verre de GexoSeroTeio environ 18
%. La puissance moyenne maximale possible mesurable en sortie de fibre serait donc de I’ordre de 170
mW (2 interfaces air/verre), sans prendre en compte les pertes de la fibre, qui sont négligeables sur 5
cm de longueur. Le couplage expérimental était donc de ~ 93/170 = 55 %, soit une valeur déja
importante. Cette composition GST montre expérimentalement une bonne tenue au flux (que ce soit en
puissance créte et en puissance moyenne). Une optimisation encore plus fine du couplage permettrait
de générer un spectre équivalent, ou allant 1égerement plus loin dans I’infrarouge moyen, mais avec
une puissance moyenne encore plus élevée jusqu’a plus de 200 mW avec cette source en travaillant au
MHz.

La génération de SC dans les fibres Ge-Se-Te ont déja montré du potentiel pour la détection
d’especes chimiques par la spectroscopie IR [8]. Ces précédents travaux ont démontré la capacité a
détecter du CHs4 a la longueur d’onde de 7,66 um. Cependant, la cadence était de 77 kHz et le
couplage n’était pas le plus optimal (problémes de couplage dans des cceurs < 20 pm). L’amélioration
du couplage avec nos fibres effilées permet, a la fois de générer des spectres de fagon plus optimale
dans I’infrarouge, mais également d’avoir une puissance moyenne disponible en sortic de fibre
nettement plus importante. De nouvelles mesures de spectroscopie, que ce soit avec des liquides ou
des gaz, sont désormais envisageables a des longueurs d’onde situées au-dela de 10 um. De plus,
I’acquisition en cours d’une caméra infrarouge sur la gamme 2-16 pm permettra prochainement de
réaliser une analyse détaillée du contenu modal du SC.

4. Conclusion

Nous avons vu dans ce chapitre qu’il était possible de générer des spectres SC, allant loin dans
I’infrarouge moyen avec des fibres effilées, de la composition GezoSerTeio. Ce verre permettant, sous
forme de fibre, de travailler avec des puissances crétes élevées (Po = 2,12 MW (puissance créte en
entrée)) pour une chaine femtoseconde a la cadence de 1 kHz. Des puissances moyennes élevées sont
¢galement obtenues (jusqu’a 170 mW actuellement) disponibles en sortie de fibre, en pompant ce type
de fibre avec une chaine femtoseconde cadencée au MHz. Ces fibres nous permettent donc d’aller
assez loin dans I’infrarouge moyen, avec une puissance moyenne suffisamment élevée pour envisager
le développement d’une plateforme de spectroscopie IR pour des liquides ou des gaz a des longueurs
d’onde d’intérét.

De plus, nous avons montré que nous pouvions décrire nos spectres SC expérimentaux au
moyen de I’équation de Schrédinger non-linéaire généralisée avec un bon accord, malgré le fait que
nos fibres soient fortement multimodes. Une simulation avec une approche multimodale permettrait de
décrire de fagon encore plus précise le comportement de nos fibres effilées.

Pour envisager d’obtenir des spectres allant encore plus loin dans 1’infrarouge et en gardant
une puissance moyenne en sortie importante, d’autres verres chalcogénures peuvent étre envisagés.
Des verres plus riches en Te, pourraient permettre d’augmenter la non-linéarité du guide d’onde. De
plus, I"utilisation de verres moins non-linéaires permettraient de conforter le concept de fibre effilée
mono-indice.

Page | 83



10.

11.

12.

13.

14.

15.

16.

17.

Chapitre III — Concept de fibre mono-indice effilée Ge-Se-Te pour la génération de SC

Bibliographie

A. Lemicre, F. Désévédavy, B. Kibler, P. Mathey, G. Gadret, J.-C. Jules, C. Aquilina, P. Béjot, F.
Billard, O. Faucher, and F. Smektala, "Mid-infrared two-octave spanning supercontinuum
generation in a Ge—Se—Te glass suspended core fiber," Laser Phys. Lett. 16, 075402 (2019).

A. Lemiére, F. Désévédavy, P. Mathey, P. Froidevaux, G. Gadret, J.-C. Jules, C. Aquilina, B.
Kibler, P. Béjot, F. Billard, O. Faucher, and F. Smektala, "Mid-infrared supercontinuum generation
from 2 to 14 um in arsenic- and antimony-free chalcogenide glass fibers," J. Opt. Soc. Am. B,
JOSAB 36, A183-A192 (2019).

A. Lemicére, R. Bizot, F. Désévédavy, G. Gadret, J.-C. Jules, P. Mathey, C. Aquilina, P. Béjot, F.
Billard, O. Faucher, B. Kibler, and F. Smektala, "1.7-18 um mid-infrared supercontinuum
generation in a dispersion-engineered step-index chalcogenide fiber," Results in Physics 26,
104397 (2021).

B. Kibler, E. Serrano, A. Maldonado, L.-R. Robichaud, S. Duval, M. Bernier, R. Bizot, F.
Désévédavy, R. Vallée, Y. Messaddeq, and F. Smektala, "All-fiber 2-6 p m coherent
supercontinuum source based on chalcogenide fibers pumped by an amplified mid-IR soliton
laser," Optics Communications 542, 129568 (2023).

I. Tiliouine, G. Granger, C. E. Jimenez-Durango, Y. Leventoux, B. Wetzel, V. Couderc, and S.
Février, "Two-octave spanning supercontinuum from a 4.53 um fiber-based laser," Results in
Physics 47, 106326 (2023).

L.-R. Robichaud, S. Duval, L.-P. Pleau, V. Fortin, S. T. Bah, S. Chatigny, R. Vallée, and M.
Bernier, "High-power supercontinuum generation in the mid-infrared pumped by a soliton self-
frequency shifted source," Opt. Express 28, 107 (2020).

S. Duval, J.-C. Gauthier, L.-R. Robichaud, P. Paradis, M. Olivier, V. Fortin, M. Bernier, M. Piché,
and R. Vallée, "Watt-level fiber-based femtosecond laser source tunable from 2.8 to 3.6 um," Opt.
Lett., OL 41, 5294-5297 (2016).

R. Bizot, "Génération de supercontinuum dans des fibres de chalcogénures: application a la
spectroscopie de gaz dans la bande atmosphérique IIL," Thése de 1’Université de Bourgogne
(2023).

B. Luo, Y. Wang, Y. Sun, S. Dai, P. Yang, P. Zhang, X. Wang, F. Chen, and R. Wang, "Fabrication
and characterization of bare Ge-Sb-Se chalcogenide glass fiber taper,” Infrared Physics &
Technology 80, 105-111 (2017).

T. A. Birks, W. J. Wadsworth, and P. S. J. Russell, "Supercontinuum generation in tapered fibers,"
Opt. Lett., OL 25, 1415-1417 (2000).

Y. Sun, S. Dai, P. Zhang, X. Wang, Y. Xu, Z. Liu, F. Chen, Y. Wu, Y. Zhang, R. Wang, and G. Tao,
"Fabrication and characterization of multimaterial chalcogenide glass fiber tapers with high
numerical apertures,” Opt. Express 23, 23472 (2015).

C. R. Petersen, M. B. Lotz, G. Woyessa, A. N. Ghosh, T. Sylvestre, L. Brilland, J. Troles, M. H.
Jakobsen, R. Taboryski, and O. Bang, "Nanoimprinting and tapering of chalcogenide photonic
crystal fibers for cascaded supercontinuum generation," Opt. Lett. 44, 5505 (2019).

N. Zhang, X. Peng, Y. Wang, S. Dai, Y. Yuan, J. Su, G. Li, P. Zhang, P. Yang, and X. Wang,
"Ultrabroadband and coherent mid-infrared supercontinuum generation in Te-based chalcogenide
tapered fiber with all-normal dispersion," Opt. Express 27, 10311 (2019).

Y. Wang, S. Dai, G. Li, D. Xu, C. You, X. Han, P. Zhang, X. Wang, and P. Xu, "1.4-7.2 pm
broadband supercontinuum generation in an As-S chalcogenide tapered fiber pumped in the
normal dispersion regime," Opt. Lett. 42, 3458 (2017).

C. R. Petersen, R. D. Engelsholm, C. Markos, L. Brilland, C. Caillaud, J. Trol¢s, and O. Bang,
"Increased mid-infrared supercontinuum bandwidth and average power by tapering large-mode-
area chalcogenide photonic crystal fibers," Opt. Express 25, 15336 (2017).

D. D. Hudson, S. Antipov, L. Li, I. Alamgir, T. Hu, M. E. Amraoui, Y. Messaddeq, M. Rochette, S.
D. Jackson, and A. Fuerbach, "Toward all-fiber supercontinuum spanning the mid-infrared,"
Optica 4, 1163 (2017).

Z. Eslami, P. Ryczkowski, L. Salmela, and G. Genty, "Low-noise octave-spanning mid-infrared
supercontinuum generation in a multimode chalcogenide fiber," Opt. Lett. 45, 3103 (2020).

Page | 84



Chapitre III — Concept de fibre mono-indice effilée Ge-Se-Te pour la génération de SC

18. Z. Eslami, P. Ryczkowski, C. Amiot, L. Salmela, and G. Genty, "High-power short-wavelength
infrared supercontinuum generation in multimode fluoride fiber,” J. Opt. Soc. Am. B 36, A72
(2019).

19. J. Picot-Clemente, C. Strutynski, F. Amrani, F. Désévédavy, J.-C. Jules, G. Gadret, D. Deng, T.
Cheng, K. Nagasaka, Y. Ohishi, B. Kibler, and F. Smektala, "Enhanced supercontinuum
generation in tapered tellurite suspended core fiber," Optics Communications 354, 374-379
(2015).

20. L. Sun, F. Chen, Y. Xu, Y. Huang, S. Liu, Z. Zhao, X. Wang, P. Zhang, S. Dai, and X. Zhang,
"Investigation of the third-order nonlinear property of Ge—Se—Te glasses at mid-infrared," Appl.
Phys. A 122, 816 (2016).

21. S. Ravets, J. E. Hoffman, P. R. Kordell, J. D. Wong-Campos, S. L. Rolston, and L. A. Orozco,
"Intermodal energy transfer in a tapered optical fiber: optimizing transmission," J. Opt. Soc. Am.
A 30,2361 (2013).

22. K. Krupa, A. Tonello, A. Barthélémy, T. Mansuryan, V. Couderc, G. Millot, P. Grelu, D. Modotto,
S. A. Babin, and S. Wabnitz, "Multimode nonlinear fiber optics, a spatiotemporal avenue," APL
Photonics 4, 110901 (2019).

23. B. Kibler and P. Béjot, "Discretized Conical Waves in Multimode Optical Fibers," Phys. Rev. Lett.
126, 023902 (2021).

24. K. Stefanska, P. Béjot, K. Tarnowski, and B. Kibler, "Experimental Observation of the
Spontaneous Emission of a Space-Time Wavepacket in a Multimode Optical Fiber," ACS
Photonics 10, 727-732 (2023).

25. A. Couairon and A. Mysyrowicz, "Femtosecond filamentation in transparent media," Physics
Reports 441, 47-189 (2007).

26. O. Mouawad, P. Béjot, P. Mathey, P. Froidevaux, A. Lemicre, F. Billard, B. Kibler, F. Désévédavy,
G. Gadret, J.-C. Jules, O. Faucher, and F. Smektala, "Expanding up to far-infrared filamentation-
induced supercontinuum spanning in chalcogenide glasses," Appl. Phys. B 124, 182 (2018).

27. J. K. Ranka, R. W. Schirmer, and A. L. Gaeta, "Observation of Pulse Splitting in Nonlinear
Dispersive Media," Phys. Rev. Lett. 77, 3783-3786 (1996).

28. A. Dubietis and A. Couairon, Ultrafast Supercontinuum Generation in Transparent Solid-State
Media, SpringerBriefs in Physics (Springer International Publishing, 2019).

29. G. P. Agrawal, Nonlinear Fiber Optics, Sixth edition (Academic Press, 2019).

30. F. DeMartini, C. H. Townes, T. K. Gustafson, and P. L. Kelley, "Self-Steepening of Light Pulses,"
Phys. Rev. 164, 312-323 (1967).

31. S. L. Chin, S. A. Hosseini, W. Liu, Q. Luo, F. Théberge, N. Akozbek, A. Becker, V. P. Kandidov,
0. G. Kosareva, and H. Schroeder, "The propagation of powerful femtosecond laser pulses in
opticalmedia: physics, applications, and new challenges," Can. J. Phys. 83, 863—905 (2005).

32. J. M. Dudley, G. Genty, and S. Coen, "Supercontinuum generation in photonic crystal fiber," Rev.
Mod. Phys. 78, 1135-1184 (2006).

33. P. Béjot, "Multimodal unidirectional pulse propagation equation,” Phys. Rev. E 99, 032217
(2019).

34. K. Tarnowski, S. Majchrowska, P. Béjot, and B. Kibler, "Numerical modelings of ultrashort pulse
propagation and conical emission in multimode optical fibers," J. Opt. Soc. Am. B 38, 732 (2021).

35. T. Cheng, K. Nagasaka, T. H. Tuan, X. Xue, M. Matsumoto, H. Tezuka, T. Suzuki, and Y. Ohishi,
"Mid-infrared supercontinuum generation spanning 2 to 15.1 um in a chalcogenide step-index
fiber," Opt. Lett. 41, 2117 (2016).

36. W. Gao, W. Dai, Z. Zheng, K. Chen, Y. Chu, Q. Luo, X. Wang, K. Zhang, S. Huang, Y. Zhou, W.
Fang, X. Chen, X. Ma, and M. Liao, "Simulation and analysis of supercontinuum generation in
the waveband up to 25 um," Appl. Opt. 61, 6697 (2022).

37. R. A. Martinez, G. Plant, K. Guo, B. Janiszewski, M. J. Freeman, R. L. Maynard, M. N. Islam, F.
L. Terry, O. Alvarez, F. Chenard, R. Bedford, R. Gibson, and A. I. Ifarraguerri, "Mid-infrared
supercontinuum generation from 1.6 to >11 um using concatenated step-index fluoride and
chalcogenide fibers," Opt. Lett., OL 43, 296-299 (2018).

38. G. Woyessa, K. Kwarkye, M. K. Dasa, C. R. Petersen, R. Sidharthan, S. Chen, S. Yoo, and O.
Bang, "Power stable 1.5-10.5 um cascaded mid-infrared supercontinuum laser without thulium
amplifier," Opt. Lett., OL 46, 1129—-1132 (2021).

Page | 85



39.

40.

41.

42.

Chapitre III — Concept de fibre mono-indice effilée Ge-Se-Te pour la génération de SC

U. Moller, Y. Yu, I. Kubat, C. R. Petersen, X. Gai, L. Brilland, D. Méchin, C. Caillaud, J. Troles,
B. Luther-Davies, and O. Bang, "Multi-milliwatt mid-infrared supercontinuum generation in a
suspended core chalcogenide fiber," Opt. Express 23, 3282 (2015).

S. Venck, F. St-Hilaire, L. Brilland, A. N. Ghosh, R. Chahal, C. Caillaud, M. Meneghetti, J. Troles,
F. Joulain, S. Cozic, S. Poulain, G. Huss, M. Rochette, J. M. Dudley, and T. Sylvestre, "2—10 um
Mid-Infrared Fiber-Based Supercontinuum Laser Source: Experiment and Simulation," Laser &
Photonics Reviews 14, 2000011 (2020).

B. Zhang, Y. Yu, C. Zhai, S. Qi, Y. Wang, A. Yang, X. Gai, R. Wang, Z. Yang, and B.
Luther-Davies, "High Brightness 2.2—-12 pm Mid-Infrared Supercontinuum Generation in a
Nontoxic Chalcogenide Step-Index Fiber," J. Am. Ceram. Soc. 99, 2565-2568 (2016).

D. Jayasuriya, C. R. Petersen, D. Furniss, C. Markos, Z. Tang, Md. S. Habib, O. Bang, T. M.
Benson, and A. B. Seddon, "Mid-IR supercontinuum generation in birefringent, low loss, ultra-
high numerical aperture Ge-As-Se-Te chalcogenide step-index fiber," Opt. Mater. Express 9, 2617
(2019).

Page | 86



Chapitre IV

Géneralisation du concept a
d’autres verres et gammes
spectrales

Résumé du chapitre : Ce chapitre présente les résultats de génération de supercontinuum dans d’autres
verres et gammes spectrales pour généraliser le concept de fibre mono-indice effilée. Des mesures sont
effectuées dans des fibres chalcogénures, tellurites et en silice.
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1. Introduction

Aprés avoir généré des élargissements spectraux a partir d’une fibre effilée mono-indice
multimode (Chapitre III), nous avons mis en place des mesures avec des verres différents. Les travaux
présentés dans ce chapitre ont pour but de tester notre systéme de fibre multimode effilée avec des verres
plus ou moins non-linéaires que les verres GST. Le but est de tester les limites de la génération de SC
et d’ainsi de généraliser le concept a d’autres verres et gammes spectrales.

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous allons présenter nos travaux sur la génération de
supercontinuum dans un verre, a priori, davantage non-linéaire que les verres GST. L’objectif est
d’optimiser en termes de largeur et de puissance moyenne les spectres SC obtenus, et d’envisager des
mesures de spectroscopie d’absorption. Dans un deuxiéme temps, nous allons présenter des résultats
obtenus pour des verres moins non-linéaires que les verres GST, avec un verre de tellurite fabriqué au
laboratoire et une fibre silice commerciale.

2. Fibres effilées Te-As-Se

2.1. Généralités sur les verres Te-As-Se

Comme renseigné dans le Chapitre I, les verres chalcogénures (ChG) présentent de nombreuses
caractéristiques adéquates pour la génération de SC. Dans la littérature, plusieurs compositions de fibres
ChG ont été utilisées, telles que As-S, As-Se ou encore Ge-As-Se. Parmi ces matériaux, les verres du
systéme ternaire Te-As-Se (TAS) ont été largement étudiés en raison de leur excellente stabilité
thermique pour le fibrage ou encore la large transmission dans 1’infrarouge moyen [1-3]. Les fibres TAS
possédent de faibles pertes de transmission et spécialement sur toute la gamme 2-12 pm, ce qui convient
pour I’utilisation d’une faible longueur de fibre. Ces fibres ont donc suscité un grand intérét dans
plusieurs domaines, comme la biochimie ou encore le diagnostic médical [4-7]. En effet, ces fibres ont
été utilisées pour faire des mesures de spectroscopie d’absorption par ondes évanescentes notamment
avec des sections effilées.

Les verres Te-As-Se ont été reportés pour la premiére fois dans les années 1970 [8]. Depuis,
plusieurs €tudes ont été menées d’une part pour optimiser la synthése de ces verres et leur
purification [1,9,10], et d’autre part pour comprendre leurs structures moléculaires [11,12]. Prenons
I’exemple de la composition TezAs3oSeso qui présente une bonne transmission dans 1’infrarouge, comme
I’illustre la Figure I'V.1, avec une barriére multiphonon située vers 19 um.
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Figure IV.1 — Courbe de transmission d’un verre de Tez0As30Seso de plusieurs mm d’épaisseur [13].

Conseil et al. [14] ont mesuré la variation de I’indice linéaire de réfraction pour plusieurs
compositions du systéme ternaire Te-As-Se. Ces mesures effectuées par la méthode du minimum de
déviation avec différents prismes ont une précision de 1.10"* [14]. Avec la Figure IV.2, nous présentons
ces variations d’indice pour la composition TezAs3oSeso et TeazAszoSesr.
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Figure IV.2 — Evolution de I’indice linéaire de réfraction en fonction de la longueur d’onde pour deux
compositions de verres TAS d’aprés la Réf. [14].

En comparaison a la composition GexSeroTeio étudiée au Chapitre III, nous pouvons noter une
différence au niveau de I’indice linéaire. En effet, a la longueur d’onde de 6 pm, I’indice linéaire pour
la GST est de n=2,533 contre n=2,921 ou n=2,963 pour les compositions de TesoAs3oSeso et TeasAszoSes,
respectivement. Ces compositions ont donc des indices linéaires plus élevés. En suivant 1’évolution
logique de n, en fonction de n, nous pouvons supposer que ces compositions ont des propriétés non-
linéaires plus importantes.

2.2. Applications des fibres Te-As-Se

Dans la littérature, les fibres TAS ont été utilisées principalement pour la détection d’espéces
chimiques, avec notamment la technique de spectroscopie par ondes évanescentes (FEWS) [6,7]. Un
¢tat de I’art sera effectué¢ dans le Chapitre V concernant cette thématique.

Comme indiqué lors des précédents chapitres, les verres de chalcogénures permettent la
génération de spectres SC tres larges dans I’infrarouge moyen, recouvrant la région des principales
absorptions moléculaires (2-14 um). Les verres TAS possédent des indices élevés, ainsi qu’une bonne
transmission dans cette région spectrale. Cependant, dans la littérature, tres peu d’études se sont
intéressées a la génération de SC dans ce type de fibres optiques. Nous pouvons citer le travail reporté
par Anashkina ef al. [15] en 2017, qui présente des résultats obtenus par simulation numérique dans des
fibres a saut d’indice Te-As-Se/As-S. Leur étude numérique utilise une pompe laser centrée a 2 um et
une durée d’impulsion de 150 fs.

Plus récemment, Wu et al. [16] ont reporté expérimentalement la génération de SC dans des
fibres TAS. La Figure IV.3 illustre les spectres obtenus par ces auteurs, dans les deux configurations
suivantes. Un premier spectre est obtenu avec une source femtoseconde (150 fs), centrée a 5 um
(cadence de 1 kHz) dans une fibre a saut d’indice TexAssoSeso/Te1sAssoSesr avec un ceeur de 63,5 um
pour une longueur de 15 cm. Le SC s’étendant de 2,1 a 11,2 um (Fig. IV.3 (a)). Dans une deuxiéme série
d’expériences avec la méme source, un spectre allant de 1,8 a 13 pm est obtenu dans une fibre mono-
indice de TexAs4Seso de 300 pm de diametre et de 15 cm de longueur également (Fig. IV.3 (b)). Le SC
obtenu dans la fibre mono-indice est plus large que celui obtenu dans une fibre plus optimisée au niveau
de la dispersion (saut d’indice). Les auteurs expliquent cette différence par le fait que les pertes soient
plus grandes (5,8 dB/m) dans la fibre a saut d’indice que dans fibre mono-indice (2 dB/m). Nous pouvons
¢galement expliquer cette différence par un couplage beaucoup plus important dans le cas d’une fibre
de 300 um de diamétre que dans une fibre a saut d’indice. Ces résultats sont d’ailleurs en accord avec
ceux présentés au Chapitre III, indiquant qu’une simple fibre mono-indice chalcogénure (sans partie
effilée) permet déja d’obtenir un spectre relativement large grace a un bon couplage de la puissance.
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Figure IV.3 — (a) Spectre SC expérimental obtenu dans une fibre & saut d’indice TAS et pompée a 5
pum (1 kHz). (b) Spectre SC expérimental obtenu dans la fibre mono-indice TAS par la méme source
laser [16].

Les fibres Te-As-Se semblent intéressantes pour la génération d’effets non-linéaires dans
I’infrarouge moyen. C’est dans ce cadre qu’une collaboration a pu étre mise en place avec [ 'Institut des
Sciences Chimiques de Rennes avec Dr. C. Boussard-Plédel et Dr. D. Le Coq pour nous fournir des
fibres en Tex0As30Seso (mono-indice), avec des diamétres externes de 150 um. En effet, ce laboratoire
de recherche posseéde une grande expertise sur la fabrication de ces fibres depuis plusieurs années [17—
19].

2.3. Génération de supercontinuum avec une source femtoseconde (cadence au
kHz)
2.3.1. Caractéristiques de la fibre TAS

D’une maniere équivalente a la fibre Ge-Se-Te dans le Chapitre III, nous avons cherché a étudier
les propriétés de dispersion chromatique d’une fibre Te-As-Se pour différents diamétres. La Figure IV.4
(a) présente les courbes de dispersion calculées pour des diamétres de 150 pm a 25 um, a partir de la
variation de I’indice linéaire de la composition TexAs3oSeso (Fig. IV.2). La variation de la longueur
d’onde de dispersion nulle (ZDW) en fonction du diamétre de la fibre est illustrée avec la Figure 1V.4
(b). Nous notons que le ZDW se décale vers les courtes longueurs d’onde jusqu’a 6,47 pum pour un
diamétre de 25 pum, alors que le ZDW du verre est situé vers 7,97 um. Le ZDW se décale donc d’environ
8,7 THz entre le diamétre initial et de 25 um.

Le mode fondamental guidé a la longueur d’onde de 7 pm est fortement confiné (> 99,9 %) grace
a la forte différence d’indice entre les deux milieux, que ce soit dans le diamétre de 150 um ou de 25
um. Ce confinement du mode est confirmé avec les faibles variations de ’aire effective avec la longueur
d’onde (Fig. IV.6 (a)).
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Figure IV.4 - (a) Profils de dispersion calculés du mode fondamental guidé pour un diamétre de fibre
de @ =25, 40, 75 et 150 um. La distribution spatiale du mode fondamental est également présentée
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pour le diamétre de 150 pm et pour celui de 25 pm a 7 um. (b) Evolution de la position spectrale du
ZDW en fonction du diamétre de la fibre.

Pour calculer le coefficient non-linéaire y pour le mode fondamental guidé, il nous faut une valeur
d’indice non-linéaire n, pour la composition de TAS utilisée. Il n’y a cependant pas eu de mesures de la
valeur de n, pour un verre TAS a notre connaissance. Pour estimer cette valeur, nous utilisons donc la
régle de Miller. Cette régle est une relation semi-empirique permettant de prédire la non-linéarité d’un
verre. Grace a une relation entre la susceptibilité linéaire et non-linéaire qui a la forme suivante [20] :

— 1)]4

/[

2 2
2@ = nan® " (n
5 4

= 0,039 (1v.1)

avec ¥ la susceptibilit¢ d’ordre 3 en esu, o est le coefficient de Miller pour les verres
chalcogénures (2,7x 1071%), n I’indice de réfraction linéaire et n, I’indice non-linéaire. Le calcul de n,
peut étre effectué¢ de la maniére suivante [20-22] :

(n? - 1)*

— cm? /W (v.2)

n, = 4,27 x 10716
La Figure IV.5 présente la variation de I’indice non-linéaire en fonction de 1’indice linéaire pour
plusieurs verres chalcogénures. L’indice des verres TAS est situé vers 2,90, ce qui nous permet d’estimer
une valeur de n, valant 1,7 X 10717 m*W en suivant la régle de Miller. Cette valeur est cohérente par
rapport & ce que nous pouvions attendre. En effet, la seule publication reportant des simulations
numériques de SC dans une fibre TAS (Anashkina et al [15]) utilise une valeur de n, de
2,2 X 10717 m?/W, en prenant une valeur mesurée dans une composition d’As,Se;. Cependant, nous
trouvons plusieurs études avec des mesures ou des estimations du n» d’un verre As;Se; entre
1,1 X 1077 m¥W et 2,2 x 10717 m?/W [15,21,23,24]. Ainsi, un verre TAS a un indice de réfraction
linéaire plus élevé qu’un verre d’As,Ses, il est donc raisonnable de penser que sa non-linéarité va étre
plus élevée. La relation de Miller n’étant pas linéaire, I’indice n; croit plus vite pour des valeurs élevées
d’indice n. La mise en place d’une expérience de caractérisation du np, par la technique du Z-
scan [21,25] pour la composition TexAs3oSeso, permettrait d’affiner cette valeur et ainsi compléter cette
étude.

