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RESUME

Loptique non-linéaire repose sur l'interaction entre un champ électrique intense et la matiere. Cette
interaction crée de nouvelles fréquences, permettant d’atteindre des régions spectrales inaccessibles
par I'optique linéaire. Un champ électrique intense peut étre obtenu via I'utilisation d’impulsions ultra-
bréves, de 'ordre de la femtoseconde. Cependant, la relation temps-fréquence montre que ce type
d’'impulsions posséde un spectre large. Il devient alors difficile de conserver toutes les propriétés
spectrales d’'une impulsion di a la nature non-linéaire des opérateurs en jeu, en particulier dans le cas
de I'amplification paramétrique optique et pour la génération de seconde harmonique. Ce mémoire
présente une nouvelle approche pour I'optique non-linéaire qui divise cet opérateur non-linéaire sur
des bandes spectrales plus étroites de fagon paralléle afin de conserver toutes les propriétés spec-
trales de I'impulsion. Pour ce faire, un montage 4-f est utilisé et I'interaction non-linéaire se réalise sur
un spectre dispersé spatialement. Plus particulierement, un amplificateur paramétrique optique a été
construit de cette facon et a permis d’amplifier une impulsion tres large-bande de trois cycles optiques
a 1.8 um jusqu’a 13 mJ avec 79 mJ de pompe sans aucune perte au niveau de la largeur du spectre.
De plus, un montage de génération de seconde harmonique a été construit dans un 4-f et les pro-
priétés de I'impulsion de seconde harmonique sont comparées a celles d’'un montage conventionnel.
Il a été observé que la génération dans un 4-f annule le couplage fréquentiel et permet d’obtenir un
spectre de seconde harmonique qui a une relation avec le spectre fondamental linéaire en phase et
quadratique en amplitude, alors que le montage conventionnel utilisant I'espace temporel ne respecte
pas ces relations.

Mots clés : Optigue non-linéaire ; optique ultra-rapide ; optique de Fourier; laser ; amplificateur non-
linéaire ; génération de seconde harmonique.






ABSTRACT

Nonlinear optics is performed by interacting an intense electric field with matter. This interaction gene-
rates new frequencies, which are inaccessible by linear optics. Intense electric field can be obtained
by using ultrashort pulses that are in the order of the femtosecond. However, time-frequency relation
shows that this type of pulse has a large bandwidth. Hence, it becomes difficult to conserve all spec-
tral properties of the laser pulse due to the nonlinear nature of the operator, in particular in the case of
optical parametric amplification and second harmonic generation. This master thesis presents a new
approach for nonlinear optics which divides this operator on multiples shorter bandwidth in a parallel
manner to conserve all spectral properties. To do so, a 4-f setup was built and nonlinear propagation
is realized in a plane where the spectrum is dispersed on a spatial axis. In particular, an optical para-
metric amplifier was built in this manner to amplify a three cycles bandwidth at 1.8 um to 13 mJ with
the use of 79 mJ of pumping without losing any spectrum. Moreover, a second harmonic generation
setup was built in a 4-f and is compared with a regular setup. It will be shown that the generation in
the 4-f setup suppresses the frequency coupling during the nonlinear propagation thus the second
harmonic spectrum has a relation with the fundamental spectrum that is linear in phase and quadratic
in amplitude, while the conventional setup in the temporal domain did not conserve these properties.

Keywords : Non-linear optics; Ultrafast optics; Fourier optics; Laser; Non-linear amplifier; Second
harmonic generation.
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CHAPITRE 1
INTRODUCTION

La vision est probablement le sens qui comble le plus le besoin de curiosité de 'homme. Le vieil
adage dit qu’il est beaucoup plus aisé de comprendre ce que I'on peut voir. Cependant, I'oeil humain
est limité a I'observation de la gamme spectrale dite visible (400 nm-780 nm) et limité par son pouvoir
de séparation (environ une minute d’arc). Afin de dépasser cette limite, 'lhomme a développé des
outils pour contrdler la lumiére et mieux observer la nature qui I'entoure. Ces outils ont permis de
comprendre les comportements de la lumiere comme la réfraction, la réflexion, la diffusion, etc. Au
XX€ siecle, les expériences sur I'effet photoélectrique ont permis de comprendre que la lumiere se
comporte comme des particules de lumiére appelés photons [1]. Chaque photon possede sa propre
énergie E qui est reliée a sa fréquence v grace a la constante de Planck : E = hv. Les phénomenes
qui conservent I'énergie de ces photons sont classés par les physiciens comme étant de I'optique
linéaire. A l'inverse, 'optique non-linéaire est une classification qui regroupe tous les phénoménes
de chimie des photons : deux photons identiques fusionnent ensemble pour n’en faire qu'un avec
le double d’énergie ou encore un photon de grande énergie se scinde en deux photons de moindre
énergie.

Une des premieres démonstrations théoriques d’un effet non-linéaire est I'absorption de deux photons
par Maria Goppert-Mayer en 1931 [2]. Labsorption a deux photons est un processus ou un électron
est promu a un niveau supérieur en absorbant I'énergie de deux photons simultanément. Cepen-
dant, il a fallu attendre plusieurs années avant la premiére observation expérimentale de I'optique
non-linéaire car la probabilité d’occurrence dépend de la présence de plusieurs photons au méme
moment, c’est-a-dire qu’il faut utiliser des sources lumineuses trés intenses pour pouvoir voir un effet
non-linéaire.

Ces sources trés intenses sont apparues avec I'avéenement du laser en 1960 [3] et ont permis la
premiere démonstration expérimentale de I'absorption a deux photons qui a été réalisée par Kaiser
et al. [4]. De plus, pour la premiéere fois, il a été possible d’observer la génération d’'une nouvelle
fréquence [5]. Celle-ci était le double de celle du laser utilisé. Aujourd’hui, on appelle ce phénomeéene
génération de seconde harmonique (GSH). La génération de seconde harmonique est I'équivalent de
I'absorption a deux photons sauf qu’elle se fait vers un état virtuel au lieu de réel forgant ainsi une
désexcitation instantanée de I'électron qui émet un photon avec le double d’énergie. Par la suite, un
ensemble de phénoménes non-linéaires a été observé, permettant d’accéder a des fréquences inac-
cessibles par amplification laser. Le développement de la technologie laser a grandement contribué
au développement de I'optique non-linéaire en offrant des sources de plus en plus intenses.

Un de ces développements technologiques clés dans I'histoire du laser est l'arrivée du blocage de
modes. Cette technique consiste a faire interférer constructivement tous les modes longitudinaux
d’une cavité laser. Cet exploit est réalisé en gérant la dispersion de chacun de ces modes ainsi



qu’en favorisant leur propagation sous forme d’'impulsion ultra-courte d’'une durée inférieure a la pi-
coseconde [6]. Au fur et a mesure que le développement de la technologie permettait d’augmenter
I'énergie de ces impulsions ainsi que de diminuer leur durée, celles-ci sont devenues beaucoup trop
intenses pour pouvoir étre amplifiées de fagon conventionnelle sans endommager les cristaux d’am-
plification. Pour contourner ce probleme d’intensité, I'amplification par dérive de fréquences a été
inventée [7]. Cette technique peut étre décrite schématiquement en trois étapes : a) I'impulsion est
étirée temporellement via I'ajout de dispersion. Pour cela, un couple de réseaux de diffraction est
utilisé. Ce dispositif est appelé étireur. b) Une fois étirée, son intensité pic est fortement diminuée;
I'amplification est alors possible. ¢) Limpulsion amplifiée est compressée en compensant la disper-
sion initialement ajoutée, via un second couple de réseaux. Ce dispositif est appelé compresseur.
Lamplification d’'une impulsion laser par dérive de fréquences est illustrée a la figure [1.1]

Ll A L Ll
Etireur Amplificateur

FIGURE 1.1 — Schématisation de I’'amplification par dérive de fréquences.

\ 4

Un montage classique utilisé pour étirer des impulsions est le montage 4-f [8]. Celui-ci a la particu-
larité de disperser les différentes composantes spectrales d’'une impulsion dans un plan appelé plan
de Fourier. Cette propriété est utilisée abondamment pour manipuler la phase et 'amplitude spec-
trale d’'une impulsion [9-11] afin de générer le profil temporel. Cependant, cette manipulation spec-
trale dans un 4-f n’a été que linéaire jusqu’a présent. Dans le cadre de ce mémoire, le dispositif 4-f
sera utilisé pour deux interactions non-linéaires. Comme nous le verrons, la séparation spatiale des
différentes fréquences permettra de s’affranchir des contraintes usuelles de I'interaction non-linéaire
large bande. Ces deux interactions seront I'amplification paramétrique optique (OPA, ang.) [12] et la
GSH. On classifiera ces interactions comme étant de I’ “optique non-linéaire dans le domaine des
fréquences.” Ce nouveau type d’interaction n’est pertinent que dans le domaine de I'optique ultra-
court : il ne s’applique donc qu’aux impulsions larges bandes.

Tout d’abord, 'OPA et son complément, la génération par différence de fréquences (GDF), sont des
outils indispensables en optique ultra-rapide. En effet, ils permettent d’atteindre des plages spectrales
oU aucun matériau d’amplification linéaire est en mesure de générer des impulsions femtosecondes
et énergétiques. La figure illustre que le nombre de milieux de gain laser supportant des bandes
spectrales femtosecondes est tres faible et qu’il y a un trou important dans la gamme de l'infrarouge
moyen. Il est a noter que cette figure n'est pas a jour sur les derniers milieux de gain et que des
milieux a base de chalcogénure permettent de combler ce trou. Cependant, ceux-ci ne permettent pas
encore des impulsions trés énergétiques. Pour atteindre ces gammes spectrales avec des impulsions
femtosecondes, il faut utiliser des processus non-linéaires qui permettent de changer la fréquence du
laser.

Atteindre le moyen infrarouge avec des impulsions intenses de quelques cycles optiques est perti-
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FIGURE 1.2 — Milieux d’amplification laser. Image tirée de [13].

nent en chimie et en physique ultra-rapide. Ces lasers sont utilisés pour la génération d’harmoniques
d’ordre élevé dans les gaz [14-17] et dans les solides [18-20] de méme qu’en spectroscopie vibra-
tionnelle [21, 22]. Grace a la GDF, il est possible d’atteindre le moyen infrarouge et 'OPA permet
d’augmenter I'énergie de I'impulsion. Toutefois, des problemes d’intensité dans les cristaux comme
dans I'amplification linéaire surviennent et la méme stratégie d’amplification par dérive de fréquences
est employée afin de les contourner. Cela donne lieu a un montage dit d’OPCPA [23]. Grace a cette
méthode, des impulsions dans le moyen infrarouge trés intenses ont été amplifiées jusqu’au niveau
du mJ et avec moins de trois cycles optiques [24-32]. Toutefois, di a la nature limitative des cristaux
non-linéaire, des spectres plus larges et donc des impulsions plus courtes n‘ont pas pu étre am-
plifiés directement par cette méthode. Pour réussir cet exploit, il a fallu avoir recours a des montages
séquentiels d’OPCPA ou chaque amplificateur amplifie sa propre bande spectrale [33-38]. Cepen-
dant, ce genre de montage optique est souvent trés compliqué et peu polyvalent. Dans ce mémaoire,
une méthode plus simple et polyvalente est utilisée pour remplir cette tache et est appelée OPA dans
le domaine de Fourier (FOPA). En quelques mots, cette technique permet I'amplification paralléle des
différentes composantes spectrales de I'impulsion grace a un 4-f permettant ainsi 'utilisation de plus
d’un cristal a la fois.

