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ABSTRACT 


We present the study and the realization of a passively mode-Iocked dye laser producing 

pulses shorter than 100 femtoseconds (10- 13 s). In a ring cavity with an amplifier medium 

(Rhodamine 60) and a saturable absorber (DODCI), a sequence of four prisms controls the group 

velocity dispersion and allows the generation of very short pulses. 

Then we have studied the production of femtosecond pulses at other wavelengths directly 

from the femtosecond dye laser. For the first rime, 60 fs pulses at 685 nm and pulses shorter than 

50 fs between 775 nm and 800 nm have been produced by passive mode locking. These near 

infrared pulses have been used to study the absorption saturation kinetics in semiconductors 

multiple quantum wells GaAs/GaAlAs. 

We have observed a singular behavior of the laser operating at 685 nm and analyzed the 

produced pulses in terms of optical solitons. 

To perform time resolved spectroscopy with shortest pulses, we have studied a pulse 

compressor and a multipass amplifier to increase the pulses energy. Pulses of 20 fs and 10 

microjoules (peak power: 0.5 GW) have been obtained at low repetition rate (10 Hz) and pulses of 

16 fs and 0.6 micojoules pulses have been generated at high tepetition rate (11kHz) using a copper 

vapor laser. These pulses have been used to study the absorption saturation kinetics of an organic 

dye (the Malachite Green). 
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L'invention du laser a bouleversé depuis ces trente dernières années de nombreux secteurs 

de la recherche et de l'industrie. En particulier, les techniques de production d'impulsions 

ultracourtes sont en pleine expansion car elles ouvrent de nouveaux domaines de recherche en 

physique, en chimie et en biologie. En 1981, les chercheurs des laboratoires AIT (Etats-Unis) ont 

produit pour la première fois des impulsions de 100 fs par verrouillage de modes passif. Mais ce 

n'est qu'en 1985, grâce à la compensation de la dispersion intracavité qu'une amélioration des 

performances et qu'un grand pas vers la simplicité d'utilisation ont été réalisés. En particulier la 

combinaison des effets d'automodulation de phase et de dispersion conduit à une propagation de 

type soliton et donc à une très bonne stabilité des impulsions produites. 

Partant de ces considérations, la société Photonetics et l'Institut d'Optique ont décidé de 

réaliser un laser produisant des impulsions inférieures à 100 fs par une technique jusqu'alors 

inexploitée commercialement: le verrouillage de modes passif. Jusqu'en 1986, début du travail 

présenté ici, les seuls lasers commerciaux produisant des impulsions subpicosecondes utilisaient la 

technique du verrouillage de modes actif. De tels systèmes sont très couteux et ne permettent 

d'obtenir au mieux que des impulsions de 300 fs. Pour gagner du temps et réduire le coût il a été 

décidé d'utiliser, comme base de départ du futur laser femtoseconde, un laser comportant deux jets 

de colorants commercialisé par la société américaine Cohérent 

Dans le premier chapitre, nous rappelons le principe du verrouillage de modes passif dans 

un laser à colorants. Nous insistons ensuite sur les effets non linéaires présents dans le laser 

lorsque les impulsions produites sont inférieures à 100 fs, à savoir: l'automodulation de phase et la 

dispersion chromatique. Nous décrivons enfm un système de quatre prismes qui permet d'ajuster la 

dispersion dans la cavité. 

Le chapitre il présente les différentes étapes qui ont permis d'aboutir à la réalisation d'un 

laser à colorant à verrouillage de modes passif produisant des impulsions inférieures à 80 fs. 
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Le troisième chapitre est consacré à l'extension des performances de ce laser dans le proche 

infrarouge. En effet, jusqu'à maintenant seul un couple de colorants organiques avait été étudié, 

imposant ainsi la longueur d'onde des impulsions vers 620 nm. 

Divers couples de colorants nous ont permis de produire pour la première fois par 

verrouillage de modes passif des impulsions femtosecondes dans le proche infrarouge (à 685, 775 

et 800 nm). Les impulsions produites à 800 nm ont été utilisées pour l'étude de la saturation de 

l'absorption dans des semiconducteurs à multipuits quantiques GaAs/GaAlAs. 

Le quatrième chapitre concerne la production d'impulsions ultracourtes « 30 fs) et 

suffisamment puissantes pour permettre de réaliser des expériences de spectroscopie résolue dans 

le temps avec une résolution temporelle accrue. La technique utilisée consiste à élargir le spectre des 

impulsions par automodulation de phase dans une fibre optique puis à remettre en phase toutes les 

nouvelles fréquences à l'aide d'une ligne à retard à dispersion négative. Après une analyse 

théorique de l'évolution d'une impulsion très puissante dans une fibre optique, nous avons 

développé un amplificateur permettant d'augmenter l'énergie des impulsions issues de la fibre. En 

particulier, nous avons résolu le problème de l'amplification d'un spectre large. Ces impulsions ont 

été utilisées dans une expérience de saturation d'absorption dans un colorant organique: le vert de 

malachite. 
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1.1. INTRODUCTION 


Ce chapitre est consacré à l'analyse théorique du laser à verrouillage de modes passif à l'aide 

d'un absorbant saturable. On présentera un modèle très simplifié de l'évolution d'une impulsion 

dans une cavité contenant un absorbant saturable et un milieu amplificateur. Nous soulignerons 

ensuite les limites d'un tel modèle en analysant l'importance des effets non linéaires tels que 

l'automodulation de phase et la dispersion, sur le bon fonctionnement de ce type de laser. Bien 

qu'il n'existe pas actuellement de modèle théorique décrivant parfaitement l'évolution d'impulsions 

aussi courtes dans le laser, ces principes nous aideront à mieux comprendre le fonctionnement de 

tels lasers. Pour combattre les effets de dispersion, nous présenterons un système de prismes qui 

permet d'ajuster précisément la dispersion dans la cavité. 

1.2. 	 RAPPEL THEORIQUE SUR LE BLOCAGE DES MODES D'UNE CA VITE 

LASER· DISTRIBUTION TEMPORELLE DE L'INTENSITE DE SORTIE 

D'UN LASER 

1.2.1. Verrouillage de modes 

La distribution en fréquence de l'émission d'un laser est généralement constituée d'un certain 

nombre de fréquences discrètes. Chacune de ces fréquences correspond à un mode de résonance de 

la cavité laser. Ces modes sont séparés en fréquence de .du donné par : 

(1.1) 

où L est la longueur de la cavité laser et c la vitesse de la lumière. 

Ces modes sont appelés modes longitudinaux du laser. Plusieurs paramètres régissent les 

caractéristiques du spectre de fréquences émis par une cavité laser. L'enveloppe de l'intensité du 

spectre est déterminée par le profil d'émission du milieu amplificateur de la cavité et par les 

caractéristiques spectrales des différents éléments dans la cavité. Le spectre d'émission du laser est 

constitué des modes qui ont un gain suffisant pour compenser les pertes de la cavité et ainsi être 

au-dessus du seuil de l'effet laser (figure 1). La distribution dans le temps de l'émission laser 

résulte de la superposition des champs électriques Ek de ces différents modes longitudinaux de 

fréquence vk. Elle dépend de leurs amplitudes, de leurs phases relatives et de leurs polarisations. 
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Figure 1 : Modes longitudinaux d'un laser. a) Modes d'une cavité, b) Courbe de gain du laser. 

Considérons, poùr schématiser, le cas où il existe seulement deux modes voisins de fréquences 

vk et vk+1, ayant la même polarisation et la même amplitude A, mais de phases <l>k et <l>k+ 1 

quelconques. Les champs électriques correspondant s'expriment par : 

(1.2) 


La superposition E de ces deux champs s'écrit: 

Les détecteurs utilisés en optique ayant un temps de réponse ebien plus grand qu'une période 

du signal optique 1/Vk(2fs à 62Onm), on définit alors une intensité moyenne let) qui est la moyenne 

sur une période du carré du champ total E = 

(1.4) 

1 


y t 

Figure 2 : Battement temporel entre deux ondes monochromatiques de fréquences voisines. 
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On voit donc [figure 2] qu'au spectre comportant les deux fréquences vk et vk+ 1, correspond 

une distribution temporelle let) modulée sinusoïdalement à la période: 

Toutefois, nous avons fait précédemment l'hypothèse que la fréquence VIc et la phase cl>k étaient 

indépendantes du temps. Cette hypothèse n'est valable que sur des intervalles de temps 

relativement longs par rapport aux temps de réponse des détecteurs. Or, ceci est faux en optique. 

En général, on considère que la fréquence reste fixe et que c'est la phase qui est variable. Ces 

fluctuations ont des temps caractéristiques de l'ordre de 100 ns [1]. Donc si les phases cl>k et 

cl>k+1 varient indépendamment l'une de l'autre, le terme d'interférence: 

se trouve moyenné par 0, et l'on enregistre une intensité constante. 

On peut généraliser le raisonnement précédent au cas de lasers fonctionnant sur N modes 

longitudinaux. Considérons le champ électrique E(t) résultant de la superposition de N modes 

longitudinaux à un endroit arbitraire de la cavité. Le champ électrique E(t) est donné par: 

N 

(1.5) E(t) = r ~exp[i (ro + 21t k L\v) t + cl>k]o 
k=l 

avec Ek correspondant à l'amplitude dans l'espace des fréquences du mode d'indice k. 

Si les phases cl>k des modes varient aléatoirement et indépendamment les unes des autres, les 

termes d'interférences entre modes donnent une valeur moyenne nulle sur le temps de réponse edu 

détecteur. L'intensité en sortie est la somme des intensités de tous les modes. C'est le cas des lasers 

dits "libres", c'est à dire sans dispositif placé dans la cavité pour verrouiller les modes en phase. La 

figure 3 montre une simulation numérique correspondant à l'émission d'un laser sans aucun 

système verrouillant les modes. Le spectre en fréquence présente une distribution gaussienne et la 

phase de chacun des modes varie de - 1t à + 1t. Le rayonnement émis se présente donc sous l'aspect 

d'un bruit périodique. 

Supposons maintenant, que les phases des différents modes soient égales (et nulles par 

exemple), la relation (1.5) devient: 

N 

(1.6) E(t) = r ~exp[i (ro + 21t k L\v) t ] o 
k=l 
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-iT 

FiglUe 3 : Evolution temporelle (b) de l'amplitude d'un laser dont les modes sont aléatoirement 

répartis en amplitude et en phase (a). 

On peut représenter le champ émis E(t) comme une série de Fourier dont les coefficients sont 

les valeurs Ek de l'amplitude du spectre à la fréquence vk. On peut donc écrire E(t) comme la 

transfoxmée de Fourier (TF) de l'amplitude S(co) du spectre d'émission du laser: 

00 

(1.7) 	 E(t) = J 8(00) e""'doo 

o 
et donc : 

1 fOO ·ion
(1.8) 	 S(co) = - E(t) e dt 

21t 
o 

Lorsque les phases des différents modes sont toutes égales. on peut obtenir des relations 

équivalentes de transfoxmée de Fourier entre les amplitudes temporelles A(t) et spectrales B(co). 