O GeAs-SeS A As,Se;, — Régle de Miller
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Figure IV.5 — Variation de I’indice de réfraction non-linéaire n; en fonction de ’indice linéaire n,
pour plusieurs compositions de chalcogénures, dans différents systémes vitreux. Les données
proviennent de la Réf. [21]. L’indice non-linéaire pour la composition Ge-Se-Te est également ajouté.
La courbe pour la régle de Miller, en suivant 1’équation (IV.2), est également présentée. La zone ou
I’indice n, d’un verre TAS pourrait se situer est présentée en vert (en prenant +/- 20 % d’écart par
rapport a la régle de Miller).
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Le calcul du coefficient non-linéaire y pour le mode fondamental guidé est donc effectué en
prenant en compte un indice non-linéaire n,=1,7 X 10~17 m*W. L’évolution de y avec la longueur
d’onde suit la méme logique que pour le verre GST du Chapitre IIl. La non-linéarité est 35 fois
supérieure dans le waist de diamétre de 25 pm en comparaison au diamétre initial de 150 um.
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Figure IV.6 - (a) Courbes calculées de Iaire effective du mode fondamental guidé pour un diamétre
de fibre de 25, 40, 75 et 150 pm. (b) Evolution du paramétre y en fonction de ces mémes diamétres.

Les pertes optiques de la fibre TAS sont illustrées avec la Figure IV.7. Nous observons un pic
d’absorption a 4,57 um lié aux liaisons Se-H, ainsi qu’ une absorption multiphonon située vers 11 pum.
Le fond continu des pertes est faible pour cette composition. En effet, il est en dessous de 0,5 dB/m
(entre 5 et 9 pm), avec un minimum de 0,15 dB/m a 7 um. Les pertes sont donc 1égérement meilleures
que celles de la fibre Ge-Se-Te (fond continu de 1’ordre du dB/m (voir Chapitre III et les Réfs. [26,27])).
Selon les longueurs de fibre requises dans nos expériences, ces faibles pertes pourront étre bénéfiques
pour les spectres SC générés dans 1’infrarouge moyen.
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Figure IV.7 - Pertes optiques de la fibre Te-As-Se. Mesures par la technique de cut-back. Une
photographie microscope de la fibre est également présentée.

Le spectre de la réponse Raman pour la composition TexAs3zoSeso est obtenu par Delaizir et
al. [12], sur un échantillon massif de verre. Nous modélisons la fonction de la réponse Raman avec les
coefficients présentés dans le Tableau IV.1, comme décrit au Chapitre II. La courbe expérimentale, ainsi
que la courbe analytique sont illustrées avec la Figure I'V.8 [28].
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Figure IV. 8 — Réponse Raman de la composition TexAs3oSeso (a) en décalage fréquentiel avec la
comparaison expérimentale et (b) dans le domaine temporel [12].

Tableau IV.1 - Valeurs utilisées pour la méthode d’élargissement intermédiaire de la composition
TeaAszoSeso d’apres [12].

Numéro .du Position (cm) Intensité (u.a) Gaussienne_e1 Lorentziemtle
mode i FWHM (cm™) FWHM (cm™)

1 127 2 40,13 2,03

2 167 17 13,01 9,00

3 203 55 30,06 17,02

4 222 15 37,83 36,05

5 241 12 24,11 12.09

6 258 7 34,00 25,07

7 321 16 29,91 90,00

2.3.2. Pompage avec une source femtoseconde MIR (cadence au kHz)

Le montage expérimental est celui disponible au Toyota Technological Institute de Nagoya
présenté au Chapitre II, et utilisé pour pomper les fibres GST au Chapitre III. Dans le cas des fibres
TAS, le ZDW se situant plus loin dans ’infrarouge en comparaison aux fibres GST, la longueur d’onde
de pompe a été fixée a 7 um. L’énergie disponible a cette longueur d’onde est de 3,52 pJ. Pour rappel,
1”énergie disponible a 6 pm pour pomper les GST était de 4 uJ. Les premiers tests ont été effectués dans
des fibres non effilées avec un diamétre externe de 150 pm. La Figure IV.9 illustre les meilleurs résultats
obtenus dans cette configuration pour trois puissances crétes différentes. La puissance créte maximale
couplée a la longueur d’onde de 7 um est de 2,18 MW, soit une valeur équivalente a celle couplée dans
la fibre non effilée Ge-Se-Te (2,12 MW a 6 um). Cette puissance est 15 fois supéricure au seuil
d’autofocalisation pour la fibre TAS (P ~ 146 kW (np = 2,919)). L’élargissement spectral obtenu a
pleine puissance est déja conséquent, avec un spectre atteignant 14 um dans 1’infrarouge. Ce spectre est
cohérent avec celui reporté par Wu et al. [16] dans une mono-indice TAS (voir Fig. IV.3) pour un
pompage avec une cadence de 1 kHz.
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Figure I'V.9 — Spectres SC mesurés expérimentalement pour une fibre Te-As-Se non effilée de 150
um de diamétre externe, pour trois puissances crétes différentes (Po=2,18 MW, 1,68 MW et 0,35 MW).

Par la suite, pour exploiter au mieux la non-linéarité des fibres TAS, nous avons mis en forme
plusieurs fibres effilées avec des diametres de waist allant de 15 a 40 um. Plusieurs essais ont été tentés,
mais nous n’avons pas obtenus de spectres SC significatifs suite a des endommagements de nos fibres
(séjour limité en temps au Japon).

Cependant, les résultats dans la fibre non effilée sont encourageants avec un spectre couvrant la
zone spectrale de 2 a 14 um. L’utilisation de la source femtoseconde, avec une cadence plus ¢élevée et
une puissance créte moins importante, pourrait étre une alternative pour tester nos fibres effilées TAS
dans un régime de propagation non-linéaire.

2.4. Génération de supercontinuum avec une source femtoseconde MIR (cadence
jusqu’au MHz)

Le montage expérimental est identique a celui utilisé dans le Chapitre I11. Des tests préliminaires
ont été effectués a la longueur d’onde de 6 um, avec une cadence de répétition de 100 kHz. La Figure
IV.10 présente les résultats obtenus dans des fibres effilées de 15, 20 et 25 pm de diamétre de waist. La
puissance moyenne en sortie de fibre est de I’ordre de 5 mW, représentant une puissance créte couplée
de l’ordre de 195 kW. L’¢largissement spectral le plus important s’étend de 2 a 14 pm dans la fibre
effilée, avec un diameétre de 25 um de waist. Nous pourrions nous attendre a obtenir un spectre plus
large dans I’infrarouge moyen avec des diamétres de waist plus petits (< 20 um). Cependant, ce n’est
pas ce que nous avons pu obtenir, peut-étre di a la qualité du profil de la fibre effilée, comme discuté
dans le Chapitre III. La montée en puissance moyenne en pompant a 6 um n’a pas été possible a cause
d’endommagements importants. Pour la suite des expériences, la longueur d’onde de pompe a été
décalée a 7 um. L’énergie disponible a cette longueur d’onde est de 0,38 pJ, soit 1,5 MW créte. Cette
longueur d’onde permet également de pomper nos fibres prés du ZDW (7,97 pm pour un diametre 150
um).
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Figure IV.10 — Spectres SC mesurés expérimentalement en pompant des fibres effilées de diamétres
de waist de 15,20 et 25 um 2 6 pm.
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Dans le cas d’un pompage a 7 pm, nous avons pu obtenir les résultats présentés en Figure IV.11.
Pour la fibre non effilée, le spectre s’étend de 3 um a 12 um, sur 20 dB de dynamique. L’élargissement
spectral le plus optimal dans I’infrarouge moyen est obtenu dans la fibre effilée de 25 um de diamétre
de waist, avec une largeur spectrale allant de 2 um a 16 pm. Les fibres TAS sont multimodes a la
longueur d’onde de pompe de 7 um. Cependant, nous pouvons supposer que le SC, obtenu dans la fibre
de 25 um de waist, est supporté principalement par le mode fondamental guidé. En effet, le nombre de
modes LPom passe de 59 dans un diamétre de 150 um a 10 dans un diamétre de 25 um. Il y a également
une amélioration du spectre en comparaison au diamétre de waist de 40 um. Ce phénoméne peut
s’expliquer par un meilleur confinement de la lumiére et une non-linéarité (parametre y) plus élevée.
Pour un diameétre de 40 um, le comportement est également légérement plus multimode (16 modes LPom
a7 um).
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Figure IV.11 — (a) Spectres SC mesurés expérimentalement en pompant & 7 pm dans une fibre TAS
non effilée et dans des fibres effilées de 40 et 25 pm de diamétre de waist. (b) Résultats des simulations
numériques correspondants. Les puissances crétes utilisées proviennent des puissances moyennes
mesurées en sortie de fibre.

Les simulations numériques de génération de SC dans les fibres TAS, avec des diamétres de
waist similaires a ceux des fibres testées sont présentées dans la Figure IV.11 (b). Les élargissements
obtenus numériquement sont en bon accord avec les spectres expérimentaux pour les trois
configurations. Les différences dans les spectres peuvent s’expliquer de plusieurs fagons. Le couplage
dans le mode fondamental guidé n’est probablement pas optimal. En effet, nous pouvons voir, dans le
cas d’un waist de 40 pm ou de 25 um, que dans le spectre numérique, au niveau de la longueur d’onde
de pompe I’énergie est déplétée (signal plus bas de 12 dB comparé au niveau maximal sur le spectre).
Au contraire, il reste de 1’énergie au niveau de la pompe laser pour les spectres expérimentaux. Il reste
donc de la puissance a 7 um qui n’est pas couplée dans le mode fondamental guidé. D’une autre fagon,
nous pouvons aussi imaginer que I’indice non-linéaire, estimé avec la régle de Miller (n,=1,7 x 10717
m?/W), est plus élevé que le véritable indice pour cette composition de verre.

D’une fagon analogue a la composition Ge-Se-Te, nous avons tenté d’augmenter la cadence de
répétition du laser pour augmenter la puissance moyenne en sortie de fibre. Dans le cas de la fibre non
effilée, nous avons pu obtenir, en sortie de fibre, une puissance moyenne de I’ordre de la quarantaine de
mW, pour une cadence de 250 kHz. Pour les fibres effilées, I’augmentation de la puissance moyenne n’a
pu étre possible que jusqu’a ~ 20 mW au maximum (cadence de 250 kHz). Les fibres ont été
endommaggées pour des cadences supérieures au niveau de la face d’entrée. La nature des dommages est
principalement due a 1I’accumulation thermique. La composition des verres chalcogénures est connue
pour avoir un impact sur le seuil d’endommagement du laser, de méme que les paramétres de I’impulsion
(durée d’impulsion, cadence de répétition) déterminent les mécanismes d’endommagement [29,30]. Une
¢tude compléte sur le seuil d’endommagent laser (laser damage threshold (LDT)) permettrait de
quantifier ces observations expérimentales et de le calculer de la maniére suivante [29] :
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LDT = _ fa (1v.3)
Rt (d/2)?
avec P la puissance moyenne dite critique a partir de laquelle on note une modification de 1’état
de surface, R la cadence de répétition, T la durée d’impulsion et d le diamétre a 1/e* du laser focalisé sur
le verre.

Une étude récente a reporté des valeurs de densité d’énergie laser menant a I’endommagement
laser pour des compositions TexAssSesox, avec des impulsions fs a 3 um (a 1 kHz) [31]. Les valeurs
reportées passent de 29,45 a 21,93 mJ/cm? avec I’augmentation de Te (de 0 a 50 %). Bien que ce soient
des compositions 1égerement différentes que celle utilisée dans nos expériences, nous pouvons supposer
que la valeur pour la composition TexAszSeso soit du méme ordre de grandeur. Dans notre
configuration, en fonction de la lentille utilisée, la densité d’énergie du laser, a une cadence de 250 kHz,
est comprise entre 5 et 20 mJ/cm?. 11 est donc possible que ce soit une des raisons pour lesquelles nous
avons rencontré a plusieurs reprises des problémes d’endommagement avec cette composition, ce qui
n’était pas le cas avec les fibres GST. De plus, les valeurs sont obtenues pour un régime au kHz (a priori
pas d’effet thermique), ce qui n’est probablement plus le cas en régime MHz. Avec une chaine laser
équivalente travaillant au kHz (source laser du TTI (voir 2.3.2.)), la densité d’énergie du laser est
également de I’ordre de 20 mJ/cm?.

La génération de SC dans les fibres TAS semble plus optimale en terme de largeur spectrale que
pour des fibres GST, grace a un indice linéaire plus €levé (ngst=2,494 et ntas=2,921 & 6 um) et donc
une non-linéarité plus élevée (naGsm=8,2 X 10718 m*W et nyras) ~1,7 X 10717 m*W). Cependant,
d’apres les résultats expérimentaux, cette composition ne semble pas idéale pour obtenir des spectres
avec une forte puissance moyenne en sortie de fibre. La tenue au flux de la fibre optique pourrait étre
améliorée par des techniques de post-traitement, comme le dépot de revétements antireflets, 1’utilisation
de connecteur de terminaison appelé « end-cap », ou un fagonnage plus complexe de la face d’entrée
avec une structure « moth eye » par exemple [32]. Malgré tout, avec nos fibres actuelles et dans cette
configuration, il est possible d’entreprendre des premiers tests de spectroscopie dans I’infrarouge
moyen, qui sont présentés dans la suite de ce manuscrit au Chapitre V.

3. Fibres effilées TeO2-ZnO0-La>03

3.1. Généralités des verres TeO:-Zn0-La;03

Depuis les années 1950, les verres a base d’oxyde de tellure TeO, (verres tellurites) sont
beaucoup étudiés notamment pour la diversité des compositions, ainsi que pour leurs propriétés physico-
chimiques [33,34]. Ces verres possédent généralement des indices de réfraction linéaire assez élevés
(autour de 2), et possédent des propriétés non-linéaires importantes comparées aux silicates. En fonction
de la composition chimique du verre, des valeurs de n, sont reportées dans la littérature entre
1,7 x 10719 m*W et 5,9 x 10~ m*W a la longueur d’onde de 1,55 um [35-38]. Les verres tellurites
présentent également de forts gains Raman [39-41]. Les tellurites sont donc des candidats potentiels
pour des applications en optique non-lin€aire dans la région spectrale 1-5 pm [33,42,43]. De nombreuses
¢tudes ont reporté plusieurs compositions de verre de tellurite, avec notamment les verres TZN (TeO--
Zn0-Na,0) [44,45] ou TNb (TeO,-Nb,Os) [39,46,47] par exemple. Récemment, le systéme ternaire
TZL (TeO:-ZnO-La;0s) a été étudié pour obtenir des verres avec une meilleure transmission, et des
températures de transition vitreuse entre 325 °C et 450 °C [48]. La fibre optique utilisée dans la suite de
ce chapitre est fabriquée a partir d’un verre du systéme TZL.

La fabrication d’un verre de ce systéme est réalisée par la méthode de fusion-trempe (voir Fig.
IV.12). Les précurseurs sont de type « oxyde » et sont les suivants : TeO», ZnO et La,Os. Aprés la pesée
des différents éléments en proportions steechiométriques, ils sont introduits dans un creuset en platine et
placés dans un four a 850° C pendant 1 heure. Apres une agitation manuelle du creuset toutes les 15
minutes, le mélange en surfusion est coulé¢ dans un moule préchaufté a la température Tg - 45° C, ou il
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subit donc une trempe thermique. Pour relaxer les différentes contraintes mécaniques induites par la
trempe, un recuit est effectué a Tg - 10 °C pendant 8 heures. Une préforme de verre est ainsi obtenue et
peut étre ensuite étirée sous forme de fibre optique [48—50]. L’ensemble du processus de fabrication se

déroule dans une atmosphére contrélée d’air sec, ou la concentration en H,O est maintenue en dessous
de 0,5 ppm (vol.).

Pesée des . .
. Fusion Trempe Recuit
précurseurs

- - ) E— | 0

Figure I'V.12 — Principe de la méthode fusion-trempe utilisée pour la fabrication d’un verre de tellurite
(d’apres la Réf. [50]).

Le verre utilisé pour la suite de ces expériences a comme composition chimique : 70TeO»-
257n0-4.25La,03-0.75LasFs que I’on appellera TZL. L’ajout de LaFe est effectué¢ pour purifier le
verre [51]. Il permet de réduire la concentration en groupement hydroxyles (OH), responsables d’une
forte absorption entre 3 et 3,5 um, et ainsi étendre la transparence des fibres optiques jusqu’a 4,5 um
contre 2,8 um sans LaFs [51]. La transmission du verre recouvre la gamme spectrale 0,37 — 6,20 pum,
comme présentée sur la Figure IV.13 avec une mesure effectuée sur un verre massif de 4,30 mm
d’épaisseur [52].

100 1 . .

50 - S 1

Transmission (%)

O | | | 1
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Figure IV.13 — Courbe de transmission d’un verre massif de TeO»-ZnO-La;O; (4,30 mm
d’épaisseur) [52].

La variation de I’indice de réfraction lin€aire a été mesurée et reportée par Evrard et al. [52], a
I’aide d’un ellipsométre de J.A. WOOLLAM sur la gamme 0,5 — 4,0 um. Les coefficients de Sellmeier
obtenus sont reportés dans le Tableau IV.2. L’indice évolue entre 2 et 1.95 dans la gamme de longueur
d’onde entre 2 et 4 um. La longueur d’onde de dispersion nulle pour le matériau est située vers 2,31 um.

Tableau I'V.2 — Coefficients de Sellmeier pour la composition de TZL [52].

Composition Ao A1 M Az A

TZL 0,67321 3,23196 0,16139 0,63972 9,97791

Par la suite, le coefficient de gain Raman pour cette composition a été déterminé a partir du
spectre de diffusion Raman spontanée, mesuré a la longueur d’onde de 532 nm (voir Fig. IV.14). Cette
caractérisation est d’un grand intérét pour évaluer la réponse optique non-linéaire de ce verre [53]. D’une
maniére équivalente aux autres verres, nous modélisons la fonction réponse Raman avec les coefficients
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présentés avec le Tableau IV.3. Le maximum de gain Raman relevé a 532 nm est 45 fois supérieur a
celui de la silice (graman (si02)532 nm) = 1,86.107° m/W).

(a) (b)
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Figure IV.14 — Réponse Raman de la composition TZL (a) en décalage fréquentiel avec la
comparaison expérimentale et (b) dans le domaine temporel [53].

Tableau IV.3 — Valeurs utilisées pour la méthode d’élargissement intermédiaire de la composition

TZL.
Nu{::g: idu Position (cm™) Intensité (u.a) F‘GVZ}_IIIISVS;ES;?I) ;\;‘ﬁlll\flziigle)
1 134,39 50,52 166,32 66,52
2 285,23 18,80 114,24 45,69
3 419,46 58,03 173,02 53,21
4 597,42 5,04 71,29 28,51
5 660,00 40,89 73,97 25,59
6 716,83 10,36 38,68 15,47
7 762,66 86,49 85,23 30,49

Concernant les pertes optiques de la fibre mono-indice, 1’absorption multiphonon apparait vers
4 pm (voir Fig. IV.15). Le fond continu est environ de 0,6 dB/m entre 1,8 um et 2,8 um, toujours en
dessous de 8 dB/m a 4 um.

1 O T T T T

Atténuation (dB/m)
(6}

1

1.5 2 2.5 3 3.5 4
Longueur d’onde (um)

o 1 | I

Figure IV.15 - Pertes optiques de la fibre monoindice TeO,-ZnO-La;O3. Mesures par la technique de
cut-back. Une photographie microscope de la section de la fibre est présentée.

Les valeurs de gain Raman élevées en comparaison de la silice ainsi que les pertes relativement
faibles, font des fibres TZL des candidates idéales pour la conversion de fréquence large bande, dans
une zone spectrale couvrant la fin du visible jusqu’au début de I’infrarouge moyen. Dans la littérature,
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une étude récente a reporté la génération de SC dans une fibre optique de cette composition vitreuse [53].
L’impulsion était centrée a 1030 nm, avec une puissance créte variable entre 11 kW et 6,1 MW, en étant
injectée dans une fibre multimode rectangulaire de 33 cm de long. Le spectre SC obtenu pour la
puissance créte la plus importante s’étend de 700 a 1650 nm. Sa dynamique est celle d’un pompage en
dispersion normale.

3.2. Matériels et méthodes

Nous avons pu fabriquer des fibres effilées présentant plusieurs diamétres de waist, entre 25 et
40 um a partir de fibres monoindices de diametre externe 160 um. Plusieurs essais préliminaires de
génération de SC ont été effectués en particulier avec des diamétres de waist de 25 um. Cependant, nous
avons noté plusieurs dommages irréversibles dans la partie la plus fine de la fibre, notamment lors d’un
couplage important de la puissance. Pour la suite de cette étude, nous avons opté pour un diamétre de
waist de 40 pm.

La fibre non effilée de 160 um présente les mémes propriétés de dispersion que le verre massif
avec un ZDW situé vers 2,31 um (voir Fig. IV.16). A I’inverse, la fibre effilée de 40 um de waist, ce
ZDW est décalé jusqu’a 2,29 um. Le décalage est de 1,13 THz. Pour la suite des expériences, la longueur
d’onde de pompe est fixée a 2,5 um. Cette longueur d’onde nous permet de pomper la fibre proche du
ZDW dans le régime de dispersion anormale, favorisant ainsi la dynamique solitonique, mais également
de bénéficier d’une énergie disponible importante (~ 3 pJ).

(a) (b)
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Figure IV.16 — (a) Courbes de dispersion D calculées du mode fondamental en fonction de la longueur
d’onde pour un diamétre de 40 ou 160 pm. (b) Evolutions calculées du coefficient non-linéaire y en
fonction de la longueur d’onde pour ces mémes diamétres. La distribution spatiale du mode
fondamental a la longueur d’onde de 2,5 pm est également illustrée.

Pour cette longueur d’onde, la différence d’indice verre/air permet au mode fondamental d’étre
toujours confiné avec > 99,99 % dans la fibre, que ce soit dans le diametre de 160 pm ou 40 pm. Le
comportement de notre fibre est toujours fortement multimode, avec un nombre de modes LPon, passant
de 109 a 27 entre les deux diamétres. Le coefficient non-linéaire est considérablement plus élevé dans
la région du waist et atteint un niveau 16 fois plus élevé que dans le diamétre initial. Concernant le seuil
d’autofocalisation, il vaut Peic = 1,24 MW a la longueur d’onde de pompe, en prenant no = 1,969 et n, =
3,8.10"° m2 W [54]. Cette puissance critique est plus élevée que dans le cas des deux verres
chalcogénures présentés auparavant (Peit = 0,26 MW pour la GST et Peic = 0,11 MW pour la TAS).

3.3. Résultats

3.3.1. Génération de supercontinuum

Le montage expérimental est le méme que pour les études précédentes. Cependant, cette fois le
module DFG n’est pas utilisé. Pour la longueur d’onde de 2,5 um, nous utilisons le faisceau laser idler
(entre 2,06 et 4,5 um). Nous avons utilisé différents filtres pour limiter le niveau d’énergie (< 1 uJ), afin
d’éviter des dommages irréversibles dans nos fibres. Dans cette série d’expériences, la cadence de
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répétition est fixée a 10 kHz, permettant une puissance moyenne de I’ordre de 6 mW en sortie de fibre.
La Figure IV.17 (a-b) présente les résultats expérimentaux et numériques, dans le cas d’une fibre non
effilée de 160 um de diamétre externe. La non-linéarité de ce verre est suffisante pour générer un SC,
s’étendant de 1 a 4 um pour la puissance créte couplée la plus élevée de 2,90 MW (environ deux fois le
seuil d’autofocalisation estimé). D’aprés les simulations, 1’élargissement spectral est principalement
mené par la dynamique solitonique et la génération d’ondes dispersives, par accord de phase en dessous
du ZDW.

Une fois de plus, nous confirmons que 1’utilisation d’une fibre effilée améliore la largeur du SC,
ainsi que la planéité du spectre, méme a des puissances crétes plus faibles comme le montre les Figures
IV.17 (a-c). Le SC généré dans le cas de la fibre effilée s’étend de 0,6 um a 4,8 um. En sortie de la fibre
effilée, nous avons mesuré pres de 77 % de la puissance mesurée en sortie de fibre non effilée et ce pour
toutes les puissances crétes testées (2,9 MW, 1,9 MW et 0,5 MW). Les valeurs de puissances crétes
couplées correspondantes de 2,29, 1,46 et 0,38 MW sont utilisées pour les simulations numériques
illustrées en Figure IV.17 (d). Les simulations numériques sont en accord avec nos résultats
expérimentaux, tout en présentant un écart aux courtes longueurs d’onde analogue a celui relevé pour
les autres verres. Contrairement aux résultats présentés au Chapitre III obtenus dans une fibre GST, la
transmission totale de la puissance créte de la fibre effilée TZL est constante. Cependant, elle est plus
faible pour la puissance créte la plus basse (en dessous du seuil d’autofocalisation), ce qui indique une
moins bonne excitation du mode fondamental. Au vu du nombre de modes LPon, de la fibre TZL, le
comportement est bien plus multimodal que dans le cas de la fibre GST (Chapitre IIT), réduisant ainsi le
filtrage modal possible au niveau du waist.

Expérimental Simulation

o

Spectre
20 dB/div

1 I
—290MW ——190MW ——0.50 MW

Spectre
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05 1 15 2 25 3 35 4 45 5 05 1 156 2 25 3 35 4 45 5
Longueur d'onde (um) Longueur d'onde (um)

Figure IV.17 - Spectres SC obtenus dans une fibre mono-indice TZL (a-b) non effilée et (c-d) avec
une section effilée de 40 um de diamétre pour différentes puissances crétes. Panneaux de gauche :
Mesures expérimentales. Panneaux de droite : Résultats numériques, correspondant a la simulation
numérique sur 200 spectres. Le degré de cohérence du premier ordre gi, est également représenté en
(d) pour la fibre effilée.

Contrairement au cas des verres chalcogénures, 1’augmentation de la puissance créte dégrade
significativement la cohérence spectrale du SC, en particulier dés que 1’on approche du seuil
d’autofocalisation. En effet, le nombre de solitons en entrée est de N > 10, et la pompe est dans le régime
de dispersion anormale. Pour donner un ordre de grandeur, pour le diamétre de 160 um, la valeur N est
d’environ 11 pour une puissance créte Py = 2,28 MW, mais dépasse 30 pour un diamétre de 40 pm en
raison d’un parameétre y 16 fois plus élevé dans le waist de la fibre (voir Fig. IV.18).
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Figure IV.18 - Evolution du nombre de solitons N en fonction de la puissance créte pour les deux
diamétres de fibre.

3.3.2. Montée en puissance moyenne

Dans le cas de la fibre tellurite, nous avons pu augmenter la cadence de répétition de 10 kHz a
500 kHz. Le spectre pour la cadence de 500 kHz est illustré avec la Figure IV.19, ou 1’¢largissement
s’étend du visible jusqu’a 5 um pour 40 dB de dynamique. La puissance moyenne en sortie de fibre pour
ce spectre est de 237 mW. Pour comparaison, Kedenburg et al. [55] ont reporté un spectre SC allant de
1,3 a 5,3 um, avec une puissance moyenne de 150 mW en pompant a 2,4 um, avec une cadence de
répétition de 43 MHz. La fibre utilisée est une fibre a saut d’indice tellurite avec un ceeur de 3,5 um et
une longueur de 9 cm. Ce résultat est intéressant et confirme que ces verres TZL pourraient étre des
candidats appropriés pour la génération de dispositifs non-lin€aires dans la région spectrale de 2 a 5 um.
Ainsi, ces résultats permettraient de tirer parti du développement récent des lasers a fibre émettant des
impulsions ultracourtes (sub ps) au-dela de 2 um [56,57].