La deuxieme section de ce mémoire s’attarde a la GSH effectuée dans un 4-f. En optique ultra-
rapide, la GSH est un outil utilisé afin d’atteindre des fréquences dans le bleu jusqu’a l'ultraviolet, des
gammes spectrales qui sont inaccessibles avec des bandes spectrales femtosecondes par amplifi-
cation linéaire. Atteindre ces gammes spectrales est pertinent pour exciter des systémes atomiques
et moléculaires en spectroscopie [39, 40|, pour imiter des phénomenes d’asymétrie de phases en
combinant une onde fondamentale avec sa seconde harmonique [41, |42], pour générer des fais-
ceaux a polarisation circulaire par génération d’harmoniques d’ordre élevé [43, 44] ou pour perturber
la génération d’harmoniques d’ordre élevé et obtenir des harmoniques paires et ainsi controler in situ
la génération [19, 45]. En général, ces faisceaux de seconde harmonique sont difficilement manipu-



lables car la plupart des matériaux absorbent dans cette région. Des lors, il n’existe aucun montage
permettant de mettre en forme une impulsion dans cette gamme spectrale. En effectuant la GSH dans
un 4-f, ces faisceaux sont manipulés plus aisément et il devrait étre possible de transférer directement
toute la technologie de mise en forme d’impulsions dans l'infrarouge vers l'ultraviolet.

Afin de bien comprendre le fonctionnement de ces deux phénoménes non-linéaires dans un montage
4-f, les bases de I'optique non-linéaire ainsi que le fonctionnement d’un 4-f sont revus dans la premiére
section de ce mémoire. Puis, les résultats de ces deux expériences sont élaborés. Ce mémoire se
conclut sur une discussion plus générale sur I'optique non-linéaire dans le domaine des fréquences.



CHAPITRE 2
THEORIE

2.1 Susceptibilité électrique

Cette section vise a expliquer les aspects théoriques d’'une onde électromagnétique se propageant
dans un milieu polarisable de fagon linéaire et non-linéaire. Les démarches suivantes sont inspirées
de [46, 47].

2.1.1 Définitions

Lorsqu’un champ électrique oscillant E(t) se propage dans un milieu, celui-ci déplace les nuages
électroniques et forme un dip6le p(t) = qz(t), ou q représente la charge électrique et = le déplacement
du nuage électronique par rapport a sa position initiale. Si le champ électrique n’est pas trop in-
tense, alors ce déplacement est proportionnel au champ E(t) et le dip6le se comporte comme un
ressort. C’est cette dynamique qui régit la propagation linéaire de la lumiére. Toutefois si le champ
électrique devient trop intense, le déplacement du nuage électronique n’est plus proportionnel a E(t)
et des composantes anharmoniques commencent a apparaitre. Ce sont ces composantes qui ex-
pliqguent I'optique non-linéaire. Pour comprendre les effets macroscopiques de ces dipdles, il faut
introduire le vecteur polarisation du milieu P qui peut étre représenté comme étant une moyenne
volumique des dipdles 7 microscopiques. On exprime ce vecteur en fonction du champ électrique par
un développement en puissance comme suit :

— — — —

P=¢ (X(l) E)+x? - E®) @ E(t) +x® - E(t) @ E(t) ® E(t) + .. ) : (2.1)

ou ¢ représente la permittivité du vide, x les tenseurs de susceptibilité électrique et ® un produit
tensoriel. Le terme en (! est responsable de phénoménes de propagation dits linéaires tels que
I'indice de réfraction et I'absorption. Les termes x d’ordres supérieurs sont responsables des effets
non-linéaires. Les sections suivantes s’intéressent a ce vecteur polarisation du milieu dans son aspect
linéaire puis non-linéaire. La suite du développement s’appuiera aussi sur les équations de Maxwell



qui sont rappelées ici :

V- D(t) = p(t) (2.2a)
V-B(t)=0 2.2b)
V x B(t) = —agf) (2.20)
3 o 0D()
D(t) = E(t) + P(t) (2.2¢)
Bt) = o (ﬁ(t) + ]\7[(75)) (2.2f)

ot D est induction électrique, p est la densité de charges électriques, B et H sont appelés champs
magnétiques, J est la densité de courant, j est la perméabilité du vide et M est 'aimantation. Dans
le reste de ce mémoire, on considéra que p, J et M sont nulles. A partir des équations et
on peut dériver I'équation d’onde en utilisant I'identité vectorielle V x (V X E) =V (ﬁ : E) —~ V2E :

&=
|

V(V-E) - V?

V2E = jig—=—- (2.3)

Notons que le premier terme (V(V - E)) est nul en optique linéaire & cause des équationset@
(en assumant p = 0) et en optique non-linéaire il est négligeable face au deuxiéme terme V2E.

2.1.2 Biréfringence

Pour commencer, considérons uniquement la portion linéaire du vecteur polarisation du milieu. Ainsi,
I'équation d’onde peut s’exprimer comme suit :

0%E ¢ O*E

243 _
VIE = oot 5 = Ggm

(2.4)
ou ¢ est la vitesse de la lumiére dans le vide et ¢, = 1 + x(!) est la permittivité relative du milieu.
D’ordinaire, on présente l'indice de réfraction comme étant n = ,/¢,. Toutefois, cette définition est
uniquement valide pour des milieux isotropes. Si le milieu est anisotrope, I'indice de réfraction dépend
de la direction de I'onde électromagnétique car la permittivité relative s’exprime comme un tenseur
d’ordre deux, diagonalisable.
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Pour trouver l'indice de réfraction pour une direction donnée, on peut dériver des équations de Max-
well : 'équation de Fresnel et I'équation des modes. Pour ce faire, on suppose une onde avec un vec-
teur d’onde k, une pulsation w, une amplitude A et une polarisation ¢€tels que E(t) = Ae*exp"(’;"?*w'f).
Par la suite, on utilise la relation de dispersion k/n = ky = w/c et 'équation d’onde [2.3|qui devient

—(E E)E—i— K*E = ,uoeoerw2E: = kgerﬁ (2.5)
En développant cette derniére équation, on trouve I'équation de Fresnel :

21.2 21.2 21.2
nmkx nyky nzkz

2 _ 2 2 _ 2 2 _n2
n®—ny n°—ny n*—n;

-0 (2.6)

ou les k; représentent les composantes i du vecteur d’'onde k& normalisé. Pour utiliser cette équation,
on se place dans la condition ou une des composantes k; est nulle et on trouve I'équation de deux
ellipses dont la distance entre I'origine et la surface représente la valeur de I'indice de réfraction. Le fait
que le résultat de I'équation de Fresnel donne deux ellipses est lié au fait que le champ électrique peut
avoir deux polarisations différentes : chaque polarisation subit son propre indice de réfraction. Si ces
deux indices de réfraction sont identiques pour toutes les directions de I'onde, on parle d’'un milieu
isotrope. Dans le cas contraire, on parle d’'un milieu biréfringent. Il existe deux familles de milieux
biréfringents. La premiére est appelée milieu uniaxial, ou n, # n, = n,. Si n, > n, = n, (resp.
n, < ngy = ny), il sagit d’'un milieu uniaxial positif (resp. négatif). La seconde famille est appelée
milieu biaxial, ot n, > n, > n,. Pour tous les milieux biréfringents, si la polarisation subit toujours
le méme indice de réfraction peu importe la direction de I'onde, on dit qu’elle subit un indice de
réfraction ordinaire. A l'inverse, s'il varie, on parle d’un indice extraordinaire. |l existe dans les milieux
biréfringents un axe ou les deux polarisations subissent le méme indice, on appelle cette direction
'axe optique. Dans un milieu uniaxial, cet axe est confondu avec I'axe z. Dans un milieu biaxial,
il existe deux axes optiques qui sont situés dans le plan zOz. On peut représenter la variation de
lindice de réfraction avec des surfaces, dites d'indices, comme a la figure [2.1]

Numériquement, résoudre I'équation de Fresnel pour trouver l'indice de réfraction n’est pas aisé a
cause de ses nombreuses singularités. Cette tache est plus aisée en utilisant 'équation des modes.
Pour la dériver, il faut repartir de I'équation et utiliser la définition du champ électrique en fonction
de l'induction électrique E = ¢, D/¢,. Ainsi,

N . B
—n2k2 (k : E) f+ 2R E = k2=
€0
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FIGURE 2.1 — Surface d’indice pour un milieu a) uniaxial positif, b) uniaxial négatif et c) biaxial

(I-P) ' D= (2.7)

:w‘ @l

ou, | est la matrice identité et P, = k- k est la matrice de projection du vecteur k. Cette équation est
une équation au valeur propre (H |/) = X |1)) dont les valeurs propres de la matrice (I — P;) - ¢! sont
1/n2. Une des trois valeurs propres sera toujours zéro, car un champ électrique ne peut avoir que deux
polarisations orthogonales. Les vecteurs propres de cette équation sont les vecteurs D et indiquent
la polarisation de I'induction électrique. Il est important de noter que dans un milieu biréfringent le
vecteur D n'est plus forcément colinéaire avec E.On peut trouver, en manipulant les équations de
Maxwell, que les éléments du triplet k, D et B sont toujours orthogonaux. Par conséquent, le vecteur
de Poynting S, qui est toujours perpendiculaire aux champs E et B, n'est plus toujours colinéaire avec
k. Cette situation apparait quand la lumiére se propage avec une polarisation sur I'axe extraordinaire.
Comme le vecteur de Poynting représente la direction du flux de I'énergie, il est possible d’avoir
deux faisceaux polarisés orthogonalement qui rentrent avec une incidence normale dans un milieu
biréfringent, mais qui en ressortent spatialement séparés. On parle alors de double réfraction telle
qu'illustré a la figure 2.2l Ce phénomeéne est nuisible en optique non-linéaire, car il réduit la longueur
d’interaction sur laquelle deux faisceaux ont un bon recouvrement spatial. Pour éviter cet effet nuisible,
il faut soit utiliser des cristaux plus courts ou bien des faisceaux plus larges.