(1.9) 	 A(t) = J-B(Ol) eiootdoo avec A(t) = 1E(t)1 

o 

1 fOO -ÎOX
(1.10) B(co) = - A(t) e dt avec B(co) = 1S(co)1 

21t 

o 
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Pour obtenir une impulsion lumineuse, on est donc conduit à trouver une méthode permettant 

de fixer toutes les phases entre elles : on cherche donc à verrouiller les modes en phase. Dans ce 

cas, l'énergie est concentrée et l'intensité de sortie est constituée d'une suite d'impulsions séparées 

du temps mis pour faire un aller-retour dans la cavité. 

La structure d'une impulsion est parfaitement défmie par sa phase et son intensité. Si les 

phases des différents modes ne sont pas identiques, il faut en tenir compte et remonter aux 

équations (1.7) et (1.8). Dans ce cas, la seule relation valable est l'équivalent en optique du 

principe d'incertitude d'Heisenberg: 

Ilv Ilt ~ le 

où Ilt et Ilv sont les largeurs à mi-hauteur respectivement de l'impulsion et de son spectre et 1C une 

constante dépendant du profil exact de l'impulsion. Le tableau 1 présente différentes valeurs de 1C 

pour des impulsions caractérisées par différents profils en amplitude [2]. 

E(t) 1C 

exp (­ ~ (t/to)2) 

exp ( ­ ~ (t/to») 

l/ch (t/to) 

rect (tlto) 

sin2(tlto)/(tI~)2 
-1 

[1 + (tlto)2] 

0,441 

0,142 

0,315 

0,892 

0,366 

0,142 . 

Tableau 1 : Valeurs de Kcalculées pour différents profils en amplitude E(t). 

La figure 4 représente une simulation numérique du signal émis par un laser dont le spectre est 

gaussien et dont les modes sont parfaitement verrouillés. L'émission consiste en un train 

d'impulsions de période 2Uc. On constate donc qu'en verrouillant les modes d'un laser on est 

capable de concentrer son énergie dans des impulsions d'autant plus brèves que la bande spectrale 

occupée est plus large. Etant donné qu'on connaît les bandes spectrales de gain pour les différents 

types de matériaux lasers, on peut prévoir leurs possibilités théoriques de production d'impulsions 

courtes. 
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Figure 4 : Evolution temporelle d'un laser dont tous les modes sont bLOqués en phase. 

Pour un laser à gaz (Argon ou Krypton), c'est l'élargissement de la raie laser par effet Doppler 

qui détermine la bande ~'\) disponible: elle est de l'ordre de 101ÛfIz (0,01 nm) et conduit à des 

impulsions théoriques de 100 ps. Pour les lasers solides, la maille cristalline dans laquelle se trouve 

l'ion influe fortement sur la largeur de la bande spectrale. Par exemple l'ion Nd3+ dans une matrice 

de verre conduit à une largeur de raie de l'ordre de 1 nm (impulsions de 1 ps théoriques) alors que 

le même ion dans une matrice de Y AG voit sa raie diminuer à environ 0,2 nm (impulsions de 50 ps 

théoriques). Pour les lasers à colorant les valeurs sont ~'\) ::::: 4.1014Hz (40 nm), ~'t ::::: 10 fs. 

Jusqu'à maintenant les lasers à colorant étaient donc a priori les seuls candidats possibles pour 

l'obtention d'impulsions femtosecondes. Récemment l'apparition de nouveaux matériaux solides 

accordables du type alexandrite ou saphir dopé au titane (Ti:AI203 ) présentant des bandes de 

fluorescence extrêmement larges (supérieures à 300 nm pour Ti:A1203 ) semble remettre en cause 

cet état de fait. Ces matériaux présentent de plus, de nombreux avantages: énergie de saturation 

élevée, stabilité accrue, facilité d'emploi, .... 

Nous avons vu que pour concentrer l'énergie lumineuse dans le temps, il est nécessaire de 

favoriser le couplage entre les modes longitudinaux en verrouillant leurs phases. Deux méthodes 

sont principalement utilisées pour produire des impulsions lu~euses : le verrouillage de modes 

actif et le verrouillage de modes passif. Après avoir rapidement présenté la première méthode, 

nous insisterons davantage sur le verrouillage de modes passif (avec un absorbant saturable), 

technique que nous utiliserons par la suite pour engendrer des impulsions femtosecondes. 

Avant de présenter les méthodes conduisant au blocage des modes en phase, il est nécessaire de 

montrer comment les modes peuvent se coupler. Ce couplage intervient dans un mili~u matériel et 

fait donc appel à des notions d'interaction onde-matière. Lorsqu'une onde électromagnétique 

monochromatique (un seul mode) interagit avec un milieu, elle agit sur l'absorption ou 

l'amplification de celui-ci. Cette onde tend à égaliser les populations des niveaux inférieurs et 

supérieurs de la transition en la saturant. Cette saturation est d'autant plus grande que l'intensité du 

mode est grande. De plus, si on injecte dans le milieu saturé par un premier mode, un deuxième 

mode de fréquence très voisine (à l'intérieur de la largeur spectrale homogène de la transition), ce 

dernier voit un milieu perturbé. Les deux modes coexistants dans le même milieu, leur 
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comportement ne sera pas le même que s'ils y existaient séparément Toute variation de l'amplitude 

ou de la phase d'un. des modes va influer sur le deuxième. Il y a donc couplage entre ces deux 

modes par interaction onde-milieu. Ce couplage peut être obtenu de façon active ou passive. 

1.2.2. Verrouillage de modes actif 

Le principe du verrouillage de modes actif est le suivant: on module de façon externe, soit le 

gain, soit les pertes d'une cavité. Considérons un mode du laser à la fréquence uk dont l'amplitude 

est modulée à la fréquence f. Son spectre présente deux bandes latérales à uk ±f (figure 5). Le 

couplage avec le mode voisin de fréquence uk +c/2L devient d'autant plus fort que la fréquence 

uk + f est voisine de uk+1 donc que c/2L est voisin de f. Les deux modes tendent à osciller 

ensemble. 

1/f 

t V-f V VV~fk ka) 

~~ 0 

V-f 
k V~f 

1 
b) 

...-V 

c) 
Figure 5 : Production de bandes latérales par modulation de l'amplitude d'un mode. a) Modulation 

de l'amplitude d'un mode du laser. b) Spectre de cette émission stimulée. c) Superpo~ition de ce 

spectre et de celui du mode voisin. 

Si l'on module l'ensemble des modes, chacun se trouve verrouillé en phase et en fréquence par 

une bande latérale de son voisin. Les phases de tous ces modes qui oscillaient librement se fixent 

les unes par rapport aux autres et l'on tend vers une distribution d'intensité correspondant, dans la 

cavité, à une impulsion dont la durée est de l'odre de lIAu avec Au largeur de bande de gain 

(figure 6). 

V+ C/2L
k 
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Dans le cas du verrouillage de modes actif, il faut que la longueur de la cavité corresponde à la 

fréquence f de modulation ou à la longueur de cavité du laser de pompe (pour un laser à colorant). 

Pour obtenir des impulsions stables et courtes, il faut pouvoir ajuster la longueur des cavités à 1 

~m près, ce qui oblige à utiliser des dispositifs d'asservissement. Dans le cas du verrouillage de 

modes passif, les impulsions sont créées dans la cavité elle-même, sans dispositif extérieur. 

Celle-ci détennine uniquement le taux de répétition des impulsions et n'influe pas sur les 

performances du laser. 

1ff ~2UC.. ~ 
v-f 
o 1/ !J.v 

... -
~ 

}\ J\}\ J\ J\ ... 

v t 

Figure 6 : Verrouillage de la phase des modes par modulation à la fréquence c/2L de leurs 

amplitudes. 

1.2.3. Verrouillage de modes passif: application aux lasers femtosecondes 

Pour obtenir un verrouillage efficace des modes d'un lase~ sans modulation extérieure, on peut 

ajouter dans la cavité un absorbant saturable pour introduire des pertes à la fréquence cf2L. 

Dans un premier temps, il est nécessaire de définir ce qu'est un absorbant saturable. C'est un 

milieu dont le coefficient d'absorption décroit fortement lorsque l'intensité lumineuse qui le traverse 

augmente. La figure 7 représente la transmission d'un absorbant saturable en fonction de l'intensité 

incidente. Lorsque l'intensité incidente est faible, le coefficient d'absorption ~st grand et 

l'absorbant saturable ne transmet qu'une faible partie de l'énergie lumineuse. Lorsque l'intensité 

augmente, le coefficient d'absoIption diminue jusqu'à une valeur proche de zéro pour une intensité 

lumineuse lA appelée intensité de saturation. 
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Transmission 
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1 A Intensité 

Figure 7 : Variation de la transmission d'un absorbant saturable. 

Dans une cavité laser, un absorbant saturable favorise l'émission d'un rayonnement dont 

l'intensité est grande et tend ainsi à concentrer l'énergie. L'intensité dans le laser est maximale 

lorsque les différents modes de la cavité ont une phase identique car, dans ce cas, il y a somme 

cohérente de tous les champs électriques. Pour illustrer ce phénomène, prenons le cas de deux 

modes : lorsque les phases des deux modes sont différentes, l'intensité est égale à : 

En prenant comme origine des temps (t = 0) l'instant où l'impulsion passe dans l'absorbant 

saturable, l'intensité lumineuse est égale à : 

Lorsque les phases sont identiques, 1 = 2 a2. Comme cos «h- <1>2) < l, on voit que la mise en 

phase des deux modes augmente l'intensité dans l'absorbant saturable et augmente donc son 

coefficient de transmission. On peut étendre ce raisonnement à un grand nombre de modes et 

conclure que seuls les modes en phase pourront rester au dessus du seuil de l'effet laser. 
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Malgré de nombreuses recherches effectuées dans ce domaine [3-5], il n'existe pas actuellement 

de théories complètes et satisfaisantes pennettant d'expliquer correctement la fonnation des 

impulsions ultracourtes dans un laser à verrouillage de modes passif. Toutefois, nous allons 

présenter une analySe très simplifiée du fonctionnement d'un laser femtoseconde constitué d'une 

cavité contenant un absorbant saturable et un milieu amplificateur. Cette approche a l'avantage de 

bien cemer les phénomènes présents dans ce type de laser. 

Analysons comment une impulsion peut naître dans ce type de cavité. L'absorbant saturable 

présente initialement une transmission suffisamment faible pour empêcher tout effet laser. En 

raison des couplages existant obligatoirement dans la cavité entre les différents modes, il y a 

toujours des fluctuations d'intensité [voir figure 3]. Lorsqu'un pic de bruit est suffisamment 

intense pour saturer l'absorbant, un paquet de photons peut se propager dans la cavité. Cette 

impulsion longue est alors amplifiée dans le milieu à gain et va donc de nouveau saturer l'absorbant 

saturable. 

Lorsque l'impulsion arrive dans l'absorbant, celui-ci absorbe une partie de l'intensité incidente 

du front avant de l'impulsion et se sature. Une fois saturé, il met un certain temps TA pour 

retrouver son état d'équilibre. Si TA est supérieur à la durée de l'impulsion, la partie non absorbée 

de celle-ci traverse l'absorbant sans déformation [figure 8]. On constate que la traversée de 

l'absorbant saturable a raccourci le temps de montée de l'impulsion. 