Py = 237 mW!

— |
fep = 500 KHz,

Spectre
20 dB/div

Longueur d'onde (um)

Figure IV.19 — Spectre SC expérimental pour un pompage a 2,5 pm dans une fibre TZL effilée de 40
pm de diamétre de waist en travaillant a la cadence de 500 kHz. La puissance moyenne en sortie de
fibre est de 237 mW.

4. Fibres effilées SiO>

Dans le but de déterminer s’il est également possible de générer un spectre SC large, nous avons
utilisé un matériau moins non-linéaire qu’un verre de chalcogénure ou de tellurite et dans une autre
gamme spectrale : une fibre silice. Depuis la premiére démonstration d’un SC dans une fibre multimode
a saut d’indice silice de 33 pm de diamétre de cceur allant de 0,7 2 2,1 um en 1978 [58], de nombreuses
¢tudes ont été effectuées sur les fibres en silice. La premiére démonstration d’une fibre silice
microstructurée en 1996 [59] et, par la suite, la génération de SC en 2000 dans ce type de fibre [60], ont
permis d’optimiser les propriétés dispersives et non-linéaires dans ces fibres pour ce type d’applications.
Cependant, les SC générés ont généralement une limite dans I’infrarouge situé vers 2,4 um a cause de
1’absorption multiphonon de Ia silice [61,62]. Dans le cas d’impulsions courtes (fs), pour générer des
spectres le plus loin possible dans une fibre silice, 1’ajout de GeO; a été beaucoup étudié pour exploiter
la gamme spectrale 2 a 3,5 um. Des SC ont été obtenus dans des fibres présentant une dispersion all-
normal, avec par exemple un SC allant jusqu’a 2,2 pm en pompant a 1,56 um, ou encore 2,67 pm en
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pompant a 2 um. Les fibres utilisées ont une concentration en GeO, de 18 mol % [63,64]. Pour des
concentrations plus élevées en GeO,, des SC ont été obtenus entre 1 et 2,6 um dans une concaténation
de deux fibres en silice (pompe a 1,56 um) [65]. Pour des durées d’impulsions plus longues, nous
pouvons noter le spectre reporté par Jain et al. [66] allant de 1.7 a 3,4 um en pompant a 1556 mn.

4.1. Propriétés de la fibre SiO:

La fibre utilisée est une fibre a saut d’indice commerciale provenant de chez Thorlabs
(FG105LCA). Cette fibre possede un cceur en silice pure d'un diamétre de 105 um, entouré d'une fine
gaine en silice dopée fluor. C’est une fibre multimode avec une ouverture numérique ON de 0,22. Le
diameétre externe de la fibre est de 125 pm. Cette fibre posséde une faible concentration en groupements
hydroxyles (OH), idéale pour les applications de I’UV au proche infrarouge. La Figure IV.20 présente
les pertes optiques sur la gamme spectrale 200-2400 nm mesurées directement par le fabriquant. Le fond
continu est aux alentours de 1 dB/km entre 800 et 1900 nm et augmente jusqu’a 80 dB/km a 2180 nm.
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Figure IV.20 — Pertes optiques de la fibre silice (FG105LCA). Mesures par le fabriquant (Thorlabs).
Une photographie microscope est insérée.

Pour calculer les propriétés de dispersion du mode fondamental guidé, nous avons considéré la
dispersion matériau de la silice pure basée sur la relation de Sellmeier provenant de la référence [67].
La différence d’indice entre le cceur et la gaine est approximée avec une valeur constante de An=0.01675
(voir Réf. [68]).

Pour la suite des expériences, une fibre effilée avec un diamétre de waist de 25 um est fabriquée.
L’évolution de la dispersion pour le diamétre initial de 125 pm et 25 pm est présentée dans la Figure
IV.21 (a). Le ZDW est décalé jusqu'a 1,25 pm pour le diametre de taille de 25 pm, alors qu'il se situe
autour de 1,27 pm pour le diamétre externe initial, représentant un décalage de 3,8 THz. L aire effective
du mode fondamental est également calculée pour ces deux diamétres (Fig. IV.21 (b)). Pour la longueur
d’onde de 1,5 um, I’aire effective dans le diamétre externe de 25 pum est 20 fois plus petite que dans le
diamétre initial de 125 pm, conduisant a une non-linéarité 20 fois supérieure dans le waist.
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Figure IV.21 — (a) Courbes de dispersion du mode fondamental guidé en fonction de la longueur
d'onde pour le diamétre initial de 125 pm ou le diamétre de waist de 25 um. (b) Courbes calculées de
l'aire effective en fonction de la longueur d'onde pour ces mémes diamétres.

L’¢évolution du coefficient y en fonction de la longueur d’onde est illustrée avec la Figure IV.22,
ainsi que la représentation du profil 2D du mode fondamental guidé a la longueur d’onde de 1,5 um et
3 um. Ainsi, le mode fondamental reste bien confiné dans les deux diamétres a la longueur d’onde de
1,5 um. Ce profil de mode s’élargit a mesure que la longueur d’onde augmente, avec par exemple a 3
um, pour le diamétre de fibre de 25 pm, un diamétre a mi-hauteur de 6,2 pm contre 5,7 pm a 1,5 pm.
Le guidage dans cette fibre est multimode avec un parametre normalisé V>4 dans la gamme spectrale
1-4 pm pour le diameétre de 125 pm.
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Figure IV.22 — Evolution du paramétre non-linéaire y en fonction de la longueur d’onde pour des
diamétres de 125 et 25 pm. Le profil 2D du mode fondamental guidé est également présenté.

Pour rendre compte de I’évolution du confinement en fonction du diamétre de la fibre, nous
avons présenté¢ avec la Figure IV.23, le profil d’intensité du mode fondamental a 1,5 pm (Fig. IV.23
(a&c)), ainsi que la proportion d’énergie dans le cceur de la fibre (Fig. IV.23 (b&d)) pour les deux
diamétres. Il y a un trés fort confinement dans la fibre pour le diamétre initial sur toute la gamme
spectrale jusqu’a 99,90 % a 4 um. En comparaison, dans le diamétre de waist (25 pm), le confinement
est toujours bon mais avec plus de pertes car il y a moins de 95 % de 1’énergie dans le cceur apres 3,7
um.
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Figure IV.23 — Profil d’intensité du mode fondamental pour des diamétres de (a) 125 um et (c) 25
pum en fonction du rayon. (b & d) Proportion d’énergie dans le cceur en fonction de la longueur d’onde
pour les mémes diameétres.

A titre informatif, nous calculons la longueur non-linéaire Ly pour le diamétre initial et pour le
diamétre de waist de 25 um (Fig. IV.24). Dans le cas ou toute la puissance est couplée dans le mode
fondamental guidé¢, entre 500 kW et 3 MW, cette longueur non-linéaire varie entre 100 mm et 13 mm
pour le diamétre de 125 pum, et entre 4 mm et 0,7 mm dans le cas du diamétre le plus petit. Une longueur
de fibre de moins de 5 cm semble donc appropriée pour la génération d’effets non-linéaires et en
particulier pour des puissances crétes supérieures a 500 kW.
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Figure IV.24 - Longueur non-linéaire (Ln.=1/yPy) en fonction de la puissance créte pour un diamétre
de @ =25et 125 pm.

4.2. Génération de supercontinuum

Pour obtenir la fibre effilée avec un diametre de waist de 25 pm, nous avons utilisé un filament
en graphite (FTAV2) nécessaire pour travailler avec des températures plus élevées que la fibre tellurite
ou chalcogénure. Pour tester la génération de SC dans la fibre SiO, effilée, nous avons utilisé le méme
montage que celui pour le pompage des fibres tellurites (section 3 de ce chapitre). Cependant, la
longueur d’onde de pompe provient du signal et non de I’idler de I’OPA (entre 1,35 et 2,06 um), avec
une énergie maximale disponible de 7 ulJ. Cette énergie est limitée au pJ via des densités. La longueur
d’onde de pompe est fixée a 1,5 pm pour pomper notre fibre au-dela de la longueur d’onde de dispersion
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nulle (1,27 pm pour le diamétre de 125 pm) et ainsi bénéficier de la dynamique solitonique permettant
un ¢largissement plus conséquent dans I’infrarouge. Nous avons également pu caractériser la
distribution spatiale du SC en imageant la face de sortie de la fibre au moyen d’un capteur CMOS
CinCam-1202 IR (Cinogy) pour le visible et I’infrarouge proche.

Nous avons donc procédé de la méme maniere que pour les fibres précédentes, avec un pompage
dans une fibre non effilée puis avec un diametre de waist de 25 um (longueur fixe de 5 cm). La cadence
de répétition du laser est de 125 kHz. Les résultats sont présentés sur la Figure IV.25. Dans le cas de la
fibre non effilée, la longueur de 5 cm est trop faible pour générer un SC dans I’infrarouge, méme avec
une puissance créte élevée de 2,65 MW. Cette puissance créte maximale est d’ailleurs inférieure au seuil
d’autofocalisation, qui vaut a 1,5 um 8,86 MW (ny = 1.445 and n, = 2.6 x 102 m> W) [69]. Le
comportement de notre fibre est confirmé par les simulations numériques. De plus, il peut étre facilement
relié a la faible non-linéarité de la fibre silice. De la méme maniére que pour les autres matériaux testés
dans le cadre de cette thése, avec une section effilée, la génération de SC devient possible et
considérablement plus efficace comme en témoigne le spectre généré qui s’étend de 0,4 a 2,7 um,
comme le montre la Figure IV.25 (c).

Expérimental Simulation
(a) — (b)

.  © |
]
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2| 1 1

o
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Figure IV.25 — Spectres SC obtenus dans une fibre de 5 cm de long a saut d’indice multimode SiO;
(a-b) non effilée et (c-d) avec une section effilée de 25 um de diamétre pour différentes puissances
crétes. Panneaux de gauche : Mesures expérimentales. Les images du contenu spatial en sortie de fibre
est également présentée. Panneaux de droite : Résultats numériques correspondant a la simulation
numérique sur 200 spectres. Le degré de cohérence du premier ordre gi» est également représenté en
(d) pour Ia fibre effilée.

Nous mesurons en sortie de fibre effilée 85 %, 93 % et 97 % de la puissance mesurée en sortie
de fibre non effilée pour les mémes puissances crétes de 2,65 MW, 1,12 MW et 0,9 MW, respectivement.
Il n’y a pratiquement pas de pertes supplémentaires entre les fibres non effilée et effilée pour des
puissances faibles, lorsque le mode fondamental est principalement excité. En augmentant la puissance
créte, la transmission diminue légérement et révéle le filtrage spatial de modes d’ordre supérieur dans
la section effilée. Le nombre de modes LPonm entre le diamétre initial et la section de 25 um diminue de
16 a 3, ce qui illustre un comportement faiblement multimodal en comparaison aux autres matériaux
utilisés précédemment. Les valeurs de puissances crétes de 2,25, 1,04 et 0,87 MW sont celles utilisées
pour réaliser les simulations numériques illustrées a la Figure IV.25 (d). L’élargissement spectral est
confirmé par nos simulations numériques pour les différentes puissances crétes. Nous notons tout de
méme une différence aux courtes longueurs d’onde, due probablement au comportement multimode de
la fibre [69].
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Comme précisé auparavant, toutes les puissances crétes sont inférieures a la puissance critique
d’autofocalisation. Cependant, pour les mémes raisons que le verre TZL, le pompage en dispersion
anormale et la grande valeur de N pour le diamétre de 25 um font que les propriétés de cohérence du
spectre se dégradent, a mesure que la puissance créte augmente. Le calcul du nombre de solitons N en
fonction de la puissance créte pour les deux diamétres est présenté dans la Figure IV.26. Il est accepté
de considérer un nombre de solitons N < 10 comme une régle générale pour maintenir une cohérence
¢levée et une stabilité d’impulsion a impulsion [70]. La non-linéarité étant plus importante pour un
diamétre de 25 um, le nombre N est au-dessus de cette valeur de 10, méme pour les plus petites
puissances crétes injectées. Dans cette configuration, il semble difficile d’obtenir un spectre large sans
en dégrader les propriétés de cohérence.

40 . v v . v
--=-125-um
— 25-um
z 201 .
I A S N N S S N=10_
O -- 1 1 1 1 1
0 0.5 1 1.5 2 25 3

Puissance créte (MW)

Figure IV.26 — Evolution du nombre de solitons N en fonction de la puissance créte pour les deux
diamétres de fibre.

En ce qui concerne le contenu spatial du SC en sortie de fibre, nous sommes en mesure de
caractériser le contenu modal dans le domaine visible et infrarouge proche (voir les encadrés de la Figure
IV.25 (a & ¢)). Notre imagerie en champ proche confirme que le mode fondamental est principalement
excité pour les deux fibres. Pour la fibre non effilée, il n’y a pas d’élargissement spectral, de sorte qu’elle
fournit clairement une mesure de référence dans le régime de propagation presque linéaire. En revanche,
dans la fibre effilée, un SC large bande est généré par un régime fortement non-linéaire, mais le signal
SC reste significativement soutenu par le mode fondamental. Nous remarquons néanmoins quelques
perturbations dans I’image qui pourraient étre liées a des couplages intermodaux avec des modes d’ordre
supérieur a symétrie non circulaire. Ici, nous avons pu vérifier que I’extension du SC pouvait étre
optimisée par I’analyse du profil spatial en sortie de fibre (c’est-a-dire une fois que le mode fondamental
supporte de maniere prédominante le SC).

La montée en puissance dans le cas de la fibre silice a été limitée a une cadence de répétition de
250 kHz. Le spectre SC mesuré expérimentalement est présenté en Figure IV.27 et posséde une
puissance moyenne en sortie de fibre de 132 mW et une largeur de bande de 640 THz. Il n’a pas été
possible d’augmenter la cadence de répétition du laser a cause du seuil d’endommagement des
différentes optiques utilisées pour limiter 1’énergie de I’impulsion au uJ. Une photographie de la fibre
silice est également insérée dans la Figure IV.27, ou nous pouvons voir la génération de nouvelles
fréquences dans le visible avec une fibre longue de 5 cm.
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Figure IV.27 — Spectre SC mesuré expérimentalement dans la fibre silice de 5 cm, en pompant a 1,5
um avec une cadence de 250 kHz. La puissance moyenne en sortie mesurée est de 132 mW. Une
photographie de 1’expérience est également présentée.

Ces résultats démontrent qu’il est possible de générer un élargissement spectral allant du visible
a plus de 2,5 um en pompant a 1,5 um dans moins de 5 cm de fibre silice, & condition d’utiliser une
source laser avec une puissance créte importante (Peree > 1 MW pour générer du signal au-dela de 2 um).

5. Conclusion

Nous avons ici réalisé une étude compléte de la génération de SC dans trois matériaux différents
(verre de chalcogénure TAS, verre de tellurite TZL et dans une fibre silice). Nous avons pu généraliser
le concept de fibre mono-indice effilée pour la génération de SC avec d’autres verres et gammes
spectrales. Dans le cas de la fibre TAS, nous avons observé des ¢élargissements spectraux importants
jusqu’a 16 um dans I’infrarouge. Cependant, nous avons relevé des problémes d’endommagements de
nos fibres avec 1’augmentation de la cadence du laser et donc de la puissance moyenne. Dans un
deuxiéme temps, nous avons mis en place des mesures avec des fibres TZL et SiO,. Nous avons pu ainsi
obtenir des élargissements équivalents a ceux reportés dans la littérature. Ces résultats montrent qu’il
est possible de générer des spectres larges méme avec des fibres moins non-linéaires que les
chalcogénures par exemple, tout cela avec une géométrie simple et moins sujette au vieillissement.
Cependant, la source laser utilisée pour ces mesures possede tout de méme une puissance créte élevée,
ce qui peut limiter les perspectives de ce systéme avec des sources laser commerciales moins puissantes.

Les simulations numériques effectuées dans le cas des trois verres différents sont en bon accord
avec les résultats expérimentaux, nous permettant de confirmer nos hypothéses sur les mécanismes
impliqués dans ce phénomeéne d’¢élargissement.
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Chapitre V

Applications et perspectives des
sources SC a fibre effilée mono-
indice

Résumé du chapitre : Ce chapitre présente les résultats de génération de SC obtenus dans des fibres
non effilées en Ge-Te-Agl. Une étude numérique est également effectuée pour souligner le potentiel de
ces verres sous forme de fibres effilées. Des premiers résultats de spectroscopie par ondes
évanescentes, avec notamment 1’absorption entre 9 et 10 um de I’éthanol, sont également présentés
dans des fibres effilées Te-As-Se, qui servent a la fois de capteurs et de sources MIR via la génération
de SC.




Chapitre V — Applications et perspectives des sources SC a fibre effilée mono-indice

Table des matiéres

) T 113 (0 Yo 10 (o710 s PP 115
2)  Utilisation des Verres GE-TE-AGL........cccoceiiiiiiiiiiiiieiieseesie ettt ere e seeseeestesnseesseessaessaessnessnenns 115
2.1 Généralités sur les verres Ge-Te-Agl.......ccovoviiiiiiiiiiiiceceeeeeeee e e 115
2.2 Propriétés des fibres Ge-Te-Agl.......ccciiiiiiiiiiiiiecie ettt eane e 117
2.3 Etudes de génération de SUPErCONtINUUIL..............o.ovvveiveeeeeeeeeeeeeeeeseeseeeeeseseeseeseseeneeeen. 120
2.3.1  Génération de SC dans un verre massif Ge-Te-Agl........c.ccieviiviiiieiiiiiiicieeeeeeien, 120
2.3.2  Génération de SC dans une fibre mono-indice non effilée Ge-Te-Agl........c.covveveenens 121

2.4 Perspectives avec des fibres effilées Ge-Te-Agl........ccceevvveiiiicieiiecieieee e 123
3) Applications en spectroscopie d’absorption dans I’infrarouge moyen...........c.cceceveeeenencenenne. 126
3.1 Spectroscopie d’absorption par ondes évanescentes (FEWS)........c.cocooovieiiiniiiicciecnenn, 126
3.2 Materiels €t MENOAES .....c..ovuiiiiiiiiieiereeee et 127
33 RESUILALS ...ttt sttt st sa et be bt e e 129
3.3.1  FEWS avec une fibre effilée.......c.oooveieiioieieieee e 129
3.3.2  FEWS avec fibre double fONCHON. .......cceeieiiiieieiee et 131

34 Perspectives des mesures FEWS.......c.oooiiiiiiiiiecee et 133
4)  CONCIUSION. ....utiiiiieiietiesee e ete ettt et et et e st e st e e st esseessaesseessaesssesnseasseanseesseesssesssesssesssennsesnseens 133

Page | 114



Chapitre V — Applications et perspectives des sources SC a fibre effilée mono-indice

1) Introduction

Les régions spectrales de D’infrarouge moyen (MIR) ou de I’infrarouge lointain (FIR)
présentent un fort intérét pour 1’identification de molécules complexes, que ce soit pour la détection
d’explosifs ou 1’astrochimie [1-3]. Cependant la région spectrale de 1’infrarouge lointain (ici définie
entre 20 et 50 um) reste I’'une des principales frontiéres restantes du spectre ¢lectromagnétique pour la
recherche scientifique et en particulier pour la spectroscopie [4—6]. Contrairement aux deux régions
spectrales voisines (infrarouge moyen et THz), les technologies de ’infrarouge lointain restent peu
développées et 1’étude expérimentale de génération de supercontinuum (SC) dans cette gamme
spectrale avec des fibres optiques est inexistante. Récemment plusieurs études numériques se sont
intéressées aux spectres SC dépassant la limite de 20 pm dans des fibres a cristaux photoniques
(PCF) [7-9]. Cependant, ces résultats numériques sont obtenus avec des géométries complexes qui
rendent la mise en place de I’expérience impossible.

L’utilisation de sources de lumiére, possédant des largeurs spectrales importantes dans
I’infrarouge, est une solution pour réaliser des mesures de spectroscopie d’absorption. En effet, plus le
spectre de la source est large, plus il est possible d’identifier des absorptions multiples, et donc de
détecter simultanément un grand nombre de molécules. Une des techniques utilisées dans la littérature
avec les fibres optiques, est la spectroscopie d’absorption par ondes évanescentes (FEWS). Le
développement de cette technologie dans I’infrarouge, et en particulier dans le MIR, est un domaine de
recherche trés actif. L’objectif est d’améliorer la sensibilité et d’étendre la portée opérationnelle en
¢tudiant différentes géométries, sources ou matériaux [10-14]. L’une des principales limitations de
cette technique peut étre la source de lumiere. Généralement, la source large bande utilisée provient
d’un corps noir, couplée dans une fibre, aboutissant a une faible puissance. L’utilisation d’un SC dans
I’infrarouge moyen permettrait de surmonter ce probléme [15].

Dans ce chapitre, nous chercherons a étudier le concept de fibre effilée avec un verre de
chalcogénures du systéme vitreux Ge-Te-Agl (TGAgI). Ce verre transmettant plus loin en longueur
d’onde que les verres précédents. Enfin, nous présenterons une application possible de la génération de
SC dans les fibres effilées multimodes avec des mesures de spectroscopie d’absorption par ondes
¢vanescentes dans |’infrarouge avec des fibres Te-As-Se.

2) Utilisation des verres Ge-Te-Agl

2.1 Généralités sur les verres Ge-Te-Agl

Les verres de chalcogénures permettent de transmettre usuellement la gamme de longueurs
d’onde 2-20 um (voir Fig. IV.1). Plus récemment une nouvelle famille riche en tellure a été
développée, provenant du systéme pseudo-binaire GeTes-Agl [16,17]. Des verres de ce pseudo-
systéme ont d’ailleurs présenté une forte transparence jusqu’a plus de 35 um sur des échantillons
massifs d’épaisseur 1 mm (voir Fig. V.1) [18].
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Figure V.1 — Courbe de transmission d’un verre (GeTes)ss(Agl)1s d’épaisseur 1 mm [18].
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Une collaboration a été mise en place avec [’Institut des Sciences Chimiques de Rennes pour
obtenir des verres de ce systéme pseudo-binaire GeTes-Agl. En effet, il y a dans le monde seulement
quelques groupes développant ce type de matériau, en particulier sous forme de fibre optique (ISCR de
Rennes et I’Université de Ningbo en Chine principalement). Le verre obtenu est de la composition
suivante (G621T679)85(Ag1)15.

Concernant la variation de I’indice de réfraction linéaire, il n’y a pas de mesures directes pour
cette composition précise. Conseil et al. [17] estime cet indice avec les pertes de Fresnel aux alentours
de 3,3. A partir du niveau de transmission pour différentes compositions avec un taux d’Agl variable,
une estimation de I’indice pour la composition (GeziTero)ss(Agl)is est donnée vers 3,15 [19]. Pour
déterminer cet indice, les auteurs enregistrent le spectre de transmission d’un échantillon massif de
verre (épaisseur 1 mm). En considérant les pertes par absorption négligeables pour 1 mm de
propagation, I’indice n; du verre est calculé a partir de la transmission T, avec la relation suivante [19]:

2n
=t . 1)
ny +nj;

Ici, I’indice n, représente 1’indice de I’air, présumé a n,= 1. La valeur est donc estimée sur la
gamme spectrale ou la transmission est plate. Cette méthode ne permet cependant pas d’avoir une
valeur précise de I’indice et dépend grandement du parallélisme et de la planéité des deux faces.
D’autres études présentent des mesures réalisées par ellipsométrie sur des compositions légérement
différentes [20,21]. Un premier résultat détermine pour la composition (GeTes3)ss(Agl)is un indice de
3,569 (a A =10,6 um). Cependant, cette valeur peut étre également a prendre avec précaution. En effet,
les auteurs mesurent des transmissions qui diminuent avec 1’augmentation d’Agl, ce qui est le résultat
opposé relevé dans les références [18,19,22].

T T T T T T
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Figure V.2 — Evolution de I’indice linéaire de réfraction en fonction de la longueur d’onde pour une
composition de (GeTes)oo(Agl)io d’apres la Réf. [21].

Un autre résultat présente la variation de I’indice sur la gamme spectrale 2-20 um pour la
composition (GeTes)oo(Agl)io. Pour la suite de cette étude, nous considérons la variation de cet indice
présentée par Zhao et al. [21] pour cette composition (voir Fig. V.2). Il faut donc relever que ces verres
Ge-Te-Agl présentent des indices linéaires bien plus élevés que ceux étudiés précédemment dans ce
manuscrit. Plusieurs études ont été réalisées sur ces verres Ge-Te-Agl pour approfondir la
compréhension des propriétés structurelles [17,22-25] ou encore de leurs propriétés électriques [26].
Concernant des applications potentielles de ces verres, nous relevons un intérét pour la détection
d’¢éléments dans ’infrarouge lointain (> 12 um), grace a la transmission importante jusqu’a plus de 20
um. Cui et al. [16] proposent une fibre Ge-Te-Agl effilée mono-indice avec un diamétre de waist de
160 um pour la détection de chloroforme. En effet, les auteurs parviennent a détecter les absorptions a
13,3 um et 14,9 um causées par les liaisons C-Cl. L’atteinte de ces longueurs d’onde sur fibre est assez
rare, notamment pour les compositions Te-As-Se ou AsSe, a cause d’une énergie de phonon élevée du
Se. La mesure est ici effectuée via la spectroscopie par ondes évanescentes (FEWS). Ce résultat
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démontre la possibilité d’avoir acces, sur plateforme fibrée, a des longueurs d’onde au-dela de 12 pm,
pour lesquelles de nombreuses biomolécules complexes pourraient étre détectées. Une autre étude
présente les verres Ge-Te-Agl comme des candidats intéressants en tant que matériaux acousto-
optiques pour le développement de modulateurs acousto-optiques pour 1’infrarouge lointain [20].

Enfin, une étude a démontré I’intérét de ces verres pour la génération de SC dans
I’infrarouge [21]. Dans cette étude, une fibre a saut d’indice est fabriquée avec un cceur en
(GeTes3)90(Agl) 10 et deux gaines en (GeTes)oo(Agl)io puis Gei1oSbioSeso. Le diametre de coeur est de 20
um et le segment utilisé mesure 14 cm. En pompant a 7 um avec une source travaillant au kHz, un SC
allant de 2 a 16 pm pour une dynamique de 40 dB est obtenu. Ce résultat démontre le fort potentiel de
ces verres pour la génération de nouvelles fréquences dans 1’infrarouge.

Concernant la réponse Raman de ce verre, plusicurs mesures ont été effectuées sur des
compositions proches [23,25]. Le Tableau V.1 présente les parameétres utilisés pour modéliser la
réponse Raman par la méthode d’élargissement intermédiaire (intermediate-broadening model) [27].
La courbe expérimentale ainsi que celle analytique sont présentées avec la Figure V.3. Nous pouvons
identifier trois pics principaux pour le décalage Raman de ce verre : & 89 ecm™, 129 cm™ et 159 cm’'.
La majorité (en termes d’intensité) de ce décalage Raman, est globalement situé entre 80 cm™ et 350
cm’!. En comparaison, la composition TexoAs3oSeso (Chapitre IV) a un décalage Raman situé, entre 100
cm et 400 cm'.

