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RESUME

Certains phénomenes en électrodynamique quantique sont tres difficile a étudier en laboratoire
étant donné que ’amplitude des champs électriques nécessaires pour leur observation sont a la limite
de ce que les meilleurs lasers peuvent atteindre. Le laser terawatt du laboratoire ALLS a I'INRS-
EMT est Pun des rares lasers pouvant atteindre les amplitudes de champ électrique nécessaires a
induire une polarisation du vide.

Notre groupe de recherche est en train de mettre en place une expérience avec ce laser dans la-
quelle nous utiliserons la polarisation du vide comme milieu non-linéaire afin d’observer l'interaction
de couplage photon-photon via le processus de mélange a quatre ondes.

Nos calculs théoriques prédisent que les photons produits par mélange a quatre ondes dans notre
configuration expérimentale seront émis dans un spectre plus large que celui du laser terawatt. La
détection des photons se fera donc dans I'une de deux bandes de détection, dénommeées bande rouge
et bande bleue, chacune contenant de 'ordre de 10~° photons par impulsion laser. Ces photons
doivent étre discriminés parmi plus de 10! photons composant chaque impulsion laser.

Pour discriminer les photons signal de tous les autres photons, nous avons con¢u un systéeme de
détection se basant sur la génération de somme de fréquences, un processus non-linéaire du deuxieme
ordre, qui permet d’isoler les photons du bruit laser dans 'une des deux bandes de détection a ’aide
d’une porte temporelle, spatiale, spectrale et sensible en polarisation.

L’efficacité de détection du systéme est caractérisée avec un montage test opérant a plus petite
échelle permettant de faciliter la prise de mesure expérimentale. Le niveau de bruit intrinseque au
systéme de détection est évalué et comparé dans les deux bandes de détection et des stratégies pour
le réduire sont proposées.

Les résultats démontrent que le systeme de détection est plus performant dans la bande de
détection bleue que dans la bande rouge. Les sources de bruit dominantes sont causées par I’émission
Raman spontanée et la fluorescence paramétrique de la pompe. Les méthodes proposées pour réduire
ces sources de bruit davantage et améliorer 'efficacité de détection devraient permettre d’atteindre
les criteres de performance requis pour la détection de photons produits par mélange a quatre ondes
dans le vide.

Ce projet établit un premier systeme de détection qui est adapté aux difficultés liées a la
détection de photons uniques dans le proche-infrarouge.

Mots-clés Laser haute puissance ; laser ultrarapide ; métrologie ultrarapide ; couplage photon-
photon ; optique non-linéaire ; auto-corrélateur; détection de photon unique; informatique quan-

tique.

iii






ABSTRACT

Certain quantum electrodynamics phenomena are extremely difficult to study in a laboratory
setting because the required electric field amplitudes are at the upper limit of what current high-
power lasers can achieve. The terawatt laser system at the ALLS laboratory of INRS-EMT is one of
the few lasers which can achieve electric field amplitudes required to induce vacuum polarization.

Our research group is currently preparing an experiment with this laser in which we will use
the vacuum polarization as a nonlinear medium to observe photon-photon scattering via four-wave-
mixing.

Our theoretical calculations predict the four-wave-mixing photons emitted in our experimental
setup will have a larger spectrum than the terawatt laser’s spectrum. As such, the detection of
these photons will take place in one of two detection bands, dubbed Red Band and Blue Band,
each containing roughly 10~° photons per pulse. The photons must be isolated from the pump laser

0 photons per pulse.

containing over 1

In order to isolate the signal photons from the strong pump laser, we have designed a frequency
upconversion detection system based on sum-frequency generation. Sum-frequency generation is a
second-order nonlinear process which can selectively upconvert photons of one of the two detec-
tion bands through an all-optical temporal gate, spatial gate and spectral gate with polarization
dependence.

Characterisation of the system detection efficiency is done with a test bench operating with
a low-power multi-kHz laser system which can produce a similar four-wave mixing spectrum. The
intrinsic noise level of the detection system is measured for both detection bands and strategies to
reduce the noise level further are discussed.

Results show the detection system performs better in the Blue Band than in the Red Band.
Intrinsic noise is caused by cascaded processes involving spontaneous Raman scattering and para-
metric fluorescence of the pump beam. Additionally, by applying the methods discussed for further
improvement, the detection system should achieve the performance requirements to successfully
detect single photons resulting from four-wave-mixing in vacuum.

This project establishes the first frequency upconversion detection system adapted to the dif-
ficulties of single-photon detection in the near-IR spectrum.