2.1.3 Dispersion

Dans le vide, n(w) = 1, la relation de dispersion est donc donnée par k(w) = w/c et évolue linéairement
avec w. Dans des milieux tels que l'air, I'eau ou n'importe quel milieu optique, des effets de dispersion
apparaissent, amenant une déformation de I'impulsion. Lorsque la variation de I'indice de réfraction du
milieu avec la pulsation est faible, on peut effectuer un développement limité du vecteur d’'onde k(w)



FIGURE 2.2 — Double réfraction a travers un cristal de calcite, image tirée de

et de la phase spectrale ¢p(w) = k(w)L + ¢o au voisinage de la pulsation centrale w de I'impulsion :

d3k

d(w) —do dk 1 d?k 1
L = klwo) + dw (w = wo) + 2 dw? oo 6 dw3 w0

wo

(w—wp)? + (w—wo)®+... (2.8)
Le terme ¢, donne la phase de la porteuse du champ électrique au sommet de I'impulsion. Le pre-
mier terme d’ordre zéro est lié a la vitesse de phase vy = wy/k(wg) d'une impulsion. La vitesse de
phase représente la vitesse avec laquelle la porteuse en dessous de I'enveloppe se propage. On
verra dans une section suivante qu’en optique non-linéaire, il est important de faire coincider les vi-
tesses de phase des différentes impulsions. Ensuite, le terme de premier ordre est lié a la vitesse
de groupe v, = dw/dk qui représente la vitesse de propagation de I'enveloppe. C’est a cette vitesse
que I'énergie dans I'impulsion est transportée. Lors d’'un processus non-linéaire, il est nécessaire
d’assurer que les différentes impulsions participant au processus aient la méme vitesse de groupe,
assurant ainsi un recouvrement temporel lors de linteraction avec le milieu non-linéaire. Ce terme
n’a aucune conséquence sur la durée d’'une impulsion. Par contre, les termes d’ordre supérieur af-
fectent la durée de I'impulsion. Le terme d’ordre deux, appelé dispersion de la vitesse de groupe,
a pour effet d’affecter la phase temporelle d’'une impulsion de fagon symétrique. Physiquement, on
peut expliquer ce phénomene en remarquant que certaines longueurs d’'onde se propagent a des
vitesses de phase différentes dans le matériau. Si le matériau a une dispersion dite normale, les
longueurs d’onde bleues se propageront plus lentement que les rouges a l'intérieur de I'impulsion et
I'inverse pour une dispersion anormale. Si la dispersion initiale a I'intérieur méme de I'impulsion est
de signe opposé a celle du matériau, il est possible de comprimer I'impulsion temporellement en la
propageant dans le matériau. Finalement, le terme d’ordre trois étire une impulsion temporellement
de fagon asymétrique est généralement positif dans un matériau et difficile a compenser. Ces effets
de la phase spectrale sur I'impulsion dans le domaine temporel sont illustrés a la figure 2.3
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FIGURE 2.3 — Evolution d’une impulsion temporelle avec de la dispersion spectrale : a) sans dispersion, b) disper-
sion du premier ordre, c) dispersion du deuxiéme ordre et d) dispersion du troisieme ordre

2.1.4 Meélange a trois ondes

Dans cette section, on reprend I'équation d’onde mais en incluant le vecteur polarisation non-
linéaire du milieu PN d’ordre deux de I'équation

V2E-ZZ 2o S (2.9)

Pour simplifier cette équation et comprendre les effets non-linéaires en jeu, on approxime le champ
électrique et le vecteur polarisation du milieu comme des ondes planes monochromatiques se déplagant
en z, ie. E = Aceik=—w1) ot P = pgeilk=—«t) On considére également que I'enveloppe varie
lentement par rapport a la longueur d’onde : ‘i,%é‘ < k%. A cause de ces deux approximations,
ces équations sont tres mal adaptées pour la propagation non-linéaire d’impulsions ultra-courtes
Néanmoins, ces approximations permettent d’obtenir un résultat analytique qui autrement devrait étre
trouvé numériqguement, comme cela a été fait par Brabec et Krausz [49]. En faisant les approxima-
tions décrites plus haut et en supposant que trois champs électriques (1, E> et E3) sont impliqués
dans la propagation non-linéaire, I'équation d’onde se développe comme :
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ou on a introduit les parametres Ak = k1+ky—ks appelé 'accord de phase et Aw = w;+wy—w3 appelé
I'accord d’énergie. Ces parametres sont le reflet des principes physiques de la conservation de la
qguantité de mouvement et de I'énergie respectivement. D’ordinaire, on laisse tomber I'aspect vectoriel
de cette équation en effectuant les produits avec le tenseur x(? /2 et on introduit le paramétre non-
linéaire effectif, d.; ¢, défini a I'’équation Les paragraphes suivants vont détailler cette équation
en développant les parametres suivants : le paramétre non-linéaire, I'accord d’énergie, la relation des
phases absolues et I'accord de phase.

d = ﬁ - —
eff = €3 * 5 ® e1€e2 (2.11)

Le tenseur x(? est le paramétre qui dicte I'efficacité du processus non-linéaire d’ordre deux. Dans
la plupart des matériaux, ce tenseur est nul, car il faut que le milieu soit non-centrosymétrique :
il existe une dissymétrie spatiale des charges. Cette condition exprime que le milieu posséde une
préférence a étre polarisé par un champ électrique positif par rapport a un champ négatif. Si cette
condition n’est pas remplie, 'onde non-linéaire générée par le champ positif aura tendance a interférer
destructivement avec I'onde générée par le champ négatif. Ainsi, les effets non-linéaires d’ordre deux
sont effectués dans des cristaux ou dans des zones d’interactions tres fines pour éviter ce genre de
phénomeénes d’'interférences destructives. Cet argument est valide pour toute polarisation non-linéaire
d’ordre pair. Fait intéressant, une excitation sur un axe peut en générer une autre sur un autre axe
car le tenseur d’ordre trois non-lingaire d = x(?) /2 posséde des termes hors-diagonaux. Comme c’est
un tenseur d’ordre trois, il faudrait 27 éléments pour le représenter. Toutefois, a cause de la symétrie
du probléme comme la permutation des champs électriques, il est possible de diminuer ce nombre
a 18 éléments indépendants. Ce nombre peut étre encore réduit en utilisant la symétrie du cristal et
usuellement un cristal n’a que deux ou trois éléments indépendants. Typiquement, d est représenté
comme une matrice 3x6 ou chaque ligne représente les axes x, y et z et les colonnes représentent
deux champs polarisés en (1) z et z, (2) y ety, (3) z et 2, (4) y et z, (5) = et z et (6) x et y. Ce tenseur
est utilisé afin de déterminer le vecteur polarisation du milieu a partir des champs électriques incidents
comme présenté a I'équation[2.12] En étudiant ce tenseur, on peut savoir la force du phénomene non-
linéaire et les polarisations nécessaires pour le réaliser. Par exemple, le parametre di5 = d2; du BBO
vaut 2.2 pm/V et ds3 du LiINbO3 vaut 28 pm/V [50] par contre ce dernier est difficile a exploiter a cause
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des relations de polarisations comme il sera présenté a la section sur I'accord de phase.
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Le prochain paramétre étudié de I'équation est I'accord d’énergie Aw. Pour ne pas obtenir
une solution oscillante dans le temps, ce parameétre doit absolument étre nul. Cependant, il existe
différentes combinaisons qui permettent de remplir cette condition. En fait jusqu’a présent, nous
n’avons considéré que des champs électriques complexes et avons omis son complexe conjugué
qui transporte une fréquence "négative”. En effet, un champ électrique est toujours réel et donc il
possede a la fois la fréquence positive et négative. Cet ajout permet de classifier les effets non-
linéaires a trois ondes selon la fréquence générée. La figure [2.4] résume toutes ces possibilités dans
des diagrammes d’énergie de Jablonski. La définition des acronymes est la suivante : amplification
paramétrique optique (OPA, ang.), génération par différence de fréquences (GDF), génération de se-
conde harmonique (GSH), génération par somme de fréquences (GSF), rectification optique (RO) et
effet électro-optique (EEO).

' w \} Cristal
@ non-linéaire

e

w, OPA

1 »; GDF

FIGURE 2.4 — Diagramme d’énergie de Jablonski pour les mélanges a trois ondes

Finalement, le dernier parameétre de I'équation développé dans cette section est la relation de
phase entre les ondes. Dans I'exemple donné dans I'équation gu’on peut maintenant identifier
comme étant une GSF, on voit que I'amplitude A complexe du champ 3 dépend du champ 1 et du
champ 2 donc on peut écrire que la relation de phase est la suivante [51] : ¢35 = ¢1 + ¢2 + 7/2, oU
7 /2 provient du fait que les champs 1 et 2 sont multipliés par i. Pour généraliser cette équation aux
autres phénoménes non-linéaires, il suffit de changer le signe de ¢; a chaque fois qu’on utilise A} au
lieu de A;.
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2.1.5 Accord de phase

Laccord de phase Ak est le parameétre le plus important expérimentalement de I'équation Lac-
cord de phase est un paramétre qui décrit physiquement sur quelle distance les trois ondes restent
en phase. Si 'accord de phase est non-nul, alors 'onde générée, en milieu de propagation, par effet
non-linéaire commencera a interférer destructivement avec 'onde générée en début de propagation.
Comme pour I'accord d’énergie, on va vouloir que ce parametre soit nul avec une certaine tolérance.
Si on développe 'accord de phase Ak = 271 (n1/A1+n2/Aa—n3/A3) = 0,00 k = n/\, on remarque que
le seul parametre libre pour réussir I'accord de phase entre les trois ondes est 'indice de réfraction,
les longueurs d’onde sont fixées par 'accord d’énergie. A cause de la dispersion des matériaux ex-
posés a la section il est quasiment impossible d’obtenir un accord de phase dans un milieu
isotrope. La stratégie est alors d'utiliser des cristaux biréfringents et de profiter du fait qu’ils ont deux
courbes de dispersion. On oriente ces milieux de fagon a ce que I'accord de phase soit réalisé. Pour
profiter de ces deux courbes de dispersion, il faut absolument qu’un des champs ait une composante
orthogonale aux autres. On classifie les interactions non-linéaires selon le schéma des polarisations
en jeu. Si les trois champs ont la méme polarisation, on parle d’'un type 0. Ce type d’'interaction est
impossible dans un milieu dispersif, donc il n’est pas possible d'utiliser le parameétre non-linéaire dss
du LiNbOs par ce genre de schéma. Si la fréquence la plus élevée est polarisée perpendiculairement
aux deux autres, on parle d'une interaction de type I. Enfin, si les deux fréquences les plus faibles
sont polarisées perpendiculairement, on parle d’'une interaction de type Il. Il est a noter que I'accord
de phase est en fait une relation vectorielle, il est donc possible de faire interagir des ondes dans des
directions différentes tant que la somme vectorielle de I'accord de phase est nulle. Pour une interac-
tion fortement non-colinéaire, le recouvrement spatial lors de la propagation des différents faisceaux
est faible. Cela limite la longueur effective de propagation non-linéaire.

Une autre stratégie pour obtenir 'accord de phase est de venir changer périodiquement le signe
du champ généré exactement au moment ou 'onde commence a interférer destructivement. Pour
réussir & changer le signe du champ généré, on inverse le signe du x(?). Techniquement, on réalise
ceci en appliquant un fort champ statique sur un domaine du cristal, on répéte cette inversion de fagon
périodique pour obtenir un accord de phase dit par domaines inversés ou un quasi-accord de phase.
On calcule le pas du domaine A tel que I'accord de phase soit nul : Ak = k; + ko + ks + 27 /A = 0.
Puisqu’on inverse le domaine tout juste avant que 'onde commence a interférer destructivement,
le coefficient non-linéaire est Iégerement moins efficace par un facteur 7. La figure présente
I'évolution dans un plan complexe de I'onde générée pour les différentes stratégies d’accord de phase.

En regle générale, I'accord de phase n’est parfaitement nul que pour une seule longueur d’onde. Or,
une impulsion femtoseconde est large spectralement. Par conséquent, il faut définir un parametre
pour définir I'accord de phase sur une large bande spectrale. Ce parametre est I'épaisseur du cristal
L. et s’obtient et intégrant I'équation [2.10| par rapport a z et en supposant que les enveloppes A, et
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FIGURE 2.5 — Evolution de I'amplitude complexe du champ généré quand a) il n’y a pas d’accord de phase, b) un
accord de phase par biréfringence et c) un accord de phase par domaines inversés. Chaque fleche noire représente
une onde générée dans le cristal non-linéaire sur une longueur infinitésimal d: et la fleche rouge représente I'in-
terférence de toutes ces ondes.