Tableau V.1 - Valeurs utilisées pour la méthode d’élargissement intermédiaire de la composition de Ge-Te-Agl
d’aprés la Réf. [25].

Numéro du Position (cm™) Intensité (u.a) Gaussienne Lorentzienne
mode i ’ FWHM (cm')  FWHM (cm™)
1 88,67 103 22,03 29,44
2 127,68 100 10,13 17,19
3 158,64 120 34,07 11,83
4 214,00 88 13,09 87,08
5 304,05 26 23,10 56,08
(@) (b)
1 1 1 1
Expérimental - = = Analytique
_ ~ =~ ~ Analytique = 05
© )
=) 2
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Figure V.3 - Réponse Raman de la composition (Gez1Ter9)ss(Agl)is (a) en décalage fréquentiel avec

la comparaison expérimentale et (b) dans le domaine temporel [25].

2.2 Propriétés des fibres Ge-Te-Agl

Nous avons pu obtenir plusieurs échantillons de fibre mono-indice Ge-Te-Agl avec un
diamétre externe de 150 um. Afin de déterminer les propriétés de dispersion de nos fibres, nous avons
considéré la variation d’indice présentée précédemment. Un diamétre de fibre de 20 um a été choisi,
ainsi qu’un diametre de 30, 50 et 150 um. Les résultats sont présentés avec la Figure V.4 pour ces
diamétres avec également la dispersion matériau.
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Figure V.4 — Profils de dispersion calculés du mode fondamental guidé pour un diamétre de fibre de
20, 30, 50 et 150 um. Les pointillés noirs représentent la dispersion matériau.

Dans le cas de ce verre, le ZDW est trés loin dans I’infrarouge, au-dela de 10 um (plus
exactement 11 um). Ce ZDW est décalé jusqu’a 8,7 um pour un diamétre de fibre de 20 pm. Un
diameétre de waist de 10 pm serait nécessaire pour décaler ce ZDW a un niveau équivalent des verres
Ge-Se-Te ou Te-As-Se (aux alentours de 7 um). Concernant le nombre de modes LPom, il est de 72 & 7
pm pour un diamétre de 150 pm et passe a 10 pour un diamétre de 20 pm. A la longueur d’onde de 10
um, le comportement est moins multimode avec 50 modes LPom supportés dans le diamétre de 150 um
et 7 pour le diameétre de 20 um. Pour les deux longueurs d’onde, la réduction du diamétre de la fibre
permet un filtrage significatif des modes d’ordre supérieur.

D’une maniére équivalente aux verres Te-As-Se (Chapitre IV), il n’y a pas a ce jour de
mesures de la valeur de n, pour un verre Ge-Te-Agl. Nous estimons alors de nouveau cette valeur en
suivant la régle de Miller [28,29]. Le résultat est présenté avec la Figure V.5 en prenant les mémes
points de mesures pour différents verres de chalcogénures que dans le Chapitre IV. Pour rappel, la
formule utilisée est la suivante pour un indice linéaire n [29]:

(n? - 1)*
———¢C

— -16
n, = 4,27 x 10 -

m? /W V.2)

En prenant un indice > 3,5, nous estimons un indice non-linéaire n, d’une valeur de 6 X
10~ m*W. C’est une valeur trés élevée (~ 3,5 x np pour un verre Te-As-Se, ~ 7,3 x n2 d’un verre Ge-
Se-Te ou ~ 2300 x n; d’un verre SiO;), qui nécessiterait une mesure par la technique du Z-scan pour
confirmer ou infirmer notre hypothése [29,30]. L’indice linéaire étant bien plus élevé qu’un verre Te-
As-Se, nous pouvons supposer que la non-linéarité est d’autant plus importante. Il n’est pas a exclure
que cette valeur soit légérement différente, notons que I’approximation réalisée avec 1’Equation V.2 est
habituellement utilisée pour des indices n < 3.
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Figure V.5 - Variation de I’indice de réfraction non-linéaire n (en échelle log) en fonction de
I’indice linéaire n pour plusieurs compositions de chalcogénures dans différents systémes vitreux. Les
données proviennent de la Réf. [29]. L’indice non-linéaire pour la composition Ge-Se-Te est
également ajouté. La courbe pour la régle de Miller en suivant I’équation (V.2) est également
présentée. La zone ou I’indice n, d’un verre Ge-Te-Agl pourrait se situer est présentée (en prenant +/-
20 % d’écart par rapport a la régle de Miller).

Pour la suite de cette étude, nous considérons cette valeur de n; pour le calcul du coefficient
non-linéaire y et donc pour les simulations numériques de génération de SC. L’évolution de y en
fonction de la longueur d’onde et pour les diameétres de 20, 30, 50 et 150 um est illustrée avec la
Figure V.6.
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Figure V.6 — Courbes calculées du paramétre y en fonction de la longueur d’onde pour les diamétres
de 20, 30, 50 et 150 um. Le mode fondamental guidé a 7 pm est également représenté pour les
diamétres de 20 et 150 pm.

A la longueur d’onde de 7 pm, la non-linéarité est 55 fois plus importante dans un diamétre de
20 um que pour un diameétre de 150 um. Le confinement du mode est également trés bon avec plus de
99,9 % a 7 um, que ce soit dans le diameétre de 20 ou 150 um. La distribution spatiale du mode
fondamental guid¢é dans ces deux diamétres, a la longueur d’onde de 7 pm, est illustrée par les inserts
sur la Figure V.6.

Les pertes optiques mesurées sur fibre mono-indice par la technique du cut-back sont illustrées
avec la Figure V.7. Le fond continu est en-dessous de 5 dB/m sur la gamme 6-13 um. La mesure
d’atténuation au-dela de 15 um n’étant pas possible a cause de la source lumineuse et de 1’absorption
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matériau, nous déduisons le coefficient d’absorption a (exprimé en cm™) a partir de la courbe de
transmission du verre massif. Le coefficient @ se détermine de la fagon suivante a partir d’une
épaisseur L et d’une transmission T :

11 1
“=1" (T) v.3)

La transmission du verre est mesurée sur un échantillon de 10,9 mm d'épaisseur, de 1,3 a 25 um
(voir Fig. V.1). Cette mesure ainsi que la prise en compte des réflexions de Fresnel, nous permet de
reconstruire une courbe compléte des pertes de la fibre, comme le montre la Figure V.7 (b). Les
valeurs sont en bon accord avec la mesure réalisée sur fibre.

(a) Mesure sur fibre mono-indice (b)  Estimation avec la transmission du verre massif
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Figure V.7 — (a) Courbe d’atténuation mesurée par la technique du cut-back sur fibre mono-indice
Ge-Te-Agl et (b) atténuation estimée a partir de la transmission du verre massif Ge-Te-Agl (10,9 mm
d’épaisseur).

2.3 Etudes de génération de supercontinuum

2.3.1 Génération de SC dans un verre massif Ge-Te-Agl

Dans un premier temps, un barreau de verre massif a ét¢ utilisé. Pour optimiser le couplage,
les faces d’entrée et de sortie ont été polies. Ce barreau de verre posseéde les caractéristiques suivantes
(L=1 cm et diameétre 5,7 mm). Le spectre SC mesuré est présenté sur la Figure V.8 dans le cas d’un
pompage a 7 um, a une cadence de répétition de 143 kHz. Avec une dynamique de 30 dB, nous
mesurons un spectre s’étendant de 3 um a 13,7 um. La puissance moyenne en sortie du verre massif
est de 29 mW, ce qui nous permet d’estimer une puissance créte d’environ 790 kW.

Rappelons que lors du couplage d’une impulsion intense dans un matériau transparent, la
puissance créte doit dépasser une puissance critique P pour que I’autofocalisation apparaisse. Pour ce
type de verre, nous pouvons estimer sa puissance critique a Pe; = 35 kW (ng = 3,482 et n, = 6x107'7), en
suivant la formule P.,, = 1,86 A2/ (4mngn,) pour la longueur d’onde de 7 um [31]. Dans notre cas, le
spectre enregistré est obtenu pour une puissance créte presque 23 fois supérieure a cette puissance
critique. Le phénomene d’autofocalisation peut donc se produire lors de la propagation de 1I’impulsion
laser et participer a la dynamique d’élargissement de I’impulsion. Ce résultat confirme que cette
composition semble efficace pour la génération de SC dans I’infrarouge moyen sur des longueurs
centimétriques.

En effet, le ZDW est loin dans I’infrarouge (~ 11 um, voir Fig. V.4). Le pompage a 7 um se
situe donc loin dans le régime de dispersion normale du matériau et pourtant, le spectre est déja
conséquent. Ce résultat s’inscrit dans la continuité des résultats obtenus dans le laboratoire sur des
verres massifs [32]. Cependant dans ces études, les échantillons étaient épais de ~ 4 mm, et la chaine
laser travaillait a la cadence de 1 kHz, avec d’importantes énergies d’impulsions de I’ordre de ~ 10 pJ,
permettant d’avoir des puissances crétes trés élevées (~ 23 ou 46 MW soit plusieurs centaines de fois
la P des matériaux étudiés). L’utilisation de cette chalne laser de forte puissance créte avec un
¢chantillon de Ge-Te-Agl d’une épaisseur plus fine (de "ordre de 5 mm) pourrait probablement
générer un spectre bien plus étendu et couvrir la transparence du matériau jusqu’a plus de 20 um.
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Figure V.8 — Spectre SC mesuré expérimentalement en pompant & 7 um dans un verre massif de
Ge-Te-Agl (Powr = 29 mW, cadence de répétition 143 kHz). La photographie de 1’échantillon est
également présentée.

2.3.2 Génération de SC dans une fibre mono-indice non effilée Ge-Te-Agl

Pour la suite, nous avons testé les fibres mono-indices avec le méme montage expérimental
que précédemment. Les résultats obtenus dans le cas du pompage a 7 um avec une fibre mono-indice
non effilée de 150 um de diamétre externe et de longueur 4 cm, a la cadence de 50 kHz sont illustrés
avec la Figure V.9. La lentille utilisée dans ces expériences posséde une longueur focale de 40 mm.

L’¢évolution de 1’¢largissement spectral en fonction de la puissance créte est également étudiée
via différentes densités. Pour la puissance créte la plus importante, nous relevons un SC allant
d’environ 4 pum jusqu’a 12,7 um pour une dynamique de 30 dB. L’¢élargissement spectral devient de
plus en plus limité avec la diminution de la puissance créte, avec tout de méme un spectre allant de 4,5
um a 10 pm pour 150 kW de puissance créte couplée. Nous utilisons également 1’équation de
Schrédinger non-linéaire généralisée (GNLSE) pour vérifier nos différents résultats (voir Fig. V.9 (b)).
Les puissances crétes utilisées dans les simulations proviennent des puissances moyennes mesurées en
sortie de fibre (272 kW, 150 kW et 27 kW).

Les résultats numériques sont en accord avec les spectres mesurés expérimentalement. Nous
notons toujours un élargissement moins important coté courtes longueurs d’onde en simulation pour
les puissances crétes 272 kW et 150 kW, soit les deux puissances supérieures a la puissance critique de
35 kW. Le phénomeéne d’autofocalisation devant probablement apparaitre lors de la propagation de
I’impulsion, le couplage spontané important de I’énergie dans les modes d’ordre supérieur avec la
forme typique en X doit se dérouler avec notamment 1’¢largissement aux courtes longueurs d’onde di
a ces modes d’ordre supérieur (voir Chapitre III (2.2.)) [33,34].

(a) Expérimental (b) Simulation
—P=272kW
= —P=150kW
235 —P=27kW
Ex:
5o
°q
3 4 5 6 7 8 9 10 1M 12 13 14 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13

Longueur d’onde (um) Longueur d’onde (um)

Figure V.9 — (a) Spectres SC mesurés expérimentalement en pompant & 7 um dans une fibre mono-
indice Ge-Te-Agl de 4 cm de longueur et 150 pm de diamétre externe pour différentes puissances
crétes. (b) Simulations numériques correspondantes.

La Figure V.10 présente le spectre avec la largeur spectrale la plus optimisée en pompant une
fibre de 4 cm de long en Ge-Te-Agl a 7 um pour la méme cadence de 50 kHz. A —20 dB, le bord du
SC dans I’infrarouge moyen est situé a 13,7 um (soit plus que pour la puissance de 272 kW (Fig. V.9),
plus loin que pour le verre massif a —20 dB pour une puissance de 790 kW (Fig. V.8)). Le spectre
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obtenu est donc large, méme avec un pompage loin du ZDW dans le régime de dispersion normale. Le
creux dans le spectre entre 10 et 11 pm est di a la formation de solitons au-dela du ZDW, renforgant
notre valeur estimée a 11 um. La puissance couplée importante (506 kW) permet de maximiser les
différents effets non-lin€aires et de transférer assez d’énergie de ’autre c6té du ZDW [35]. Pour cette
mesure, une lentille de 20 mm de focale a été utilisée mais nous avons relevé des dommages
significatifs sur plusieurs échantillons avec 1’usage de cette optique.

(0] T

T T T T T =

Spectre (dB)

| |
4 6 8 10 12 14
Longueur d’'onde (um)

Figure V.10 - Spectre SC mesuré expérimentalement le plus optimisé en pompant & 7 um dans une
fibre Ge-Te-Agl de 150 um de diamétre externe.

La méme fibre que pour I’étude en puissance créte (Fig. V.9) a été utilisée pour une nouvelle
¢tude, cette fois en fonction de la longueur d’onde de pompe laser (cadence de 50 kHz). Les résultats
obtenus sont illustrés par la Figure V.11. Nous constatons que la largeur totale du SC n’évolue pas
significativement avec I’augmentation de la longueur d’onde de la pompe laser. Cette faible variation
peut s’expliquer par le fait que la puissance de la pompe laser diminue lorsque la longueur d’onde
augmente, comme nous pouvons le constater avec la puissance créte estimée a partir de la puissance
moyenne en sortie de fibre (272 kW, 130 kW et 80 kW).
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Figure V.11 — (a) Spectres SC mesurés expérimentalement en pompant a différentes longueurs
d’onde (A, =7, 9 et 10 um) la fibre Ge-Te-Agl de 4 cm de long et de diamétre externe 150 um. (b)
Spectres SC calculés dans les mémes conditions. Les puissances crétes utilisées en simulation sont
également indiquées.
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Les élargissements spectraux numériques sont en accord avec les résultats expérimentaux.
Nous pouvons identifier avec nos mesures que la différence de largeur spectrale entre la pompe a 9 um
et celle a 10 um n’est pas significative. Un bon compromis pour pomper nos fibres plus proches du
ZDW, tout en couplant une puissance créte importante, serait de travailler avec la longueur d’onde
pompe de 9 um.

Les résultats obtenus dans les fibres non effilées sont encourageants car les spectres obtenus
vont loin dans I’infrarouge au-dela de 12 um, en comparant par exemple avec le spectre obtenu dans
une fibre mono-indice non effilée Te-As-Se de 150 um de diamétre en pompant a 7 um (Fig. IV.11
(a)). Pour rappel, le SC dans la fibre TAS non effilée allait de 3 um a 12 um. L’élargissement est donc
comparable a celui obtenu avec la fibre Ge-Te-Agl, malgré un pompage loin du ZDW.

L’utilisation de fibre effilée avec ce verre est toute indiquée pour générer un spectre le plus
loin dans I’infrarouge. Nous avons donc tenté de fabriquer des fibres effilées avec différents diamétres
de waist, mais sans résultats significatifs. En effet, nous n’avons pas pu obtenir une longueur de fibre
importante pour établir les différents paramétres nécessaires a 1’étirement de la fibre (vitesse
d’étirement ou encore puissance du filament). Il semble également que ce verre soit sensible a la
cristallisation avec le chauffage, rendant compliqué le post-traitement d’étirement de la fibre. Une
¢tude plus approfondie avec une quantité plus importante de fibre permettrait probablement de
fabriquer des fibres effilées de fagon optimale.

2.4 Perspectives avec des fibres effilées Ge-Te-Agl

Cette partie a pour but de se projeter sur les perspectives possibles dans la génération de SC
dans des fibres Ge-Te-Agl effilées. Aprés avoir validé que le modéle basé sur GNLSE associé aux
parametres opto-géométriques des fibres Ge-Te-Agl (n, n2, ZDW), donnait des résultats en bon accord
avec I’expérience, nous nous sommes intéressés aux cas des fibres effilées. Nous étudions donc
numériquement 1’optimisation des caractéristiques d’une fibre effilée en utilisant la source
femtoseconde, travaillant jusqu’au MHz, en particulier la largeur spectrale du SC ainsi que son
extension dans 1’infrarouge moyen et lointain.

Dans un premier temps, la pompe est fixée a 7 um (comme pour les résultats expérimentaux
de la Figure V.9 et V.10) et la puissance créte utilisée est de 150 kW. Au vu des résultats précédents
dans les fibres effilées Ge-Se-Te et Te-As-Se, une différence de 50 % est généralement obtenue en
comparaison a la fibre non effilée (cela dépend du caractére multimode de la fibre effilée). Le
couplage de 150 kW dans une fibre effilée Ge-Te-Agl semble raisonnable vu le couplage obtenu dans
la fibre non effilée (Fig. V.9 et Fig. V.10)). Pour les simulations suivantes, le profil de la fibre effilée
est basé sur celui fabriqué généralement dans ce manuscrit de thése, c’est-a-dire des longueurs de
transition de 12,5 mm.

La Figure V.12 présente une cartographie de 1’évolution du SC en faisant évoluer le diamétre
du waist, mais également la longueur du waist. Notre étude considére des diametres de waist entre 20
et 50 um (diamétres fabriqués de fagon usuelle au laboratoire sur d’autres fibres) et des longueurs de
waist entre 10 et 40 mm. La plus grande largeur spectrale dans le domaine des fréquences ne
correspondant pas obligatoirement au décalage le plus important dans 1’infrarouge moyen, les Figures
V.12 (a) & (c) illustrent ces deux paramétres respectivement pour une dynamique de 20 dB. La Figure
V.12 (b) présente le critére de planéité du spectre qui est une autre propriété fondamentale de
caractérisation d’un SC, représentant une densité spectrale de puissance constante le long du spectre).
Une valeur de planéité spectrale au-dela de 0,6 correspond a des fluctuations de puissances faibles ou
inférieures a 20 dB sur la largeur spectrale.
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Figure V.12 — Etude numérique de I’impact du diamétre de waist en fonction de la longueur du
waist sur (a) la largeur spectrale du SC a -20 dB en THz, (b) la planéité du SC et (c) le bord du
spectre dans I’infrarouge moyen.

D’apres la Fig. V.12 (a), nous déduisons que lors du pompage dans des fibres effilées avec des
diameétres de waist importants (Dwaisc > 35 pm), I’élargissement spectral est plutdt limité a moins de 50
THz, avec un bord dans ’infrarouge aux alentours de 16 um avec une légére amélioration si la
longueur de waist est grande. C’est pour ces différentes valeurs de diamétres de waist (Dwaisc > 35 um),
que la planéité est globalement la plus haute (> 0,6) (Fig. V.12 (b)). La zone pour les diamétres
compris entre 25 et 35 um est intéressante car elle permet de générer des spectres plus loin dans
I’infrarouge. Nous remarquons que si la longueur de waist est plus longue (jusqu’a 40 mm), nous
pouvons avoir un bord de spectre franchissant la longueur d’onde de 20 pm, au détriment cependant
de la planéité du spectre. Nous notons que pour des diamétres inférieurs a 25 pm, 1’élargissement n’est
pas plus conséquent. Nous pouvons attribuer cette différence probablement aux pertes élevées pour
des longueurs d’onde au-dela de 20 um, provoquant la dégradation de 1’élargissement et de la planéité
du spectre pour des longueurs de waist jusqu’a 40 mm (Fig. V.12 (b)).

Ces simulations numériques laissent donc penser qu’il y a une forte amélioration du SC
possible, atteignant 20 um en longueur d’onde, en fabriquant des fibres effilées. De plus, les diamétres
utilisés (entre 50 et 20 um) sont des diamétres que nous avons pu obtenir pour les autres verres
présentés dans ce manuscrit. La puissance créte utilisée semble raisonnable au vu des résultats obtenus
avec les fibres Ge-Te-Agl non effilées.

Nous pouvons prendre en exemple deux profils intéressants de fibres effilées. Une premiére
fibre posseéde un diamétre de waist de 40 um et une longueur du waist de 25 mm. Dans ce cas, la
simulation indique un élargissement spectral s’approchant de 18 pm (voir Fig.V.13 (a)). Ce profil de
fibre correspond au profil typique fabriqué dans les autres verres de ce manuscrit. La seconde fibre
effilée est caractérisée par un diameétre de waist de 25 pm pour une longueur de waist de 10 mm. Avec
ce profil, le spectre numérique est trés large avec un bord dans I’infrarouge au-dela de 20 um,
permettant d’aller jusqu’a I’absorption multiphonon du verre, aux alentours de 22 pm.
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Figure V.13 — (a) Evolution de 1’¢largissement spectral avec la distance pour une pompe laser a 7
pm (Po = 150 kW) dans une fibre effilée de 40 pm de diameétre de waist et de 25 mm de longueur de
waist. (b) Evolution de I’élargissement spectral pour la méme pompe laser dans une fibre effilée de
25 um de diamétre de waist et de 10 mm de longueur de waist. Les profils, ainsi que les spectres en
sortie de fibre sont présentés avec le cadran supérieur. La position du ZDW le long de la fibre est
illustrée avec les ronds blancs.

Une nouvelle cartographie est effectuée avec un pompage a 9 um et une puissance créte
injectée de 100 kW. Cette configuration nous permet de pomper de fagon plus proche du ZDW.
Cependant la dynamique générale obtenue est équivalente a celle de la Figure V.12. Nous décidons
donc pour la suite d’illustrer deux résultats obtenus avec des fibres effilées (Figure V.14). La premicére
fibre simulée a un diamétre de waist de 50 um et une longueur de 30 mm. La génération de SC est
efficace avec un bord dans I’infrarouge moyen (a — 20 dB) vers 20 pm, un spectre avec une valeur de
planéité de 0,52, et une largeur spectrale totale de prés de 15 um. Un pompage dans une fibre de ce
type faciliterait des mesures de spectroscopie d’absorption sur toute la gamme spectrale d’intérét (voir
Fig. V.14 (a)). La deuxiéme fibre effilée présentée a un diamétre de waist de 30 um et une longueur de
waist de 20 mm. Cette fois, la planéité du spectre est plus faible avec une valeur de 0,43, mais
1”¢largissement spectral est plus conséquent. En effet, nous notons une amélioration du coté grandes
longueurs d’onde, jusqu’a 21 pum mais également une amélioration c6té courtes longueurs d’onde.
Nous pouvons donc probablement obtenir une source avec une largeur spectrale de 17 um dans une
fibre de ce type avec un pompage a 9 um. Les résultats obtenus par simulation numérique permettent
de confirmer I’intérét de la fabrication de fibres effilées avec le verre Ge-Te-Agl. En effet, nous
pourrions envisager la génération d’un spectre trés large dans 1’infrarouge, avec le franchissement de
la longueur d’onde de 20 um dans une fibre optique pompée directement par des impulsions fs situées
entre 7 et 9 um.

Les premiéres mesures effectuées dans nos fibres Ge-Te-Agl non effilées permettent
d’identifier la forte non-linéarité de ces verres. En effet, malgré un pompage laser loin du ZDW, nous
avons pu générer des spectres allant loin dans I’infrarouge (> 14 pm). Pour continuer cette étude, il
faudrait maintenant réussir a fabriquer des fibres effilées et les tester avec nos sources lasers.
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Figure V.14 — (a) Spectre SC numérique obtenu en pompant 4 9 um (Po = 100 kW) dans une fibre
effilée de 50 pum de diamétre de waist et de longueur de waist 30 mm. (b) Spectre SC numérique
obtenu pour la méme pompe laser mais dans une fibre effilée de 30 um de diameétre de waist et de
longueur de waist 20 mm.

3) Applications en spectroscopie d’absorption dans I’infrarouge

moyen

Nous avons pu montrer au cours de ce manuscrit, que 1’utilisation d’une fibre effilée mono-
indice permettait de générer efficacement un spectre SC dans I’infrarouge moyen et donc de réaliser
une fonction non-linéaire. Dans cette partie, nous nous intéressons a des mesures de spectroscopie
d’absorption par ondes évanescentes (FEWS) avec des fibres effilées avec une fonction linéaire. Nous
avons décidé de travailler avec les fibres chalcogénures Te-As-Se présentées au Chapitre IV. Ces
verres ayant déja été étudiés dans la littérature dans différents dispositifs de spectroscopie. Le but est
de combiner les fonctions non-linéaire (SC) et linéaire (FEWS) dans une seule fibre chalcogénure.

3.1 Spectroscopie d’absorption par ondes évanescentes (FEWS)

La spectroscopie d’absorption par ondes évanescentes (FEWS) dans |’infrarouge moyen est
une méthode d’analyse en plein essor. Cette méthode est basée sur I’acquisition du spectre
d’absorption d’une fibre en contact avec un analyte (liquide, poudre ou gaz). En effet, dans le cas
d’une fibre mono-indice (I’air jouant le role de gaine) le champ évanescent, qui accompagne la
propagation guidée, se forme a I’interface entre le guide d’onde et le milieu environnant (analyte). Ce
phénoméne va ainsi mener a des absorptions sélectives du milieu (voir Fig. V.15). Les premiéres
¢tudes menées avec des fibres optiques datent des années 1980 [36—38]. Depuis, plusieurs travaux ont
utilisés des fibres chalcogénures pour faire des mesures de spectroscopie d’absorption [11,12,16,39—
41].

, Milieu absorbant
Onde évanescente /

\ d n,

p

Figure V.15 — Schéma d’ondes évanescentes dans un guide d’indice n, en contact avec un milieu
d’indice ni.
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Le montage expérimental pour ce type de mesure nécessite, une source de lumiere infrarouge,
une fibre optique et enfin un détecteur sensible dans I’infrarouge (FT-IR, MCT, analyseur de spectre
optique...). Le principe consiste a enregistrer le spectre initial avant la mise en contact du milieu
absorbant. Ensuite, un nouveau spectre est enregistré avec le milieu absorbant, permettant d’obtenir la
transmission relative. Le spectre d’absorption de 1’analyte est obtenu par le calcul suivant, avec I
I’intensité avec le milieu absorbant et Iy la référence :

A(A) = —log(Us/1o) (V.4)

La sensibilit¢ de la mesure peut étre augmentée en jouant sur certains parametres. Le premier
paramétre est la distance de pénétration de 1’onde évanescente d, [42]. En effet, le champ électrique E
décroit de fagon exponentielle dans le milieu absorbant, en suivant la relation E = Ege~?/% avec d, la
distance de pénétration. Cette distance est liée a I’indice n, du guide, n; I’indice du milieu absorbant, 6;
I’angle d’incidence du rayon et A la longueur d’onde de la fagon suivante :

A
d, = (V.5)

p Z cin2 p
2m4/n5 sin“ 68; — nj

Globalement, d, est de 1’ordre de la longueur d’onde incidente. Ceci signifie que la fibre
présente une meilleure sensibilité avec 1’augmentation de la longueur d’onde, due a 1’augmentation de
la distance de pénétration et donc de la partie évanescente des modes d’ordre supérieur guidés. Il est
donc intéressant de travailler loin dans I’infrarouge, d’autant que les résonnances fondamentales des
liaisons chimiques des espéces organiques sont situées dans 1’infrarouge moyen.