Keywords High-power laser ; ultrafast laser; ultrafast metrology ; photon-photon scattering;

nonlinear optics ; auto-correlator ; single-photon detection ; quantum computing.
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1 INTRODUCTION

La théorie de I’électrodynamique quantique prédit qu’il est possible de polariser le vide lorsqu’il
est sujet a des champs électriques extrémes [I, 2]. On peut alors utiliser la polarisation du vide
comme milieu non-linéaire afin d’explorer les effets sur la longueur d’onde, le vecteur d’onde et
la polarisation des photons interagissant avec celui-ci. Tous ces effets sont regroupés sous le nom
d’interaction de couplage photon-photon. L’un des effets possible est le mélange a quatre ondes, une
interaction non-linéaire de troisiéme ordre dans laquelle deux photons réels incidents interagissent
avec le milieu pour produire deux nouveaux photons réels a des longueurs d’onde différentes. Dans
les vingt dernieres années, deux groupes de recherche ont essayé de détecter cette interaction en
laboratoire un utilisant une source laser, sans succes [3),[4]. Récemment, une interaction tres similaire
vient d’étre observé expérimentalement par le détecteur ATLAS au LHC lors de collisions ultra-
périphériques d’ions de plomb [5, 6], avec comme nuance que les photons incidents étaient des
photons gamma quasi-virtuels au lieu d’étre des photons réels. Ainsi, il existe toujours un intérét
pour 'observation de cette interaction avec un laser haute puissance qui permettrait d’avoir des
photons incidents réels dans un régime de fréquences optiques ou proche-infrarouges.

Pour que les effets de la polarisation du vide soient non-négligeables et que I'on puisse observer
le couplage photon-photon, il faut atteindre des intensités laser de I'ordre de 102 & 102> W /cm? [7].
Le laser terawatt du laboratoire ALLS & PINRS-EMT a la capacité d’atteindre 103 W/cm?. Ce
laser Ti :saphir basé sur un systéme d’amplification OPCPA permet de générer des impulsions de
15fs centrées a une longueur d’onde de 800 nm avec une énergie de 13,5J a un taux de répétition
de 2,5 Hz.

Ainsi, notre groupe de recherche est en train de mettre en place une expérience dans laquelle
nous utiliserons le laser terawatt du ALLS pour induire une polarisation du vide et observer I'in-
teraction de couplage photon-photons via le processus de mélange & quatre ondes [§].

Les défis principaux de cette expérience résident dans 'atteinte des conditions expérimentales
extrémes nécessaires a I'interaction de couplage photon-photons, c’est-a-dire une intensité laser de
I'ordre de 10** W/cm? et une zone d’interaction a ultra-haut vide de I'ordre de 107! torr, ainsi
que dans la détection des photons produits par le processus de mélange a quatre ondes.

Nos calculs théoriques [9, 10] prédisent que pour une impulsion laser initiale de 15fs, 13,5J,
centrée a 800nm avec une largeur de bande a mi-hauteur de 60 nm et focalisée dans une tache
focale de 800 nm de diameétre, le spectre des photons générés par mélange a quatre ondes dans le
vide s’étend de 680 nm a 960 nm. Il y a donc un élargissement du spectre laser tel que schématisé
a la figure (les intensités ne sont pas a 1’échelle). Le nombre de photons générés par mélange
A quatre ondes sur toute la bande est calculé & 6,9 x 1072 photons par impulsion. Autrement dit,
chaque impulsion laser a une chance sur 6900 de produire un seul photon par mélange a quatre
ondes. De plus, nous devons discriminer ce photon parmi plus de 10!? photons composant chaque

impulsion laser.
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Figure 1.1: Elargissement du spectre laser causé par le processus de mélange a quatre ondes dans le vide. La
courbe bleue représente le spectre du laser terawatt et la courbe orange représente le spectre des photons produits
par mélange & quatre ondes. Pour rejeter un maximum des photons du laser incident, le systéme de détection est
congu pour détecter les photons dans I'une de deux bandes de fréquences a 'extérieur de celle du laser, dénommées
bande rouge et bande bleue. L’élargissement est légérement asymétrique par rapport & la longueur d’onde centrale du
laser terawatt. Cette asymétrie fait en sorte qu’il y a plus de photons dans la bande rouge que dans la bande bleue.
L’intensité relative des deux courbes n’est pas a 1’échelle.

Pour rejeter un maximum de photons du laser incident, le systeme de détection est congu
pour détecter les photons dans I'une de deux bandes de fréquences a l'extérieur de celle du laser,
dénommeées bande rouge et bande bleue. Le nombre de photons générés par mélange a quatre
ondes dans ces deux bandes est de l'ordre de 7,3 x 107° et 1,9 x 10~° photons par impulsion,
respectivement. Cependant, le laser incident peut induire plusieurs sources de bruit secondaires qui
émettent des photons dans ces deux bandes, tels que le mélange a quatre ondes sur les revétements
d’or de certaines composantes optiques et ’émission spontanée auto-amplifiée du laser (ASE).

Le systeme de détection doit donc avoir trois caractéristiques importantes. Premierement, pour
détecter un signal de si faible amplitude, il faut une bonne efficacité de détection. Ensuite, pour
rejeter tous les photons provenant des autres interactions possibles dans la chambre d’expérience,
il faut un excellent taux de rejet (noise rejection ratio). Le taux de rejet est le rapport entre le
niveau de bruit a I’entrée et a la sortie du systeme de détection. Finalement, le bruit intrinseque du
systeme de détection doit étre inférieur au nombre de photons signal que ’on cherche a détecter.