A, varient lentement par rapport I'exponentielle complexe. On obtient alors I'équation suivante :

I3  sinc? <N;LC> (2.13)

ou I3 x |A3|2 est une intensité. Typiquement, on dit qu’il y a encore accord de phase tant que la valeur
sinc? est supérieur a 0.5, ce qui correspond & une largeur spectrale de 70 fs pour doubler du 800nm
pour un cristal de BBO épais de 0.5 mm. Pour obtenir une idée de la largeur de bande spectrale, on
peut faire un développement de Taylor de Ak autour de w.

dAk 1 d’Ak
Ak(w) = Ak(wo) + m (w — OJ()) + 5 W
wo

wo

(w—wo)?+... (2.14)

Le terme a l'ordre zéro, Ak(wy), sera toujours nul et le terme du premier ordre impliquera des ex-
pression du type % qui est lié a la vitesse de groupe comme présenté dans la section De ce
développement limité, on comprend que la condition d’'un accord de phase large bande repose sur
I'accord des vitesses de groupe. Il est tres difficile d’avoir a la fois un accord de phase et un accord
des vitesses de groupes dans un milieu dispersif pour une géométrie colinéaire. En OPA, on donne
un léger angle non-colinéaire entre les faisceaux pour que la projection des vitesses de groupe soient
identiques et ainsi avoir un accord de phase large-bande ; on parle alors d’'un NOPA (Noncollinear
OPA)[52, |53]. La figure [2.6] présente le schéma d’un NOPA.

Finalement, une nouvelle technique a récemment été développée pour un accord de phase tres large-
bande appelée la conversion de fréquence par processus adiabatique [54]. Elle utilise un cristal avec
des domaines inversés dont le pas du domaine varie tout le long du cristal. Lobjectif est d’avoir un
accord de phase qui varie lentement le long de I'axe de propagation du cristal passant d’une valeur
négative a positive. Il faut que I'accord de phase varie lentement le long de I'axe de propagation pour
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FIGURE 2.6 — Différence entre le schéma d’un OPA et d’un NOPA. Chaque rectangle coloré représente une impulsion
laser a une fréquence donnée.

respecter le critére d’adiabaticité :

3
2

(K2 + AK2)
|5

<

'dM (2.15)

dz

ou « est le coefficient de couplage et est lié a d.rs. Pour respecter ce critére, des cristaux longs de
quelques cm sont utilisés. Cependant, les impulsions doivent étre allongées temporellement jusqu’a
plusieurs picosecondes afin d’éviter des effets de vitesses de groupe qui réduisent le recouvrement
temporel entre les ondes. Bien que cette méthode soit utilisable dans le cadre de cette maitrise, elle
n'a pas été étudiée.

2.1.6 Génération de seconde harmonique

La génération de seconde harmonique est le cas dégénéré des mélanges a trois ondes ou deux
ondes de méme fréquence sont utilisées pour générer une troisieme avec le double de la fréquence.
Quantiguement, deux photons de pompe fusionnent pour donner un photon deux fois plus énergétique.
Léquation peut donc se réécrire comme suit :

dAgw _ thawdesy 1o ink
— A2 giAkz 2.1
dz 2N9, w® (2.16)

ou les indices 2w et w font référence aux faisceaux de seconde harmonique et de pompe respec-
tivement. On peut écrire une équation similaire pour la variation de A,. Cependant, on se place
généralement dans la condition de pompe non appauvrie et on approxime cette dérivée comme étant
nulle. La condition de pompe non appauvrie correspond a la condition ou I'énergie de pompe est des
ordres de grandeur supérieure a I'énergie du faisceau de seconde harmonique. Par conséquent, le
transfert d’énergie du faisceau de pompe au faisceau de seconde harmonique est négligeable de-
vant I'énergie initiale du faisceau de pompe. Ainsi, I'équation [2.16] se résout avec la condition initiale
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Az, (z = 0) = 0 pour donner :

Ao, = KA2 -iz-sinc (i’”) gifkz (2.17)

ou K est un parametre de couplage. On retrouve le sinc de I'accord de phase comme attendu. On
remarque aussi que l'intensité de la seconde harmonique dépend quadratiquement de la longueur
du cristal et de l'intensité du faisceau de pompe. Cette relation quadratique avec la pompe se com-
prend par le fait que la GSH nécessite deux photons de pompe pour générer un photon de seconde
harmonique.

2.1.7 Amplification paramétrique optique

Lamplification paramétrique peut étre vue comme le processus quantique inverse de la génération
de seconde harmonique ou plus généralement de la somme de fréquences : un photon de grande
énergie est scindé en deux photons d’énergie plus faible. Pour déterminer avec quel ratio I'énergie est
distribuée entre ces deux nouveaux photons, on utilise une autre onde comme intrant du systeme.
Cette deuxieme onde, appelée signal, est amplifiée car elle gagne des photons aux dépens de la
pompe. Par conservation de I'énergie, une nouvelle onde est générée, celle-ci appelée idler. Si on
s’'intéresse a I'amplification du signal, on dit qu’on fait de I'OPA, par contre si c’est la génération
de lidler qui importe, alors on dit qu’'on fait de la GDF. Toutefois, ces deux processus sont indisso-
ciables. Les équations du mélange a trois ondes pour ce phénomeéne peuvent s’écrire sous la forme
du systeme d’équations couplées suivant :

dA,  ikedess

_ A A iAkz .
7 . pA;e (2.18a)
dA; 1kid, . i
y — L If ApAsezAk:z (218b)
z n;
Ay _ hyless 4 g ik (2.18c)
dz Ny s '

ou les indices s, i et p font référence au signal, a I'idler et la pompe respectivement. Pour uniformiser
le systeme d’équations, on peut faire le changement de variables suivants ®; = /n;/w;A; :

d(I)s . * At AkZ

o = ind,Pje Ak (2.19a)
d®; . * AiAkZ

o = ik®yPje Ak (2.19b)
P .
@y _ ik D@ 1Ak (2.19¢)
dz
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c NpNsN
® est I'équivalent du flux de photons. Les intégrales premiéeres, I'équivalent des constantes du mou-

vement en mécanique, de ces équations permettent de dériver les relations de Manley-Rowe qui
stipulent que :

m; = |®,|% + | D] (2.20a)
ms = |®,|° + | @] (2.20b)

ou m; et m, sont des constantes. Physiquement, ces constantes stipulent que le nombre de photons
doit rester constant : pour chaque photon de pompe scindé, il faut un photon de signal et un photon
d’idler. Il est important de noter qu’en OPA, le processus de génération de somme de fréquences est
aussi possible comme le décrit I'équation Dans cette situation, il faut qu'un photon de signal
et un d’idler soient utilisés pour générer un de pompe. Ces deux processus, 'OPA et la GSF, sont
toujours en compétition et c’est l'intensité relative des faisceaux qui détermine lequel de ces deux
phénoménes domine. Si la longueur de propagation le permet, l'intensité de chacun des faisceaux
oscille car le processus dominant change tout au long de la propagation. La figure présente ce
genre d’oscillations. Ainsi, la longueur d’un cristal doit étre judicieusement choisie pour éviter ces
oscillations.

—— Pompe
-. | ] Signal
\ / \ [ — Idler

J/
N
/
R

Flux de photons
c © o ©

0 2 4 6 8 10 12 14
Longueur normalisée

FIGURE 2.7 — Oscillation de I'intensité des faisceaux dans un OPA en fonction de la longueur pour un accord de
phase parfait avec les conditions initiales d’une pompe beaucoup plus intense que le signal et un idler d’'une
intensité nulle.

Un dernier point a noter a propos des équations couplées de 'OPA est la phase de l'idler. Comme
on peut le voir dans I'équation [2.19b] I'amplitude de I'idler générée est proportionnel a i®,®;. Par
conséquent, la phase de I'onde générée peut s’écrire comme ¢; = ¢, — ¢s+m/2, ou le pi/2 provient du
i. Cette relation est trés intéressante pour des impulsions de quelques cycles optiques car elle permet
de stabiliser la phase de la porteuse sous I'enveloppe (CEP, ang.)[51]. En effet, si la phase du signal
est dérivée linéairement de la phase de la pompe, alors celle de l'idler est stabilisée passivement
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de toutes fluctuations de la phase de la pompe en amont du processus de GDF. Pour s’assurer que
la phase du signal reste une relation linéaire de la phase de la pompe, il est important de stabiliser
la génération du signal (souvent réalisée grace a un supercontinuum) et la différence de parcours
optique entre ces deux ondes.

Les équations de 'OPA ne peuvent se résoudre analytiguement sans faire des approximations. Nor-
malement, on fait les approximations de la pompe non appauvrie % = 0 et de l'accord de phase
parfait Ak = 0 et on utilise les conditions initiales ®;(z = 0) = &4 et ®;(z = 0) = 0 pour résoudre les
équations :

O, (2) = Pgocosh (k| Py| 2) (2.21a)
®;(2) = i®sosinh (k || 2) (2.21b)

Comme on considére I'amplitude de pompe constante, il n’est pas possible de voir les oscillations de
la figure [2.7] Par contre, on peut voir que dans le cas limite ou z tend vers ['infini, les flux de photons
sont similaires car I'apport initial de ®4, devient négligeable et que les photons de signal et d’idler
sont générés en paires (conditions de Manley-Rowe).

Dans la situation ou I'accord de phase n’est pas parfait, 'équation a aussi une solution analytique,
mais elle n’est pas simple & analyser. A la place, on peut refaire I'approximation qui méne au sinc de
I'équation et développer le terme Ak en série de Taylor :

dAk

0= Ak~ Ak(ws) + .
dks  dk;
dw, B dw,

dks dkil dwi

_dws B dw; dwg

o~ 1L (2.22)

Vgi Vgs

(w—ws)+ ...