En raisonnant avec de I’optique géométrique, une autre facon d’augmenter la sensibilité est
d’augmenter le nombre de réflexions internes N, permettant plus d’absorptions aux interfaces
guide/milieu absorbant [43]. Ce nombre de réflexions N est lié a L, la longueur de contact entre la
fibre et le milieu absorbant, 0; I’angle d’incidence du rayon et d le diamétre de la fibre :

N = L xtan(;O L))

(V.6)

Nous pouvons identifier avec cette formule que la sensibilit¢é du systéme varie de fagon
proportionnelle avec la longueur d’immersion L et 1/d. La réduction du diamétre de la fibre avec une
section effilée permettra d’améliorer la sensibilité du systéme.

Plusieurs études ont été menées pour concevoir les fibres optiques avec le plus de sensibilité
possible dans I’infrarouge moyen [41,42]. Les principaux profils utilisés sont des fibres effilées, des
fibres en « U » ou encore des fibres effilées enroulées. Comme présenté au Chapitre IV, les fibres Te-
As-Se ont été étudiées dans la littérature dans de nombreuses applications, dont notamment pour la
détection d’¢éléments comme du sang ou encore de 1’éthanol [44—47]. Dans les travaux cités, les fibres
sont généralement effilées avec un diamétre de waist autour de 100 pm. Cette valeur de diamétre
représente un compromis entre exacerbation de 1’évanescence et de la quantité de signal. Des travaux
récents ont étudié les capteurs linéaires FEWS avec des fibres mono-indices chalcogénures
multimodes pour I’infrarouge moyen [43,48-50].

3.2 Matériels et méthodes

Pour ces mesures FEWS, la source laser utilisée est celle travaillant jusqu’au MHz disponible
a ’ICB. Le montage expérimental est illustré avec la Figure V.16. Les mesures ont pu étre effectuées
avec deux configurations. La premiére consiste a déposer des gouttes du liquide a analyser directement
sur le support ou la fibre effilée est installée (Fig. V.16 (a)). Dans un deuxiéme temps, nous utilisons
une fibre TAS avec deux sections effilées dont une des sections est immergée dans un récipient avec le
liquide analyte (Fig. V.16 (b)). La cadence du laser est fixée a 100 kHz et la longueur d’onde pompe a
7 wm, afin d’avoir en sortie de fibre une puissance moyenne détectable (> 1 mW).
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Figure V.16 — Montage expérimental utilisé pour les mesures de spectroscopie d’absorption par
ondes évanescentes.

Les fibres effilées TAS ont pu étre mises en forme avec la plateforme Vytran (GPX 3400),
présentée au Chapitre II. Plusieurs diamétres de waist ont pu étre obtenus, entre 150 pm et 25 um
généralement. Pour cette étude, deux types de fibres effilées ont ét¢ mises en forme. La premiére
consiste en un profil « classique » avec une longueur totale de 5 cm et un diamétre de waist de 25 um.
Ce profil de fibre effilée permet de générer des SC efficacement (voir Chapitre IV).

Le deuxiéme profil fabriqué est lui, composé de deux sections effilées. Ce travail de mise en
forme a été étudié particuliérement par D. Bailleul au sein du laboratoire. Cette conception permet
d’obtenir simultanément deux fonctions optiques sur une seule et méme fibre, avec un post-traitement
d’étirement de la fibre approprié. Une premicre fonction optique est utilisée pour la conversion non-
linéaire de fréquence et une deuxiéme fonction servant de capteur linéaire FEWS. La fabrication de
cette fibre est plus complexe et doit se faire en trois temps. Dans un premier temps, nous étirons une
fibre TAS (longueur de plus de 10 cm) pour obtenir une premiére section effilée. Ensuite, 1’étape
d’étirement d’une nouvelle section effilée est réalisée plus loin sur la fibre. La derniére étape consiste
a venir enrouler une section effilée autour d’un élément chauffant cylindrique. Le diametre
d’enroulement est de 1’ordre de 7 mm. Cet enroulement de la fibre permet d’obtenir une plus grande
longueur d’interaction avec 1’analyte [42,48,51].

La Figure V.17 présente une photographie d’une fibre TAS avec les deux sections effilées.
Dans cet exemple, la premiére section effilée a un diamétre de waist de 25 um et la deuxiéme, un
diamétre de 100 um.

Figure V.17 — Photographie d’une fibre TAS avec deux sections effilées. La premiére section de 25
pm de waist est nécessaire pour la génération de SC. La deuxiéme section effilée (100 pm de waist)
est enroulée (diamétre de 7 mm) et sert comme capteur linéaire FEWS. La longueur totale de la fibre
est d’environ 10 cm.
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3.3 Résultats
3.3.1 FEWS avec une fibre effilée

Les premiers tests avec ’analyte directement sur la fibre effilée ont été réalisés en utilisant de
I’acétone. La fibre mesure 5 cm de long et a un diamétre de waist de 25 pm. Le spectre obtenu en
sortie de fibre sans analyte est présenté avec la courbe en pointillés noirs sur la Figure V.19. Le spectre
s’étend d’environ 4,5 um a 10 pm, pour une dynamique de 20 dB, avec une puissance moyenne en
sortie de fibre de I’ordre de 5 mW.

La courbe rouge représente le spectre SC enregistré directement aprés le dépot d’une goutte
d’acétone sur la section effilée. Nous pouvons voir que les principales absorptions de 1’acétone
(courbe en pointillés bleus) sont identifiables avec notre fibre effilée jouant le role et de source MIR et
de capteur FEWS. 1l faut préciser que pour cette mesure, 1’absorption significative la plus loin dans
I’infrarouge étant située avant 8,5 pm, il n’y a pas eu un travail minutieux pour générer le spectre le
plus large possible au-dela de 10 um. La pompe laser étant située a 7 um, nous choisissons pour la
suite d’effectuer ces mesures avec un autre liquide analyte possédant une absorption caractéristique
plus loin dans I’infrarouge moyen. Notre choix se porte sur un mélange eau/éthanol (C,HsO). En effet,
1’éthanol présente une absorption forte et large entre 9 et 10 um a cause des liaisons C-O au sein des
alcools [13,52].
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Figure V.18 — Spectres SC mesurés expérimentalement en pompant a 7 um une fibre TAS effilée de
25 pm de diamétre de waist. La courbe noire correspond au spectre avant dép6t d’une goutte
d’acétone. Le spectre en rouge est enregistré apres le dépot de la goutte. La courbe d’absorption de
I’acétone (d’apres la base de données Spectrabase) est également présentée (points bleus).

Pour cette mesure, nous utilisons une nouvelle fibre TAS effilée avec un diamétre de 25 um.
L’¢élargissement est cette fois plus optimisé, avec une limite du SC vers 11 um, pour une dynamique de
10 dB (Fig. V.19). La puissance moyenne en sortic de fibre est équivalente (~7 mW). Le mélange
utilisé est composé de 75 % en volume d’éthanol et 25 % d’eau. La double absorption entre 9 et 10 um
est clairement identifiable, contrairement a I’absorption entre 11 et 12 pm. Nous pouvons expliquer
cette différence avec le rapport signal/bruit plus faible au-dela de 11 um de notre source SC, mais
¢galement par une forte absorption du signal (notamment a 9,5 pm) provoquant la diminution de
I’intensité aprés 10 um.
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Figure V.19 - Spectres SC mesurés expérimentalement en pompant & 7 um une fibre TAS effilée de
25 pm de diamétre de waist. La courbe noire correspond au spectre avant dépot d’une goutte du
mélange H,O/EtOH (25:75 vol.%). Le spectre en bleu est enregistré apres le dépot de la goutte. La
courbe d’absorption de 1’éthanol (d’aprés la base de données Spectrabase) est également présentée.

D’autres mesures ont été effectuées avec une concentration plus faible d’éthanol jusqu’a 25 %
en volume. Cependant, les résultats n’ont pas été significatifs, la distinction des bandes d’absorption
étant plus compliquée. Les inconvénients de cette méthode avec le dépot de la goutte directement sur
la fibre effilée sont nombreux. La surface de contact n’est pas la plus optimale et le SC enregistré en
tant que référence peut étre modifié considérablement. En effet, les conditions initiales d’injection
peuvent étre modifiées par I’ajout du liquide directement sur la section effilée de 25 um.

La stabilité spectrale du SC au cours du temps est également un point important a considérer
afin d’améliorer notre application a la spectroscopie. Cette question de stabilité spectrale est d’ailleurs
en plein essor dans les travaux sur des sources SC fibrées [15,53—-56]. Récemment, Zorin et al. [15]
ont pu caractériser la stabilité spectrale de plusieurs sources SC (1-4 pm) commerciales, reposant sur
des fibres fluorures, et les comparer a une source corps noir. Les résultats démontrent que les
variations sont faibles, mais supérieures aux variations mesurées avec une source corps noir. Ces
fluctuations du signal des sources SC ont tendance a diminuer avec I’augmentation de la cadence de
répétition. Les principales sources commerciales permettent de travailler de 250 kHz a 50 MHz.

La Figure V.20 (a) présente les résultats tracés de maniere équivalente a la Réf. [15] pour
plusieurs spectres SC références avec la fibre effilée de 25 pm (Fig. V.19). Dans ce cas, nous
présentons ici 15 spectres enregistrés a la suite. Les variations d’acquisition a acquisition ne sont pas
négligeables. Nous pouvons identifier qu’entre 5,3 et 11 um (largeur spectrale du SC référence pour
une dynamique de 10 dB (Fig. V.20 (b)), ces variations évoluent globalement entre -0,2 et 0,2 (en
unités d’absorbance). Nous notons des variations entre -0,1 et 0,1 sur la gamme spectrale située entre
6,5 et 9 pm, soit la région proche de I’impulsion pompe. Entre 9 et 10 pm, soit la zone d’intérét pour
I’absorption de I’éthanol, les variations sont plus importantes. Cette variabilité au cours du temps est
une des raisons limitant la sensibilité de notre mesure, avec des concentrations plus faibles en éthanol.
Les différentes régions spectrales, ou le spectre SC expérimental est en-dessous de 10 dB, sont
¢galement illustrées. C’est notamment dans ces régions que les variations sont les plus élevées.
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Figure V.20 — (a) Spectre SC mesuré expérimentalement en pompant & 7 pm. (b) Courbes
d’absorbance déterminées a partir des mesures effectuées au FT-IR Arcoptix du SC référence (sans
déposition du mélange eau/éthanol). Les zones encadrées en rose représentent les régions spectrales
ou le spectre SC a une dynamique au-dessus de 10 dB.

3.3.2 FEWS avec fibre double fonction

De nouvelles mesures sont effectuées avec le mélange eau/éthanol (25 :75 % vol.) mais cette
fois, en utilisant une fibre a double fonction optique. Dans cette configuration, la premiere section
effilée, servant a la génération de SC, est fixée sur un support classique. Nous supposons pour la suite
que nos conditions d’injection ne sont pas modifiées, lors des mesures de spectroscopie. La deuxieme
section effilée peut étre plongée dans un récipient contenant le liquide analyte. Une photographie du
montage expérimental est présentée en Figure V.21.

Figure V.21 — Photographie du montage expérimental avec la fibre a deux sections effilées. La
premiére section effilée (& gauche) est fixée sur un support et permet la génération de SC. La
deuxieme section (a droite) peut étre plongée entiérement dans un récipient contenant le liquide
analyte.

L’ optimisation du SC est réalisée pour les mémes conditions de pompage que précédemment.
Un spectre allant de 5 a 12 um est obtenu pour une dynamique de 20 dB. Nous supposons donc que les
pertes dues au segment effilé et enroulé sont négligeables. La partie capteur FEWS (second segment)
est ensuite immergée dans le liquide pour la mesure. La transmission relative mesurée est comparée a
celle théorique obtenue a partir de la base de données Spectrabase [57] (Figure V.22 (a)).

La Figure V.22 (b) illustre les résultats pour des diamétres de capteurs FEWS entre 50 et
150um. Il convient de préciser que chacune des trois courbes de la Figure V.22 (b), correspond a trois
fibres différentes. Dans les trois cas, le diametre de la section effilée pour la génération de SC est de
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25 um. Dans chaque cas, le SC obtenu en sortie de la fibre de 10 cm de longueur, est optimisé pour
avoir une largeur spectrale équivalente. La comparaison est toutefois possible, car les courbes de la
Figure V.22 correspondent aux transmissions relatives. Le diamétre de 50 um pour le capteur FEWS
permet également d’identifier la double absorption entre 9 et 10 um. A I’inverse, au diametre de 150
um, nous pouvons voir principalement le pic d’absorption situé a 9,5 um.

Le choix du diamétre de la section effilée du capteur linéaire FEWS, semble &tre une question
de compromis entre le nombre de modes d’ordre supérieur et d’optimisation avec les boucles [58]. Un
diamétre plus fin permet de réaliser plus de boucles mais avec moins de modes d’ordre supérieur. Or
ces modes sont importants pour la détection. Romanova et al. [S0] démontrent que les modes d’ordre
supérieur ont des coefficients d’atténuation plus importants que les modes d’ordre inférieur, en raison
de la plus grande distance de pénétration des modes d’ordre supérieur dans le milieu absorbant. Dans
une autre étude, les mémes auteurs démontrent que les modes d’ordre supérieur HEi, sont plus
sensibles au rayon de courbure de la fibre que les modes d’ordre inférieur [48]. Pour rappel, dans une
fibre TAS de 150 pm, le nombre de modes LPon, est de 59 contre 10 dans un diamétre de 25 pm (voir
Chapitre 1V). Le diametre de la fibre effilée avec boucles ne doit donc pas étre trés fin, pour avoir
toujours un nombre important de modes d’ordre supérieur améliorant la sensibilité FEWS.
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Figure V.22 — (a) Courbe de transmission relative en fonction des longueurs d’onde pour le spectre
enregistré aprés avoir plongé la fibre effilée (100 pm de diamétre de waist) dans le mélange
H,O/EtOH (25:75 vol.%). La courbe noire correspond a la transmission relative théorique. (b)
Courbes des transmissions relatives pour 3 diamétres de capteurs FEWS (50, 100 et 150 pm). Ces
courbes sont également comparées avec la transmission relative théorique a droite.

Une approche numérique compléte, concernant la propagation des modes évanescents dans
nos fibres optiques multimodes entourées d’un milieu absorbant, permettrait d’identifier plus
clairement le compromis idéal entre le nombre de modes et la taille du diamétre de la partie effilée.
Cette étude pourrait étre associée a des mesures expérimentales, ot un SC généré indépendamment
avec une forte puissance (dans une fibre Ge-Se-Te par exemple) serait injecté en « butt-coupling »
dans une section effilée a boucles. Dans cette configuration, il serait possible de tester encore plus de
profils (diamétres, nombre de boucles, longueurs...).
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3.4 Perspectives des mesures FEWS

Les résultats démontrent la possibilité de générer un SC dans I’infrarouge et d’avoir dans la
continuité de la fibre, un capteur FEWS. Nos mesures permettent de détecter 1’absorption de 1’éthanol
entre 9 et 10 um. Bien entendu, la sensibilité de ces mesures est encore faible. Comme nous avons pu
le constater, la stabilité spectrale de nos SC n’est pas optimale. Une des raisons peut étre la relative
faible puissance moyenne en sortie de fibre (Pmoy < 10 mW). En effet, ’augmentation de la cadence de
répétition du laser pourrait étre une solution pour améliorer le rapport signal/bruit [15]. Cependant, nos
mesures de spectroscopie ont été réalisées avec les fibres en Te-As-Se. Nous avons noté les mémes
problémes d’endommagements, avec 1’augmentation de la puissance moyenne, qu’au Chapitre IV.
Nous pourrions par la suite, réaliser des mesures FEWS équivalentes mais avec les fibres Ge-Se-Te,
avec lesquelles, de fortes puissances moyennes ont pu étre obtenues. Concernant la stabilité spectrale,
une étude en fonction de la longueur d’onde de pompe pourrait étre effectuée. En effet, en dispersion
normale, les dynamiques d’auto-modulation de phase (SPM) et d’optical wave breaking (OWB), sont
moins sensibles a 1’amplification du bruit, conduisant a un SC avec une cohérence ainsi qu’une
stabilité plus élevée [55]. Une autre solution possible serait de fonctionnaliser la surface de la fibre. Ce
revétement permettrait de favoriser I’adhésion a la surface de la fibre, des molécules que 1’on cherche
a détecter. Il y a donc une augmentation de la concentration au voisinage de la fibre, ce qui permet de
détecter ces molécules avec une trés bonne sensibilité.

La méthode de détection pourrait également &tre améliorée. Ici, notre mesure est assez
sommaire. Un spectre référence au temps to est comparé au spectre avec analyte, a un temps to+ t (t en
secondes). Une solution possible serait d’avoir deux détecteurs et de comparer en paralléle chaque
acquisition (soit au méme temps to). Nous pourrions ainsi nous affranchir de 1’évolution du SC dans le
temps. L’utilisation de coupleurs permettrait également de réaliser cette méthode d’acquisition [59—
61]. Plusieurs travaux font état de différents systémes, comme une détection balancée pour Abbas et
al. [54], ou un systéme interférométrique comme celui présenté récemment par Zorin et al. [62].

4) Conclusion

Nous avons vu dans ce chapitre qu’il était possible de générer des spectres SC, dans des fibres
non effilées en Ge-Te-Agl. Ce verre ayant un indice linéaire élevé (n > 3), la longueur d’onde de
dispersion nulle est située loin dans I’infrarouge, vers 11 um. Malgré un pompage en fort régime de
dispersion normale, nos fibres ont permis d’obtenir des spectres SC s’étendant jusqu’a 14 um. Nous
n’avons pas pu obtenir expérimentalement des fibres effilées avec ce verre, faute de la faible stabilité
thermique de cette composition (forte tendance a cristalliser) et du faible nombre d’échantillons dont
nous disposions. Néanmoins, des simulations numériques ont été effectuées. Nous démontrons ainsi
que I’effilement des fibres Ge-Te-Agl permet de générer des SC qui présentent un fort potentiel en
terme d’élargissement spectral dans le MIR, en particulier pour atteindre des longueurs d’onde situées
au-dela de 20 um.

Dans une deuxiéme partie, nous avons mis en place des mesures de spectroscopie d’absorption
par ondes évanescentes, via des fibres effilées multimodes en Te-As-Se. La fabrication d’une fibre
optique avec deux sections effilées pour deux fonctions optiques différentes a été étudiée, avec
notamment, 1’absorption de 1’éthanol entre 9 et 10 um. Ces résultats fournissent une preuve de
concept, avec une fibre qui permet a la fois de générer un SC et de fonctionner en tant que capteur
FEWS. Pour parvenir & une sensibilité plus importante de notre systéme, un travail est nécessaire sur
la stabilité spectrale du SC dans le temps mais également a la puissance moyenne du SC généré. Une
concaténation d’une fibre Ge-Se-Te pour générer un SC avec une puissance moyenne de 1’ordre de ~
100 mW, et d’une fibre enroulée Ge-Te-Agl ou Te-As-Se serait également un moyen pour réaliser des
mesures de spectroscopie.
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Ce manuscrit rapporte les travaux de recherche effectués dans le cadre de cette these portant sur
la génération de supercontinuum (SC) dans des fibres optiques, pour I’infrarouge moyen. Les principales
expériences de ce manuscrit ont ét¢ dédices a la génération de SC dans des fibres effilées multimodes.
Le but étant de coupler le maximum de puissance possible dans la fibre pour maximiser les effets non-
linéaires. Les résultats de ce dispositif simple sont concluants et confirmés dans plusieurs systémes
vitreux et sur des gammes spectrales différentes.

Les généralités concernant les fibres optiques pour la génération de SC dans I’infrarouge moyen
ont pu étre présentées avec le Chapitre 1. Au cours du Chapitre II, nous avons présenté les différentes
techniques et dispositifs expérimentaux utilisés dans ces travaux de recherche. Ainsi, les caractérisations
du banc de mesure de SC ont été présentées, de méme que la fabrication et la mise en forme d’une fibre
effilée chalcogénure. Enfin, les outils numériques nécessaires pour modéliser nos SC ont été énonces.

Une premiére série de mesures a ¢té effectuée avec des fibres Ge-Se-Te (GST). Ces fibres ont
permis d’obtenir des SC jusqu’a plus de 15 pm, avec une source laser de forte puissance créte mais
¢galement avec une forte puissance moyenne. Le dispositif avec une fibre effilée GST, ainsi qu’une
source de forte puissance moyenne, permet de générer des spectres facilitant des mesures de
spectroscopie dans I’infrarouge moyen. Nous avons pu travailler jusqu’au MHz avec les fibres GST,
permettant de délivrer une puissance moyenne supérieure a 100 mW. Ces travaux réalisé€s avec les fibres
GST remettent a jour I’état de I’art international de ce domaine. La deuxiéme composition de
chalcogénure utilisée (Te-As-Se (TAS)) permet de bénéficier d’une non-linéarité plus importante.
Cependant, au vu des expériences menées sur plusieurs échantillons de fibres, cette composition semble
plus sensible a I’augmentation de la puissance moyenne. L’utilisation de simples fibres effilées mono-
indices a été testée également avec des fibres tellurites ou de silice (moins non-linéaires que les fibres
chalcogénures). Les résultats vont également dans le méme sens, avec des SC couvrant toute la fenétre
de transmission des différentes fibres. Il est a noter, que la source laser utilisée dans le cas des fibres
tellurites ou de silice, est une source avec une puissance créte ¢levée (Po> 1 MW). Les perspectives sont
donc plus limitées avec des sources laser commerciales moins puissantes.

Les résultats expérimentaux obtenus dans les différentes fibres multimodes utilisées au cours
des chapitres III et IV, ont ét¢ comparés a des simulations numériques basées sur 1’équation de
Schrodinger non-linéaire généralisée. Bien que cette modélisation repose sur la seule propagation du
mode fondamental, nous avons pu obtenir un bon accord avec nos fibres multimodes, lorsque le
couplage était optimisé dans le mode fondamental de la fibre. Des analyses plus approfondies sur le
comportement multimode pourraient étre obtenues en utilisant une modélisation du type MM-UPPE.

Dans le dernier chapitre, nous avons présenté des premiers résultats de génération de SC dans
des fibres non effilées multimodes en Ge-Te-Agl (TGAgI). Il a été montré que nous pouvions obtenir
des spectres allant au-dela de 12 pm, malgré un ZDW trés loin dans I’infrarouge, situé a 11 pm. Ces
verres fortement non-linéaires semblent étre une voie de recherche intéressante pour recouvrir la gamme
spectrale totale de 1’infrarouge moyen (2-20 um). Comme nous avons pu identifier avec les chapitres
précédents, 1’utilisation d’une fibre effilée multimode permettrait de coupler la méme puissance tout en
maximisant les effets non-linéaires. Cependant, il n’a pas été possible pour I’instant de mettre en forme
les fibres TGAgI en fibres effilées pour mener d’avantage d’investigations, suite a un trés faible stock
de ces fibres difficiles a fabriquer et a étirer. Une étude numérique a donc été menée pour estimer
I’¢largissement spectral possible avec ces fibres effilées TGAgI et la source laser disponible. Les
résultats semblent indiquer que, pour des diamétres de waist en dessous de 50 um, en fonction du profil
et de la longueur d’onde pompe, des élargissement spectraux importants peuvent étre obtenus afin
d’atteindre la longueur d’onde de 20 um, ouvrant de nouvelles possibilités intéressantes en
spectroscopie.

Dans une derniére partie, nous avons mis en place des expériences de spectroscopie d’absorption
par ondes évanescentes (FEWS). Les fibres utilisées sont des fibres effilées en Te-As-Se. Deux
configurations ont été testées. Une premiére configuration correspond a un liquide analyte qui est
directement dépos¢ sur la section effilée de la fibre. Bien que les principales absorptions soient
identifiables avec de 1’acétone ou un mélange eau/éthanol, cette méthode n’est pas la plus appropriée.
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En effet, les conditions initiales d’injection peuvent &tre perturbées apres le dépot du liquide, la surface
de contact n’est pas optimale et I’enchainement des mesures avec des concentrations différentes est
compliqué. Une deuxiéme configuration a donc été mise en place avec une fibre effilée a deux fonctions
optiques. Une premicre section effilée sert a la génération de SC, alors qu’une deuxieme section effilée
et enroulée sert de capteur linéaire FEWS. Dans cette configuration, nous pouvons immerger
directement le capteur dans le liquide, avec une interaction améliorée avec le milieu absorbant. Des
premiéres mesures permettent de distinguer clairement 1’absorption entre 9 et 10 um pour le mélange
eau/éthanol (25:75 % vol.). La sensibilité de la mesure reste faible, mais des voies d’amélioration sont
possibles notamment sur la stabilit¢ du SC. Enfin, pour des mesures plus précises avec nos SC, un
systéme de détection plus optimisé, que ce soit par un montage interférométrique ou avec deux
détecteurs en paralléle, permettrait d’améliorer sensiblement la robustesse de nos mesures [1,2].
La liste des différents travaux publiés est présentée a la suite de cette conclusion générale.

En conclusion de ces travaux de recherche, plusieurs perspectives sont envisageables. Une
premiére voie de recherche pourrait se focaliser sur la caractérisation des matériaux. Citons notamment
les mesures d’indice de réfraction linéaire pour la composition Ge-Te-Agl, qui n’ont pas été encore
effectuées sur la composition utilisée. De plus, la caractérisation de 1’indice non-linéaire pour la
composition Te-As-Se et Ge-Te-Agl, par la méthode du Z-scan [3] permettrait de confirmer ou infirmer
nos estimations de n, par la relation de Miller.

Une deuxiéme voie de recherche concerne la mise en forme de fibres optiques spéciales. La
fibre Ge-Te-Agl a un trés fort potentiel pour générer un SC loin dans I’infrarouge moyen, sous la forme
de fibre effilée. La possibilité d’obtention d’une longueur plus importante de fibre permettrait la
fabrication de fibre effilée pour ces verres. Il pourrait également étre intéressant de mettre en forme des
fibres a saut d’indice avec un grand diamétre de cceur. Cette configuration serait ainsi équivalente a la
fibre silice (Chapitre IV), ¢’est-a-dire, un diamétre de cceur de plus de 100 um. Le confinement serait
moins élevé mais permettrait de limiter le nombre de modes au niveau de la section initiale, mais
¢galement au niveau du waist. Les pertes par le filtrage spatial au sein de la fibre effilée seraient limitées,
menant a une amélioration de la transmission et du profil spatial en sortie de fibre. Les problémes liés a
I’augmentation de la puissance pourraient également étre étudiés de fagon équivalente au développement
des fibres a large aire effective [4]. Ce type de fibres permet de garder un comportement monomode ou
faiblement multimode sur une gamme spectrale restreinte, par un contrdle adéquat de la différence
d’indice, tout en réduisant les intensités optiques [5]. Par conséquent, un seuil d’endommagement plus
¢levé est atteint mais également une non-linéarité plus faible [6—8]. La mise en forme d’une fibre LMA
effilée pourrait permettre d’augmenter les effets non-linéaires nécessaires a la génération de SC [9].
Cependant la fabrication de ces fibres LMA présente certaines difficultés techniques [10].