Front avant de Absorbant 
l'impulsion Saturable 

/ 

Figw-e 8 : Réduction du temps de montée de l'impulsion par traversée de l'absorbant saturable. 

Le pompage s'effectuant en continu, le milieu amplificateur va également se saturer [figure 9] . 

En traversant le milieu amplificateur, le front avant de l'impulsion est amplifié. Le milieu 

amplificateur se sature progressivement et complètement si l'intensité de l'impulsion est suffisante. 

Comme il met un temps TG pour retrouver son gain initial, la queue de l'impulsion traverse le 

milieu amplificateur sans être amplifiée. Le temps de descente de l'impulsion est donc raccourci 

[figure 10]. 
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Figure 9 : Saturation du gain du milieu amplificateur. 

Milieu 
Front avant de Amplificateur
l'impulsion 

-/ 
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Figure 10 : Amplification du centre de l'impulsion par le milieu amplificateur. 
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Le bilan global de la traversée des deux milieux est une amplification et un raccourcissement de 

l'impulsion. 

Toutefois, ce raisonnement dépend de la façon dont se réalisent les saturations respectives de 

l'absorbant saturable et du milieu amplificateur. Pour amplifier le centre de l'impulsion, il faut que 

celui-ci traverse l'absorbant après qu'il se soit saturé et le milieu amplificateur avant la saturation. 

Ceci impose que le milieu absorbant se sature pour une énergie lA plus faible que l'énergie de 

saturation du gain Jo du milieu amplificateur. 

De plus, il est nécessaire que le gain de la cavité soit inférieur à 1 en dehors d'un créneau 

temporel contenant l'impulsion. Ces considérations fIxent les paramètres physiques de la cavité. 

G.H.C. New [3] a résumé l'ensemble de ces conditions en défInissant un paramètre S tenant 

compte des densités de puissance dans le milieu amplifIcateur et dans l'absorbant saturable ainsi 

que des sections effIcaces d'émission O'e du milieu amplificateur et d'absorption O'a de l'absorbant 

saturable: 

(1.12) 

Ae : Surface du faisceau dans l'amplificateur. 

Aa : Surface du faisceau dans l'absorbant 

Plus S est grand, plus la saturation dans l'absorbant est grande par rapport à celle de 

l'amplifIcateur. G.H.C. New a montré que S devait être supérieur à 2 pour remplir les conditions 

précédentesn faut noter que le laser est d'autant moins sensible aux variations de gain dans la cavité 

que la saturation dans l'absorbant saturable est grande. 

Dans ce paragraphe, nous avons vu comment se forment les impulsions dans la cavité et quels 

sont les processus permettant de réduire temporellement les impulsions. 

Toutefois, suivant l'analyse précédente, l'impulsion devrait continuer à se raccourcir de plus en 

plus sans atteindre un régime stationnaire. Nous allons montrer que d'autres phénomènes tels que 

l'automodulation de phase et la dispersion de vitesse de groupe doivent être pris en considération 

lorsque la durée des impulsions est de l'ordre de 200 à 300 fs. 
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1.3. 	 ETUDE DES EFFETS DI AUTOMODULATION DE PHASE ET DE 

DISPERSION DANS LES LASERS FEMTOSECONDES 

Plusieurs auteurs [3-6] ont proposé des modèles mathématiques permettant de simuler la 

formation et l'évolution d'impulsions très courtes dans un laser à colorant à verrouillage de modes 

passif. Ces théories, bien que très complexes, n'arrivent pas encore à simuler parfaitement tous les 

comportements observés expérimentalement. Néanmoins elles ont le mérite de donner des 

informations sur les paramètres importants qui régissent le fonctionnement du laser. 

En particulier, Yoshisawa et coll. [6] ont proposé un calcul permettant de définir le profil 

temporel à l'état stationnaire de l'impulsion se propageant dans la cavité. Le principe du calcul 

consiste à attribuer à chaque élément de la cavité une fonction représentant son effet sur 

l'impulsion. L'évolution de l'impulsion dans la cavité est décrite par une fonction qui est le produit 

des fonctions élémentaires de chaque élément rencontré (saturation du gain dans le milieu 

amplificateur, dans l'absorbant saturable, saturation des pertes, pertes non linéaires et filtrage 

spectral des autres éléments de la cavité). On cherche ensuite les solutions stables du système qui 

correspondent à des profils temporels restant inchangés après un aller-retour dans la cavité. Les 

profils temporels obtenus peuvent être approximés par un profil dissymétrique dont l'amplitude 

temporelle A(t) est: 

(1.13) A(t) = A(O) [ exp (~) exp (;:)J' 
La figure 11 représente ce type de profil avec T1rr2 = 1,5. Le profil dissymétrique peut 

s'expliquer par le mécanisme de raccourcissement des impulsions par saturation de l'absorbant 

saturable et du milieu amplificateur décrit précédemment. 

Toutefois, il est très difficile de vérifier cela expérimentalement. En effet, pour mesurer les 

impulsions on utilise habituellement un autocorrélateur (voir § 1.3.4) qui donne par défmition une 

fonction d'autocorrélation symétrique. Pour avoir plus de renseignements sur le profll temporel il 

est nécessaire d'enregistrer l'autocorrélation d'ordre 3 [7]. Malheureusement, actuellement 

l'énergie nécessaire pour réaliser cette autocorrélation est bien supérieure à l'énergie délivrée par un 

oscillateur femtoseconde. Cette méthode s'applique donc aux impulsions qui ont été amplifiées et 

dont le profil a pu subir des modifications au cours du processus d'amplification. 
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temps 

Figure Il: Profil temporel d'une impulsion dissymétrique. 

Récemment, différentes méthodes ont été développées pour détemlÏner le profil temporel exact 

des impulsions [8,9]. En particulier Nagamuna et coll. [9] ont montré qu'avec l'autocorrélation 

d'ordre 2, l'interférogramme du spectre et l'autocorrélation interférométrique d'ordre 2, ils 

pouvaient remonter au profil temporel de l'impulsion. Celui-ci a été trouvé dissymétrique comme 

on le soupçonnait [figure 12]. Toutefois, il subsiste le problème de l'unicité de la solution. En effet 

pour faire converger ces programmes de reconstruction du profil temporel, il est nécessaire 

d'injecter un profll temporel de départ voisin du profil réel. 

1.0 ! 

0.5 

o 
-1 -0.5 0 0.5 1 

Figure 12 : Impulsion et safréquence instantanée reconstruite par la méthode développée par 

Nagamuna et coll. [9J. 
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Bien que les théories développées permettent de prédire l'importance de certains paramètres 

comme la saturation des pertes dans l'absorbant saturable, elles ne parviennent pas à prédire 

totalement le comportement du laser lorsque les impulsions produites sont inférieures à 100 fs 

environ. TI faut alors tenir compte de nouveaux phénomènes tels que la dispersion de vitesse de 

groupe (variation de l'indice de réfraction avec la longueur d'onde) et l'automodulation de phase 

(variation de l'indice de réfraction avec l'intensité lumineuse). nme parait donc indispensable de 

présenter ces différents effets. C'est grâce à une bonne compréhension de ces phénomènes que des 

progrès ont été réalisés sur les oscillateurs et ont permis d'obtenir les impulsions lumineuses les 

plus courtes jamais produites directement dans un laser: 27 fs [10]. 

1.3.1. Verrouillage de modes passif en présence d'une constante de 


propagation complexe non linéaire (automodulation de phase) 


Pour une durée de l'ordre de 100 fs, la puissance crête des impulsions dans la cavité est de 

l'ordre de 100 kW. Dans le jet d'absorbant saturable, la densité de puissance crête est de l'ordre de 

100 GW/cm2. TI est alors nécessaire de tenir compte des variations de l'indice de réfraction avec 

l'intensité lumineuse. Ce phénomène s'appelle l'automodulation de phase et se modélise en 

développant au premier ordre l'indice de réfraction du milieu de propagation en fonction de 

l'intensité I(t) de l'impulsion: 

(1.14) n(t) =no + n2 . I(t) 

avec n2 indice non linéaire du milieu considéré et no l'indice linéaire. 

Soit une impulsion arrivant dans un milieu avec un profil temporel du champ électrique A(t) 

gaussIen: 

(1.15) 

avec a =ln 2/'to et 'to largeur à mi-hauteur de l'impulsion. 

La traversée du milieu se traduit par une modulation de la phase de l'impulsion et le déphasage 

introduit suit son profil temporel : 

(1.17) 

avec d : épaisseur du milieu, et : 
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2 

(1.18) 	 I(t) =IA(t)1 =A~ exp (- 2 a
2 

t2) • 

Après passage dans le milieu. le champ électrique vaut: 

(1.19) 

Les variations .dq>(t) de la phase instantanée q>(t) de l'impulsion sont: 

2x d 
(1.20) 	 .dq>(t) = .d[n(t)] . -

Ào 

avec : 
c

À=­
o \) 

o 

donc: 

(1.21) 

Cette modulation de phase .dcp(t) crée une modulation de la fréquence .dro(t) le long de 

l'impulsion : 

d 
(1.22) 	 .dro(t) =dt (.dq>(t» 

2xd 2 d 22
(1.23) .dro(t) = - n2 Ao -d [exp (- 2 a t )]

À t 
o 

donc: 

2xd 2 2 2 2 ' 
.dro(t) = - n2 Ao (-4a t exp (- 2 a t » 


Ào 


ou bien: 

28xd n2 Aoa 
(1.24) 	 .dro(t) = .. (-at)exp[-2(at)2]. 

Ào 

La figure 13 montre la variation de la fréquence instantanée associée au profil temporel de 

l'impulsion. On voit que la variation de fréquence (souvent appelée "chirp") des impulsions est 
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instantannée 
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Figure 13 : Profil en intensité de l'impulsion (a) et décalage enfréquence correspondant à 

l'automodu/ation de phase (b). L'indice non linéaire du milieu est positif 
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approximativement linéaire dans la partie centrale de l'impulsion. La figure 14 représente le spectre 

B(u) automodulé en phase et le spectre intitial de référence (profil gaussien). On voit que 

l'automodulation de phase provoque un élargissement du spectre. Dans le cas où l'indice non 

linéaire n2 est positif (ce qui est vrai pour la plupart des matériaux dans le domaine visible), il y a 

un glissement vers les grandes longueurs d'onde des fréquences présentes dans le front arrière de 

l'impulsion (figure 13). L'effet est bien entendu inversé pour des milieux présentant des n2 

négatifs. 

Longueur d'onde 

FiglUe 14 : Simulation du spectre d'une impulsion automodulée en phase. 

Cet élargissement spectral est très intéressant car il permet d'envisager la production 

d'impulsions courtes. Par contre, il s'accompagne d'une modulation de la fréquence instantanée 

qu'il est nécessaire de combattre afin de diminuer la largeur temporelle des impulsions. En effet, si 

le spectre s'est élargi par automodulation de phase, la largeur temporelle des impulsions n'a pas 

diminué pour autant d'un facteur correspondant car la phase des différentes fréquences n'est pas 

identique. Pour obtenir des impulsions plus courtes, il faudra mettre les différentes fréquences en 

phase. On présentera dans le paragraphe 1.3.3 un système q';1i introduit une modulation de signe 

opposé à celle provenant de l'automodulation de phase et qui permet de produire ainsi des 

impulsions très courtes. 