Les détecteurs a photon unique conventionnels tels que les photodiodes avalanche, les tubes
photomultiplicateurs, les nanofils supraconducteurs, les jonctions tunnel supraconductrices et les
Transition Edge Sensor (TES) posseédent une excellente efficacité quantique de détection et un tres
faible niveau de bruit intrinseque dans une grande gamme de longueurs d’onde [11-13]. Par contre,
leur lacune majeure est leur mauvais taux de rejet en raison de leur résolution temporelle (timing
jitter) limitée a la centaine de picosecondes et leur incapacité a discriminer les photons selon leur

différentes caractéristiques comme leur longueur d’onde, leur vecteur d’onde ou leur polarisation. Il



faut donc intégrer ces détecteurs dans un systéme de détection qui s’occupera de rejeter les photons
indésirables avant qu’ils ne se rendent a ceux-ci.

Une méthode intéressante pour obtenir des hauts taux de rejet vient des auto-corrélateurs. Les
auto-corrélateurs sont utilisés pour mesurer la durée d’impulsion et le contraste temporel des lasers
femtosecondes a haute puissance [14] [15]. Le contraste temporel est le rapport entre l'intensité a
un temps arbitraire avant ou apres le maximum et I'intensité au maximum de I'impulsion. Ainsi,
le contraste est aussi une mesure du taux de rejet. Les auto-corrélateurs commerciaux de type
Séquoia de Amplitude Technologies peuvent mesurer des contrastes supérieurs a 103 [16} [17]. Le
principe de fonctionnement est basé sur le processus de génération de somme de fréquences (SFG).
La SFG est un processus optique non-linéaire de deuxieéme ordre (x?) lors duquel deux photons
incidents, dénommés pompe et signal, interagissent dans un milieu non-linéaire pour produire un
troisieme photon avec une fréquence égale a la somme de celles des photons incidents. Ce troisieme
photon se nomme photon SFG. La corrélation entre les trois photons implique que la détection du
photon SFG est équivalente & la détection d’un photon signal. De plus, ce processus non-linéaire
se produit uniquement lorsque les photons incidents sont dans la méme polarisation et qu’ils sont
spatialement et temporellement superposés. La sensibilité du processus SFG aux caractéristiques
spatiales, spectrales, temporelles et en polarisation des photons signal donnent un auto-corrélateur
ayant un grand taux de rejet.

Notre systéeme de détection combine ainsi le principe d’auto-corrélation par génération de
somme de fréquences avec un détecteur a photon unique conventionnel afin d’obtenir un grand
taux de rejet en plus d’une bonne efficacité de détection et un faible niveau de bruit intrinseque. Le
systeéme est optimisé pour la génération de somme de fréquences avec une pompe centrée a 780 nm,
dans deux configurations différentes selon la bande de détection choisie (rouge ou bleue).

Ce type de systeme de détection a déja été utilisé avec succes dans plusieurs applications en
informatique quantique, notamment pour la distribution de clés quantiques (QKD) [18-23], pour des
mesures d’intrication quantique [24H26], pour la compression spectrale de photons uniques [27H29] et
pour le stockage de qubits dans des mémoires quantiques [30]. Pour ces applications, des efficacités
de conversion supérieures a 90% ont été atteintes pour le processus SFG [I8], 20, 21]. Aussi, elles
opérent a des longueurs d’onde de pompe et de signal dans la bande des télécommunications, donc
autour de 1,3 um et de 1,55 pm, ce qui distingue notre systeme de détection de ces derniers.

Ce mémoire poursuit des travaux effectués précédemment, ou un banc de test du systéeme
de détection basé sur la génération de somme de fréquences a été mis sur pied pour la bande de
détection rouge [31H33]. Le but du banc de test est d’optimiser les performances du processus SFG
dans un environnement plus facile a controler et & manipuler que sur le montage avec le laser
terawatt. Les résultats obtenus précédemment par [33] ont donné une efficacité de conversion du
processus SFG de 37%, une efficacité de détection globale de 5,2% et un niveau de bruit intrinseque
de 3,1 x 103 photons par impulsion laser pour la détection de photons dans la bande rouge.

Le but de ce mémoire est de comparer et d’améliorer la performance du banc de test dans la

bande rouge et dans la bande bleue. Ceci permettra de déterminer les conditions expérimentales et



la bande de détection qui maximisent les performances du systéme dans le contexte d’une future
expérience visant a générer et détecter des photons résultant du mélange a quatre ondes dans le
vide. Ce but se divise en deux objectifs principaux.