Une troisiéme voie de recherche concerne la caractérisation spatiotemporelle plus approfondie
de la source SC dans nos fibres multimodes effilées. L’acquisition de la caméra IR (2-16 pm) pourrait
servir a caractériser de maniére plus avancée, le contenu spatial des SC générés. Une étude avec
différents filtres dans I’infrarouge permettrait d’identifier les différents modes excités dans nos fibres
multimodes chalcogénures. De plus, il pourrait également €tre intéressant d’étudier la cohérence spatiale
du SC dans nos fibres multimodes [11]. Le montage expérimental utilisé fait intervenir une mesure
interférométrique liée au front d'onde avec un SC provenant d’une fibre multimode. Les récentes études
sur des fibres en silice a saut d’indice ou a gradient d’indice (GRIN) indiquent que la cohérence est
réduite avec 1’augmentation de la puissance injectée, bien que I’intensité spatiale du faisceau présente
un profil quasi-gaussien [11]. Des études plus poussées sur la stabilit¢ de nos SC permettraient de
faciliter les mesures de spectroscopie et d’optimiser le choix de la détection nécessaire.

Une derniére voie de recherche concerne des tests de spectroscopie d’absorption plus loin dans
I’infrarouge notamment sur la fenétre 9-15 um. Différentes molécules peuvent étre détectées dans cette
région spectrale, c’est notamment le cas du cholestérol, qui est une molécule complexe d’intérét dans le
domaine médical [12]. D’autres molécules, comme les composés organiques volatils (COV), peuvent
étre identifiées par spectroscopie d’absorption par ondes évanescentes dans des milieux d’eau de
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mer [13]. La forte utilisation de ces COV dans différents secteurs d’industrie comme la pharmaceutique,

la production de carburants ou encore la fabrication de peintures, ont entrainé des rejets importants dans
I’environnement.

Par conséquent, étant donné les futures applications possibles, il serait intéressant de poursuivre
I’¢tude du développement de sources SC dans I’infrarouge moyen avec de fortes puissances moyennes.
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Un premier travail de simulation numérique a été réalisé au début de ce projet de these. Une
campagne de mesures avec la chaine laser femtoseconde de I’entreprise Femtum a Québec a été effectuée
quelques mois avant le début de cette theése par le Dr. Kibler, sur différentes fibres Ge-Se-Te. Le but
¢tait, par la suite, d’effectuer les simulations numériques des spectres SC obtenus expérimentalement.
Ce travail est tiré de la publication suivante : « All-fiber 2-6 um coherent supercontinuum source based
on chalcogenide fibers pumped by an amplified mid-IR soliton laser », Optics Communications 129568
(2023). Cette premiére annexe va donc présenter ces résultats.

1. Introduction

Au cours de la derniére décennie, les systémes de fibres en cascade sont apparus comme des
solutions attrayantes et prometteuses pour des sources supercontinuum (SC) pratiques, de table et
robustes dans l'infrarouge moyen avec une densité de puissance spectrale élevée [1]. La plupart de ces
sources supercontinuum sont basées sur des systémes en cascade de fibres en silice et de fibres de verre
infrarouge (IR). Généralement des segments de quelques métres de long seulement sont utilisés. Ces
sources permettent une extension progressive dans l'infrarouge moyen a partir d'un laser initial, avec des
impulsions longues (ns—ps) dans l'infrarouge proche [2-4]. Cela implique une procédure d'optimisation
du décalage en fréquence Raman d’un soliton dans I’IR, en sélectionnant des segments de fibre non-
linéaires avec une dispersion optimale. Par conséquent, il est possible de construire des systémes
robustes a fibres. Ces systémes sont basés sur des lasers/amplificateurs a fibres dopées a l'erbium et au
thulium, largement disponibles et fiables, ainsi que sur d'autres composants passifs a fibres issus de la
technologie du proche infrarouge. De telles sources SC, qui permettent d'améliorer les applications de
spectroscopie et d'imagerie [5-7], sont déja commercialement disponibles.

En tant qu'alternative aux systemes de fibres en cascade, pompés par des lasers dans le proche IR,
nous pouvons noter un intérét significatif pour les sources SC fibrées directement pompées par un laser
a fibre ultrarapide dans I’IR moyen. Cela permet d'étudier la génération de SC avec une redistribution
plus facile de la puissance dans 'R moyen, mais surtout dans le régime de pompage a impulsions courtes
(femtosecondes). Ainsi le controle les propriétés de cohérence temporelle est amélioré avec des fibres a
dispersion adaptée [8-9]. Parmi les quelques démonstrations expérimentales existantes, qui sont
compétitives en termes de largeur spectrale avec les systémes de fibre en cascade, nous pouvons citer
les travaux de Hudson et al. [10]. Dans ces travaux, un laser a fibre (basé sur une fibre ZBLAN dopée
a I'holmium) a 2,9 pm a été combiné avec une fibre effilée a saut d’indice en chalcogénure. Le SC
résultant s'étend de 1,8 2 9,5 um, avec plus de 30 mW de puissance moyenne a un taux de répétition de
42 MHz. Plus récemment, un autre travail de Robichaud et al. a rapporté une puissance record de 825
mW atteinte pour un SC de 2,5 a 5 um, basé sur une fibre standard a saut d’indice As,Ss [11]. La fibre
est pompée par un laser a fibre amplifié Er**:ZrF4 fournissant des impulsions femtosecondes a haute
puissance de créte a 3,6 um avec un taux de répétition de 58 MHz.

Notre analyse est limitée aux sources SC compactes a fibre ciblant la fenétre atmosphérique de I'IR
moyen 2-5 pm et les applications potentielles de télédétection. Il convient de mentionner que des sources
SC similaires, entiérement a fibre dans le régime femtoseconde, ont été développées a l'aide de lasers a
fibre vers 2 um. Salem et al. ont pompé une fibre a saut d’indice InF3, ce qui a permis d'obtenir un SC
allant de 1,25 pum a 4,6 um, avec une puissance moyenne totale de 250 mW (a un taux de répétition de
50 MHz) et un degré élevé de cohérence sur toute la largeur spectrale générée [12]. Plus récemment,
Kibler et al. ont fait état d'une largeur spectrale de 1,3 a 4,3 um dans une fibre tellurite présentant deux
longueurs d’onde de dispersion nulle (ZDW), avec une puissance de sortie de 33 mW a un taux de
répétition de 19 MHz [13].

Dans ce travail, nous étudions le potentiel de différentes fibres de verre Ge-Se-Te a dispersion
modifiée pour la génération cohérente de SC, dans la fenétre de I'IR moyen de 2 a 5 um. Un laser a fibre
Er**:ZrF4 ultrarapide amplifié, fournissant des impulsions de soliton de 175 fs a taux de répétition élevé
a 3,37 um, a été utilisé. Parmi plusieurs fibres chalcogénures a saut d’indice et a cceur suspendu testées,
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nous démontrons une source de SC cohérente optimisée, s'étendant de 2 & 6 pm avec une puissance
moyenne maximale de 50 mW a un taux de répétition de 25 MHz. Tous les résultats expérimentaux sont
confirmés par des simulations numériques, basées sur I'équation de Schrodinger non-linéaire généralisée
(GNLSE), pour différentes puissances de pompage. Notre systéme SC tout fibré n'implique que le choix
approprié de segments de 4 cm de long de fibre chalcogénure, avec un laser a fibre amplifié. Nous nous
attendons a ce que ces performances stimulent d'autres améliorations de cette architecture SC cohérente
dans I'IR moyen, et puissent conduire a des applications pratiques en spectroscopie.

2. Méthodes

2.1 Laser de pompe et montage expérimental pour la génération de

supercontinuum

Nous avons utilisé une configuration simple et compacte du dispositif expérimental de
génération de SC, illustrée a la Figure A.1.1 (a). Ce dispositif consiste en un laser amplifié commercial,
basé sur des fibres de fluorure dopées a I'erbium (FEMTUM UltraTune 3400), combiné a un segment
appropri¢ de fibre de chalcogénure a dispersion modifiée. La source d'alimentation est un oscillateur a
fibre femtoseconde a 2,8 um verrouillés a modes, a un taux de répétition de 25 MHz [14]. Ce signal est
amplifié et décalé a 3,37 pm par décalage auto-fréquence du soliton (SSFS), comme cela a été
récemment démontré dans la Réf. [15]. Un filtre (LPF : long-pass filter) est utilisé a 2,9 um, avant la
lentille de couplage, pour éliminer la pompe résiduelle aprés le processus SSFS. Aprés filtrage de la
sortie de l'amplificateur a fibre, nous avons alors deux solitons décalés dans 1'IR moyen, a savoir S1 et
S2, pour une puissance moyenne de 280 mW. La Figure A.1.1 (b) montre le spectre correspondant
mesuré, en utilisant une procédure d'ajustement simple. Nous avons trouvé que S1 pouvait étre modélisé
avec précision par une impulsion sécante hyperbolique en limite de Fourier, avec une durée (FWHM)
de 175 fs (c'est-a-dire une largeur spectrale de 1,8 THz). Ce soliton principal (S1) centré a 3,37 pm
contient environ 90 % de I'énergie disponible au-dela de 2,9 um. Le soliton secondaire (S2) avec
I'énergie restante est situ¢ a 3 pm. Ensuite, notre étude a été réalisée en espace libre, c'est-a-dire avec
faisceau laser de sortie collimaté. Cependant, pour des SC plus robustes, des soudures pourraient étre
¢tudiées pour connecter directement la fibre de chalcogénure la plus appropriée a la sortie de la fibre de
la source de pompage. Avant le couplage dans la fibre de chalcogénure, la polarisation linéaire et la
puissance d'entrée des impulsions de pompe sont controlées par la combinaison d'une lame demi-onde
et d'une densité optique. Le couplage de la fibre a ensuite été effectué¢ au moyen de plusieurs lentilles en
ZnSe, avec un revétement spécifique sur la gamme 3-5 pm, et des longueurs focales distinctes (de 4 a 6
mm) en fonction du diameétre du cceur de la fibre. Dans 1'ensemble, 'optique en espace libre a réduit la
puissance incidente totale disponible de ~15%. En conséquence, la puissance moyenne disponible de la
principale pompe (S1) est maintenant de 213 mW, correspondant a une puissance de créte de ~50 kW.
Nos fibres chalcogénures ont été coupées au moyen d'une lame de scalpel. La qualité des interfaces a
été soigneusement vérifiée au microscope avant de disposer un échantillon de fibre de quelques
centimétres de long sur un support a 3 axes. Les impulsions de pompe sont alors couplées dans le mode
fondamental guidé. Notre efficacité de couplage totale est plutot faible en raison d'une réflexion de
Fresnel significative (pres de 20%). Nous avons obtenu un facteur de couplage d'environ 15-40% dans
nos fibres, avec des diamétres de cceur variant de 4 a 13 um (voir Sec. 2.2). Par conséquent, la génération
de SC peut étre étudiée avec une puissance maximale injectée d'environ 15 kW. En sortie de nos fibres,
la lumiére SC générée est directement collectée par une fibre multimode en fluorure (InFs) de 1 m de
long. Cette fibre multimode (cceur de 100 um) présente une excellente transmission sur la gamme
spectrale 0,35-5,5 um. Le spectre SC est caractérisé au moyen d'un analyseur de spectre optique
(Yokogawa, AQ6377) sur la gamme 1,9-5,5 um. Pour le signal SC au-dela de 5,5 um, nous collectons
la lumiére SC au moyen d'une lentille ZnSe. Puis un miroir parabolique hors axe guide la lumiére dans
un monochromateur combiné a un détecteur refroidi HgCdTe (MCT) fonctionnant jusqu'a 12 um. Pour
chaque mesure de SC, la puissance moyenne correspondante a été mesurée au moyen d'un capteur de
puissance thermique. Il est & noter que nous n'avons pas pu pomper toutes les fibres chalcogénures, avec
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la puissance de pompage maximale disponible, en raison de certains problémes d'endommagement
discutés par la suite.

(a) (b)
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Figure A.1.1 — (a) Montage expérimental pour la génération de SC dans nos fibres GST. LPF: filtre
passe-haut. (b) Spectre mesuré en sortie du laser amplifié (en rouge). S1 : 1 soliton décalé contenant
90% de la puissance. S2: 2°™ soliton décalé. Les courbes pointillés en bleu correspondent aux
modélisations avec des impulsions de forme sécante hyperbolique.

2.2 Fabrication et propriétés des fibres chalcogénures

Nous avons développé deux types de fibres chalcogénures, basées sur le systéme de verre ternaire
Ge-Se-Te pour la génération de SC avec le laser a soliton amplifié, a savoir des fibres a saut d’indice
(SIF) et des fibres a cceur suspendu (microstructurées) (SCF). La fabrication de fibres optiques
monoindice (avec ou sans cceur suspendu) ainsi que des fibres a saut d’indice basées sur un verre exempt
d'éléments hautement toxiques tels que l'arsenic et 1'antimoine, est décrit en détails les références [16-
17]. L utilisation d’une fibre a saut d’indice Ge-Se-Te a déja permis de générer un SC allant de 1,7 um
a 18 um [18]. Cependant la source laser utilisée travaille a une cadence de répétition de 1 kHz et une
longueur d’onde de pompe vers 8 pm. Bien que le spectre obtenu soit conséquent dans 1’infrarouge
moyen, la puissance moyenne en sortie est faible, limitant ainsi les potentielles applications.

Pour les fibres a saut d’indice, les compositions de la gaine et du cceur sont respectivement
GeoSeroTero et GeaoSesoTer. La différence d'indice entre les deux compositions est d'environ 0,09 dans
l'infrarouge moyen [16]. Les préformes de verre sont synthétisées par la méthode standard de trempe
par fusion. Des quantités steechiométriques d'éléments de haute pureté (SN) sont pesées et insérées dans
des ampoules de silice. Ensuite cet ensemble est mis sous vide pendant plusieurs heures et chauffé pour
¢liminer les oxydes superficiels, ainsi que 1'eau libre adsorbée a la surface. Ensuite, les précurseurs sont
rassemblés dans la méme ampoule, dans laquelle sont ajoutés les éléments Al et TeCls pour une
purification plus poussée. Le tout est ensuite chauffé jusqu'a la fusion et trempé, avant d'étre distillé sous
vide dynamique. Les impuretés volatiles sont évacuées et piégées. Ensuite, I'ampoule de silice, dans
laquelle le verre distillé s'est condensé, est scellée et placée dans un four a deux zones pour une seconde
distillation statique. Le but est de séparer les traces restantes de particules réfractaires responsables de
la diffusion optique. Enfin, le verre est inséré dans un four a bascule pour le dernier processus d'affinage,
puis trempé et enfin recuit. Des préformes a saut d’indice ont été fabriquées au moyen de la technique
de « rod-in-tube », puis étirées en fibres a saut d’indice dont les différents diamétres sont controlables.
Un exemple de SIF avec un diamétre de ceeur de 10-um est illustré a la Figure 1a. Dans le cas des fibres
a cceur suspendu, nous avons utilisé une tige de verre GexoSezoTeio purifiée. Trois trous sont percés
autour du centre avec 1 mm de diamétre et 30 mm de longueur. Pendant le processus d'étirage, ces trous
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permettent la formation de la structure suspendue dans I'air, avec trois ponts fins soutenant le cceur. Une
pression d'azote gazeux permet de contréler la taille des trous. Nous avons pu obtenir plusieurs metres
de fibre, avec des diametres de cceur suspendus distincts (voir la Figure 1a qui représente une fibre SCF
avec un diametre de cceur de 9-pm).

La Figure A.1.2 (b) compare les pertes linéaires mesurées (méthode cutback) sur la plage de
longueurs d'onde 2-7 um, pour une fibre a saut d’indice et une fibre a cceur suspendu, avec de grands
diameétres de cceur dans les deux cas. Typiquement, nos fibres présentent des pertes de fond de 1'ordre
de 1-6 dB/m au-dela de 3 um, sauf au niveau du pic d'absorption li¢ au Se-H prés de 4,6 um qui reste
inférieur a 10-15 dB/m. Notons que ces pertes seront négligeables sur les propagations de 1’ordre de
quelques cm pour la génération de SC. Ensuite, nous avons effectué des simulations numériques des
propriétés modales, sur la base de la géométrie de la fibre obtenue au microscope électronique a balayage
(MEB) et a l'aide d'un logiciel commercial (BeamPROP) utilisant une méthode de propagation de
faisceau. Nous avons ensuite constaté qu'une variété de propriétés dispersives pouvait étre explorée pour
la génération de SC a notre longueur d'onde de pompage A = 3,37 um. Les courbes de dispersion
calculées du mode fondamental guidé, en fonction de la longueur d'onde et pour des diametres de cceur
distincts des fibres SIF et SCF, sont présentées a la Figure 1c. Les aires effectives correspondantes sont
indiquées a la Figure 1d, fournissant ainsi des informations sur le confinement de la lumiére et le
coefficient non-linéaire résultant calculé comme y = 2nn;/ (AAet), avec un indice de réfraction non-
linéaire n,= 8,3x107'® m*W [17]. La conception simple d’une SIF (pour un diamétre de coeur compris
entre 7 et 13 um) avec une différence d'indice modérée ne fournit qu'une forte dispersion normale (52 >
0) a la longueur d'onde pompe. En effet, elle est éloignée de la longueur d'onde intrinséque de dispersion
nulle (ZDW) du verre massif (située au-dela de 6,5 um). Le principal intérét ici, est que le régime de
dispersion normale peut étre atteint avec un diamétre de coeur modéré, ainsi qu'un confinement amélioré.
En revanche, la conception d’une fibre SCF offre une flexibilité évidente dans les propriétés dispersives,
a la longueur d'onde de la pompe. Avec des diametres de coeur similaires a ceux de la SIF, nous pouvons
fortement réduire la dispersion normale, puisque le ZDW peut étre déplacé en dessous de 4 um, grace a
la forte différence d'indice. En choisissant des diamétres de cceur plus petits, inférieurs a 6 um, nous
pourrons également étudier la génération de SC dans le régime de dispersion anormale ($2< 0).
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Figure A.1.2 — (a) Coupes transversales de la fibre a saut d’indice (SIF) et de la fibre a cceur suspendu
(SCF) prises au microscope. (b) Pertes linéaires mesurées pour la SIF et la SCF. (c¢) Variation du
coefficient de dispersion de vitesse de groupe > du mode fondamental guidé pour les différents
diamétres de cceur des fibres SIF ou SCF. (d) Aire effective calculée a la longueur d’onde de pompe
pour ces différents diamétres.
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2.3  Simulations numériques

Par la suite, nous présentons également des simulations numériques de la propagation non-linéaire
d'impulsions dans nos fibres, afin de confirmer la largeur de nos SC expérimentaux. Notre modélisation
est basée sur I'équation de Schrodinger non-lin€aire généralisée couramment utilisée. Elle inclut la
courbe de dispersion compléte du mode fondamental guidé de chaque fibre testée (comme le montre la
Figure A.1.2), les réponses non-linéaires Kerr (instantanée) et Raman (retardée) [8]. Cette équation régit
I'évolution de l'enveloppe complexe du champ électrique. Pour la fonction de réponse Raman, nous
avons utilisé un modéle d'élargissement intermédiaire, via des convolutions de lorentziennes et de
gaussiennes adaptées aux spectres de diffusion Raman spontanée et au coefficient de gain Raman estimé
(voir les Réfs. [19- 20]). Nos simulations incluent également les pertes de fibre mesurées dans la Figure
2.

La dépendance de la stabilité du SC, aux caractéristiques d’impulsion d'entrée et aux parameétres
de la fibre, a été largement étudiée au cours de la derniére décennie [8,21]. Le régime de dispersion
anormale est connu pour favoriser la compétition entre les mécanismes d'élargissement spectral
cohérents (dynamique des solitons) et incohérents (instabilit¢ de modulation). Il est accepté de
considérer un nombre de solitons de pompe N < 10 comme une régle générale, afin de maintenir une
cohérence élevée et une stabilité d'impulsion & impulsion. Rappelons que N est défini comme suit : N?=
Lo/ Lnu = yPoTo?/|B2), ou Py est la puissance de créte, Ty est la largeur (2 1/¢) de 1'impulsion, et 5, la
dispersion de la vitesse de groupe a la longueur d'onde de la pompe. Lp = To%|B2| correspond a la
longueur de dispersion et Ln. = 1/yPo la longueur non-linéaire. Au contraire, les fibres avec une
dispersion normale permettent de concevoir des SC hautement cohérents pour une valeur initiale de N
allant jusqu'a quelques centaines. Nous analysons ainsi les propriétés de cohérence associées au spectre
SC, d'une maniére similaire a la Réf. [8]. Nous effectuons 200 simulations avec différents bruits d'entrée
aléatoires imposés a l'impulsion d'entrée pour chaque fibre. L'ensemble des SC de sortie permet de
calculer le degré complexe de cohérence de premier ordre gi» défini a chaque longueur d'onde dans le
SC, typiquement utilisé pour caractériser la stabilité des sources SC [8].

3. Résultats

3.1 Génération de SC dans des fibres a saut d’indice

Nous étudions d'abord la génération de SC dans trois fibres Ge-Se-Te a saut d’indice avec des
diamétres de coeur de 7, 10 et 13 um. La Figure A.1.3 illustre les résultats expérimentaux (panneaux de
gauche) et numériques (panneaux de droite) obtenus pour deux puissances Po. Pour la puissance d'entrée
la plus faible (Po = 1,8 kW), nous observons clairement que la génération de SC est améliorée dans les
fibres a petit coeur en raison d'une plus forte non-linéarité. En augmentant Py jusqu'a 6,7 kW, nous
constatons que la largeur du SC peut couvrir la gamme de longueurs d'onde de 2,5 a 5 um dans la fibre
SIF a cceur de 10-pm.

Nous n'avons pas été en mesure d'observer la génération de SC avec la méme puissance dans le
plus petit ceeur, a cause de dommages sur la face d’entrée de la fibre. Des problémes similaires ont été
relevés a une puissance de pompe plus élevée pour toutes les SIF. Nous confirmons nos expériences SC
avec des simulations numériques, en prenant en compte le soliton principal S1 comme pompe. L’accord
est excellent sur 'ensemble du spectre SC. Nous pouvons seulement noter quelques divergences, tels
qu'un petit creux autour de 4,2-4,3um dans le spectre expérimental (non présent dans la simulation) di
a I'absorption commune du CO; dans l'atmosphére, et une petite bosse autour de 3 um due au soliton
secondaire restant du pompage. Le pompage dans le régime de dispersion normal fort implique que la
génération de SC est ici pilotée par I'automodulation de phase et le phénomene de wave breaking [22].
Ainsi le spectre reste presque symétrique autour de la longueur d'onde de pompage et plus étroit que
dans le régime de dispersion anormale. Les caractéristiques typiques sont donc (i) la bonne planéité
spectrale, (ii) la préservation d'un chirp quasi-linéaire et (iii) la stabilité au bruit d'entrée, qui garantit
une cohérence totale du SC, comme le montre la Figure 3 (panneaux de droite). Pour obtenir le spectre
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le plus large avec une grande planéité spectrale, il est pratique de propager I'impulsion jusqu'a ce que le
wave breaking se produise (voir Chapitre I). En utilisant 'échelle empirique Lp/N pour la distance de
wave breaking, une estimation de 1'élargissement spectral maximal (largeur de bande de -3dB), pour les
impulsions hyperboliques sécantes, peut étre trouvée a 1,7 N [22] (en négligeant les dispersions d'ordre
supérieur et 'effet d’auto-raidissement de I’impulsion). Dans nos trois configurations expérimentales,
B> se situe entre 0,31 et 0,34 ps>.m et y = 0,54, 0,30 et 0,19 W-'.m"!, respectivement. Nous constatons
que tous nos spectres SC enregistrés aprés 4 cm de propagation, quelle que soit la puissance créte
d'entrée, sont bien obtenus a un élargissement spectral maximal, méme avec des nombres de solitons
aussi modérés (N < 10). A Py = 6,7 kW, le facteur d'élargissement spectral dans le coeur de 10- um
devrait étre 13 fois supérieur a la largeur spectrale initiale de 1,8-THz (c'est-a-dire 23 THz).
Expérimentalement et numériquement, le spectre SC correspondant s'étend de 3 a 3,8 um, corroborant
la prédiction ci-dessus. Nous avons également obtenu une largeur a -20 dB de 2,7 a 4,7 um (soit 50
THz). A cette puissance de créte de 6,7 kW, nous pourrions nous attendre a une largeur SC plus
importante a la puissance maximale disponible (voir section 4).
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Figure A.1.3 — Spectres SC obtenus dans des fibres a saut d’indice avec des diamétres de cceur de (7,
10 et 13 um) pour deux puissances crétes distinctes (1,8 et 6,7 kW). Panneau de gauche : Résultats
expérimentaux. Les spectres en pointillés représentent la pompe initiale. Panneau de droite :
Simulations numériques correspondantes. L’axe de gauche présente le résultat moyenné pour 200
spectres. Axe droit : Module du degré de cohérence calculé pour ces 200 spectres.

3.2  Génération de supercontinuum dans des fibres a larges cceurs suspendus
Dans une deuxiéme série d'expériences, nous ¢tudions la génération de SC dans deux fibres Ge-
Se-Te a ceeur suspendu, avec des diameétres de cceur de 8 et 9 um. Ces fibres présentent toujours une
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dispersion normale a la longueur d'onde de la pompe (voir la Figure A.1.2, 5, se situe entre 0,15 et 0,18
ps>.m™), mais le ZDW est maintenant aux environs de 4,0-4,2 pm.

La Figure A.1.4 présente les résultats expérimentaux (panneaux de gauche) et numériques
(panneaux de droite) obtenus pour des puissances d'entrée distinctes. L'élargissement spectral est a
nouveau initialement entrainé par 1’automodulation de phase (voir le pompage a faible puissance),
jusqu'a ce qu'il atteigne et traverse le ZDW pour des puissances d'entrée plus élevées. Dans ce cas, des
solitons se forment au-dela de 4 um et subissent un auto-décalage en fréquence Raman vers les grandes
longueurs d'onde. Nous obtenons alors des spectres SC couvrant la bande passante 2-6 um dans les deux
SCF. Nous avons également rencontré ici quelques problémes d'endommagement avec la fibre SCF a
ceeur de 8 um pour la puissance maximale. Cependant, pour tous les spectres SC enregistrés, nous
sommes en mesure de confirmer une telle dynamique spectrale avec des simulations numériques.
L'excellente concordance corrobore la génération de spectres SC cohérents sur toute la bande passante,
méme si la dynamique des solitons se produit au-dela de 4 um (seul un nombre réduit de solitons émerge
de cette propagation non-linéaire).
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Figure A.1.4 — Spectres SC obtenus dans des fibres a cceur suspendu avec des larges diamétres de
cceur de (8 et 9 um) pour différentes puissances crétes. Panneau de gauche : Résultats expérimentaux.
Les spectres en pointillés représentent la pompe initiale. Panneau de droite : Simulations numériques
correspondantes. L’axe de gauche présente le résultat moyenné pour 200 spectres. Axe droit : Module
du degré de cohérence calculé pour ces 200 spectres.