En général. dans les lasers femtosecondes. le milieu amplificateur et l'absorbant saturable sont 

des jets de colorants organiques dissous dans des solvants visqueux (souvent de l'éthylène glycol) 

permettant d'obtenir des jets de bonne qualité optique et bien stables . 
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L'automodulation de phase dans le laser peut avoir plusieurs origines. Considérons, dans un 

premier temps, les effets non linéaires dus au solvant. L'éthylène glycol a un indice non linéaire 

assez faible [11] : 

Compte-tenu des diamètres des faisceaux laser dans le jet du milieu amplificateur (- 25 !lm) et 

dans le jet d'absorbant saturable (- 8 !lm) (satisfaisant à la condition de stabilité de G.R.C. New 

présentée au § 1.2.3.), nous pouvons affirmer que les effets non linéaires liés au solvant ne sont 

importants que dans le jet d'absorbant saturable. C'est en effet l'endroit où la densité de puissance 

crête est la plus importante. 

L'automodulation de phase provient également de la saturation du gain du milieu amplificateur 

et de l'absorption dans l'absorbant saturable. En effet, l'indice de réfraction d'un milieu est lié à 

son absorption (ou à son gain) par les relations de Kramers-Kroenig (figure 15). Toute variation de 

l'absorption (ou du gain) se traduit par une variation de l'indice de réfraction et donc par un n2 

équivalent qui est positif ou négatif [10, 12]. On voit donc que suivant la longueur d'onde à 

laquelle on travaille, le n2 équivalent peut changer de signe. Les absorbants saturables présentent 

généralement un photoisomère [13] et introduisent un n2 de signe opposé si la longueur d'onde du 

laser se situe entre les maxima d'absorption de l'absorbant saturable et de son photoisomère. On 

voit donc qu'en fonction de la longueur d'onde d'émission du laser et des saturations relatives du 

gain et de l'absorption le n2 équivalent de la cavité peut être négatif ou positif. Il est donc très 

difficile de la déterminer expérimentalement et cela a conduit à de nombreuses publications 

contradictoires [10, 14-17]. 

Certains auteurs [12,18] ont tenté de modéliser ces phénomènes en introduisant dans leurs 

modèles l'indice non linéaire. Toutefois les résultats obtenus ne le sont qu'au prix d'importantes 

approximations. En particulier Martinez et coll. [12] imposent le profù temporel de l'impulsion en 

sécante hyperbolique ( l!ch2(t/1o)) et ne vérifient pas l'unicité de la solution obtenue. 

Toutefois, toutes les études théoriques ont souligné l'importance d'un autre paramètre 

important: la dispersion de vitesse de groupe présente dans la cavité du laser. Elles ont montré que 

les performances du laser dépendaient fortement de la valeur de la dispersion de vitesse de groupe 

intracavité. 
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Figure 15 : Profil d'absorption de la DODCI (maximwn à 590 nm) et de son photoisomère 

(maximwn à 620 nm), tiré de la référence [12J. 

1.3.2. Influence de la dispersion de vitesse de groupe 
, 

Lorsque les impulsions deviennent très courtes « 300 fs), leur spectre s'élargit et l'on ne peut 

plus négliger la variation de l'indice de réfraction en fonction de la longueur d'onde. Les différentes 

fréquences ne voyant pas le même indice de réfraction, donc pas le même chemin optique, elles 

voyagent à des vitesses différentes dans la cavité: c'est la dispersion de vitesse d~ groupe. Ce 

phénomène se traduit par un allongement de l'impulsion résultant de l'étalement des fréquences le 

long de son profIl temporel. 
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Nous allons dans un premier temps présenter l'influence d'un élément dispersif sur le profil 

temporel d'une impulsion. Considérons un élément dont la transmission est caractérisée par une 

amplitude égale à 1 et un déphasage cp(ro) dépendant de la fréquence de l'onde électromagnétique. 

Cet élément pourra par la suite être un des miroirs de la cavité, le gain non saturé du milieu 

amplificateur, les pertes non saturées de l'absorbant saturable ou un matériau transparent placé dans 

la cavité (jet de colorant, bloc de verre ... ). 

En considérant que le déphasage cp(ro) varie lentement avec 0>, on peut développer au second 

ordre cp(ro) par rapport à 0l.L la fréquence du laser. On a donc: 

2cp 
(1.25) 	 cp(O» =CP(O>L) + ( drodCP J (0) - 01) +"21 [d-2J (0) - 01)2 

co= cor. dro 
co = cor. 

Considérons une impulsion ultracourte de fréquence centrale ~. Si l'on suppose que son profil 

temporel est gaussien, non modulé en fréquence et dont la largeur à mi-hauteur est tE. le champ 

électrique de cette impulsion EE avant l'élément dispersif vaut: 

2(1.26) EE (t) =Eo exp [- (21n 2) t ft:] exp (i ~t) 

Par transformée de Fourier on obtient la répartition spectrale du champ: 

1 	 t -irot
(1.27) BE(ID) =TF [Es(t)] =2x +-Ba exp [ 2 Jexp (i "'Lt) e dt.- 2 ln 2 ~:f

En posant: a =2ln2ltE2 et Ao> =0> - ~, il vient: 

Or: 

2 2 

(1.29) 2 ( i Ao> J (Ao»- at - i AO>t = - /a t + -- -- ­
2/a 4a 
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Avec: 

iAco 
u=Jat+-­ et du=Jadt, 

2Ja 

on obtient: 

ou: 

(1.31) 


ou encore: 

2 2 
E - (Aco) . 't 

o E 
(1.32) B (co)=--==exp 

On pose : 

(1.33) 

d'où finalement: 

22JAco 't 

(1.34) (BE (co) =E'Q exp _ E. 
81n2 
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Après la traversée de l'élément dispersif, les différentes fréquences sont déphasées. Le spectre 

du champ électrique Bs(Ol) s'écrit alors : 

(1.35) 

soit : 

22)- L\Ol 'tE 1 2 
(1.36) Bs(Ol) = E'o exp[ 81n2 exp [i (<I>(OlL) + <I>'L\Ol + 2" <1>" L\Ol ) ] 

avec : 

$'=(:) et 

~ 

Pour connaitre le profil temporel du champ électrique Es(t) à la sortie de l'élément dispersif, on 

applique une transformée de Fourier inverse à Bs(Ol) : 

soit : 

On pose alors : 

et t' = <1>' + t 

d'où: 

+00 

2 
(1.39) Es(t) = E'oexp [i ("'Lt + $ (,,\» 1 . f exp [ - AL\Ol + it' L\Ol] dOl 

- 00 
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En notant que: 

2 [ t' ]2 t,2
A ÂCO - it' Âco = /A Âco - i -- + 4A 

2/A 

+­

(1.40) Es(t') = E'.exp [ i (mLt' + cp (Cl1.» -~:]. f ex{-(,/A.l1m - i2~)}m . 
-00 

A étant complexe, on a : 

f+OOexJ-(JA'ÂCO- t' J2]dCO= 1 .h 
-00 

1 2/A JIJAI 

et le champ ES(t') a alors l'expression suivante : 

E'of; [ 	 2J(1.41) 	 Es(t') = "'--;;::;:;::===1 .exp i (COLt' + $ (COL» - :~ . 
1-2ia $" 

4a 

Or: 

d'où finalement: 

L'expression (1.42) montre qu'il y a un déphasage constant $(COL) de la porteuse qui 

correspond à la traversée du milieu. Les termes en t'indiquent qu'il y a un décalage du maximum 
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de l'enveloppe temporelle d'une valeur égale à <1>' et que la largeur à mi-hauteur de l'impulsion en 

sortie est: 

1 + 4 i <1>,,2 
(1.43) ----.21n2 

a 

La dispersion de vitesse de groupe introduit donc un élargissement du profil temporel de 

l'impulsion donné par : 

(2102)2
1 + 4 4 <1>,,2 

~ 
(1.44) -= ---:2=1o--:2~-2-- x 2 102 

-2-x~ 

'tE 

ou: 

(1.45) 


L'expression (1.42) montre de plus que les différentes fréquences composant l'impulsion ne 

sont plus en phase mais réparties le long de son profil temporel. On peut exprimer la phase de 

l'impulsion par : 

(1.46) 

Sa fréquence instantanée vaut: 

d (<I>(t'» 
ro(t') = dt' 

d'où: 

24 a t' <1>" 
(1.47) 	 co(t') = roL - 2 2· 

1 + 4a <1>" 
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Donc, la traversée d'un élément dispersif quelconque par une impulsion courte allonge son 

profil temporel et déphase ses différentes composantes spectrales. Cest le terme q," qui est 

responsable de ces effets. 

Nous allons maintenant évaluer la dispersion de vitesse de groupe introduite par les éléments 

d'une cavité femtoseconde : colorants, solvants des colorants et miroirs multidiélectriques. 

L'influence des colorants en tant que milieu amplificateur ou absorbant saturable est séparée de 

celle du solvant. 

Soit un matériau transparent de longueur L (morceau de verre ou jet de solvant). Le déphasage 

introduit par la traversée de celui-ci vaut: 

L. n (co). co 
(1.48) q,(co) = --c-­

avec n(co) l'indice de réfraction du matériau considéré et c la vitesse de la lumière dans le vide. 

Pour calculer les termes q,' = dq,/dco et q," = d2q,/dco2, il est commode de calculer dans un 

premier temps dq,/dÂ et d2q,/dÂ2 car on connait généralement mieux les variations de la phase par 

rapport à Â. plutôt que par rapport à co. Or, q,=21tp/Â. avec P le chemin optique traversé. Alors : 

21td (~J
dq, dq, dÂ. Â. dÂ. 

(1.49) 	 -=-.-=--­
dco dÂ. dco dÂ. dco 

donc: 

(1.50) 

d'où: 

(1.51) dq, =[~ ~ (dPJ]_
dco c c dÂ. 
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de même, on calcule que: 

(1.52) 

Or, pour le matériau considéré : 

(1.53) p=nL 

d'où: 

(1.54) 

et donc : 

3 

d2cp À. L d2n 


(1.55) ----2· ­
2 

dm 21tc dÀ.
2 

A partir de l'expression (1.55) il est maintenant facile de détenniner la dispersion introduite par 

tout élément en verre ou par un jet placé dans la cavité. 