0~ —

0~

Ainsi, pour réaliser un OPA large bande, il faut que les vitesses de groupe du signal et de l'idler soient
similaires. Cette situation est toujours vraie dans le cas dégénéré ou w; = w;, mais cette situation
n'est pas tres intéressante parce que les deux ondes n’ont pas les mémes phases et cela méne a
des problemes de stabilité di a des interférences entre les deux ondes. Pour réaliser cette condition,
on utilise le fait que la relation de Ak est une relation vectorielle et on donne un Iéger angle non-
colinéaire entre ces deux ondes de telle sorte que la projection de la vitesse de groupe selon I'axe
z soit nulle. Cela donne lieu a un schéma d’amplification NOPA comme présenté a la figure
Techniquement, comme l'idler n’est pas injecté initialement, c’est un lIéger angle non-colinéaire entre
la pompe et le signal qui est réalisé et on choisit un cristal avec un accord de phase de telle sorte que
lidler est généré avec I'angle voulu pour satisfaire la condition de I'équation [2.22]
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Finalement, tout comme I'amplification laser linéaire, la technologie OPA a d{ évoluer pour faire face
aux problemes d’intensité des impulsions femtosecondes. La solution retenue pour contourner ce
probleme a été la méme que pour les premiers lasers femtosecondes, la CPA. Lorsque cette tech-
nique est utilisée dans le cadre d’un OPA, on dit qu’on a un OPCPA [23]. En utilisant intelligemment
les courbes de dispersions, des OPCPA amplifiant des impulsions de 10 fs ont été réalisés 37].
Cependant, contrairement a 'amplification laser linéaire qui utilise des cristaux qui emmagasinent
I'énergie de pompe, I'amplification non-linéaire possede un gain instantané qui dépend du profil tem-
porel de la pompe. Cette différence fait en sorte qu’en OPCPA, on peut voir apparaitre un phénoméne
de réduction de la bande spectrale par le gain. Comme la pompe a un profil temporel, le gain de
I'OPCPA varie temporellement de telle sorte que les ailes de I'impulsion amplifiée subissent moins de
gain. Or, les ailes de I'impulsion sont aussi les ailes de son spectre di a la dispersion d’ordre deux
lors de I'étirement. Cette situation est illustrée a la figure et a pour effet de diminuer la largeur
spectrale et par conséquent d’allonger I'impulsion dans le domaine temporel aprés recompression.
Il est alors tres difficile d’amplifier des impulsions de quelques cycles optiques en OPA ou OPCPA.
Pour réussir cette tache en OPCPA, on est obligé de travailler proche du cas de dégénérescence
(wp = 2w) afin que le signal et I'idler est la méme vitesse de groupe.

FIGURE 2.8 — Visualisation temporelle d’'une amplification en OPCPA. On remarque que les ailes de I'impulsion a
amplifier, qui sont aussi les ailes spectrales, voient une intensité de pompe plus faible.

2.1.8 Mélange a quatre ondes

Cette section traitera de deux phénoménes non-linéaires d’ordre trois (voir équation [2.1) : 'automo-
dulation de phase (SPM, ang.) et les réseaux transitoires (RT). Ces phénoménes impliquent quatre
ondes de méme fréquence, donc toujours en accord d’énergie et de phase. La susceptibilité d’ordre
trois est une propriété qui existe dans tous les matériaux indépendamment de leur symétrie, contrai-
rement a la susceptibilité d’ordre deux. Elle implique trois ondes pour en générer une nouvelle, d’ou
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son appellation de mélange a quatre ondes.

On peut reprendre I'équation [2.1] et développer le terme a I'ordre trois pour la SPM et les RT :

P = ¢\ E* EEei(Akz—Awt) (2.23)

Dans une situation compléetement colinéaire entre ces quatre ondes et sachant que I'argument de
I'exponentielle est nul, on peut faire apparaitre une expression qui ressemble a la polarisation linéaire.
En effet, si on regroupe la polarisation linéaire et d’ordre trois :

D =eE +PY 4+ PO — ¢ (er + X(3)\E|2) E, (2.24)

on obtient une expression de la permittivité relative augmentée, dont on peut extraire I'indice de
réfraction via un développement de Taylor, qui donne n ~ ng + np|E|? ol ny = x®) /2n est l'indice
de réfraction non-linéaire. Ainsi, I'indice de réfraction que voit 'onde dépend de l'intensité de celle-ci :
c’est ce qu’on appelle I'effet Kerr. Comme l'intensité d’'un faisceau n’est pas uniforme dans le temps et
I'espace cela donne lieu a deux effets distincts. Dans I'espace, si le faisceau a un profil non-uniforme,
disons Gaussien, alors I'indice de réfraction vu par ce faisceau variera dans I'espace et cette variation
aura un effet similaire a celui d’'une lentille : le faisceau va commencer a s’auto-focaliser. On utilise
ce phénomene pour réaliser le blocage de modes dans un oscillateur femtoseconde : en placant un
diaphragme dans l'oscillateur, on favorise la création d’impulsions intenses qui s’auto-focalisent, car
celles-ci subissent moins de perte en passant a travers le diaphragme. Dans le domaine temporel,
I'effet Kerr agit sur 'impulsion via 'automodulation de phase (SPM). Puisque I'impulsion a un profil
temporel, l'indice de réfraction qu’elle subit varie dans le temps et cela affecte la phase accumulée a
I'intérieur méme de I'impulsion.

¢ = —wot + kz = —wot + % (no + na| EJ?) 2 (2.25)

On peut associer a cette phase une pulsation instantanée w;, définie comme :

d¢ wonzz d|E|?
—— = W; =Wy — .

dt c dt

(2.26)

Par conséquent, de nouvelles fréquences apparaissent dans I'impulsion. Un décalage des fréquences
vers le rouge est observé sur le front montant de I'impulsion, tandis qu’'un décalage des fréquences
vers le bleu apparait sur le front descendant. Cela introduit une dispersion normale au sein de I'impul-
sion. Ce phénoméne de SPM est utilisé pour générer des nouvelles fréquences dans une impulsion.
De plus, en compensant la dispersion a l'intérieur de I'impulsion, il est possible de raccourcir la durée
des impulsions. Cette technique permet d’atteindre des durées d’impulsions de quelques cycles op-
tiques.

Intéressons-nous désormais a la création d’'un RT. Pour réaliser un RT, on focalise trois faisceaux
séparés spatialement et se propageant non colinéairement, comme indiqué sur le schéma figure
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Au point de focalisation, I'intensité est suffisamment élevée pour réaliser un effet non-linéaire
d’ordre trois et 'accord de phase est tel qu’'un nouveau faisceau sera généré dans le coin du carré
ou il manquait un faisceau initialement. Une fagon plus intuitive de comprendre ce phénomene est
d’imaginer que les deux premiers faisceaux (un et deux dans la figure [2.9) interferent entre eux et
forment un patron d’interférence de franges linéaires. Ce patron d’interférence est assez intense pour
subir de I'effet Kerr et un réseau transitoire d’indice de réfraction est alors généré dans le milieu. Le
troisieme faisceau voit ce réseau et diffracte pour créer un quatrieme faisceau. Cet effet sera utilisé
pour créer une porte temporelle trés rapide car le réseau n’est présent que pendant la durée des
impulsions un et deux.

FIGURE 2.9 — Schéma optique d’un réseau transitoire

2.2 Mesure de durées par FROG

La mesure de durée d'impulsions femtoseconde n’est pas une tache triviale. En effet, I'électronique
n’est pas en mesure de reconstruire une impulsion ultra-courte car la période d’échantillonnage est au
mieux de quelques picosecondes, ce qui est largement insuffisant pour une impulsion femtoseconde.
A la place, il faut utiliser des méthodes d'interférence spectrale (ex : SPIDER ou WIZZLER) ou bien,
comme il sera développé par la suite, des méthodes d’auto-corrélation résolues spectralement.

21



2.2.1 Fenétrage optique résolu en fréquences

La technique FROG repose sur la technique d’auto-corrélation d’une impulsion optique avec elle-
méme pour mesurer sa durée. Lauto-corrélation d’'un champ s’exprime comme suit :

/ Y BBt — r)dt (2.27)

ou 7 est le délai entre deux impulsions. Expérimentalement, on réalise ce genre de mesure en utilisant
un interférométre de Michelson et en plagant une photodiode ou tout autre détecteur lent en sortie.
On mesure I'énergie totale £ en fonction du délai ~ entre les deux impulsions :

Em(r) = /Oo E(t) + E(t — ) dt (2.28)
—00

Lexpression dans I'intégrale donne trois termes dont deux qui sont les intensités des deux champs et
un troisieme qui est I'auto-corrélation de I'équation[2.27] Cependant, I'auto-corrélation ne permet pas
de connaitre la durée d’'une impulsion, car elle est en fait une mesure de la longueur de cohérence
des champs et elle permet d’obtenir la durée de I'impulsion la plus courte que son spectre lui permet
de supporter. On utilise cette mesure de longueur de cohérence pour obtenir la densité spectrale
de puissance de I'onde par transformée de Fourier, c’est ce qu’on appelle le théoréme de Wiegner-
Khintchine. C’est le principe de base qui sous-tend la technique de spectroscopie par transformée de
Fourier.

Au lieu de récupérer le signal de l'interféeromeétre de Michelson, on peut placer a la sortie un cristal
doubleur et récupérer le signal de GSH. Afin de récupérer uniquement la contribution provenant des
deux impulsions de l'interférométre, on les fait interagir avec un léger angle non-colinéaire. Le signal
collecté provenant de I'interaction de ces deux impulsions s’exprime comme :

Em(T) = /OO |E)E(t — 1) dt = /OO I(t)I(t — 7)dt (2.29)
oo —o00
qui est le signal d’auto-corrélation en intensité. Cette mesure permet d’obtenir le profil auto-convolué
d’'une impulsion. Cependant, pour pouvoir déconvoluer la mesure, il faut faire des approximations sur
la forme de I'impulsion. Par exemple, si 'impulsion a un profil temporel gaussien, son auto-convolution
sera plus large d’un facteur v/2, alors que pour un profil de sécante hyperbolique au carré (sech?) c’est
un facteur 1.54. En utilisant un détecteur lent a la sortie, il n’est pas possible de connaitre ce profil, il
manque des données. Pour trouver ces informations supplémentaires, il faut remplacer le détecteur
lent par un spectromeétre et faire une mesure appelée fenétrage optique résolu en fréquences (FROG,
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ang.). Son équation générale est la suivante :

00 2
SFROG(W, T) = ‘/ E(t)Efen(t — T)e"“tdt (2.30)

ou un champ E interagit avec une fenétre optique E.,,. Une mesure FROG se fait sur deux variables :
le délai T et la pulsation w. Lobjectif est d’avoir une idée d’ou se trouve chacune des fréquences en
fonction du temps a l'intérieur de I'impulsion afin de reconstruire le champ électrique de I'impulsion.
Le probleme de la reconstruction FROG est un probléeme non-trivial avec théoriquement une seule so-
lution. Cependant, il est parfois pratiquement difficile de converger vers cette solution unique. Il existe
uniqguement un champ électrique qui respecte a la fois la condition de fenétrage et le spectrogramme
FROG. Pour trouver ce champ, on utilise des méthodes itératives dont le principe dépasse le cadre
de ce mémoire. Le choix de la fenétre optique est important, si elle est trop courte temporellement
alors on perdra toute information spectrale (AtAE > %/2). A l'inverse si elle est trop longue, elle ne
joue plus son role de fenétre et on retrouve l'intensité spectrale de I'impulsion a chaque délai. Si on
choisit pour cette fenétre le champ de I'impulsion elle-méme, on fait une mesure GSH-FROG, alors
que si cette fenétre est plutdt I'intensité de I'impulsion, on fait une mesure RT-FROG.

2.2.2 Génération de seconde harmonique-FROG

Dans ce type de spectrogrammes FROG, intégrer sur toutes les pulsations w revient a faire une me-
sure d’auto-corrélation en intensité et intégrer sur tous les délais donne le spectre auto-convolué.
Comme la projection sur I'espace des délais est une auto-corrélation, une mesure GSH-FROG est
toujours symétrique par rapport a I'axe = = 0. Par conséquent, quand on regarde un spectrogramme
GSH-FROG, on ne peut distinguer le signe de la dispersion. Cela est di au fait que 'avant d’'une im-
pulsion interagit avec I'arriére de celle-ci dans le cristal doubleur et vice-versa. La figure[2.10] présente
des spectrogrammes GSH-FROG pour différentes dispersions et on voit clairement qu’'une mesure
GSH-FROG est incapable de résoudre le signe de la dispersion. Pour trouver ce signe, il faut effec-
tuer une nouvelle mesure GSH-FROG en ajoutant un milieu dispersif connu, et observer si 'impulsion
s’allonge ou se compresse.