Le premier objectif est d’améliorer I'efficacité de détection globale du systeme de détection dans
la bande rouge et de la caractériser dans la bande bleue. Pour ce faire, chaque élément du montage
est optimisé pour améliorer les performances de détection. En particulier, les éléments considérés
sont 'efficacité de conversion du processus de génération de somme de fréquences, la transmission
de la ligne de transport de ’entrée du systeme jusqu’au détecteur a photons unique conventionnel
en fin de parcours et lefficacité de détection quantique de ce dernier. Etant donné qu’il s’agit d’un
banc de test, 'accent est mis sur 'efficacité de conversion du processus SFG.

Le deuxiéme objectif est de réduire le niveau de bruit intrinseque dans les deux bandes de
détection. Pour ce faire, la ou les causes du bruit sont identifiées en caractérisant les propriétés
spectrales, la réponse en fonction de la puissance de pompe et la polarisation du bruit intrinseque.
Finalement, des méthodes pouvant s’attaquer a ces différents aspects du bruit sont proposées.

Le chapitre 2 explique les notions théoriques encadrant le processus de génération de somme de
fréquences. Le chapitre 3 présente le montage expérimental du banc de test ainsi que les méthodes
d’alignement employées. Ce chapitre présente aussi les améliorations apportées a l'efficacité de
conversion et de détection globale du systeme. Le chapitre 4 fait état de la caractérisation du niveau
de bruit intrinséque. Les sources de bruit principales sont identifiées. Le chapitre 5 compare les
performances du systéme pour la bande rouge et bleue, présente quelques méthodes possibles pour
réduire les sources de bruit identifiées et discute des résultats dans le contexte de ’expérience de
mélange a quatre ondes dans le vide. Le dernier chapitre fait un retour sur les objectifs et les

résultats principaux du projet.



2 DETECTION DE PHOTONS UNIQUES PAR
GENERATION DE SOMME DE FREQUENCES

Ce chapitre présente les concepts théoriques importants a la détection de photons uniques par
génération de somme de fréquences. Ces concepts aident a comprendre I'interprétation des résultats
présentés au chapitre[d] La premiere section traite des impulsions cohérentes de faible puissance, car
le banc de test reproduit le signal de mélange a quatre ondes dans le vide avec une telle impulsion.
La deuxiéme et la troisiéme section présente les notions d’impulsion gaussienne Fourier-limitée et
de dispersion d’impulsions gaussiennes, car le contrdle des impulsions femtosecondes de la source
laser est tres sensible a la dispersion. La quatriéme section discute de la biréfringence, un concept
clé permettant de répondre aux conditions d’accord de phase nécessaires a la bonne performance

du processus de génération de somme de fréquences détaillé dans la cinquiéme section.

2.1 Impulsions cohérentes de faible puissance

Afin de caractériser les performances du banc de test dans le méme régime d’intensité que lors
de l'interaction dans le vide, le signal test est atténué au point que le nombre moyen de photons
par impulsion pu soit inférieur a 1. Ces impulsions sont appelées des impulsions cohérentes de faible
puissance, ou weak coherent pulses. Celles-ci ne sont pas de véritables sources a photon unique,
car le nombre de photons par impulsion n suit une distribution de Poisson. La probabilité qu’une
impulsion atténuée a une valeur moyenne i contienne n photons est

pte t

pln, ) =0 (2.1)

Le choix du nombre moyen de photons par impulsion est donc un compromis entre la probabilité
d’avoir une impulsion vide et une impulsion avec plusieurs photons. La probabilité qu’elle contienne

au moins un photon est

pn>0,u)=1—e*. (2.2)

Avec un systéme de détection d’une efficacité globale np, la probabilité de détection devient [34]

p(n>0,pu) =1—e PH, (2.3)
Pour obtenir une impulsion ayant un nombre moyen de photons p donné, I'atténuation A

nécessaire est [35]

P



ou P est la puissance du laser, h est la constante de Planck, v est la fréquence du photon et f est
le taux de répétition du laser. L’équation (2.4 est utilisée pour déterminer le nombre moyen de

photons dans I'impulsion signal du banc de test.

2.2 Impulsion gaussienne Fourier-limitée

La sensibilité temporelle du systéme de détection est reliée a la durée des impulsions de la
pompe et du signal. Plus la durée d’impulsion est courte, plus la sensibilité temporelle est grande.
La durée minimale d’une impulsion est limitée par sa largeur de bande spectrale. On dit d’une telle
impulsion qu’elle est Fourier-limitée. Dans le cas ou elle a une distribution spectrale gaussienne et

une phase plane (aucun chirp), sa durée d’impulsion minimale 7y est

0.375  0.375)\3

To =
7 A cAN
ou c est la vitesse de la lumiere, A\g est la longueur d’onde centrale et A\ est la largeur de bande

(2.5)

spectrale de I'impulsion. Par exemple, la source laser du banc de test génére des impulsions avec
une longueur d’onde centrale de 780 nm et une largeur de bande de 39 nm, ce qui donne une durée
d’impulsion Fourier-limitée de 19,5 fs.