Considérons par exemple un jet d'éthylène glycol d'épaisseur E =200 J..Lm (cas du jet du milieu 

amplificateur) incliné à l'angle de Brewster SB (55°) pour,diminuer les pertes par réflexion de 

Fresnel dans la cavité. La largeur effective L traversée par l'impulsion est L = E/cOSSB. Des 

valeurs de l'indice de réfraction de l'éthylène glycol [19] on peut déduire: 

et donc : 

3 2 2[::~J °0 .= 8,4 10- = 8,4 f0 
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Considérons maintenant la dispersion anormale provenant des pertes ou du gain non saturé 

dans le milieu amplificateur ou l'absorbant saturable. Soit une transition entre deux niveaux centrée 

autour de la fréquence roo caractérisée par un profil Lorentzien. L'indice de réfraction du milieu 

concerné n( ro) est donné par : 

1t 
(1.56) n(ro) = no + - (ro - ro) . (cIro) . g(ro - ro) Cl2 0 0 0 

avec : 

no :indice de réfraction linéaire du solvant, 


Cl : coefficient d'absorption (positif) ou de gain (négatif) au maximum de la 


transition, et : 


2 2(ro - ro) 2]
g(ro-ro)=- 1+[ 0 ] 

o 1tL\ro [ L\ro 
o 0 

fonction lorentzienne et L\roo la largeur de la transition. 

Pour calculer le terme <1>" de la dispersion, on reprend la formule (1.48) et on dérive deux fois 

par rapport à ro. On obtient : 

(1.57) 

et on y insère la valeur de n de l'expression (1.56). 

La figure 16 montre les résultats obtenus pour la Rhodamine 6G, le DODCI 

(3,3'-diéthyl-oxadicarbocyanine iodide), et son photoisomère, qui sont les colorants amplificateur 

et absorbant saturable utilisés dans le laser. Pour les longueurs d'onde d'émission du laser 

comprises entre 610 et 630 nm seuls le DODCI et son photoisomère apportent une contribution de 

signe opposé à la dispersion et semblent s'annuler. Toutefois, comme il est difficile de connaitre la 

proportion de DODCI convertie en photoisomère (son existence dans l'éthylène glycol est même 

parfois remise en cause [20]), il est donc très difficile d'évaluer la valeur de la dispersion de vitesse 

de groupe équivalente. 
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Figure 16 : Dispersion d'ordre 2 (t!>") de la Rhodamine 6G, de DODe] et de son photoisomère 

tiré de la référence [21}. 

Les miroirs multidiélectriques utilisés dans la cavité introduisent également de la dispersion de 

vitesse de groupe. L'onde réfléchie sur le miroir résulte des interférences constructives entre les 

multiples réflexions sur chaque couche formant celui-ci. L'onde se propage donc à travers les 

matériaux constituant les différentes couches. La réflexion inn;oduit un déphasage cp(oo) et donc une 

dispersion $"(00) dépendant du spectre du laser. Un miroir multidiélectrique est composé d'un 

certain nombre de couches, d'indice de réfraction successivement haut (lI) et bas (B) et d'épaisseur 

optique "A-rrj4 avec Âm longueur d'onde résonnante du miroir (correspondant au centre de la bande 

de réflexion du miroir). On utilise en général pour décrire l'empilement la représentation suivante 

[air] [HB]N [H] [substrat] avec [HB]N représentant N paires de couches haut et bas indice. 
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Figure 17 : Coefficient de réflexion (b) et dispersion de groupe (tfl') en fonction de aiWm· Le 

miroir est constitué de 23 couches de haut (nH= 2,28) et bas (nB = 1,45) indice de réfraction 

d'après {21}. 
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Le calcul de la valeur du coefficient de réflexion est basé sur l'utilisation des conditions aux 

limites à l'interface des couches et est dérivé des équations de Maxwell [22]. La phase cp(ro) et la 

dispersion d2cp/d(ro/COrn)2 sont évaluées numériquement en fonction de ro/COrn avec COrn fréquence 

centrale du miroir. La figure 17 représente le coefficient de réflexion et la dispersion en fonction de 

co/COrn pour un empilement de 2N + 1 = 23 couches de Si02(nB = 1,45) et Ti02(nH= 2,28). La 

dispersion est nulle pour ro/COrn et augmente rapidement en valeur positive ou négative suivant que 

l'on s'éloigne vers les basses ou les hautes fréquences. 

On en déduit qu'il faut utiliser des miroirs ayant leur résonance centrée sur la longueur d'onde 

du laser pour introduire le moins de dispersion possible. Toutefois, il serait illusoire de penser 

qu'on n'introduira aucune dispersion pour coLaser=com car le spectre des impulsions 

femtosecondes est très large ( plusieurs nanomètres). Lorsque le miroir est utilisé sur l'un des 

deux bords de sa bande de réflectivité, la dispersion introduite à la réflexion est importante et peut 

modifier fortement le profil temporel de l'impulsion. 

La figure 18 montre l'autocorrélation d'une impulsion de 60 fs après réflexion sur un miroir 

présentant une dispersion positive importante. On voit que l'autocorrélation possède des pieds car 

la réflexion introduit une modulation de la phase spectrale de l'impulsion. 

Nous venons de voir que tous les éléments présents dans la cavité laser introduisent de la 

dispersion (positive ou négative). Pour espérer produire des impulsions très courtes, nous allons 

présenter dans le paragraphe suivant une méthode pennettant de compenser la dispersion de vitesse 

de groupe positive à l'aide de miroirs ou d'un système de quatre prismes. 

Figure 18 : Autocorrélation d'une impulsion de 60fs après réflexion sur un miroir présentant de la 

dispersion de vitesse de groupe imponante. 
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1.3.3. Compensation de la dispersion de vitesse de groupe 

1.3.3.1. Compensation à l'aide des miroirs de la cavité 

On a vu au paragraphe précédent que l'utilisation de miroirs dont la longueur d'onde de 

résonance est plus faible que la longueur d'onde du laser introduisait de la dispersion de vitesse de 

groupe négative. On peut donc imaginer qu'en utilisant plusieurs de ces miroirs, on peut parvenir à 

ajuster la dispersion intracavité et produire des impulsions très courtes. Yamashita et coll. [23] ont 

développé un laser femtoseconde dans lequel la dispersion est ajustée à l'aide de miroirs. En faisant 

varier l'angle d'incidence des faisceaux sur un des miroirs ils obtiennent un réglage suffisamment 

fin pour produire des impulsions de durée inférieure à 60 fs. Toutefois, ce type d'ajustement est 

assez délicat à maitriser à long tenne car la dispersion dépend de la saturation de l'absorbant 

saturable donc de sa concentration. Il faut alors souvent réajuster la position du miroir car les 

paramètres du laser évoluent constamment Si une telle procédure peut se concevoir en laboratoire 

avec des expérimentateurs connaissant parfaitement leur système elle n'est pas envisageable si l'on 

raisonne en terme de produit commercial. 

1.3.3.2. Compensation par miroirs interférométriques 

F. Gires et P. Tournois [24] ont introduit en 1964 une ligne à retard à dispersion négative basée 

sur l'utilisation de miroirs multidiélectriques. La dispersion des déphasages rencontrés par les 

différentes composantes spectrales pennet d'obtenir une. dispersion négative dans certaines 

conditions d'incidence sur les miroirs. Un tel dispositif a été utilisé dans un laser produisant des 

impulsions femtosecondes par J. Heppner et J. Kuhl [25]. Si ce dispositif présente l'avantage 

d'être compact et de n'introduire pratiquement aucune perte, il a l'inconvénient d'être complexe à 

réaliser car il nécessite de bien maîtriser la technique de dépôt de couches diélectriques. De plus, il 

ne pennet pas facilement de régler finement la dispersion, c'est la raison pour laquelle nous 

n'avons pas envisagé d'utiliser un tel système pour le laser. 
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1.3.3.3. Compensation à l'aide d'un système de prismes 

Pour introduire une dispersion de vitesse de groupe ajustable Fork et coll. [26], en 1984, ont 

utilisé une idée de Treacy [27] basée sur l'utilisation de réseaux. Ds ont remplacé les réseaux par 

des prismes plus simples à réaliser et présentant beaucoup moins de pertes, ce qui est essentiel si 

on veut introduire un tel système dans une cavité laser. 

L'arrangement des prismes est présenté sur la figure 19. Son principe est le suivant: les 

différentes longueurs d'onde du spectre de l'impulsion sont déviées différemment par le premier 

prisme et ne traversent pas dans le deuxième prisme la même quantité de verre. Les basses 

fréquences traversent plus de verre que les hautes fréquences et parcourent donc un trajet optique 

plus grand. Elles sont donc retardées par raplX'rt aux hautes fréquences. Le passage des impulsions 

dans un tel système permet de compenser la dispersion de vitesse de groupe positive due à 

l'automodulation de phase et aux éléments constituant la cavité. Pour éviter que les différentes 

fréquences soient étalées spatialement (chromatisme spatial), une deuxième paire de prismes, 

analogue à la première, est utilisée pour recollimater le faisceau. De plus, ce système de quatre 

prismes ne dévie pas la direction du faisceau incident et ne modifie pas la géométrie de la cavité. 

Translation 
pour ajuster 

la dispersion 

Figure 19: Principe de la ligne à retard dispersive utilisant quatre prismes. 
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Après avoir décrit le principe de fonctionnement d'un système de quatre prismes à dispersion 

négative, nous allons presenter le calcul de la dispersion introduite par un tel système. Nos calculs 

sont basés sur ceux de Fork et coll. [26] mais ne comportent aucune approximation autre qu'un 

développement à l'ordre 2 de la phase. 

Nous avons vu au paragraphe 1.3.2. que pour calculer la dispersion d2q,/dr02 introduite par un 

système optique, il faut calculer le chemin optique p (Â.) et d2p/dÂ.2. On a montré (formule 1.52) 

que: 

-2 =2~-2 
dOl xc dÂ. 

Pour exprimer la valeur du chemin optique p, pour une paire de prismes, on se base sur les 

notations de la figure 20. On a: 

Â. --+ ~ --+ ~ --+ ~ 
(1.58) 	 P(Â.) = - (kl . AB + ~ . Be + kl . CD) 

2x 

avec k1 et k2les vecteurs d'onde respectivement dans le verre et dans l'air : 

--+ 2x n(Â.)
(1.59) IIklll=-Â.- et 

On suppose que l'indice de l'air na(Â.) = 1. 

Avec les notations de la figure 20, on obtient: 

(1.60) P(Â.) = h . n(Â.) cos r + d cos i' 

avec: 

(1.61) h=AB+CD . 



48 


On se place dans la situation réalisée expérimentalement où les prismes sont utilisés à la fois au 

minimum de déviation et à l'incidence de Brewster d'où; 

1 
(1.62) n(Â.) =n =-­

o 0 tg(aJ2) 

avec Â.o= 620 nm. 

a 
(1.63) 	 h = (L + e) sina cos ­

2 

(1.64) e=EF+HG . 

a 
(1.65) 	 d =(L - e) sin­

2 

7t 
(1.66) 	 i'=--al2 

2 

(1.67) 	 r=a/2 

(1.68) 	 sin if =n sin r . 