3.3 Génération de supercontinuum dans des fibres a petits ceeurs suspendus
Enfin, nous étudions la génération de SC dans deux fibres Ge-Se-Te a cceur suspendu, avec des
diamétres de ceeur plus petits, a savoir 4 et 5,5 um. Ces fibres présentent maintenant une dispersion
anormale ou proche d’une dispersion nulle a la longueur d'onde de pompe (voir Figure A.1.2, 3, est de
-0,17 et 0,02 ps®.m™, respectivement). Le ZDW est situé a 3,0 ou 3,4 pum, respectivement. La Figure
A.1.5 montre les résultats expérimentaux (panneaux de gauche) et numériques (panneaux de droite)
obtenus pour différentes puissances créte d'entrée. L'é¢largissement spectral est entierement gouverné par
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la dynamique solitonique et la formation d'ondes dispersives en dessous du ZDW. Les résultats
numériques confirment a nouveau nos expériences. Méme a de faibles puissances d'entrée,
I'élargissement spectral est trés efficace en raison de la faible dispersion et du coefficient non-linéaire
¢levé. Plus le ZDW est proche de la longueur d’onde de pompe, plus le spectre SC résultant est plat
(voir cceur de 5,5-um SCF). Cependant, I'augmentation de la puissance créte d'entrée dégrade
significativement la cohérence puisque nous atteignons facilement un nombre de solitons d'entrée N >
10 pour les deux fibres (sensibilité plus élevée au bruit d'entrée pour de telles valeurs de N). Pour la
fibre SCF a cceur de 4 um, la valeur N calculée est de 14 lorsque Po = 2,5 kW. De méme, pour le cceur
de 5,5 um, la valeur N calculée est de 37 lorsque Py = 3,6 kW. En outre, nous pouvons noter que, pour
des fibres a cceur aussi petit, nous n'avons pas été en mesure d'atteindre la puissance d'entrée maximale,
en raison de problémes d'endommagement sur la face d’entrée des fibres.
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Figure A.1.5 - Spectres SC obtenus dans des fibres a cceur suspendu avec des petits diamétres de
cceur de (4 et 5,5 um) pour différentes puissances crétes. Panneau de gauche : Résultats expérimentaux.
Les spectres en pointillés représentent la pompe initiale. Panneau de droite : Simulations numériques
correspondantes. L’axe de gauche présente le résultat moyenné pour 200 spectres. Axe droit : Module
du degré de cohérence calculé pour ces 200 spectres.

4. Discussion

L'analyse ci-dessus nous permet de distinguer trois configurations, a savoir (i) le pompage dans le
régime fort de dispersion normale (c'est-a-dire les fibres a saut d’indice), qui conduit plutét a des
¢largissements spectraux plus étroits et a la préservation de la cohérence totale, (ii) le pompage dans le
régime faible de dispersion normale proche du ZDW qui permet un élargissement spectral efficace avec
une dynamique de soliton limitée tout en préservant la cohérence (c'est-a-dire les fibres a coeur suspendu
avec un grand cceur). Enfin (iii), le pompage direct dans le régime de dispersion anormale avec les
spectres SC les plus larges a des puissances modérées mais avec une dégradation de la cohérence. Ces
trois dynamiques de SC sont illustrées dans les Figures A.1.6 (a-c). L'évolution correspondante du SC
en fonction de la distance de propagation est représentée pour les fibres suivantes : SIF a cceur de 10-
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um, SCF a cceur de 8-um, et SCF a cceur de 5,5-um. Dans la Figure A.1.6 (d), nous tragons 1'évolution
correspondante du nombre de solitons calculés N pour des puissances créte croissantes. Nous notons
clairement la croissance trés différente du parameétre N selon les dispersions des fibres. Nous pouvons
nous attendre a préserver la cohérence totale du spectre SC méme a des puissances de créte plus ¢levées
encore possibles (~10-15 kW) pour les deux SIF a cceur de 10-um et SCF a cceur de 8-pm.
Malheureusement, nous avons constaté plusieurs dommages irréversibles sur la plupart de nos fibres,
comme indiqué dans la section précédente. La nature des dommages est principalement une
accumulation thermique conduisant a une zone endommagée sur le cceur de la fibre d'entrée. La
composition des verres chalcogénures est connue pour avoir un impact sur leur seuil d'endommagement,
de méme que les paramétres de l'impulsion laser (durée et taux de répétition) déterminent les
mécanismes d'endommagement [23-24]. Ici, cette fusion typique induite par le laser et observée a un
taux de répétition €levé (c'est-a-dire 25 MHz) se produit pour différentes puissances en fonction de la
fibre testée. En particulier, nous avons remarqué que les SIF étaient moins robustes que les SCF a taille
de cceur égale. Par exemple, nous avons pu tester le SCF a coeur de 9-pm jusqu'a la puissance maximale
disponible, contrairement aux SIF, méme avec des cceurs plus grands. Un tel comportement distinct peut
étre expliqué par les trous d'air environnants des SCFs, qui aident a la dissipation de I'accumulation
thermique préjudiciable dans le cceur de la fibre. Ce dernier point a été confirmé avec succes par
quelques tests a des puissances plus élevées dans certaines fibres mais a un taux de répétition réduit,
notamment en utilisant un « chopper » optique rotatif a 15 kHz pour produire des trains d'impulsions
femtosecondes.
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Figure A.1.6 — (a-c) Evolution du SC en fonction de la longueur de propagation pour les fibres
suivantes : SIF-10 pm (P¢=6,7 kW), SCF-8 um (P¢=3,9 kW) et SCF-5,5 um ( P¢=3,6 kW). (d) Calcul
du nombre N de solitons en fonction de la puissance créte initiale. (e-g) Evolution du SC en fonction
de la longueur de propagation pour les fibres suivantes : SIF-10 um (Po=13,7 kW), SCF-8 um (P¢=9
kW) et SCF-5,5 um ( Po=7 kW).

Enfin, nous avons ¢tudi¢ numériquement la génération de SC possible pour des puissances plus
¢levées. Dans la pratique, I'amélioration du seuil d'endommagement du laser ainsi que des facteurs de
couplage plus élevés pour les fibres de chalcogénure peuvent étre obtenus grace a plusieurs techniques
de post-traitement telles que les revétements antireflets traditionnels ou un modelage plus complexe des
surfaces d'entrée [25]. Les Figures A.1.6 (e-g) montrent les résultats numériques correspondants de la
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génération de SC. Dans la fibre SIF de 10 um de cceur, nous avons pu atteindre la longueur d'onde de 6
um tout en restant dans le régime de SC cohérent. De méme, nous avons pu couvrir la bande passante
de 2 a 7 um avec la fibre SIF de 8 um de cceur. Au contraire, un SC incohérent s'étendant jusqu'a 8 um
sera a nouveau obtenu dans la fibre SCF avec un cceur 5,5-pm.

5. Conclusion

En résumé, nous avons étudié expérimentalement et numériquement la génération de SC dans
différentes fibres Ge-Se-Te a dispersion contrdlée, pompées par une source laser a soliton dans le MIR.
Notre analyse montre que des régimes distincts de propagation non-linéaire d'impulsions peuvent étre
obtenus en fonction des paramétres requis du spectre SC (largeur, cohérence, planéité). De plus, nous
démontrons que des segments trés courts (4 cm de long) de nos fibres sont suffisants pour fournir
I'élargissement spectral maximal dans l'infrarouge moyen. En particulier, nous avons démontré la
génération cohérente de SC dans la gamme 2-6 um dans une fibre de 4 cm de long avec une puissance
moyenne de sortie allant jusqu'a 50 mW a un taux de répétition de 25 MHz. Les futurs développements
et améliorations de ce systéme tout-fibré et les propriétés de cohérence associées constituent une étape
importante vers la disponibilité de sources SC robustes et compactes. Dans ce contexte, il convient de
mentionner les travaux trés récents de Tiliouine et al. qui démontrent une source tout-fibrée d'impulsions
fs a haute puissance créte au-dessus de 4 um par décalage de soliton [26].
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Nous présentons une étude numérique détaillée des propriétés de fibres tellurite a saut d’indice
basée sur une caractérisation fine de la variation d’indice de réfraction linéaire de deux systémes vitreux.
Ces résultats sont tirés de la publication suivante : «Dispersion-shifted tellurite fibers for nonlinear
frequency conversiony, Optical Materials: X, 100183 (2022).

1. Introduction

Les fibres monomodes a dispersion décalée (DSF) ont été développées pour la premiére fois dans
les années 80, sur la base de verres de silice [1-2], afin d'offrir des avantages significatifs pour les
systemes de télécommunication longue distance. L'objectif principal était de déplacer la longueur d'onde
de dispersion nulle de 1,3 pm a 1,55 pm, et de tirer parti d'une atténuation intrinséquement plus faible.
Contrairement aux fibres monomodes a saut d’indice standard, une conception particuliere du profil de
l'indice de réfraction est nécessaire avec un niveau de dopage plus €levé dans le ceeur, ce qui implique
un diamétre de champ de mode réduit. Par la suite, une autre génération de fibres optiques a été mise au
point avec une dispersion optimisée pour les systémes d'amplification paramétrique et Raman [3-6].
L'amplification ou la conversion de longueur d'onde tout-optique, basée sur le mélange a quatre ondes
dans une fibre, est apparue comme une solution attrayante en raison de la réponse quasi-instantanée de
la non-linéarité Kerr de la silice. Pour élargir la gamme des amplificateurs optiques, il faut des fibres
avec une dispersion optimisée couvrant une large gamme de longueurs d'onde autour de 1,5 pm. Le
principal défi, pour gérer les dispersions d'ordre supérieur des fibres en silice, repose principalement sur
la réalisation de profils d'indice complexes basés sur des structures multicouches. Par la suite, les fibres
hautement non-linéaires a dispersion décalée ont amélioré les propriétés de ces amplificateurs
paramétriques a fibre optique et convertisseurs de longueurs d'onde [7-10]. L’efficacité de conversion
atteinte est relativement élevée avec des fibres de faible longueur.

Généralement, 1’accord de phase pour un gain paramétrique efficace nécessite un pompage dans
le régime de dispersion anormale faible. Cependant, une pompe dans le régime de dispersion normale
faible peut permettre un accord de phase entre des fréquences éloignées grace a une dispersion de vitesse
de groupe d'ordre supérieur approprié [11-12]. De nos jours, les amplificateurs/convertisseurs
paramétriques a fibre optique autour de la fenétre de 1,55 um reposent sur des fibres conventionnelles
en silice (grace a une combinaison appropri¢e de dopage GeO- du cceur, d'un diamétre de coeur réduit et
d'un profil d'indice de réfraction en forme de W)[13]. L'utilisation de fibres optiques microstructurées
ou effilées a fait l'objet de nombreux travaux [14-17]. La transition entre proche infrarouge et
l'infrarouge moyen reste un défi pour la conversion paramétrique avec une architecture a base de fibres.
Seuls les verres mous, tels que les fluorures et les tellurites, présentent une dispersion globale et des
pertes de transmission adéquates dans cette gamme spectrale [18]. Cependant, lorsqu'il s'agit de
dispositifs non-linéaires, les verres de tellurite apparaissent comme une alternative plus pertinente, en
raison de leur fenétre transparente du visible jusqu'a ~6,5 um et de leurs propriétés non-linéaires plus
élevées [19].

Plusieurs applications non-linéaires des fibres tellurites ont déja été reportées dans la littérature,
tels que les sources SC [20-22], les lasers Raman et Brillouin [23-25] et les peignes de fréquence [26].
Il convient de mentionner que la conversion de longueur d'onde, basée sur le processus de mélange a
quatre ondes, a déja été étudiée dans une fibre saut d’indice en tellurite d'une longueur de 1 m [27].
Cependant, la largeur restait limitée a la bande 1,4-2,4 um. Le pompage est opéré dans ce cas, autour de
1,8 um, prés de la longueur d'onde de dispersion nulle du mode fondamental. Un contrdle fin de la
longueur d'onde de dispersion nulle (ZDW), ainsi que du profil de dispersion, est alors crucial pour gérer
la condition d’accord de phase sur une bande passante plus large, en fonction du pompage laser et de la
bande de signal a convertir. En ce qui concerne les fibres a saut d’indice et les verres tellurites dont le
ZDW global se situe généralement entre 2 et 2,5 um [28], la plupart des études ont fait état du
développement de fibres qui présentent un ZDW inférieur a 2 pm, méme en utilisant un profil d'indice
de type W plus complexe ou une structure a double gaine [29-30]. Ce n'est que récemment que nous

Page | 163



Annexe 2 — Fibres tellurites a dispersion décalée et applications

avons démontré que la position du ZDW pouvait étre facilement modulée, en modifiant le diamétre du
cceur d'une simple fibre tellurite a saut d’indice [31-32]. Cependant, en général, le profil total de
dispersion sur la fenétre de transparence de la fibre n'est pas connu avec une précision suffisante pour
répondre aux exigences de développement de convertisseurs/amplificateurs de longueur d'onde précis
au-dela de 2 um.

Dans ce travail, nous présentons 1'analyse numérique de fibres tellurites a saut d’indice a dispersion
décalée, basée sur des mesures précises de l'indice de réfraction des verres purifies TeO,-ZnO-
Na,O(TZN) et TeO,-Zn0O-La,0Os3 (TZL). Les mesures d'indice sont ici effectuées par ellipsométrie dans
la plage 0,5-4,0 um sur des échantillons massifs de compositions de verre de cceur et de gaine. Les
courbes de dispersion complétes du mode fondamental des fibres correspondantes sont calculées. En
particulier, nous montrons que la position du ZDW décalé peut étre finement contrdlée sur la plage 2,0-
2,5 um. Deux profils d'indice distincts sont étudiés, a savoir une différence d'indice faible (~1,2x10%)
et élevée (~1,2x107") dans la gamme spectrale étudiée. Ces résultats ouvrent de nouvelles perspectives
pour les fibres tellurites a saut d’indice en tant que solutions prometteuses pour la prochaine génération
de dispositifs photoniques linéaires/non linéaires, dans la région spectrale couvrant la transition entre le
proche infrarouge et l'infrarouge moyen. Ces fibres pourraient étre combinées aux sources lasers
récentes basées sur des fibres dopées au thulium/holmium.

2. Caractérisation expérimentale des verres tellurites

2.1. Synthése du verre et mise en forme en fibre optique

Nous avons récemment présenté le processus de fabrication et de purification des verres TZL et
TZN dans les références [33-36]. Les synthéses des préformes sont réalisées a partir de la méthode
classique de trempe par fusion. Les compositions des combinaisons de verres coeur/gaine sont
respectivement 70Te0»-25Zn0-4.25La,03-0.75LaxFs (TZLF) / 65Te0,-30Zn0O-5La,03 (TZL) et
80Te0,-5Zn0O-10Na,O-5ZnF, (TZNF) / 60Te0,-20Na;0-15Ge0,-5Zn0O (TNaGZ). L'introduction de
fluor dans la composition du coeur permet de réduire considérablement la contamination par les OH dans
l'infrarouge moyen.

2.2. Spectres de transmission et mesures des indices de réfraction linéaires

Les spectres de transmission des verres de cceur sont enregistrés dans les régions UV-Visible et
proche IR avec un spectrométre Perkin-Elmer Lambda 900, et avec un spectrométre infrarouge a
transformée de Fourier Perkin-Elmer (Spectrum One), pour la gamme d'IR moyen (voir Figure A.2.1
(a)). Pour les deux compositions de cceur, les spectres de transmission sont comparables. Grace au
processus de purification, les absorptions indésirables entre 3 et 5 pm, dues aux groupes OH, sont
considérablement réduites. Pour les deux compositions, la coupure aux courtes longueurs d’onde est
observée a 0,37 um. Quant a la coupure d'absorption multiphonon, elle est mesurée a 6,20 um pour la
composition TZLF et a 6,17 pm pour la composition TZNF. Nous notons que le taux de transmission
sur le domaine spectral 0.5-4.5 um est de 78% pour les deux verres.

L'évolution de l'indice de réfraction des compositions du cceur et de la gaine, en fonction de la
longueur d'onde, est mesurée a I'aide d'un ellipsométre spectroscopique a angle variable (VASE) de J.
A. WOOLLAM, avec une configuration standard de polariseur rotatif. Une source de lumiére au xénon
est utilisée pour 1'émission, puis dirigée vers le monochromateur (modele HS-190) par une fibre optique
en ZrFs. Les mesures sont ensuite effectuées dans la gamme 0,5 - 4,0 pm, pour la transmission de la
fibre ZrF4, en maintenant un angle d'incidence constant. Deux détecteurs sont utilisés pour effectuer des
mesures sur l'ensemble de la gamme spectrale, allant du visible a 4 um. Un premier détecteur standard
composé de deux éléments de détection est utilisé jusqu'a 2,5 um.
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Figure A.2.7 — (a) Spectres de transmission des compositions de cceur des verres tellurites. (b,c)
Evolution de I’indice linéaire de réfraction avec la longueur d’onde pour les couples TZLF/TZL et
TZNF/TNaGZ.

Les mesures dans le visible et jusqu'a 1 um sont effectuées a l'aide d'un détecteur au silicium, et
grace a un détecteur InGaS pour la gamme 1,0-2,5 um. Au-dela de 2,5 um, un détecteur InSb est utilisé.
L'étalonnage de 1'ellipsométre a été soigneusement effectué sur des échantillons standards, tels que la
silice pour laquelle des mesures ont été collectées de maniere intensive depuis 1965 [37]. Apres les
mesures, les variations de l'indice de réfraction avec la longueur d'onde pour chaque combinaison
coeur/gaine sont déterminées en ajustant les données obtenues par ellipsométrie avec une équation de
Sellmeier a deux poles (1) [28,38] :

n2() =4+

BA? D22
- 2P

(1

Tableau A.2.1 — Coefficients de Sellmeier obtenus pour les différentes compositions tellurites.

Role Verre A B C (um) D E (um)
Ceeur TZLF 0.67321 3.23196 0.16139 0.63972 9.97791
Gaine TZL 1.60069 2.25886 0.18598 0.6976 10.22841
Coeur TZNF 0.94476 2.93952 0.175 2.36655 17.82988
Gaine TNaGZ 1.84459 1.5929 0.1971 0.38494 8.46607
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3. Etude numérique des propriétés des fibres optiques

3.1. Propriétés du mode fondamental guidé

La courbe de l'indice de réfraction en fonction de la longueur d'onde, obtenue pour chaque verre
de tellurite, permet maintenant de calculer la fréquence normalisée V pour un profil de fibre a saut
d’indice, avec un rayon de cceur variable grace a la relation (2). Dans la relation, @cocur st le diametre
du ceeur, A est la longueur d'onde de la lumiére qui se propage et neocur €t Ngaine les indices de réfraction
du ceeur et de la gaine, respectivement.

TP coeur 2
V= -1 Noeur — Ngaine (2)

Les calculs correspondants pour les fibres sont présentés dans la Figure A.2.2 Pour les fibres
TZL, nous observons qu'un diamétre de coeur maximal de 7 pm est nécessaire pour présenter un
comportement monomode au-dela de la longueur d'onde de 2 pm. Cette taille de coeur apparait alors
comme une solution intéressante pour faire correspondre les fibres de silice monomodes a 2 um (par
exemple, les fibres SM1950 et SM2000). En revanche, nos fibres de verre TZN montrent qu'un
comportement monomode dans la méme gamme spectrale ne serait possible que pour un diamétre de
coeur maximal de 3 pm. Néanmoins, nous avons déja démontré que des larges diamétres de coeur peuvent
étre utilisés pour des applications non-linéaires, avec un couplage a la fois facile et efficace dans le mode
fondamental [22]. En outre, ces fibres tellurites a petits coeurs seraient compatibles avec les fibres de
silice avec un fort taux de dopage GeO; [25].

Ensuite, sur la base de ce profil a saut d'indice simple, nous avons évalué les courbes de
dispersion du mode fondamental pour tous les diameétres de cceur et toutes les compositions de verre.
Pour cela, nous résolvons numériquement 1'équation de dispersion (également appelée équation des
valeurs propres) pour un guide d'ondes a symétrie cylindrique a saut d’indice. Les courbes de dispersion
présentées sont donc basées sur les mesures d'indice effectuées sur les matériaux massifs.

(@) TZI'_ glass syst'em (b) TZl\'l glass sysFem

10 10
>
>
1) 8 -
g o=11um
=
g,' 6
(==
]
IS 4
©
E 2
S o =54 ¢ = 3um

0 0
1 2 3 4 1 2 3 4
Wavelength (um) Wavelength (um)

Figure A.2.8 — Paramétre de fréquence normalisée V calculé pour les fibres a saut d’indice tellurites
pour (a) des coeurs de 5, 7, 9, 11 et 13 um dans le systéeme TZL et (b) pour des diamétres de 3, 5, 7, 9
et 11 um dans le systétme TZN. La ligne en pointillés indique la limite de régime monomode (V=
2,405).

Les Figures A.2.3 (a-b) présentent les courbes de dispersion calculées pour les systémes de verre
TZL et TZN. Nous constatons qu'un régime de dispersion normale est toujours présent dans les deux
systémes de verre, pour les longueurs d'onde inférieures a 2 um. En revanche, la dispersion anormale
est obtenue au-dela de 3 pum, dés que les diamétres de ceeur sont supérieurs a ~5 pm. Les principales
différences se produisent dans le domaine spectral (2-3 pm) autour du ZDW des verres (situé ici a
environ 2,3-2,4 um). Les Figures 3c¢-3d montrent clairement des comportements distincts, concernant
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'évolution du ZDW en fonction de la taille du cceur de la fibre, pour les deux systémes de verre. Pour
une petite différence cceur/gaine (systeme de verre TZL), le ZDW est déplacé vers des longueurs d'onde
plus grandes avec des diameétres de cceur décroissants. La position du zéro de dispersion peut étre
facilement modifiée de 2,3 a 2,6 pm. Ce changement est similaire a celui qui se produit dans les fibres
de silice monomodes DSF pour décaler le ZDW de 1,3 a 1,55 um. Au contraire, pour notre systéme de
verre TZN, le ZDW est décalé vers des longueurs d'onde plus faibles pour des diamétres de coeur
décroissants, typiquement de 2,3 a moins de 2,1 um. Avec deux combinaisons simples de verre, nous
sommes en mesure de contréler le décalage du ZDW sur une large gamme spectrale d'intérét de 2 a 2,6
um,

Les courbes de variation de 1’aire effective Aer en fonction de la longueur d'onde sont également
calculées et présentées dans la Figure A.2.3 (e-f). En comparant les deux systémes de verre, nous
remarquons que, pour une longueur d'onde donnée, la surface effective est beaucoup plus petite pour les
fibres a saut d’indice TZN que pour les fibres TZL, ce qui s'explique simplement par la grande différence
d'indice entre le cceur et la gaine. Par exemple, pour une longueur d'onde de 2 um et un diamétre de
ceeur de 5 pum, I’aire effective d'une fibre TZL est presque trois fois plus grande que celle d'une fibre
TZN. Le coefficient non-linéaire correspondant (y=27n,/AA.x) des fibres a saut d’indice semble donc
étre nettement plus élevé pour notre composition TZN que pour le systéme TZL. Par conséquent, nos
fibres TZN avec une grande différence d'indice sont clairement adaptées aux applications non-linéaires,
comme cela a déja été souligné dans les références [31-33], tandis que nos fibres TZL pourraient étre
utilisées pour des dispositifs linéaires.

—~
Y
~

(b) TZN glass system
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o
o
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Figure A.2.9 — Courbes de dispersion du mode fondamental guidé calculées pour les fibres a saut
d’indice (a) TZL de5,7,9, 11 et 13 pm de diamétre de coeur et (b) de 3, 5,7, 9 et 11 um dans le systéme
TZN. (c-d) Evolution du ZDW en fonction du diamétre de coeur pour les fibres TZL et TZN
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respectivement. (e-f) Evolution de I’aire effective du mode fondamental guidé pour ces mémes fibres.
Les diamétres étudiés sont les mémes qu’en (a) et (b).

3.2. Application pour la compensation de dispersion

Les fibres monomodes standards en silice et en fluor présentent une dispersion anormale (D>0)
dans la bande de longueur d'onde de 2 um et au-dela [39]. Par la suite, des fibres a petit coeur en germano-
silicate ont été utilisées pour la compensation de dispersion vers 2 um, par exemple avec une application
aux systemes laser/amplificateur a fibre couvrant l'émission du thulium et d'holmium [40]. Nous
proposons ici notre combinaison de fibre TZL avec une faible différence d'indice comme une alternative
intéressante. Une analyse détaillée de la dispersion dans la fenétre 1,8-2,3 um (voir Figure A.2.4) montre
qu'il est possible d'adapter la dispersion a des valeurs négatives par une simple variation de la taille du
ceeur. Ces fibres présenteront des coefficients non-linéaires similaires a ceux des fibres a base de silice
a petit cceur, I’aire effective plus importante étant compensé par le n; plus élevé des fibres TZL [19].
Nous soulignons également qu'il n'est généralement pas suffisant de compenser uniquement la
dispersion de second ordre. Les futures conceptions de fibres tellurites pour la compensation de
dispersion devraient ¢galement &tre étudiées pour la dispersion d'ordre supérieur.

TZL (= 5um) TZL (¢= 7um) TZL (¢= 13um) InF, 8.5/125 SMF-28

50F T

30 .

10

D (ps/km/nm)

-10
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_50 Il 1

Figure A.2.10 — Courbes de dispersion des fibres a saut d’indice TZL pour différents diamétres de
cceur dans la région spectrale 1,8- 2,3 um. Nous présentons pour une comparaison les courbes de
dispersion de fibres commerciales en silice (SMF-28) et en fluorure (InF3) [39].

3.3. Application pour la conversion de fréquence non-linéaire

Le fort confinement optique et les propriétés dispersives variables de nos fibres TZN a saut
d’indice avec une grande différence d'indice ont déja permis des applications non-linéaires intéressantes
autour de 2 um. Nous pouvons citer par exemple les lasers Brillouin ou la génération de supercontinuum
avec des longueurs de fibre trés courtes [22,25]. Ces études démontrent la possibilité de guider des
longueurs d'onde au-dela de 4,5 um dans ces fibres tellurites. Nous étudions ici le potentiel de nos fibres
TZN en tant que futurs convertisseurs de fréquence de l'infrarouge proche a l'infrarouge moyen vers la
bande 4 um. Cette conversion de fréquence est due au processus d'instabilité¢ de modulation (MI) induit
par la dispersion de quatriéme ordre principalement. Dans le domaine des fréquences, cela conduit a
'émergence de deux bandes latérales désaccordées placées symétriquement par rapport a la fréquence
de la pompe. Pour que ces deux bandes latérales émergent loin de la pompe, la dispersion de vitesse de
groupe [, doit étre positive (régime de dispersion normale) et le terme de dispersion du quatriéme ordre
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B4 négatif [12]. Ce phénomene a été étudié pour plusieurs types de fibres en pompant dans le régime de
dispersion normale pres du ZDW. La dérivation de la condition d’accord de phase doit inclure les termes
d'ordre supérieur de l'expansion de Taylor de la constante de propagation () lorsque B est relativement
petit. La relation d’accord de phase compléte prend la forme suivante [11] :

Z b b 20 3

m!
m=24..

Avec Q le décalage de fréquence des bandes latérales symétriques Stokes et anti-Stokes de la
pompe, Bm les coefficients de dispersion calculés a la fréquence de la pompe, et P la puissance créte
initiale. Le coefficient Kerr non linéaire vy est calculé a partir de ’aire effective du mode et de 1'indice
de réfraction non linéaire ny= 3,8.10" m2. W' [19].