La durée d’impulsion a pleine largeur et mi-hauteur (FWHM) est

T=v2In271 ~ 1.187. (2.6)

2.3 Dispersion d’impulsions gaussiennes

La durée d’impulsion peut changer lors de la propagation dans un milieu dispersif en raison
de la dispersion de groupe. La dispersion de groupe, ou group velocity dispersion (GVD), est une
caractéristique de tout milieu dispersif qui exprime la variation de la vitesse de groupe avec la

fréquence de la lumiére qui se propage dans le milieu. Elle est définie comme

9%k 01 A3 d%n

evp=¢%_ <9 _ A 4dn
ow?  dwuvy  2mc? dN?’

(2.7)

avec

—_n_aa (2.8)

La dispersion de groupe a des unités de base en s?/m, mais elle est le plus souvent exprimée
en fs?/mm. Elle est dite normale si la dispersion de groupe GVD > 0, c’est-a-dire que les hautes
fréquences se propagent plus lentement que les basses fréquences. La dispersion est dite anormale
dans le cas inverse.

Pour une propagation sur une distance z, le parameétre de dispersion, aussi appelé parametre

de chirp, est



A=GVD- z+ A (2.9)

ou Ag est la dispersion initiale & z = 0. Une impulsion gaussienne s’étirera tel que [30]

/714 16(In2)2 A2

T

At (2.10)

Pour une dispersion initiale Ap = 0, "impulsion est initialement Fourier-limitée et ne peut donc que
s’élargir. Pour GVD- Ag > 0, 'impulsion est déja élargie et s’élargira davantage. Pour GVD- Ay < 0,
Iimpulsion se compresse jusqu’a A = 0, puis s’élargit de nouveau. L’équation permet donc
de calculer la durée d’impulsion du laser apres la propagation dans les lentilles, filtres et autres
composantes optiques du banc de test.

Il est a noter que la largeur de bande spectrale Av de I'impulsion demeure inchangée avec
la propagation de I'impulsion, bien que sa durée puisse augmenter di a la dispersion. En effet, la
compression du spectre due a ’élargissement temporel de I'impulsion (en raison des relations de

Fourier) est entierement compensée par ’élargissement du spectre di au chirp.

2.4 Génération de somme de fréquences

Le systeme de détection est basé sur le principe d’auto-corrélation par génération de somme de
fréquences (SFG). La SFG est un processus paramétrique de second ordre qui consiste en l'interac-
tion d’un faisceau pompe de fréquence w, de haute intensité avec un faisceau signal de fréquence w,
dans un cristal & haut coefficient non-linéaire x? afin de générer un troisiéme faisceau de fréquence
wsrg égale a la somme des fréquences de pompe et de signal. Un schéma de 'interaction des trois
faisceaux dans le cristal non-linéaire est présenté a la figure Les sous-sections suivantes dé-
taillent les concepts théoriques et parametres clés gouvernant 'interaction de génération de somme

de fréquences.

2.4.1 Biréfringence

Le processus de génération de somme de fréquences se produit dans un cristal de béta-borate
de baryum (BBO), un cristal biréfringent uniaxial négatif ayant un grand coefficient non-linéaire de
deuxiéme ordre (x?). Un matériau biréfringent se caractérise par une propagation anisotropique de la
lumiere, plus précisément par une variation de I'indice de réfraction selon la polarisation de la lumiere
qui s’y propage. Le cas de biréfringence le plus commun est le type uniaxial pour lequel ’anisotropie
du matériau est selon une seule direction appelée axe optique. De la lumiére ayant une polarisation
perpendiculaire a cet axe verra un indice de réfraction ordinaire, alors que toute polarisation ayant
une composante parallele a ’axe optique aura un indice de réfraction extraordinaire. Un cristal
uniaxe est dit négatif lorsque l'indice extraordinaire est inférieur & l’indice ordinaire, et est dit

positif dans le cas contraire.
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Figure 2.1: Configuration géométrique de I’accord de phase non-colinéaire a l'interface air-BBO. Le faisceau pompe
k, de haute intensité est superposé spatialement et temporellement avec le faisceau signal ks de faible intensité dans
un cristal de BBO afin de générer le faisceau SFG kgrg. Les faisceaux incidents sont dans la polarisation ordinaire
afin d’avoir un accord de phase de type I (ooe). La rotation fggo du cristal est nécessaire pour respecter la condition
d’accord de phase. L’axe optique AO du cristal est & 26,5°+60ppo de 'axe optique de propagation z. Le faisceau SFG
se propage le long de 'axe z et les angles d’incidence 6i, et de sortie Oous sont donnés par rapport a ce méme axe.