Si l'on pose: 

(1.69) 	 et 

on obtient: 

(1.70) 	 d_2_p = _n> d_p + 4n,2 [_ L+ e (1 --:---I--:--J] 
dÂ.2 no dÂ. 0 n~(1 + n~) 
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Figure 20 : Construction géométrique permettant d'accéder à p(Â). _ 
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avec : 

dp 4e n n' o
(1.71) 	 - = ----,:--­

dA. (n~ + 1) 

Pour quatre prismes, il suffit de doubler cette quantité. En utilisant la formule (1.52) on trouve 

finalement : 

cp" est du type A.e-B.L avec A et B constantes positives dépendant du matériau utilisé et de la 

longueur d'onde. La formule (1.72) montre que la valeur de la dispersion introduite par le système 

de quatre prismes dépend de L, la distance entre les deux prismes, et de e l'épaisseur de verre 

traversée dans deux prismes. Les valeurs no, n'o et n"o sont calculées à partir des coefficients 

d'Abbe fournis par les fabricants de verre (Sovirel ou Schott). Pour la silice, à 620 nm, on obtient 

no= 1,4634, n'o = - 31685 m-1 et n"o = 1,358 1011 m-2, d'où: 

(1.73) 	 cp" = 2,161 lO-25e - 3,385 1O-27L 

avec e et L en m et cp" en s2. 

Le système de quatre prismes permet donc de compenser parfaitement au second ordre toute 

dispersion en jouant sur les paramètres L et e. En particulier, la dispersion est ajustée finement en 

translatant un prisme perpendiculairement à sa base (voir figure 19). Dans ce cas, le réglage 

géométrique du laser est conservé. La formule (1.72) indique également que la dispersion d'un 

système à prismes dépend de la nature du milieu du matériau utilisé pour les prismes . 

La figure 21 montre la distance L entre les prismes nécessaire pour compenser une même 

dispersion (cp"= 2000 fs2) en fonction de l'indice Do du verre utilisé. L'épaisseur de verre traversé 

est la même (4mm) pour tous les types de verre. On s'aperçoit qu'entre la silice (indice 1,45) et un 

verre d'indice 1,73, la distance est diminuée d'un facteur 2 environ. Le système de prismes est 

alors plus compact ce qui est très intéressant dans le cadre d'un ensemble commercialisé. 

Toutefois, il est nécessaire de vérifier la qualité optique de ces verres d'indices plus élevés 

(diffusion, transmission). De plus, lorsque l'indice est élevé, la variation de cp" avec e est plus 

rapide et le système risque d'être plus critique à régler. Par exemple dans le cas du verre FED D 

4028 de Sovirel, d'indice 1,736 à 620 nm, la dispersion vaut : cp" = 7,52 10-25 e - 3,861 1O-26L. 

Il Y a un facteur 3,6 entre les coefficients de e pour la silice et ce verre. Il y aura donc un 

compromis à déterminer entre l'encombrement du système et la finesse des réglages. 
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Figure 21 : Variation de la distance L entre les prismes nécessaire à compenser une même valeur de 

dispersion de vitesse de groupe en fonction de l'indice de réfraction du matériau utilisé. La valeur 
de l'épaisseur de verre traversée (e) est maintenue constante et égale à 4 mm pour deux prismes. 

1.3.4. Mesure des impulsions 

Avant de présenter les étapes qui ont mené à la réalisation du laser femtoseconde, il faut 

d'abord décrire la technique utilisée pour mesurer des largeurs temporelles d'impulsions de l'ordre 

de 100 fs. A cette échelle de temps, aucun système électronique ne peut résoudre temporellement de 

telles impulsions. Les oscilloscopes à échantillonnage associés aux photodiodes rapides sont 

limités à 30 ps et la résolution temporelle des caméras à balayage de fente est de 500 fs pour la plus 

performante (Hamamatsu). TI est donc nécessaire de faire des mesures indirectes. 

Le principe consiste à transformer l'information temporelle (impulsion de 100 fs) en une 

information spatiale (paquet de lumière de 30 f.lm) qui sera relativement plus facile à_mesurer. De 

nombreuses méthodes ont été proposées théoriquement pour caractériser les impulsions courtes 

[28-31] et quelques unes ont été réalisées expérimentalement [32-34]. En particulier, la 

fluorescence à deux photons [35] et le doublage de fréquence [36-38] sont les plus utilisées. 

La fluorescence à deux photons consiste à diviser une impulsion en deux répliques identiques. 

Les deux faisceaux ainsi formés se croisent dans un milieu présentant de la fluorescence à deux 

photons [figure 22]. Le signal de fluorescence est émis à l'endroit où les deux impulsions se 
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croisent. La largeur spatiale de la fluorescence est directement liée à la largeur temporelle des 

impulsions. Cette méthode présente l'avantage qu'une seule impulsion soit nécessaire pour obtenir 

tout le signal. Malheureusement, elle est assez difficile à mettre en oeuvre pour des impulsions très 

courtes « 1 ps) et sunout présente un rapport signal à bruit relativement faible. 

L'autre technique, appelée autocorrelation optique qui a été développée dans tous les 

laboratoires est basée sur la génération de second harmonique. Cette méthode, bien que présentant 

des inconvénients assez importants, a l'avantage d'être assez simple à mettre en oeuvre et de 

permettre de mesurer des impulsions extrêmement courtes « 10 fs). De plus, utilisée par tous les 

laboratoires au monde, elle pennet aux chercheurs de comparer directement leurs résultats. 

Le principe de l'autocorrélateur optique est le suivant. Une impulsion est divisée en deux 

parties égales par une lame semi-réfléchissante [figure 23]. Les deux faisceaux décalés spatialement 

mais parallèles entre eux, se croisent au foyer d'une lentille en faisant un angle 9. Dans le plan 

focal de la lentille on place un cristal non linéaire de KDP (phosphate dihydrogéné de potassium) 

qui est orienté de telle façon que le doublage de fréquence soit maximum dans la direction de la 

bissectrice des deux faisceaux incidents. L'un des deux faisceaux se réfléchit sur un coin de cube 

monté sur un pot vibrant à 30 Hz. Le déplacement du coin de cube introduit donc un retard t sur la 

voie 2. 

Le faisceau U.V. (310 nm) est proportionnel au produit des intensités lumineuses à 620 nm qui 

se croisent dans le cristal. La quantité d'UV produite sera alors proportionnelle à Il (t) 12(t - t) 

(avec t le décalage temporel existant entre les deux impulsions). Le détecteur utilisé 

(photomultiplicateur) ne permet d'accéder qu'au signal intégré: 

+00 

S(t) = f 11(t) ~(t - t) dt 

S(t) est proportionnel à l'autocorrélation d'ordre deux G2(t) du profil temporel de l'impulsion 

incidente, avec : 
+00f I(t) I(t - t) dt 

-co 

(1.74) 
+00

f f(t)dt 
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Figure 22 : Principe de la mesure d'une impulsion par la métlwde de la fluorescence à deux 
photons. 
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Figure 23 : Schéma de principe d'un autocorrélateur optique. 
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Les lasers subpicosecondes délivrent en général un train d'impulsions très courtes « 1 ps) 

séparées de quelques nanosecondes. Pour obtenir la fonction d'autocorrélation, on fait varier très 

lentement la longueur d'un des bras de l'autocorrélateur. On obtient pour chaque impulsion initiale 

arrivant dans l'autocorrélateur un signal proportionnel à la surface commune des deux impulsions 

incidentes sur le cristal. On a donc un échantillonnage de la fonction d'autocorrélation. Si le 

photomultiplicateur a une bande passante inférieure à la fréquence de répétition des impulsions on 

obtient sur un oscilloscope la fonction d'autocorrélation d'ordre deux. 

Le signal issu du photomultiplicateur est appliqué sur la voie Y d'un oscilloscope et la position 

du coin de cube monté sur un pot vibrant à 30 Hz, donnée par un capteur de position selfique, sur 

la voie X. La calibration s'effectue en déplaçant d'une quantité connue le bras fixe de 

l'autocorrélateur et en mesurant le déplacement de la fonction d'autocorrélation sur l'écran de 

l'oscilloscope. En se rappelant que la lumière parcourt 30 flm en 100 fs on obtient facilement une 

calibration de la fonction d'autocorrélation. 

Toutefois, il faut noter que cette méthode présente quelques inconvénients. En effet, 

l'autocorrélation d'ordre 2 ne donne pas toutes les informations sur la forme de l'impulsion: elle 

est, par définition, toujours symétrique, même dans le cas d'une impulsion dissymétrique. Nous ne 

pourrons donc pas obtenir d'informations sur les éventuelles dissymétries du profil temporel des 

impulsions. 

De plus, la largeur temporelle de l'autocorrélation ~t dépend du profil temporel exact de 

l'impulsion à mesurer. Donc une fois la largeur temporelle de l'autocorrélation mesurée, il est 

nécessaire de faire une hypothèse sur le profil temporel de l'impulsion pour remonter à sa largeur 

~t. Le tableau 2 présente le rapport ~t/~t pour différents profils temporels. Pour comparer les 

résultats entre les différents laboratoires, la communauté scientifique a l'habitude de supposer le 

profil temporel de l'impulsion en l/ch2(l ,76t/~t) ce qui donne un rapport ~t/~t égal à 1,55. On 

doit remarquer que parmi les profils envisageables, ce choix débouche sur les durées d'impulsions 

les plus courtes. 

Il faut noter également que les profils expérimentaux des fonctions d'autocorrélations ne nous 

permettent pas de déduire le profil temporel de l'impulsion. Les différences entre la fonction 

d'autocorrélation d'une impulsion gaussienne ou d'une impulsion en sécante hyperbolique sont très 

faibles. Enfin, la fonction d'autocorrélation étant construite à partir d'un nombre élevé 

d'impulsions, le résultat obtenu n'est qu'une valeur statistique moyenne de la largeur des 

impulsions. Toute variation rapide du profil temporel (comme dans le cas du fonctionnement en 

régime soliton par exemple [38]) est difficile à analyser. 
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I(t) Â't/Ât 

1 (-Ât!2:S; t :s; Ât!2) 

(-<4ln 2) t2 J exp 2 
Ât 

sech2[ l~~t] 

ex{ -<:)t] (t > 0) 

1 

/i 

1,55 

2 

Tableau 2 : Comparaison entre la largeur de l'autocorrélation (Ll't') et la durée des impulsions (.dt) 

pour différents profils temporels. 

On a vu au paragraphe 1.3.2. que la traversée d'un élément dispersif introduisait une 

modulation de fréquence de l'impulsion et élargissait l'impulsion. Afin de réduire au maximum la 

dispersion dans l'autocorrélateur et ne pas penurber la mesure. nous utilisons un coin de cube 

creux et une lame semi-réfléchissante mince. 

Un autre problème rencontré provient de la largeur des spectres à doubler (quelques 

nanomètres). Il faut que l'accord de phase. dans le cristal soit effectif pour tout le spectre. Dans 

notre cas, le doublage est du type 1 [39]. c'est-à-dire qu'on oriente le cristal de KDP de telle façon 

que l'indice ordinaire à 620 nm soit égal à l'indice extraordinaire à 310 nm. Les vitesses de 

propagation dans le cristal à ro et à 2ro ne sont pas identiques pour toutes les longueurs d'onde du 

spectre. Il faut donc limiter la longueur d'interaction pour ne'pas intrcxiuire une modification de la 

fonction d'autocorrélation [40]. Toutefois Weiner et coll. [41] ont montré que la fonction 

d'autocorrélation d'impulsions de 20 fs est sensiblement identique lorsqu'on utilise des cristaux de 

KDP d'épaisseurs variant de 1 mm à 100 !lm. 