2.2.3 Reéseau transitoire-FROG

Une autre fagon d’obtenir le signe des termes de phase d’ordre supérieur est d'utiliser la technique
RT-FROG. Dans cette configuration, le champ électrique de I'impulsion interagit avec son intensité.
Comme l'intensité ne transporte aucune information sur la fréquence instantanée, il est possible
de distinguer le front de I'impulsion de sa queue. Par conséquent, les spectrogrammes RT-FROG
donnent une vision beaucoup plus intuitive de la fréquence instantanée a l'intérieur de I'impulsion
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comme le démontre la figure La projection sur I'axe des délais donne le module carré de la

corrélation entre l'intensité et le champ, ce qui signifie que pour une gaussienne ce profil est /1.5
plus large que la réalité.

2.3 Etireur 4-f

La derniére section de ce chapitre expliquera le fonctionnement d’'un montage 4-f, un montage qui est
au coeur de I'optique non-linéaire dans le domaine de Fourier.

2.3.1 Fonctionnement

Un montage 4-f est un montage optique composé de deux réseaux identiques et deux optiques focali-
santes avec la méme longueur focale f. La figure montre le fonctionnement de ce montage : une
impulsion large bande est envoyée sur un premier réseau qui disperse ses composantes spectrales
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FIGURE 2.11 — Spectrogrammes RT-FROG pour une impulsion avec une dispersion de a) 0 fs , b) -2000 fs?, ¢) 2000
fs2, d) -75 000 fs> et e) 75 000 fs®

selon différents angles, puis un miroir focalisant collimate cette dispersion angulaire et les focalise
dans un plan. A ce plan, on retrouve une version approchée de la transformée de Fourier de I'im-
pulsion sur une dimension spatiale, on appelle ainsi ce plan : plan de Fourier (PF). Par la suite, un
systeme symétrique est utilisé pour recombiner les composantes spectrales en une impulsion. Le
montage s’appelle un 4-f car les réseaux sont a une distance focale de leur miroir et les deux miroirs
sont séparés par une distance de deux longueurs focales (f+2f+f).

Ce montage 4-f s’appelle aussi un étireur a dispersion nulle. En configuration 4-f, le premier réseau
est imagé sur le second, on peut toutefois déplacer le second réseau de sorte qu’il y ait une distance
non-nulle L. entre 'image du premier réseau et le second. Dans cette situation, le parcours optique
de chacune des composantes spectrales est différent, il y a donc apparition d’une dispersion dans
I'impulsion de sortie. La phase accumulée est alors [55] :

qb = k?LeffCOS(Qd) (231)

ou 6, est 'angle de diffraction sur le réseau. Ce montage est utilisé car il est capable a la fois de
donner de la dispersion positive ou négative selon le signe de L. ;. C’est ce type de dispositif qui est
utilisé pour la CPA.
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2.3.2 Durée au plan de Fourier

Dans le cadre de ce mémoire, de 'optique non-linéaire sera réalisée au PF et il est d’'intérét de décrire
I'état de I'impulsion a cet endroit. Une des premieres questions a traiter est : "Quelle est la durée d’'une
impulsion au plan de Fourier ? Pour répondre a cette question, il faut évaluer le contenu spectral dans
un foyer au PF. Pour ce faire, considérons un montage 4-f ou le réseau est installé dans une condition
de Littrow : 'angle d’'incidence est égal a I'angle de diffraction 6; = 6, = 6. pour la longueur d’onde
centrale \.. Langle de diffraction en fonction de la longueur d’onde s’exprime comme :

mA = g (sin(6;) + sin(6,)) (2.32)
0. = 0; = asin (;\;)
04 = asin (A — AC) (2.33)
g 29

ou m est I'ordre de diffraction et vaudra 1 sauf avis contraire et g est le pas du réseau. Ensuite, il faut
évaluer la dispersion transversale A)\/Az de chaque longueur d’'onde par rapport a I'axe optique au
niveau du miroir focalisant. Cette distance = s’évalue comme suit :

x= ftan(0g—0.) =~ f(0s — 6.)

ou on a fait 'approximation des petits angles. Par la suite, on dérive cette équation par rapport a la
longueur d’onde pour connaitre la dispersion transversale :
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do, FAN
Ar=f——AN= ————
v=1 d\ gcos(y)
Az gcos(ty)

AN
f

Finalement, on évalue Az comme étant la largeur a mi-hauteur d’'un foyer au PF. Pour ce faire, on
suppose un faisceau gaussien avec un diamétre a mi-hauteur de wj,,.

INf

TWin

Ax =

In(2)

Puis, on évalue la durée de I'impulsion a mi-hauteur At :

2me

B 4In(2)
At = Ao
Aw; Aw;
_ m _ mn 234
gccos(6y) ( )

2
A A
gc 1—<g 29)

Notons que cette équation ne dépend pas de la longueur focale des miroirs. Cela s’explique par le
fait que la focale a deux réles qui s’annulent : plus la longueur focale est grande plus le spectre aura
une dispersion transversale importante, mais plus la focale est longue et plus le foyer est large. Ces
deux effets se compensent et expliquent I'absence du terme f de I'équation Enfin, on voit que
la durée au PF dépend linéairement sur la taille du faisceau en entrée. Cette équation illustre bien le
couplage spatio-temporel qu’un 4-f génere.

2.3.3 Matrice de Kostenbauder

Au-dela de la durée de I'impulsion au PF, il est intéressant aussi de voir comment se propage I'impul-
sion a travers le 4-f. Pour ce faire, on peut utiliser le formalisme des matrices de Kostenbauder [56, 57].
Ces matrices sont similaires aux matrices ABCD utilisées pour faire de la propagation géométrique
de faisceau, en prenant en compte les couplages spatio-temporels. Pour ce faire, elles sont élargies
de deux variables : la variation du délai de groupe ¢ et la variation de la fréquence v. Les matrices de
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Kostenbauder sont donc des matrices 4x4, prenant la forme suivante :

Oxy Oxy

z o g [« A BoE]|[a
a0, 00 90
0 | g @0 5t 6| _|c DoF 0 (2.35)
¢ Oty 0t 1 9 ¢ G H 1 I '
v 0 0 0 1 v | 0 0 0 1 v |
f i i

ou les indices f et i font références aux états final et initial respectivement. Les parameétres A, B, C
et D sont les mémes que pour des matrices ABCD. Les matrices ABCD sont utilisés pour propager
des rayons lumineux dans I'approximation paraxiale. On caractérise ce rayon par sa position par
rapport a I'axe optique x et sa direction 6. Le paramétre A représente le grossissement, le paramétre
B est un changement de position di a la direction du faisceau, le parametre C' est le changement de
direction en fonction de la position et le parameétre D représente le grossissement angulaire. Dans les
matrices de Kostenbauder, le parametre E est un nouveau parameétre qui décrit la dérive de fréquence
transverse, le parametre F' donne la dispersion angulaire, le parameétre G est relié a l'inclinaison du
front de I'impulsion, le paramétre H est une variation de la direction de I'onde en fonction du temps
et le parametre I donne la dispersion de la vitesse de groupe. Avec ces nouveaux parametres, on
construit une matrice qui définit les effets d’'un réseau de diffraction en dérivant I'équation des réseaux
A = g(sin(;)+sin(6y)) :

COS(Zd) 0 0 0
cos(; i) cos(6;) 0 A(sin(6;)+sin(0,))
cos(0a) ccos(0q) (2.36)
sin(6:)+sin(04) 0 1 0 .
ccos(6;)
0 0 0 1

On observe qu’un réseau introduit une dispersion angulaire comme attendue, mais il y a aussi un
effet de grossissement tant spatial qu’angulaire qui est une conséquence du fait que I'onde n’est
pas diffractée au méme angle que son angle d’incidence contrairement a un miroir plan. Aussi, cette
différence entre les angles d’incidence et diffracté causent une inclinaison du front de I'impulsion :
I'impulsion ne se propage pas perpendiculairement a sa direction. Cette inclinaison du front d’'onde
est un phénomene utilisé dans des NOPA afin d’avoir un recouvrement spatial entre la pompe et le
signal malgré leur interaction non-colinéaire [58]. Cet effet est aussi utilisé pour générer des ondes
THz par GDF [59]. DG a la forte dispersion qui existe entre les ondes THz et infrarouges, trouver un
accord de phase oblige la réalisation d’'une interaction hautement non-colinéaire d’ou I'utilité d’utiliser
des champs avec une inclinaison du front de I'impulsion.

Les autres éléments du 4-f sont des matrices ABCD usuelles étendues par une sous-matrice identité
pour les variations du délai de groupe et de la fréquence. Pour une propagation dans I'air par une
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distance L, la matrice s’exprime comme :

1 L
0 1
0 0
0 0
et un miroir avec une focale f comme :
1
~1/f
0
0

(2.37)

O = O O
= o O O

(2.38)

o O = O
S = O O
— o O O

Pour trouver la matrice finale d’un systéme optique, il suffit de multiplier les matrices des différents
éléments dans I'ordre. Tout comme avec les matrices ABCD, on peut utiliser cette matrice globale afin
de propager des faisceaux gaussiens en utilisant cette équation :

—iT

E = exp ( 3 (Quaz® +2Q) xt — Qttlt2)> (2.39)
0
-1 -1 T
— Tx Q t
Ol = [ @ o (2.40)
—tal Qttl ]
A 0 B E/x
Qi + /
G 1 H I\
Qs = L (2.41)
C 0 D F/\
Qi +
0 0 01

ou les parametres A, B, C, D, E, F, G, H et I sont les éléments de la matrice du systéme étudié.
La matrice Q) permet de définir une gaussienne et elle est utilisé pour calculer I'état finale Q¢ a partir
de I'état initiale Q; et de la matrice totale de Kostenbauder du systeme. Si I'impulsion initiale n’a pas
de couplage spatio-temporel (Q.; = 0), il est possible de déterminer les éléments diagonaux de la

matrice Q; ' :

1

A

-1 _
Qxa: - R(Z)

A

-1
Qtt -

Zﬂ'wz(z)

— (B+i/a})

ol R(z) est le rayon de courbure du front de phase, 3 la dispersion temporel et o7 est la largeur a
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1/e? dans le temps de I'impulsion.

En utilisant ces équations, il est possible de construire un systeme de matrices permettant de calculer
la propagation d’une impulsion gaussienne dans un montage 4-f. La figure montre un tel calcul
dans les quatre domaines (z,t), (z,v), (k,t) et (k,v).