Les équations de Sellmeier expriment l'indice de réfraction d’un matériau en fonction de la
longueur d’onde. Dans le cas d’'un matériau biréfringent, il existe une équation pour chacun des

indices ordinaires (n,) et extraordinaire (7). Celles du BBO sont [37]

0.01878

2 2
A) = 2.7359 + —————— — 0.01354\ 2.11
(M) T2 001822 ’ (2.11)
0.01224
n2(\) = 2.3753 + T o0t667 0.01516)2, (2.12)

ou A est la longueur d’onde en microns.
Dans un cristal uniaxial négatif tel que le BBO, l'indice de réfraction extraordinaire effectif

ne(0) est donné par [38]

1 sin20  cos20
- 2.1
20 w2 (2.13)
2.2
n2(0) = _Dello (2.14)

et 'angle correspondant est

2 _ 2
ns—n
tan® 0 = <ﬁ> : (2.15)
Ne — Ne
ou 6 est I'angle entre ’axe optique du cristal et la propagation du faisceau.
Avec les équations (2.14) et (2.15), la rotation du BBO permet de contrdler avec précision 'in-

dice de réfraction effectif d’un faisceau de polarisation extraordinaire. Cette propriété est exploitée



lors de la génération de somme de fréquences pour que tous les faisceaux aient le méme indice de

réfraction effectif, ce qui assure une efficacité de conversion maximale.

2.4.2 Accord de phase

Comme dans tout processus paramétrique non-linéaire, la génération de somme de fréquences
doit respecter les conditions de conservation de ’énergie (équation ([2.16))) et de conservation de la
quantité de mouvement (équation (2.17))). Ces contraintes sont aussi appelées les conditions d’accord

de phase.

WSFG = Ws + Wp, (2.16)
Ak = 0 = kspg — ks — ky. (2.17)

Par défaut, la condition de conservation de I’énergie est toujours respectée. En connaissant le
spectre des faisceaux pompe et signal, cette condition permet de calculer le spectre des fréquences
générées. On limite ainsi la détection des photons a la largeur de bande du spectre, ce qui donne
effectivement une sensibilité spectrale au processus SFG et contribue au taux de rejet du systeme
de détection.

La seconde condition est respectée en exploitant la biréfringence des cristaux non-linéaires de
sorte a ce que l'indice de réfraction effectif des trois faisceaux coincide. Ainsi, pour le BBO, lorsque
les faisceaux incidents ont une polarisation ordinaire, le faisceau SFG doit avoir une polarisation
extraordinaire par rapport & l’axe optique. Cette configuration est appelée un accord de phase de
type I (ooe). La biréfringence du cristal détermine donc la sensibilité en polarisation du processus
de génération de somme de fréquences, ce qui contribue au taux de rejet du systeme de détection.

La seconde condition est plus difficile a respecter pour une grande plage de longueurs d’onde. En
effet, dli a la dispersion chromatique du BBO, différentes longueurs d’ondes ont différents indices
de réfraction, donc ont un vecteur d’onde différent. Les effets de la dispersion chromatique sont
compensés en sélectionnant judicieusement le type de cristal, 'angle de coupe de son axe optique
et son orientation spatiale.

Les faisceaux incidents peuvent étre superposés spatialement dans le cristal selon une géométrie
colinéaire ou non-colinéaire. L’avantage de la configuration non-colinéaire est qu’elle permet de
séparer spatialement les faisceaux pompe et signal du faisceau SFG a la sortie du cristal. Cela
permet d’isoler le faisceau SFG et ainsi de réduire considérablement le bruit intrinseque du systéme
de détection [I5] B9, 40]. Pour déterminer 'angle d’incidence des faisceaux signal et pompe qui
donnent un accord de phase parfait dans une configuration non-colinéaire, 1’équation se

décompose en un systeme d’équations :



Ak, =0= ne,SFG(QSFG,out) Sin(¢SFG,0ut) Sin(HSFG,out) WSFG — No,s Sin(¢s,out) Sin(es,out) Ws

(2.18)
— N p SIN(Pp out) SIN(Op out ) Wp
Aky = 0 = ne sra(0sra,out) COS(PSFG 0out) WSFG — Mo,s COS(Ps out) Ws 2.19)
— No,p COS(Pp.out) Wp
Ak; = 0 = ne,s7G (057G out) SIN(BSFG,0ut) COS(OSFG,0out) WSFG — No,s ST (Ps,0ut) €OS(Os out ) ws (2.20)

— N p SIN(Pp out) COS(Op out) Wp

ou Oout et dout sont respectivement les angles polaire et azimutal dans le référentiel du laboratoire.
Les angles 6y, et ¢i, du faisceau & ’entrée du cristal sont calculés avec la loi de Snell-Descartes.
L’axe optique est fixé dans le plan zz a un angle 6,, arbitraire.

Le systeme d’équations est simplifié a un systéme a deux équations et deux inconnues en posant
que tous les faisceaux se propagent uniquement dans le plan zz (donc ¢y = 7/2) et que kgpg est
toujours émis sur 'axe z. Le schéma de la configuration géométrique des faisceaux a l’interface
air-BBO est présenté a la figure

Aky = 0= —ng¢8in(8s out) Ws — Nop SIN(Op out) Wp (2.21)

Ak, =0 = nesrc(0m) wsrg — No,s €08(s out) Ws — Mo,p COS(Op out) Wp- (2.22)

En résolvant les équations (2.21)) et (2.22) en fonction de I'angle de rotation du cristal, on
obtient a la figure I’ensemble des angles d’incidence des faisceaux pompe et signal pour lesquels
I’accord de phase est parfait.