Nous avons tenu à vérifier expérimentalement ces observations. Nous avons donc mesuré des 

impulsions de 50 fs à 800 nm (voir chapitre 3) dont le spectre avait une largeur d'environ 14 nm 

avec successivement un cristal de KDP de 300 !lm et un de 50 !lm. Les largeurs à mi-hauteur des 

autocorrélations sont sensiblement égales [figure 24]. Nous avons seulement observé un peu plus 

de pieds dans le profIl de l'autocorrélation obtenue avec le cristal épais. TI faut remarquer que même 

avec le cristal mince, il subsiste des pieds dans l'autocorrélation qui correspondent d'une pan à la 

dispersion de l'autocorrélateur (lame semi transparente, lentille) et d'autre part à des fréquences mal 
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verrouillées en phase du spectre. Donc l'épaisseur du KDP ne constitue pas dans notre cas une 

limitation pour la mesure d'impulsions courtes. 

Après avoir analysé les différents effets présents dans le laser femtoseconde et présenté les 

techniques de mesure des impulsions, nous allons aoorder la réalisation proprement dite du laser. 

-200 200 
Retard (fs) 

Figure 24 : Autocorrélation d'une impulsion de 50 fs enregistrée avec deux cristaux de KDP 

d'épaisseurs différentes (300 J.Un et 50 J.Un). Le profil théorique de l'autocorrélation d'une 

impulsion en sécante hyperbolique de 50 fs est donné pour comparaison. 
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II.l. 	 INTRODUCTION 

ETUDE DU COMPORTEMENT DE LA CAVITE LINEAIRE 

Dans ce chapitre, nous présentons les différentes étapes qui ont pennis d'aboutir à la réalisation 

d'un laser à colorant produisant des impulsions inférieures à 80 fs. Rappelons que le but rmal était 

de mettre au point une source d'impulsions femtosecondes commercialisable à un prix relativement 

faible comparé aux systèmes existants sur le marché (système de pompage synchrone). Pour 

diminuer les coûts, la cavité du laser femtoseconde a été réalisée à partir d'un laser à colorant 

commercialisé par la Société COHERENT (U.S.A.) : modèle 702 [figure 25]. La cavité linéaire 

comporte deux jets de colorants ( un milieu amplificateur et un absorbant saturable) et un repli afin 

d'égaliser les longueurs des cavités du laser de pompe et du laser à colorant (paramètre important 

dans le cas du verrouillage de modes actif). 

Toutes les montures des éléments de la cavité (miroirs, jets) sont assemblées sur un barreau 

d'Invar de 50,8 mm de diamètre assurant à l'ensemble une excellente rigidité mécanique. Ce 

principe permet également de rendre le laser facilement transportable ce qui est essentiel dans le cas 

d'un produit commercialisé. Nous conserverons donc cette structure et adapterons sur le barreau 

les différentes modifications nécessaires. 

MilieuFiltre 
amplificateurbiréfringent 

Miroir de 
Absorbant

Sortie Laser de pompe
Saturable 

Figure 25 : Schéma de la cavité du laser à colorant modèle 702 commercialisé par la 


Société COHERENT. 
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Des cavités linéaires, semblables à celles du modèle 702, ont déjà été étudiées en verrouillage 

de modes passif et ont permis, grâce à une sélection empirique des miroirs formant le résonateur, 

de produire des impulsions subpicosecondes [42-43]. Une première étude nous a permis de 

montrer que lorsqu'on pompe en continu la cavité laser type 702 celle-ci délivre des impulsions de 

l'ordre de quelques picosecondes très instables en durée et en énergie [figure 26]. Ce 

comportement est caractéristique d'un mauvais verrouillage des modes d'un laser. Il rappelle les 

travaux menés à l'Institut d'Optique sur un autre laser femtoseconde (en anneau) alors qu'aucun 

système contrôlant la dispersion dans la cavité n'était utilisé. Or, nous avons vu que le contrôle de 

la dispersion de vitesse de groupe dans la cavité était très important pour la production 

d'impulsions courtes. 

Figure 26 : Awocorrélation des impulsions produites par le laser à colorant 702 pompé en continu. 

(Largeur des impulsions: quelques picosecondes). 

Nous avons donc décidé de placer un système de prismes 'dans la cavité linéaire [figure 27]. En 

se basant sur les calculs du paragraphe 1.3.3.3., il nous a semblé préférable d'utiliser des prismes 

d'indice élevé. Ce choix permet de diminuer la distance L entre les prismes et de réduire ainsi 

l'encombrement du sytème. Les prismes utilisés sont taillés dans un verre du type FED D 4028 de 

Sovirel (indice 1,73 pour À = 620 nm). Alors qu'avec des prismes en silice, la distance entre les 

prismes pour un oscillateur femtoseconde est de 310 mm environ, les prismes I:'ED D 4028 

permettent de réduire la distance L à 100 mm. Afin de diminuer au maximum les pertes intracavité, 

les prismes sont taillés pour l'incidence de Brewster et l'angle des prismes (a = 60°) est choisi pour 

correspondre également au minimum de déviation. Les deux jets de colorants étant horizontaux, le 

faisceau est polarisé verticalement (polarisation p), il faut donc placer les prismes dans un plan 

vertical. Le milieu amplificateur est la Rhodamine 6G et l'absorbant saturable le DODCI, couple de 

colorants organiques ayant donné jusqu'alors les meilleurs résultats. 
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DODCI Rh6G Laser à Argon 

Figure 27 : Schéma de la cavité linéaire avec la ligne à retard à dispersion négative. 

Malheureusement, les essais effectués dans cette configuration n'ont pas été concluants. En 

effet quelles que soient la position respective du milieu amplificateur et de l'absorbant saturable et la 

valeur de la dispersion intracavité nous n'avons pas pu réduire la durée des impulsions à moins de 

1 ps , ni stabiliser les variations en intensité. 

On sait par ailleurs que plus la saturation de l'absorbant saturable est importante, plus le laser 

est stable [3-5]. Plusieurs expériences [44] ont montré qu'en plaçant l'absorbant saturable à une 

extrémité de la cavité [figure 28], il était possible de produire des impulsions plus courtes. 

L'explication est la suivante : l'impulsion interfère avec sa propre réflexion dans l'absorbant 

saturable, y augmente le champ électrique, et donc le sature davantage. Pour optimiser cet effet, 

Fork et coll. [45] ont fermé une cavité linéaire pour la transformer en cavité en anneau [Figure29]. 

Dans ce cas, il y a deux impulsions qui naissent sur un pic de bruit dans l'absorbant saturable et se 

propagent en sens inverse dans la cavité. Elles interfèrent dans l'absorbant saturable et y créent une 

onde stationnaire. Aux ventres de l'onde, l'intensité est maximale, sature totalement l'absorbant et 

minimise les pertes. Aux noeuds de l'onde, l'absorbant n'est pas saturé, mais le champ électrique 

étant minimum, les pertes le sont également. 

Miroir 
de sortie 

Rh6G f=25 cm 

Cuve de DODCI 

Figure 28 : Schéma de principe d'un laser à verrouillage de modes passif ayant l'absorbant 

saturable à une extrémité de la cavité. 
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Miroir de 
Sortie 

Rh6GDODel 

Figure 29: Première cavité en anneau réalisée par Fork et coll. [45} produisant des 

impulsions femtosecondes. 

Le fait de créer une onde stationnaire, plutôt que deux impulsions séparées (comme dans le cas 

d'une cavité linéaire) diminue l'énergie requise pour saturer l'absorbant saturable [46]. Dans une 

telle cavité, et grâce à une sélection empirique des miroirs afin d'introduire de la dispersion 

négative, des impulsions de 100 fs ont été produites pour la première fois [45]. 

Compte-tenu de nos résultats sur la cavité linéaire, il est rapidement devenu évident que la 

meilleure solution pour produire des impulsions très courtes et stables était d'utiliser une cavité en 

anneau et d'y introduire un système compensant la dispersion de vitesse de groupe. 

II.2. TRANSFORMATION DE LA CAVITE EN ANNEAU 

, 

La figure 30 montre le schéma de la cavité en anneau réalisée sur la base du laser modèle 702. 

Le rayon de courbure des miroirs formant la cavité amplificatrice en rest de 150 mm et celui des 

miroirs formant la cavité de l'absorbant saturable en z est de 50 mm. La transmission du miroir de 

sortie est de 2 % entre 590 et 700 nm. Elle est plus élevée avant 590 nm pour forcer le laser à 

fonctionner du bon côté de la bande d'absorption du DODCI (figure 15) . On oblige donc le laser à 

osciller autour de 620 nm où les meilleures performances sont obtenues. Une autre solution pour 

éviter que le laser n'oscille vers les plus basses longueurs d'onde est de ne sélectionner que la 

partie rouge du spectre de fluorescence de la Rh6G à l'endroit où celui-ci est étalé spatialement, 

c'est-à-dire, entre les deux séries de prismes [47]. Il faut dans ce cas placer un filtrage spatial dont 

le réglage est délicat Nous avons donc préféré utiliser la première solution. 
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Miroir de 

sortie 


DODel 

Figure 30 : Schéma de la cavité en anneau réalisée sur la structrure du laser à colorant modèle 702 

avec le système de prisme. 

En ajustant la position de l'absorbant saturable et la dispersion introduite par les prismes, nous 

avons produit des impulsions de 300 fs (figure 31). L'amélioration par rapport à la cavité linéaire 

est importante mais il subsiste encore deux problèmes: 

Figure 31 : Autocorrélation d'impulsions de 300 fs (profil en sécante hyperbolique) produites par le 

laser en anneau contenant les prismes d'indice 1,73. 

1) le laser n'est pas stable en énergie. En effet, une des deux voies s'arrête de façon 

intennittente alors que sur l'autre, on observe des impulsions qui sont devenues plus instables; 

2) la durée des impulsions est beaucoup trop longue par rapport au cahier des charges initial 

(100 fs). Lorsqu'on essaie de réduire la durée des impulsions en jouant sur la dispersion, le laser 

saute brutalement dans un autre régime de fonctionnement instable: le spectre des impulsions se 

décale dans le rouge et devient plus symétrique (alors qu'auparavant le front de montée pour les 

basses longueurs d'onde était plus lent que pour les grandes longueurs d'onde), les impulsions 
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sont plus longues (-1 ps) et l'autocorrélation est très bruiteuse. 

L'instabilité en énergie semble provenir d'un problème de gain dans le milieu amplificateur. 