La figure[2.13]a) montre I'état de I'impulsion initiale, on peut voir qu’elle est gaussienne dans les quatre
domaines et il n’y a donc pas de couplage spatio-temporel. La figure [2.13|b) reprend cette impulsion
initiale, mais sur une échelle allongée pour pouvoir la comparer avec les états subséquents. Ensuite,
en[2.13|c), on peut voir I'effet d’'un réseau : I'impulsion a maintenant de la dispersion angulaire (k, v)
et par conséquent aprés un peu de propagation, une dérive de fréquence transverse (x, v). Ces deux
phénomeénes sont attendus, mais le phénoméne d’inclinaison du front d’'onde (z, t) est moins intuitif
et est une conséquence de la loi des réseaux. On voit en[2.13]d) qu'avec la propagation, le faisceau
s’élargit (z,t) et sa dérive de fréquence transverse (z,r) devient plus important. Cela devient plus
intéressant apres le passage sur le miroir focalisant et un peu de propagation en [2.13| e). On voit
que la dérive de fréquence transverse a atteint un maximum et commence a focaliser (x,v) et que
toutes les fréquences vont dans la méme direction (k,v) : le miroir a bien compensé la dispersion
angulaire. De plus, on remarque que linclinaison du front d’'onde (x,t) est moins importante qu’a
I'étape précédente : I'impulsion donne l'impression de tourner sur elle-méme dans le domaine (x, t)
au cours de sa propagation. Cet aspect non-trivial est plus apparent dans le domaine (k,t) ou on
remarque que la queue de l'impulsion a une direction de propagation opposée a celle du front de
I'impulsion. C’est sur cet aspect que repose l'idée du phare attoseconde [60]. On peut voir I'évolution
de cette rotation et de la focalisation dans f) jusqu’'a ce qu’on arrive au PF en g)- Au PF,
'impulsion n’a plus d’inclinaison (x,t) et toutes ses composantes spectrales sont bien focalisées
et dispersées sur un axe transverse (x,v). En faisant une régression gaussienne sur le temps, on
trouve une durée d’impulsion au PF qui correspond a I'équation Toutefois, la dépendance de la
direction de I'impulsion est toujours présente. Ainsi, 'impulsion continue de tourner sur elle-méme et
recommence a développer une inclinaison du front d’'onde (z, t) aprés un peu de propagations comme
il est visible en h). On identifie aisément que h) est la version symétrique de e), de
méme que [2.13]i) est la version symétrique de c) et que [2.13]]) est celle de b). Limpulsion ressort
comme elle est entrée.
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FIGURE 2.13 — Evolution d’une impulsion dans un montage 4-f dans les quatre domaines (z, k, ¢, v) pour une impul-
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4.00f. Les lignes de contours s’arrétent a 0.1%.
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CHAPITRE 3
AMPLIFICATION PARAMETRIQUE OPTIQUE DANS LE DOMAINE DE FOu-

RIER (FOPA)

3.1 Problématique

Lors du chapitre précédent, nous avons observé via I'équation que I'épaisseur d’un cristal af-
fectait la bande spectrale pouvant étre amplifiée. Cependant, afin d’obtenir un gain considérabile, il
est nécessaire d’utiliser un cristal épais. Ce probléme rend tres difficile 'amplification d'impulsion tres
large bande dans l'infrarouge moyen a des hautes intensités. Comme nous 'avons vu section [2.1.7),
il est possible d’utiliser un OPCPA, mais chacun est adapté a sa situation et difficilement transférable
a une autre situation. Cette technique peut aussi réduire la bande spectrale a cause du gain qui varie
temporellement.

Ainsi, l'idée est venue d’amplifier "tranches pas tranches” le spectre. Pour accéder a une fraction du
spectre, on utilise un montage 4-f et on vient placer les cristaux non-linéaires dans le plan de Fourier.
Ensuite, une pompe synchronisée est amenée au PF et on obtient ainsi un OPA dans le domaine de
Fourier (FOPA). Le premier FOPA construit a été réalisé a 'INRS par B. E. Schmidt et al. [61] et a fait
I'objet d’une publication en 2014.

3.2 Principe de fonctionnement

La figure illustre le montage d’un FOPA. C’est un montage 4-f avec des cristaux non-linéaires au
PF auquel on ajoute un faisceau de pompe. Ici, on peut se permettre d'utiliser des cristaux plus épais
car la bande spectrale qui passe a travers chacun des cristaux est limitée. On choisit I'épaisseur du
cristal pour le gain souhaité puis on choisit I'aire du cristal pour accommoder la bonne bande spec-
trale. C’est un nouveau paramétre de conception qui était jusqu’a présent inaccessible en OPCPA.
Ainsi, il est plus facile d’augmenter les performances de I'amplificateur en intensité ou en largeur de
bande spectrale. En choisissant le couple réseau et longueur focale, on peut adapter I'amplificateur
a l'impulsion qu’on souhaite amplifier et aux cristaux non-linéaires disponibles. On a aussi toujours
I'option d’utiliser plus de cristaux si nécessaire. Un autre aspect limitant dans la conception d’amplifi-
cateur non-linéaire est la taille limitée des surfaces des cristaux qui sont en général inférieur a 4 cm?.
En utilisant plus qu’un cristal, cette limitation n’en n’est plus une.

Le probleme de haute intensité que 'OPCPA contournait en allongeant I'impulsion est aussi contourné
en FOPA car seulement une fraction de l'intensité se rend dans un cristal a cause de la dispersion
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Plan de Fourier

Amorce

FIGURE 3.1 — Schéma d’un FOPA

spectrale transverse. En fait, si on calcule la durée d’'une impulsion au PF avec I'équation on
trouve typiquement des durées de I'ordre de la picoseconde : les ordres de grandeur d’'un OPCPA.
Sauf qu’au lieu d’utiliser des étireurs et des compresseurs avec I'amplificateur, le FOPA utilise ses
deux réseaux pour compléter cette tache. Ainsi, tant un FOPA qu’'un OPCPA amplifient des bandes
spectrales femtosecondes dans un régime temporel picoseconde. Cependant, en OPCPA, c’est une
impulsion allongée qui est utilisée alors qu’en FOPA c’est une impulsion limitée en transformée de
Fourier de sorte qu'un FOPA n’aura pas ce probleme de réduction de la bande a cause du profil
temporel de I'impulsion de pompe. Ainsi, en général le FOPA est plus tolérant sur le profil temporel
de la pompe. La figure illustre cette différence. Néanmoins, puisque le spectre est dispersé sur
un axe spatial dans un FOPA, c’est le profil spatial de la pompe qui peut avoir le méme effet. Il est
toutefois plus facile de manipuler le profil spatial que temporel. En changeant le profil d’intensité de
la pompe, on change la courbe de gain spectral, il est donc possible de donner plus de gain dans les
ailes du spectre si désiré tel gu’illustré a la figure [3.3

a) OPCPA b) FOPA

FIGURE 3.2 — Interaction picoseconde dans un a) OPCPA et b) un FOPA

Finalement, le FOPA est aussi avantageux du point de vue de la superfluorescence car elle est di-
minuée de fagon intrinséque. La superfluorescence est I'équivalent non-linéaire de I'amplification de
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FIGURE 3.3 — Différents profils de spatiaux de pompe pour le FOPA : a) gaussien et b) accru sur les ailes. Adaptée
de [62]

I'émission spontanée dans les amplificateurs linéaires et est un effet néfaste sur la qualité de I'impul-
sion. Physiquement, elle est le résultat de 'amplification des fluctuations du vide. Un haut niveau de
superfluorescence affecte le contraste picoseconde de I'impulsion, c’est-a-dire le niveau d’intensité
a quelques picosecondes du pic de I'impulsion. La superfluorescence est plus facilement observable
lorsqu’on envoie la pompe sans amorce dans I'amplificateur, mais reste tout de méme présente lors
de I'utilisation normale de I'amplificateur a un niveau plus faible. Pour comprendre la suppression de
la superfluorescence dans un FOPA, il faut s'imaginer ce qui se produit lorsque seulement la pompe
est envoyée dans le PF. Dans cette situation, tous les cristaux vont émettre un spectre trés large de
superfluorescence. Toutefois, seulement la fraction spectrale qui correspond a la dispersion du 4-f
sera en mesure de se recombiner a la sortie, le reste ne fera pas partie de I'impulsion finale. C’est-
a-dire que les autres composantes spectrales ne se propageront pas dans la méme direction que
'onde amplifiée. Cette situation est illustrée a la figure [3.4]

3.3 Travaux antérieurs

3.3.1 Montage et résultats expérimentaux

Le premier FOPA construit par Schmidt et al. [61] était un FOPA a quatre cristaux de Béta-borate de
baryum (BBO) congu pour amplifier une impulsion de deux cycles optiques a 1.8 um avec une pompe
a 800 nm a 100 Hz. Trois cristaux de BBO sont nécessaires pour amplifier une bande de deux cycles
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FIGURE 3.4 — Supression de la superfluorescence dans un FOPA. La majorité de la superfluorescence ne se propage
pas dans la méme direction que I’onde amplifiée.

optiques a 1.8 um, mais I'objectif de I'expérience était aussi de démontrer le fonctionnement d’'un
FOPA avec plusieurs cristaux.

Pour ce faire, des réseaux de 75 I/mm avec des miroirs sphériques d’'une longueur focale de 800 mm
ont été utilisés pour construire le montage 4-f. Cette combinaison disperse I'impulsion d’amorce sur
une surface de 55 mm par 200 m au PF et allonge I'impulsion jusqu’a 1.4 ps. Les quatre cristaux uti-
lisés avaient chacun une ouverture de 4x15 mm, ou 15 mm représente la dimension de la dispersion
spectrale, 4 mm la hauteur du cristal et ces cristaux avaient une épaisseur de 4 mm. lls ont été coupés
afin de faire une interaction OPA de type |. Afin d’assurer que chacune des composantes spectrales
traverse la méme épaisseur de verre, les cristaux ont été polis en méme temps. Chacun des cristaux
étaient montés sur un goniometre afin d’ajuster I'angle d’accord de phase finement. Finalement, la
pompe était combinée et rejetée dans le 4-f par des dichroiques de sorte que l'interaction non-linéaire
soit toute colinéaire. La pompe transportait une énergie de 12.8 md, était compressée jusqu’a 2 ps et
possédait un spectre qui supportait une impulsion de 45 fs.

Limpulsion d’amorce avait un spectre qui supportait deux cycles optiques a 1.8 um, possédait une
énergie de 220 uJ et une CEP stable. Le passage a travers le montage 4-f donnait une transmission
de 48 %. Le FOPA réussissait a amplifier complétement toute la bande spectrale avec un peu plus de
gain dans les ailes tel qu'il peut étre vu a la figure Au maximum d’énergie de pompe, I'impulsion
était amplifiée jusqu’a 1.43 mJ, ce qui correspondrait a une énergie de 1.76 mJ au plan de Fourier.
Cela signifie que 14 % de I'’énergie de pompe est transféré dans le signal d’amorce, soit un ratio de
photon signal sur pompe de 31.5 %, ce qui est supérieur aux valeurs rapportées en OPCPA [25, 27]
d’environ 13 %. Malgré I'amplification, I'impulsion de sortie possédait les mémes propriétés spatiales
et temporelles que I'impulsion d’amorce. La durée d’impulsion post-comprimée a été estimée a 12 fs
avant et aprés FOPA, le tout CEP stable. Fait intéressant, il est possible de compresser ces impulsions
en traversant du verre car a ces longueurs d’onde les verres ont une dispersion anormale. Par ailleurs,
aucune superfluorescence n’'a été observée.
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FIGURE 3.5 — Spectre de I'impulsion amplifiée dans le FOPA en fonction du niveau de pompe. Adaptée de [61]

3.3.2 Autres FOPA

Suite au premier FOPA de Schmidt et. al. qui avait un gain de 7, un deuxieme FOPA a été construit a
I'INRS par Lassonde et. al. [62] afin d’étudier la suppression de la superfluorescence et 'amélioration
du contraste picoseconde dans un FOPA. Pour ce faire, un FOPA a haut gain avec un cristal de BBO
a été construit a 800 nm et pompé a 400 nm. Malgré un gain de 2000, ils n'ont pas été en mesure
de voir une amélioration du contraste picoseconde car la plage dynamique du détecteur ne pouvait
se rendre plus loin que 60 dB. Toutefois, ils ont pu conclure qu’'un FOPA ne détériore pas le contraste
picoseconde.