25

20

#_.ai =916nm
sin s
6 . ax =916 nm
pin £

———-d__aA_=9801nm
sin s
———-f#_.ak =801nm
pin 8

Angle d'incidence 0,
(%1

0 2 4 6 8 10 12
Rotation du cristal (}BBO [deg]

Figure 2.2: Angles d’incidence de la pompe et du signal pour avoir un accord de phase parfait selon la configuration
géométrique de la figure @ La longueur d’onde de pompe est de 780 nm.
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2.4.3 Intensité

Dans 'approximation de la pompe non-appauvrie, un signal de faible amplitude et d’'un accord

de phase imparfait (Ak # 0), 'amplitude du champ généré par SFG est donnée par [3§]

K .
Espg(z) = SgFG E;(0) sin(gz) e310kz (2.23)

avec les coefficients k, Ksrq et ¢

_ 87 ws wsrG dest | Ep|

" (ks kspa)1/2 2

(2.24)

87 i wipg deft

Ksre = Ey (2.25)

ksrq c?

1
g=1\/r>+ 1 AK2. (2.26)

En élevant I’équation ([2.23) au carré, on obtient l'intensité Igpg du faisceau généré a la sortie
du cristal de longueur L [38]

’2|KSFG’2

Isrq = |Fsra(L))? = |Es(0) o sin?(gL). (2.27)

De I'équation et , lorsque le désaccord de phase Ak augmente, la longueur caractéris-
tique de l'interaction, c’est-a-dire la longueur du cristal pour laquelle I'intensité du faisceau SFG
est maximale, diminue rapidement. Cela a pour conséquence de réduire considérablement l’intensité
maximale que peut atteindre le faisceau SFG. En effet, I'intensité est inversement proportionnelle
a g%, qui elle dépend de Ak. Ces tendances sont illustrées a la figure Elles s’expliquent par
le déphasage entre les faisceaux incidents et SFG qui rend le transfert d’énergie du signal vers le
faisceau SFG moins efficace. Il est donc trés important que le terme de désaccord de phase soit le
plus petit possible. Lorsque celui-ci devient difficile & éliminer completement, par exemple a cause
de la dispersion sur un spectre large bande, il est préférable d’utiliser un cristal plus court qui sera
moins sensible au désaccord de phase. Dans notre cas, la bande de détection est tres large, alors

avons opté pour un cristal court d’une longueur de 100 pm.

2.4.4 Largeur de bande d’accord de phase

Afin de maintenir une efficacité de conversion maximale, les conditions d’accord de phase
doivent étre respectées sur toute la distance de propagation dans le milieu non linéaire. Autre-
ment dit, les faisceaux incidents doivent rester temporellement superposés avec le faisceau SFG et
donc maintenir une relation de phase constante dans la direction du faisceau SFG.

Dt a la dispersion chromatique, 'accord de phase est seulement possible sur une largeur de
bande qui est limitée par la différence de vitesse de groupe (group velocity mismatch, GVM) entre

les faisceaux incidents et SFG. Lorsque la vitesse de groupe des faisceaux n’est pas identique, ils ne

11
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Figure 2.3: Conséquences du désaccord de phase sur Uefficacité du processus de génération de somme de fréquences
dans I’approximation de la pompe non-appauvrie [38]. Ici, |A3|> = Isrg et z = L. Lorsque |Ak| augmente, la période
des oscillations et efficacité de conversion diminuent.

se déplacent pas a la méme vitesse ce qui empéche un transfert d’énergie efficace. Ce phénomene
porte aussi le nom de walk-off temporel.
Dans le cas ou la fréquence du signal varie et que celle de la pompe demeure constante, la

différence d’accord de phase est

) Okspc  Okg 1
Ak~ —— — =
Ow OJwspa  Ows Vg,SFG Vg,

= GVM (2.28)

avec la vitesse de groupe v, donnée par I’équation (2.8).

La largeur de bande d’accord de phase est définie comme la largeur de bande spectrale pour
laquelle le désaccord de phase ne varie pas plus que 2.78312/L, ce qui correspond a la phase a
mi-largeur de la courbe d’efficacité de conversion. Ainsi, pour un cristal de longueur L, la largeur

de bande d’accord de phase est donnée par

_2.78312
- |GVMI|L’
La figure 2.4 présente la largeur de bande d’accord de phase pour un cristal de BBO de longueur
L =100 pm.

Par conséquent, un cristal court permet d’avoir une grande largeur de bande d’accord de phase

Aw (2.29)

et ainsi une meilleure efficacité de conversion globale lorsque le signal a convertir a un spectre tres
large. Il y a cependant un compromis a faire, car un cristal plus court réduit le gain sur le faisceau
SFG et requiert donc une intensité de pompe plus élevée pour atteindre une efficacité de conversion

maximale (voir '’équation (2.27)).