(a) Gain (dB/cm)

annd Ag (um)
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o

0
1 2 3 4 5
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Figure A.2.11 — (a) Diagramme d’accord de phase MI pour une fibre a saut d’indice TZN de diamétre
de ceeur 5 pm. L’échelle de couleur indique la puissance spectrale du gain en dB/cm. (b) Profil du gain
sélectionné a la longueur d’onde de pompe (1,96 pm) qui permet la génération de longueur d’onde vers
4,2 um.

A titre d'exemple, ce processus non-linéaire a été récemment utilisé pour convertir deux peignes
de fréquence mutuellement cohérents, générés avec des modulateurs électro-optiques a 1,55 um dans la
bande de 2 um [41]. Ce convertisseur de bande était congu sur l'instabilité de modulation, induite par la
dispersion du quatriéme ordre ayant lieu dans le régime de dispersion normale d'une fibre de silice
hautement non-linéaire. Les chercheurs ont ainsi mis au point un spectromeétre a double peigne stable et
accordable en longueur d'onde, fonctionnant dans la bande 2 um, pour étudier les spectres d'absorption
du CO,. Grace aux caractéristiques intrinséques des fibres TZN, nous proposons ici d'évaluer la
conversion de fréquence bien au-dela de la bande 2 um, vers 4,2 um, ou I'absorption moléculaire est
significativement plus forte et ot une longueur d'absorption trés courte serait suffisante. A cette fin, nous
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considérons une longueur d'onde de pompage autour de 2-2,5 um pour convertir un signal dans les
bandes de télécommunications proches de 4,2 um. Pour une description précise de la courbe de
dispersion de la fibre sur une large gamme spectrale, les coefficients de Taylor jusqu'a Bio sont pris en
compte dans la relation (3). La Figure A.2.@ présente le diagramme d’accord de phase calculé des
bandes latérales MI en fonction de la longueur d'onde de pompage pour une fibre TZN avec un diamétre
de cceur de 5 um. Des bandes latérales étroitement espacées sont observées pour un pompage au-dela
de 2,08 um dans le régime de dispersion anormale. Cette configuration correspond a un gain MI commun
induit par la dispersion du second ordre uniquement. En revanche, lors du pompage dans le régime de
dispersion normale (en dessous de 2,08 pum), nous notons clairement des bandes latérales avec la
caractéristique typique de bande étroite [12]. En pompant prés de 1,96 um avec des lasers a fibre dopée
au thulium d'une puissance créte de 1 kW, nous pouvons imaginer ['utilisation de cette fibre comme
convertisseur de bande de 1,3 a 4,2 um. Le décalage en fréquence est de 160 THz, avec une efficacité
significative (le gain spontané atteint presque ici 10 dB/cm). Ceci confirme que les fibres tellurites a
saut d’indice de seulement quelques cm de long sont des candidates idéales pour des convertisseurs de
fréquence entre le proche infrarouge et l'infrarouge moyen.

4. Conclusion

Dans ce travail, nous avons étudié la gestion spectrale de la dispersion dans les fibres tellurites
a saut d’indice, en particulier dans la gamme proche de 2 um. Ceci a ét¢ rendu possible par la
caractérisation expérimentale des indices de réfraction pour deux systémes de verre tellurite, récemment
utilisés dans la fabrication des fibres. Ensuite, nous avons effectué une analyse numérique détaillée des
propriétés des fibres basées sur deux combinaisons de verre, qui présentent respectivement une
différence d'indice de réfraction faible et élevée. Des caractéristiques distinctes des fibres a dispersion
décalée ont été révélées, ouvrant ainsi la voie au développement futur de dispositifs a fibres linéaires et
non-linéaires. Enfin, nous avons prété attention au potentiel des fibres tellurite de courte longueur en
tant que convertisseurs de fréquence non-linéaires, entre le proche infrarouge et l'infrarouge moyen.

Page | 170



10.

I1.
12.

13.

14.

15.

16.

17.

18.

19.

20.

Annexe 2 — Fibres tellurites a dispersion décalée et applications

Bibliographie

H. Shang, T. A. Lenahan, P. F. Glodis, and D. Kalish, "Dispersion-shifted depressed-clad triangular-
profile single-mode fiber," in Optical Fiber Communication, 1985 OSA Technical Digest Series
(Optica Publishing Group, 1985), paper WD1.
T. D. Croft, J. E. Ritter, and V. A. Bhagavatula, "Low-loss dispersion-shifted single-mode fiber
manufactured by the OVD process," in Optical Fiber Communication, 1985 OSA Technical Digest
Series (Optica Publishing Group, 1985), paper WD2.
K. Inoue and H. Toba, “Wavelength conversion experiment using fiber four-wave mixing,” IEEE
Photon. Technol. Lett., vol. 4, pp. 69-72 (1992).
F. S. Yang, M. E. Marhic, and L. G. Kazovsky, “CW fiber optical parametric amplifier with net gain
and wavelength conversion efficiency >1,” Electron. Lett., vol. 32, pp. 23362338 (1996).
F. Koch, S. V. Chernikov, S. A. E. Lewis, and J. R. Taylor, “Characterisation of single stage, dual-
pumped Raman fibre amplifiers for different gain fibre lengths,” Electron. Lett., vol. 36, pp. 347—
348 (2000).
C.J. S. de Matos, D. A. Chestnut, P. C. Reeves-Hall, and J. R. Taylor, ‘““Continuous-wave-pumped
Raman-assisted fiber optical parametric amplifier and wavelength converter in conventional
dispersion-shifted fiber,”” Opt. Lett., vol. 26, pp. 1583—-1585 (2001).
G. A. Nowak, Y.-H. Kao, T. J. Xia, and M. N. Islam, “Low-power high-efficiency wavelength
conversion based on modulational instability in high-nonlinearity fiber,”” Opt. Lett., vol. 23, pp.
936-938 (1998).
O. Aso, Shin-ichi Arai, T. Yagi, M. Tadakuma, Y. Suzuki, and S. Namiki, “Broadband four-wave
mixing generation in short optical fibres,” Electron. Lett., vol. 36, pp. 709-711 (2000).
W. Imajuku, A. Takada, and Y. Yamabayashi, ““Inline coherent optical amplifier with noise Figure
lower than 3dB quantum limit,” Electron. Lett., vol. 36, pp. 63-64 (2000).
J. Hansryd and P. A. Andrekson, “Broad-band continuous-wave-pumped fiber optical parametric
amplifier with 49-dB gain and wavelength-conversion efficiency,”” IEEE Phot. Tech. Lett., vol. 13,
pp. 194-196 (2001).
G. P. Agrawal, Nonlinear Fiber Optics, 6th Ed. (Academic Press, London, 2019).
S. Pitois and G. Millot, “Experimental observation of a new modulational instability spectral
window induced by fourth-order dispersion in a normally dispersive single-mode optical fiber,”
Opt. Commun., vol. 226, pp. 415422 (2003).

P. A. Andrekson and M. Karlsson, "Fiber-based phase-sensitive optical amplifiers and their
applications," Adv. Opt. Photon., vol. 12, pp. 367-428 (2020).
A. Chen, G. Wong, S. Murdoch, R. Leonhardt, J. Harvey, J. Knight, W. Wadsworth, and P. Russell,
“Widely tunable optical parametric generation in a photonic crystal fiber,” Opt. Lett., vol. 30, pp.
762-764 (2005).
M. W. Lee, T. Sylvestre, M. Delqué, A. Kudlinski, A. Mussot, J.-F. Gleyze, A. Jolly, and H.
Maillotte, “Demonstration of an all-fiber broadband optical parametric amplifier at 1 pum,” IEEE J.
Lightwave Technol., vol. 28, pp. 2173-2178 (2010).
T. Godin, Y. Combes, R. Ahmad, M. Rochette, T. Sylvestre, and J. M. Dudley, “Far-detuned mid-
infrared frequency conversion via normal dispersion modulation instability in chalcogenide
microwires,” Opt. Lett., vol. 39, pp. 1885-1888 (2014).
S. Xing, D. Grassani, S. Kharitonov, L. Brilland, C. Caillaud, J. Trol¢s, and C.-S. Bres, “Mid-
infrared continuous-wave parametric amplification in chalcogenide microstructured fibers,” Optica,
vol. 4, pp. 643-648 (2017).
G. Tao, H. Ebendorff-Heidepriem, A. M. Stolyarov, S. Danto, J. V. Badding, Y. Fink, J. Ballato, and
A. F. Abouraddy, “Infrared fibers,” Adv. Opt. Photon., vol. 7, pp. 379-458 (2015).
M. Deroh, J.-C. Beugnot, K. Hammani, C. Finot, J. Fatome, F. Smektala, H. Maillotte, T. Sylvestre,
and B. Kibler, "Comparative analysis of stimulated Brillouin scattering at 2 pm in various infrared
glass-based optical fibers," J. Opt. Soc. Am. B, vol. 37, pp. 3792-3800 (2020).
P. Domachuk, N. A. Wolchover, M. Cronin-Golomb, A. Wang, A. K. George, C. M. B. Cordeiro, J.
C. Knight, and F. G. Omenetto, "Over 4000 nm bandwidth of mid-IR supercontinuum generation in
sub-centimeter segments of highly nonlinear tellurite PCFs," Opt. Express, vol. 16, pp. 7161-7168
(2008).

Page | 171



21

22.

23.

24.

25.

26.

27.

28.

29.

30.

31.

32.

33.

34.

35.

36.

37.

38.

39.

Annexe 2 — Fibres tellurites a dispersion décalée et applications

R. Thapa, D. Rhonehouse, D. Nguyen, K. Wiersma, C. Smith, J. Zong, and A. Chavez-Pirson, "Mid-
IR supercontinuum generation in ultra-low loss, dispersion-zero shifted tellurite glass fiber with
extended coverage beyond 4.5 um," Proc. SPIE, vol. 8898, pp. 889808 (2013).

S. Kedenburg, C. Strutynski, B. Kibler, P. Froidevaux, F. Désévédavy, G. Gadret, J.-C. Jules, T.
Steinle, F. Morz, A. Steinmann, H. Giessen, and F. Smektala, "High repetition rate mid-infrared
supercontinuum generation from 1.3 to 5.3 um in robust step-index tellurite fibers," J. Opt. Soc.
Am. B, vol. 34, pp. 601-607 (2017).

G. Qin, M. Liao, T. Suzuki, A. Mori, and Y. Ohishi, “Widely tunable ring-cavity tellurite fiber
Raman laser,” Opt. Lett., vol. 33, pp. 20142016 (2008).

G. Qin, A. Mori, and Y. Ohishi, " Brillouin lasing in a single-mode tellurite fiber," Opt. Lett., vol.
32, pp. 2179-2181 (2007).

M. Deroh, B. Kibler, A. Lemiére, F. Désévédavy, F. Smektala, H. Maillotte, T. Sylvestre, and J.-C.
Beugnot, " 2-um Brillouin laser based on infrared nonlinear glass fibers," Appl. Opt., vol. 58, pp.
6365-6369 (2019).

X. Luo, T. H. Tuan, T. S. Saini, H. P. T. Nguyen, T. Suzuki, and Y. Ohishi, " Brillouin comb
generation in a ring cavity with tellurite single mode fiber," Opt. Commun., vol. 426, pp. 54-57
(2018).

T. H. Tuan, L. Zhang, T. Suzuki, and Y. Ohishi, “Wavelength conversion performance in a tellurite
step-index optical fiber,” Optics Communications, vol. 381, pp. 282-285 (2016).

G. Ghosh, “Sellmeier coefficients and chromatic dispersions for some tellurite glasses,” J. Am.
Ceram. Soc., vol. 78, pp. 2828-2830 (1995).

S. Kedenburg, T. Steinle, F. Morz, A. Steinmann, D. Nguyen, D. Rhonehouse, J. Zong, A. Chavez-
Pirson, and H. Giessen, “Solitonic supercontinuum of femtosecond mid-IR pulses in W-type index
tellurite fibers with two zero dispersion wavelengths,” APL Photon., vol. 1, pp. 086101 (2016).

T. Cheng, F. Zhang, S. Li, X. Yan, F. Wang, X. Zhang, T. Suzuki, and Y. Ohishi, “Experimental
investigation of polarization modulation instability in a double-clad single-mode tellurite optical
fiber,” Appl. Phys. B, vol. 126, pp. 180 (2020).

C. Strutynski, P. Froidevaux, F. Désévédavy, J.-C. Jules, G. Gadret, A. Bendahmane, K. Tarnowski,
B. Kibler, and F. Smektala, “Tailoring supercontinuum generation beyond 2 um in step-index
tellurite fibers,” Opt. Lett., vol. 42, pp. 247-250 (2017).

P. Froidevaux, A. Lemiére, B. Kibler, F. Désévédavy, P. Mathey, G. Gadret, J.-C. Jules, K. Nagasaka,
T. Suzuki, Y. Ohishi, and F. Smektala, “Dispersion-engineered step-index tellurite fibers for mid-
infrared coherent supercontinuum generation from 1.5 to 4.5 pm with sub-nanojoule femtosecond
pump pulses,” Appl. Sci., vol. 8, pp. 1875 (2018).

C. Strutynski, J. Picot-Clémente, A. Lemiere, P. Froidevaux, F. Désévédavy, G. Gadret, J.-C. Jules,
B. Kibler, and F. Smektala, “Fabrication and characterization of step-index tellurite fibers with
varying numerical aperture for near- and mid-infrared nonlinear optics,” J. Opt. Soc. Am. B, vol.
33, pp. D12-D18 (2016).

I. Savelii, F. Desevedavy, J. -C. Jules, G. Gadret, J. Fatome, B. Kibler, H. Kawashima, Y. Ohishi, F.
Smektala, “Management of OH absorption in tellurite optical fibers and related supercontinuum
generation,” Opt. Mater., vol. 35, pp. 1595-1599 (2013).

A. Maldonado, M. Evrard, E. Serrano, A. Crochetet, F. Désévédavy, J. Jules, G. Gadret, C. Brachais,
C. Strutynski, Y. Ledemi, Y. Messaddeq, F. Smektala, “TeO2-ZnO-La203 tellurite glass system
investigation for mid-infrared robust optical fibers manufacturing,” J. Alloy. Compd., vol. 867, pp.
159042 (2021).

M. Evrard, T. Combes, A. Maldonado, F. Désévédavy, G. Gadret, C. Strutynski, J. C. Jules, C. H.
Brachais, and F. Smektala, "TeO2-Zn0O-La203 tellurite glass purification for mid-infrared optical
fibers manufacturing," Opt. Mater. Express, vol. 12, pp. 136-152 (2022).

I. H. Malitson, "Interspecimen Comparison of the Refractive Index of Fused Silica," J. Opt. Soc.
Am., vol. 55, pp. 1205-1209 (1965).

R. El-Mallawany, M. A. Ribeiro, L. S. Lara, E. K. Lenzi, I. A. A. Alsadig, and A. Novatski,
“Refractive index behavior of tellurite glasses,” Opt. Mater., vol. 112, pp. 110810 (2021).

T. Boilard, R. Vallée, and M Bernier “Probing the dispersive properties of optical fibers with an
array of femtosecond-written fiber Bragg gratings,” Sci. Rep., vol. 12, pp. 4350 (2022).

Page | 172



Annexe 2 — Fibres tellurites a dispersion décalée et applications

40. P. Ciacka, A. Rampur, A. Heidt, T. Feurer, and M. Klimczak, “Dispersion measurement of ultra-
high numerical aperture fibers covering thulium, holmium, and erbium emission wavelengths,” J.
Opt. Soc. Am. B, vol. 35, pp. 1301-1307 (2018).

41. A. Parriaux, K. Hammani, and G. Millot, “Two-micron all-fibered dual-comb spectrometer based
on electro-optic modulators and wavelength conversion,” Commun. Phys., vol. 1, pp. 17 (2018).

Page | 173



ECOLE DOCTORALE
CARNOT - PASTEUR

Titre :

Nouvelles sources supercontinuum a fibre optique multimode effilée en verres de

chalcogénures pour la gamme infrarouge moyen 2-20 um

Mots-clés : Optique non-linéaire ; Fibres optiques ; Génération de supercontinuum ; Optique infrarouge

moyen ; Verres de chalcogénures ; Spectroscopie d’absorption.

Résumeé : Cette thése est consacrée a 1’étude et
au développement d’une source supercontinuum
(SC) a fibre optique recouvrant la gamme
spectrale de I’infrarouge moyen 2-20 pm, pour
des applications de spectroscopie. La génération
de SC est basée sur la propagation non-linéaire
d’impulsions ultracourtes en régime
femtoseconde dans des fibres optiques en verres
de chalcogénures. Afin de générer un spectre
recouvrant toute la gamme spectrale visée avec
une densité spectrale de puissance significative,
le principe de fibres multimodes effilées est
proposé. Ainsi, diverses chaines lasers dans
I’infrarouge moyen a longueur d’onde et
cadence variables et plusieurs compositions de
verres de chalcogénures sont testées, avec
notamment des compositions de verre Ge-Se-
Te, Te-As-Se ou encore Ge-Te-Agl, pour leurs
propriétés remarquables de transmission
infrarouge et de non-linéarité optique. Notons

que la simple utilisation d’une fibre Ge-Se-Te
effilée de trés coutre longueur permet de
démontrer la génération d’un spectre SC de 2 a
15 pm (2-14 um), avec une puissance moyenne
en sortie de fibre de 93 mW (170 mW),
représentant une avancée significative de 1’état
de I’art. Les différents résultats expérimentaux
confirmés par des simulations numériques
mettent en évidence une optimisation de ces
dispositifs non-linéaire par un contrdle du
couplage d’entrée dans le mode fondamental
guideé de la fibre. Par le biais de cette technique,
la bande 2-20 pum est envisageable a court terme.
Enfin des tests préliminaires de spectroscopie
d’absorption par ondes évanescentes (FEWS)
sont présentés avec différents liquides. Une fibre
optique spéciale avec une double fonction
optique a pu étre développée par le biais de deux
sections effilées : la premiere pour la génération
de SC, et la deuxiéme pour la fonction FEWS.

Title: New supercontinuum sources with tapered multimode optical fibers based on chalcogenide

glasses for the mid-infrared spectral range 2-20 pm

Keywords: Nonlinear optics; Optical fibers; Supercontinuum generation; mid-infrared optics;

chalcogenide glasses; absorption spectroscopy.

Abstract: This thesis work is devoted to the
study and development of a fiber-based
supercontinuum (SC) source covering the mid-
infrared spectral range 2-20 pum, for
spectroscopy applications. SC generation is
based on the nonlinear propagation of ultrashort
femtosecond pulses in chalcogenide-glass
optical fibers. In order to generate a SC
spectrum covering the entire target spectral
range with a significant power spectral density,
the principle of tapered multimode fibers is
proposed. Various mid-infrared laser chains
with variable wavelengths and repetition rates,
and several chalcogenide glass compositions are
tested, including Ge-Se-Te, Te-As-Se and Ge-
Te-Agl glass compositions, for their remarkable
infrared transmission and optical nonlinearity

properties. Note that the simple use of a tapered
Ge-Se-Te fiber enables SC generation from 2 to
15 pum (2-14 um), with an average fiber output
power of 93 mW (170 mW), that significantly
advances the state-of-the-art. The various
experimental results, confirmed by numerical
simulations, show that these nonlinear devices
can be optimized by controlling the input
coupling in the guided fundamental mode of the
fiber. Using this technique, the 2-20 pm spectral
band can be fully covered in the short term.
Finally, preliminary tests of evanescent wave
absorption spectroscopy (FEWS) with different
liquids are presented. A special optical fiber
with a dual optical function has been developed
by means of two tapered sections: the first for
SC generation, and the second for FEWS.

Université Bourgogne Franche-Comté

UBFC%

UNIVERSITE
BOURGOGNE FRANCHE-COMTE

32, avenue de 1’Observatoire
25000 Besangon



	intro.pdf
	1.

	Page vierge
	Chapitre 1.pdf
	1. Fibres optiques pour l’infrarouge
	1.1. Introduction
	1.2. Matériaux pour l’infrarouge
	1.2.1. Transparence optique
	1.2.1.1. Bande interdite
	1.2.1.2. Absorption multiphonon
	1.2.1.3. Autres sources d’absorption
	1.2.1.4. Diffusion

	1.2.2. Familles de verre pour l’infrarouge
	1.2.3. Principales caractéristiques optiques

	1.3. Fibres optiques pour l’infrarouge
	1.3.1. Différents types de fibres optiques
	1.3.2. Pertes optiques de la fibre optique
	1.3.3. Dispersion de la fibre optique


	2. Génération de supercontinuum
	2.1. Processus et dynamique de génération de supercontinuum
	2.1.1. En dispersion normale
	2.1.2. En dispersion anormale


	3. État de l’art de génération de supercontinuum dans l’infrarouge
	3.1. Génération de supercontinuum dans les fibres tellurites et fluores
	3.2. Génération de supercontinuum dans les fibres chalcogénures
	3.2.1. Spectres les plus optimisés dans l’infrarouge moyen
	3.2.2. Perspectives

	3.3. Génération de supercontinuum avec des systèmes en cascade

	4. Applications d’un supercontinuum dans l’infrarouge
	5. Conclusion

	Page vierge
	Chapitre 2.pdf
	1. Dispositifs expérimentaux
	1.1. Sources laser utilisées
	1.1.1. Source femtoseconde (cadence au kHz)
	1.1.2. Source femtoseconde (cadence jusqu’au MHz)
	1.1.2.1. Description de la source
	1.1.1.1. Caractérisation de la source laser


	1.2. Banc de génération et caractérisation de supercontinuum
	1.2.1. Caractéristiques des optiques de couplage
	1.2.2. Caractéristiques des densités optiques
	1.2.3. Systèmes de caractérisation
	1.2.3.1. Fibres optiques de collection
	1.2.3.2. Monochromateur et MCT
	1.2.3.3. Détecteur FT-IR Arcoptix
	1.2.3.4. Analyseur de spectre optique (OSA)
	1.2.3.5. Capteur de puissance thermique

	1.2.4. Calibration des mesures

	1.3. Fabrication et caractérisation d’une fibre chalcogénure effilée (taper)
	1.3.1. Fabrication d’un verre Ge-Se-Te
	1.3.2. Mesure des indices de réfraction
	1.3.2.1. Mesure par ellipsométrie
	1.3.2.2. Mesure de l’angle limite de réflexion totale interne
	1.3.2.3. Calcul par la relation de Clausius-Mossoti

	1.3.3. Élaboration d’une fibre optique
	1.3.4. Mesure des pertes optiques de la fibre
	1.3.5. Fabrication d’une fibre effilée


	2. Outils numériques
	2.1. L’équation de Schrödinger non-linéaire généralisée
	2.2. Résolution numérique
	2.2.1. L’opérateur linéaire
	2.2.2. L’opérateur non-linéaire
	2.2.2.1. L’auto-raidissement
	2.2.2.2. Réponse Raman

	2.2.3. Cohérence du spectre


	3. Conclusion

	Chapitre 3.pdf
	1. Introduction
	2. Pompage avec une source femtoseconde (cadence au kHz)
	2.1. Caractéristiques de la fibre effilée Ge-Se-Te
	2.2. Résultats

	3. Pompage avec une source femtoseconde (cadence jusqu’au MHz)
	3.1. Mesures préliminaires
	3.1.1. Influence du Raman dans la simulation numérique

	3.2. Montée en puissance moyenne
	3.2.1. Étude numérique du supercontinuum pour la puissance crête de 724 kW

	3.3. Perspectives pour les fibres Ge-Se-Te

	4. Conclusion

	Chapitre 4.pdf
	1. Introduction
	2. Fibres effilées Te-As-Se
	2.1. Généralités sur les verres Te-As-Se
	2.2. Applications des fibres Te-As-Se
	2.3. Génération de supercontinuum avec une source femtoseconde (cadence au kHz)
	2.3.1. Caractéristiques de la fibre TAS
	2.3.2. Pompage avec une source femtoseconde MIR (cadence au kHz)

	2.4. Génération de supercontinuum avec une source femtoseconde MIR (cadence jusqu’au MHz)

	3. Fibres effilées TeO2-ZnO-La2O3
	3.1. Généralités des verres TeO2-ZnO-La2O3
	3.2. Matériels et méthodes
	3.3. Résultats
	3.3.1. Génération de supercontinuum
	3.3.2. Montée en puissance moyenne


	4. Fibres effilées SiO2
	4.1. Propriétés de la fibre SiO2
	4.2. Génération de supercontinuum

	5. Conclusion

	Chapitre 5.pdf
	1) Introduction
	2) Utilisation des verres Ge-Te-AgI
	2.1 Généralités sur les verres Ge-Te-AgI
	2.2 Propriétés des fibres Ge-Te-AgI
	2.3 Études de génération de supercontinuum
	2.3.1 Génération de SC dans un verre massif Ge-Te-AgI
	2.3.2 Génération de SC dans une fibre mono-indice non effilée Ge-Te-AgI

	2.4 Perspectives avec des fibres effilées Ge-Te-AgI

	3) Applications en spectroscopie d’absorption dans l’infrarouge moyen
	3.1 Spectroscopie d’absorption par ondes évanescentes (FEWS)
	3.2 Matériels et méthodes
	3.3 Résultats
	3.3.1 FEWS avec une fibre effilée
	3.3.2 FEWS avec fibre double fonction

	3.4 Perspectives des mesures FEWS

	4) Conclusion

	Conclusion.pdf
	Page vierge

	Page vierge
	Page vierge
	Page vierge
	Annexes.pdf
	1. Introduction
	2. Méthodes
	2.1  Laser de pompe et montage expérimental pour la génération de supercontinuum
	2.2  Fabrication et propriétés des fibres chalcogénures
	2.3  Simulations numériques

	3. Résultats
	3.1  Génération de SC dans des fibres à saut d’indice
	3.2  Génération de supercontinuum dans des fibres à larges cœurs suspendus
	3.3  Génération de supercontinuum dans des fibres à petits cœurs suspendus

	4. Discussion
	5. Conclusion
	1. Introduction
	2. Caractérisation expérimentale des verres tellurites
	2.1.  Synthèse du verre et mise en forme en fibre optique
	2.2.  Spectres de transmission et mesures des indices de réfraction linéaires

	3. Étude numérique des propriétés des fibres optiques
	3.1.  Propriétés du mode fondamental guidé
	3.2. Application pour la compensation de dispersion
	3.3. Application pour la conversion de fréquence non-linéaire

	4. Conclusion

	chp5end.pdf
	1) Introduction
	2) Utilisation des verres Ge-Te-AgI
	2.1 Généralités sur les verres Ge-Te-AgI
	2.2 Propriétés des fibres Ge-Te-AgI
	2.3 Études de génération de supercontinuum
	2.3.1 Génération de SC dans un verre massif Ge-Te-AgI
	2.3.2 Génération de SC dans une fibre mono-indice non effilée Ge-Te-AgI

	2.4 Perspectives avec des fibres effilées Ge-Te-AgI

	3) Applications en spectroscopie d’absorption dans l’infrarouge moyen
	3.1 Spectroscopie d’absorption par ondes évanescentes (FEWS)
	3.2 Matériels et méthodes
	3.3 Résultats
	3.3.1 FEWS avec une fibre effilée
	3.3.2 FEWS avec fibre double fonction

	3.4 Perspectives des mesures FEWS

	4) Conclusion

	Page vierge
	Page vierge