Finalement, un dernier FOPA a été construit par Phillips et. al. a 'ETH en Suisse [63]. Ce FOPA
utilisait un cristal a domaines inversés de lithium niobate (LNB) dont la période variait en fonction de
la position transverse comme un éventail. Il était congu pour amplifier une impulsion a 3.2 um lorsque
pompé par une impulsion a 1064 nm. lls ont réussi a amplifier une bande spectrale correspondant
a une limite de Fourier de 5 cycles optiques jusqu’a 20.6 uJ a partir d’'une amorce de 0.13 uJ. lls
estiment leur ratio de conversion de photons de pompe en signal a 32 %.

3.4 Obijectifs

Lobjectif de ce projet est de démontrer la capacité d'un FOPA a amplifier des faisceaux de quelques
cycles optiques dans le moyen infrarouge a des niveaux d’énergie jamais atteints. Dans le cadre
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de ce projet, un puissant laser 3 J a 800 nm servira a pomper deux FOPA en série a 1.8 um afin
d’atteindre 100 mJ a 3 cycles optiques. Le premier FOPA doit utiliser 100 mJ de pompe pour amplifier
une impulsion a 1.8 um de 1 mJ a 10 mdJ puis le deuxiéme FOPA utilise 1 J de pompe pour amplifier
ce 10 mJ en 100 mJ. Ces nombres ont été déterminés a partir des travaux sur le premier FOPA de
Schmidt et al. ou 10 mJ de pompe avait servi a amplifier de 0.1 mJ une impulsion a 1.8 um jusqu’a
environ 1 mJ. Pour atteindre des performances similaires au premier FOPA, il a été supposé qu’en
amenant la méme intensité pour une méme dispersion donnée, les FOPA auraient des performances
similaires. Ainsi, pour avoir la méme intensité avec plus d’énergie, il faut augmenter la surface. Comme
on souhaite conserver la méme dispersion, il faut utiliser la dimension transverse a celle-ci. Dans le
premier FOPA de Schmidt et al., 'impulsion était dispersée sur une surface de 55 mm par 0.22 mm.
Par conséquent, le premier FOPA qui doit sortir 10 fois plus d’énergie doit avoir une surface de 55
mm par 2.2 mm et le deuxieme FOPA une surface de 55 mm par 22 mm (la limite de taille d’un cristal
de BBO). Cette augmentation est illustrée a la figure et réalisée expérimentalement en utilisant
des miroirs cylindriques au lieu de sphériques. Le travail de ce mémoire était de réaliser a 'INRS ce
premier FOPA .

Plan de Fourier
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FIGURE 3.6 — Distribution spatiale de I'impulsion au plan de Fourier pour obtenir 100 mJ de moyen infrarouge.

3.5 Montage expérimental

Pour réaliser ce projet a I'INRS, deux lasers de linfrastructure du Advanced Laser Light Source
(ALLS) ont été utilisés. Un laser a 800 nm, 250 mJ et 10 Hz a été utilisé comme pompe pour le
FOPA et un laser a 800 nm 22 mJ et 50 Hz a servi a générer 'amorce. Par conséquent, seulement
une impulsion d’amorce sur cing est amplifiée dans le FOPA. Le schéma laser global de ce projet est
présenté a la figure
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FIGURE 3.7 — Schéma de la chaine laser pour le FOPA

2.2 m Fibre creuse

3.5.1 Geénération de I'amorce

Le premier objectif est de générer environ 1 mJ de 1.8 um avec une bande spectrale qui supporte
3 cycles optiques et CEP stable a partir d’'un laser de 22 mJ a 800 nm et 40 fs qui n’est pas CEP
stable. Pour ce faire, 2 mJ de 800 nm est envoyé dans un systeme d’OPA commercial appelé TOPAS
(LightConversion). A lintérieur du TOPAS, une petite fraction du laser est élargie spectralement par
SPM dans une plague de saphir afin d’obtenir du 1.4 um dans l'impulsion. Cette nouvelle fréquence
interagit avec une fraction de la pompe dans un cristal de BBO pour faire de la GDF afin de générer
1.8 um CEP stable. Ce 1.8 um est ensuite amplifié dans un étage d’OPA avec le restant de la pompe
jusqu’a 200 uJ. Le faisceau de sortie de TOPAS n’a pas un profil spatial satisfaisant, des lors un
filtre spatial sous vide est utilisé afin d’obtenir un profil spatial gaussien. La transmission du filtre
spatial permet d’obtenir 140 nJ en sortie. Par la suite, cette impulsion est envoyée dans un BBO type
| de 1 mm d’épais pour un dernier étage d’amplification avec les 20 mJ restant de 800 nm. Cela
permet d’amplifier I'impulsion jusqu’a 3 mJ. Apres cet étage, I'impulsion a une durée compressée
d’environ 50 fs. Pour obtenir une impulsion a trois cycles optiques, il faut I'élargir spectralement.
Pour ce faire, I'impulsion est couplée dans une fibre creuse tendue sur 2.2 m et remplie d’argon.
Largon est introduit par pompage différentiel entre les deux embouts de la fibre creuse. On introduit
de l'argon pour augmenter la non-linéarité de troisieme ordre du milieu afin d’élargir le spectre par
SPM et augmenter le seuil d’ionisation du milieu. Une fibre creuse réussit a élargir un spectre car elle
confine toute I'énergie sur une petite surface pendant une longue distance, ce qui permet d’accumuler
suffisamment de phase non-linéaire pour que la SPM permette d’obtenir un spectre de trois cycles
optiques. En sortie de fibre, on obtient 1.5 mJ et un spectre qui est tracé a la figure[3.8| Une lentille de
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collimation placée en sortie de fibre permet d’obtenir un faisceau de diamétre a mi-hauteur de 5mm.
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FIGURE 3.8 — Spectres normalisés avant et apreés la fibre creuse

3.5.2 Mise en forme de la pompe

Afin d’éviter les problemes de diminution de la bande spectrale par le gain dans le FOPA, il faut mettre
en forme spatialement la pompe afin d’avoir plus d’intensité sur les bords. Une nouvelle stratégie
est testée pour cette expérience : au lieu d'utiliser une lentille de Powell, on utilise deux faisceaux
gaussiens cote a cote qui se propagent de fagon quasi-colinéaires. Pour ce faire, un module illustré
a la figure a été utilisé. La légere non-colinéarité est si faible qu’aucune frange d’interférence est
visible dans la zone de recouvrement entre les deux faisceaux. Le délai entre ces deux faisceaux est
controlé en déplacant finement la lame séparatrice 50/50 et la synchronisation entre le signal et la
pompe est assurée par une platine de translation commune aux deux faisceaux de pompe. Aussi, afin
d’obtenir un faisceau gaussien elliptique au PF, une paire de lentilles cylindrique afocales (L3 et L4
sur la figure a été utilisée. Comme on peut voir dans la figure [3.9)b), le faisceau est Iégérement
diffracté sur les c6tés, mais cela pourrait étre réglé en utilisant un autre couple de lentilles L1 et L2 .
Cette diffraction n’est pas responsable de pertes d’énergie importantes. Toutefois, plusieurs lentilles
n'avaient pas de revétements anti-reflets de sorte que la transmission du montage était de 45 %.
Ainsi, 80 mJ de pompe sont amenés au PF avec une durée de 1 ps. Aujourd’hui, nous obtenons des
transmissions de 90 %, mais ces résultats ne seront pas présentés dans ce mémoire. Par ailleurs,
la pompe est amenée avec un léger angle non-colinéaire dans le FOPA de telle sorte que la pompe
rentre en dessous du premier miroir cylindrique et sorte au dessus du deuxiéme miroir. La figure
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présente la vue de c6té du FOPA. Un autre effet bénéfique d’opérer le FOPA avec un angle
non-colinéaire est que l'idler est émis avec une dispersion angulaire de telle sorte qu'il est facilement
dissociable du signal. Finalement, I'accord de phase choisi est de type | et par conséquent, la pompe
est polarisée perpendiculairement au signal. Pour ce faire, une lame demi-onde a été utilisée avant
le systeme afocal cylindrique.

'3301 N 50/50
Compresseu r-
BBO 2 = ‘/ L1
L2
Entrée Profil au plan de Fourier: 7mm x 27mm
a b)

FIGURE 3.9 — Profil spatial de la pompe du FOPA a) avant la mise en forme et b) aprés la mise en forme

FOPA — vue de coté

MC,
G,

amorce

pompe

FIGURE 3.10 — Vue de coté du FOPA

3.5.3 Composants du FOPA

Pour le montage 4-f, des réseaux de 53 I/mm et des miroirs cylindriques ayant une focale de 600 mm
ont été choisis. Cette combinaison réseau-focale étalerait un spectre de 2 cycles optiques, comme
celui du FOPA de Schmidt et. al., sur une longueur de 32 mm, mais comme le spectre de 'amorce
générée dans le cadre de ce mémoire est Iégérement inférieur a trois cycles optiques, il est étalé
sur 26 mm. Une nouveauté de ce FOPA est I'utilisation de miroirs cylindriques qui permettent au
faisceau de conserver sa dimension transverse a la dispersion. Ainsi, la surface au PF de I'amorce
est de 26 par 5 mm soit 130 mm?, répondant ainsi a nos attentes, puisque correspondant a plus
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de 10 fois la surface du FOPA de Schmidt et al., estimée a 12.1mm? (55mm*0.22mm). Le spectre
a été dispersé sur une plus petite longueur afin de rentrer aisément dans deux cristaux de BBO. ||
a été choisi de prendre uniquement deux cristaux de BBO car ceux-ci peuvent amplifier une bande
spectrale correspondant a trois cycles optiques comme le démontre la figure Les BBO ont
chacun une ouverture de 8 par 20 mm et une épaisseur de 5 mm et sont ajustés individuellement
a l'angle d’accord de phase désiré. lls ont été coupés au méme angle et polis ensemble afin de
minimiser leur différence d’épaisseur.
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FIGURE 3.11 — Valeur du sinc?*(AkL/2) pour les BBO utilisés dans le FOPA. La ligne en tirets délimite la séparation
entre les deux cristaux dans le plan de Fourier

3.6 Reésultats expérimentaux

3.6.1 Spectre

Le spectre du faisceau de référence ainsi que de celui amplifié sont présentés a la figure
Lintégralité du spectre de I'amorce, qui est grossi dix fois dans la figure, est amplifiée avec un peu
plus de gain dans les ailes. Il y a plus de gain dans les ailes car le signal est initialement plus faible :
dans un amplificateur, le gain a petit signal est toujours plus important qu’a grand signal. Aussi, on
peut voir que le trou dans le spectre a 1850 nm de I'am