2.4.5 Walk-off Spatial

Afin de maintenir une efficacité de conversion maximale, tous les faisceaux de 'interaction non
linéaire doivent étre spatialement superposés sur toute la distance de propagation. Plus précisé-

ment, leurs vecteurs de Poynting, qui définissent la direction du transport d’énergie, doivent étre

12
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Figure 2.4: Largeur de bande d’accord de phase pour un cristal de BBO de longueur L. = 100 pm dans la configuration
géométrique de la figure E La largeur de bande efficace est donnée par la valeur minimale entre la pompe et le signal.

colinéaires. Le walk-off spatial p définit ’angle entre le vecteur de Poynting et le vecteur d’onde k
tel que [41]

— = e (2.30)

Un faisceau subit du walk-off spatial lorsqu’il se propage avec une polarisation extraordinaire
dans un matériau biréfringent. En effet, le vecteur d’onde dépend de l'indice de réfraction extraor-
dinaire effectif n. et de I'angle de propagation 6 par rapport a ’axe optique du matériau, tandis
que le vecteur de Poynting dépend de la direction du champ électrique. Un cristal court diminue
les effets de walk-off spatial en réduisant la distance de propagation des faisceaux dans le milieu
biréfringent.

Dans les processus paramétriques non-linéaires, un walk-off spatial trop grand réduit I'efficacité
de conversion et cause un élargissement du profil spatial du faisceau généré. La figure présente
le walk-off spatial des faisceaux pompe et signal par rapport au faisceau SFG dans la configuration
géométrique de la figure 2.1

Il existe plusieurs méthodes pour diminuer la sensibilité du processus paramétrique au walk-
off spatial. Premiérement, on peut diminuer la divergence des faisceaux incidents en diminuant la
focalisation de ceux-ci. Deuxiémement, on peut augmenter le diametre des faisceaux. Enfin, on peut
réduire la distance de propagation dans le cristal. Dans les deuxieme et troisiéme cas, la puissance

des faisceaux doit étre augmentée afin de conserver la méme intensité et efficacité de conversion.

2.4.6 Génération de somme de fréquences de photons uniques

Le traitement classique développé a la section considere que les faisceaux sont monochro-

matiques et continus. Le traitement quantique du processus de génération de somme de fréquences
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Figure 2.5: Walk-off spatial de la pompe et du signal par rapport au faisceau SFG selon la configuration géométrique
de la figure 2.1}

élaboré par Donohue et al. [28] consideére plutét des photons avec une durée d’impulsion et une
largeur de bande spectrale définies. La théorie de Donohue et al. suppose a priori que la largeur de
bande d’accord de phase est supérieure ou égale a la largeur de bande de la pompe et du signal
et que la superposition spatiale est parfaite sur toute distance de propagation (absence de walk-off
spatial). Ainsi, le modele classique demeure essentiel pour calculer les angles d’accord de phase,
la largeur de bande d’accord de phase et le walk-off spatial et temporel qui rendent la théorie de
Donohue valide expérimentalement.

Selon Donohue et al., la probabilité ngra de convertir un photon signal en un photon SFG est

donnée par

1 00 (_1)k—1 e—kTQ/(1+qk)
NSrG = 3 Z p
22 (2k)!  Itak

ol les substitutions suivantes ont été faites :

2k (2.31)

avec
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A, et Ay, sont les parametres de dispersion du photon signal et de la pompe [s2], 05 et op sont les
largeurs de bande du photon signal et de la pompe, oj est identique a o, t est le délai temporel
entre la pompe et le signal et S est la largeur de bande du laser utilisé pour générer les photons
signal. Les unités des largeurs de bandes sont en rads~! et se calculent donc suivant
o= 27rc%. (2.36)
0

Les ko; sont les nombres d’onde correspondant a la fréquence centrale du photon signal, de la
pompe et du photon SFG respectivement, A est la surface active dans le milieu non-linéaire, x(?
est la susceptibilité de deuxieme ordre du milieu, L est la longueur du milieu non-linéaire et N, est
le nombre de photons dans I"impulsion de la pompe.

La constante de couplage p est définie de sorte que p® est proportionnelle & la puissance de
pompe créte. En effet, v est proportionnel au nombre de photons dans I'impulsion de la pompe.
La variable de temps adimensionnelle T représente le délai temporel relatif entre la pompe et le
photon signal normalisé a la durée d’impulsion de la pompe. Le rapport des durées d’impulsion ¢
est le quotient de la durée d’impulsion du photon signal sur la durée d’impulsion de la pompe. Une
petite valeur de ¢ implique donc que le photon signal a une durée d’impulsion beaucoup plus courte

que la pompe. En particulier, lorsque ¢ < 1, 'efficacité de conversion suit la tendance sinusoidale

éi_r)r(l) ngrq = sin’ <;eT2/2p> (2.37)
qui atteint une efficacité maximale unitaire a p = w. Cette tendance s’explique <ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>