Celui-ci ne semble pas identique pour les deux impulsions qui circulent dans la cavité. Pour un bon 

fonctionnement il faudrait qu'elles soient amplifiées de la même manière afin qu'il n'y ait pas une 

impulsion prépondérante dans la cavité. Etant pompé en continu, il faut environ 4 ns à la Rh 60 

pour que le gain se rétablisse à sa valeur initiale après le passage de l'impulsion. Etant donné qu'il 

y a deux impulsions dans la cavité, elles doivent donc arriver dans le milieu amplificateur séparées 

temporellement par plus de 4 ns. Le temps de parcours T 0 dans la cavité de longueur L doit alors 

être supérieur à 8 ns [48]. S'il est inférieur à 8 ns, la distance milieu amplificateur-absorbant 

saturable doit être égale à U4. Les deux impulsions arrivent alors dans le milieu amplificateur 

espacées de Td2 et voient donc un même état du milieu amplificateur [figure 32]. Dans notre laser, 

la longueur de la cavité vaut 2 m ce qui correspond à un temps de parcours To =6,5 ns. 

t=T/4 

- -

t=T/2 

- -
Figure 32 : Evolution de deux impulsions contrepropageantes dans une cavité en anneau (les deux 

impulsions naissent dans l'absorbant saturable). 
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Nous avons fait varier la distance milieu amplificateur-absorbant saturable d'une valeur bien 

inférieure à L/4 à une valeur bien supérieure. Nous avons constaté que l'une puis l'autre des voies 

s'arrêtait, démontrant bien que l'instabilité était due à un problème de recouvrement du gain dans la 

Rh6G. 

Des études menées au Laboratoire d'Optique Appliquée de Palaiseau [49] ont montré que pour 

des temps de parcours dans la cavité inférieurs à 8 ns, le positionnement de l'absorbant saturable 

par rapport au milieu amplificateur est très critique et qu'un désaccord de quelques dizaines de 

microns suffit à arrêter une des deux voies du laser. Afin d'éviter un réglage délicat et étant donné 

que le choix du colorant impose le temps de rétablissement du gain, il faudra augmenter la 

longueur de la cavité. 

Deux solutions sont possibles: 

- conserver le barreau d'Invar actuel et introduire un repli avec deux miroirs supplémentaires 

[figure 33] ; 

- ou conserver la structure actuelle à 6 miroirs mais augmenter la longueur du barreau d'Invar. 

DODel 
Rh6G 

Figure 33 : Schéma de la cavité en anneau à 8 miroirs allongée grâce à un repli. 

Les deux solutions ont été testées (pour des temps de parcours dans la cavité de 9 ns environ) et 

se sont avérées concluantes. Les deux trains d'impulsions sont très stables et une modification de la 

position du jet d'absorbant saturable de quelques centimètres autour de L/4 n'entraîne aucune 

modification sur l'une ou l'autre des voies. Cela prouve bien qu'on est au-dessus de la valeur 

nécessaire à une lxmne stabilité et à un alignement non critique. 

Panni ces deux solutions, celle qui a été retenue est l'allongement du barreau car cela pennet de 

conserver un schéma de cavité simple, contrairement à la solution du repli qui complique les 

réglages et augmente le nombre de miroirs. De plus, le système de prismes ne compense la 
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dispersion de vitesse de groupe qu'à l'ordre deux. La dispersion de vitesse de groupe d'ordre 

supérieur étant une des limitations à l'obtention d'impulsions très courtes [SOl, on a donc intérêt à 

réduire le nombre de miroirs. 

Le problème de la stabilité ayant été résolu, il reste à analyser pourquoi le laser produit des 

impulsions aussi longues. Tout d'abord, précisons que la largeur 61.> du spectre des impulsions de 

durée 6t =300 fs obtenues vaut environ 2 nm. Ceci conduit à un produit 6t. 61.> =0,4 proche de la 

valeur théorique 0,315 pour une impulsion dont le profù temporel est en sécante hyperbolique. Les 

impulsions sont donc proches de la limite imposée par Fourier. Il n'y a pas de modulation 

importante et pas d'espoir d'obtenir des impulsions beaucoup plus courtes en ajustant la phase des 

impulsions à l'extérieur de la cavité (avec un deuxième système de prismes par exemple). Il 

apparait donc que les impulsions obtenues ont un spectre trop étroit. La question est donc de savoir 

si dans la cavité, il existe un (ou plusieurs) élément(s) responsable(s) de cette limitation. Nous 

nous sommes intéressés au système de prismes de haut haut indice de réfraction car c'est le 

principal élément qui agit sur la phase des impulsions. 

Dans un premier temps, nous avons placé ces prismes haut indice dans un autre laser 

femtoseconde qui, avec des prismes en silice, produit régulièrement des impulsions inférieures à 

100 fs. Il a été impossible de descendre en dessous de 300 fs, comme pour notre laser. li semble 

donc bien que les prismes d'indice élevé soient la cause de cette limitation. Nous allons analyser les 

raisons d'un tel comportement. 

Dans le paragraphe 1.3.3.3., nous avons vu que le système de prismes permettait de compenser 

la dispersion de vitesse de groupe à l'ordre 2. On fait une approximation quadratique de la phase 

des impulsions qui est déterminée par plusieurs effets tels que: la saturation du gain et de 

l'absorption, l'automodulation de phase, la traversée des jets de colorant et la réflexion sur les 
, 

miroirs. L'approximation quadratique de la phase des impulsions dans le laser n'est donc 

certainement pas optimale. De plus, les prismes introduisent eux-mêmes de la dispersion d'ordre 3 

(<1>'" =d3<1>/doo3). 

Nous allons évaluer cette dispersion <1>'" et étudier l'influence de la nature du verre utilisé sur sa 

valeur. Pour cela nous allons calculer <1>"'.(600/3) pour comparer cette valeur à la dispersion 

d'ordre deux <1>". 
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En reprenant les notations précédentes, on peut développer au troisième ordre la phase par 

rapport à la fréquence du laser ffiL. 

(2.1) 

Si Pest le chemin optique dans les prismes: 

4 

(2.2) [a3~ Î = - ~ [3 d: + Âd3~] 
dm ) 41t c3 dÂ dÂ 

O):::~ 

Pour le système de prismes, la dispersion d'ordre 3 vaut: 

3 

(2.3) a <»] 2< 3L( ,2 '1 [,,, ,3 [2 1 ]]1
[dm 3 = 1t2c3 n 0 + 11.0 non 0 + n 0 no - n! ) 

~ 

La figure 34 présente l'évolution de (a3<»/am3).~m/3 en fonction du type de verre utilisé pour 

un système de prismes introduisant une même valeur de <»" constante.Nous avons considéré une 

impulsion de 100 fs qui a un spectre de 5 nm correspondant à ~ro=8,1 1012 ç1 . On voit que plus 

l'indice augmente, plus l'effet de l'ordre 3 augmente. Il y a par exemple un facteur 9 entre la valeur 

de <»" pour les prismes d'indice élevé (n=1.73) utilisés dans notre laser et pour des prismes en 

silice. 
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Figure 34 : Valeur de (a 3 $/ aro3 ). L1Cù!.3 (enfs2) enfonction de l'indice du verre utilisé 

(a 2 l/JI aal- est constant). 

D'autre part, pour une même valeur de l'indice, $'" dépend de la nature du verre utilisé. Cela 

signifie donc que pour un même encombrement donné et pour une même valeur de dispersion 

d'ordre 2, il est possible de choisir le type de verre pour diminuer la valeur de $''', 

Il est très difficile d'évaluer l'influence de l'ordre 3 sur le fonctionnement du laser et en 

particulier sur la durée des impulsions. Toutefois, on peut montrer qu'en présence d'ordre 3 les 

impulsions s'élargissaient temporellement et présentaient des rebonds [figure 35] néfastes à la 

production d'impulsions courtes. D'autre part nous avons récemment pu détenniner que les 

impulsions les plus courtes sont produites lorsque la dispersion d'ordre deux de la cavité est nulle 

Cà 5 fs2 près) [50] ,Il ne faut donc pas utiliser des prismes qui introduisent de la dispersion d'ordre 

3 trop importante. Les considérations précédentes relatives à l'influence de l'ordre 3 nous ont 

amené à tester dans le laser plusieurs types de prismes d'indices différents afin de rechercher un 

compromis encombrement-durée des impulsions. 
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Figure 35 : Simulation théorique d'une impulsion après réflexion sur un matériau présentant de la 

dispersion d'ordre 3. 

Le tableau 3 ci-dessous résume les caractéristiques des prismes que nous avons testés. 

type de verre 
Sovirel indice 

Distance entre 
prisme (cm) 

<p'''.~oi.3 

en fs2 

FED D 4028 1,73 10 12,2 

FED C 9930 1,69 12 10,4 

FD C 2036 1,61 15 
, 6,8 

FC A 6365 
(silice) 

1,46 31 1,5 

Tableau 3 : Valeur de la dispersion d'ordre 3 introduite par différents types de verres. La dispersion 

d'ordre 2 est la même. 

Pour chaque type de verre, nous avons ajusté la distance entre les deux premiers prismes afin 

d'introduire une dispersion d'ordre 2 constante. Malheureusement, les prismes ~'indice élevé 

donnent tous le même résultat expérimental. Il est impossible d'obtenir des impulsions stables de 

durée inférieure à 300 fs. En ajustant finement les paramètres de la cavité, on a réussi à diminuer la 

durée des impulsions jusqu'à 200-300 fs, mais celles-ci n'étaient pas stables. Nous étions à 
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l'extrême limite du changement de régime de fonctionnement instable décrit plus haut. Il faut 

remarquer que c'était la première fois, à notre connaissance, qu'une équipe tentait d'utiliser des 

prismes d'indice élevé dans une cavité laser pour compenser la dispersion et produire des 

impulsions courtes. Ces tests n'ont malheureusement pas eut le succès éscompté et nous avons 

donc été obligé d'utiliser des prismes en silice comme dans tous les autres lasers femtosecondes. 

Avec ceux-ci le laser a produit des impulsions de 100 fs stables sans problème particulier. 

Le cahier des charges initial visant la production d'impulsions de 100 fs en utilisant une base de 

laser existante est atteint. TI faut maintenant optimiser tous les éléments afin de pouvoir garantir la 

production d'impulsions inférieures à 100 fs stables et de façon reproductible. 

II.3. 	 AMELIORATION DES PERFORMANCES GRACE A L'UTILISATION DE 

MIROIRS MUL TIDIELECTRIQUES DU TYPE "MONO-EMPILEMENT" 

Bien que nous ayons obtenu des impulsions de 100 fs il est très difficile de réduire encore leur 

durée car alors la stabilité du laser en est fortement affectée. Cette limitation provient principalement 

des miroirs utilisés dans la cavité. En effet, nous avons utilisé jusqu'à présent les miroirs 

COHERENT fournis avec le laser et initialement destinés à la production d'impulsions de 500 fs 

au mieux, pour lesquelles les problèmes de dispersion sont négligeables. La société COHERENT 

utilise des miroirs ayant une bande de réflectivité la plus large possible pour accorder le laser en 

longueur d'onde sans changer trop souvent les miroirs. 

Les miroirs diélectriques sont de type [airJ [HBJ25 [HJ [substratJ avec un maximum de 

réflectivité à 580 nm. Or notre laser femtoseconde fonctionne autour de 620 nm. La réflectivité des 

miroirs est donc décalée par rapport au spectre des impulsions, ce qui introduit de la dispersion 

(voir paragraphe 1.3.3.1.). Nous avons donc développé en collaboration avec la Société MA1RA 

(Division Couches Minces) des miroirs multidiélectriques spécifiquement adaptés au laser 

femtoseconde [51J. Leur réflectivité est centrée sur 620 nm avec une largeur de 100 nm environ et 

le nombre de couches [HBJ des miroirs est réduit à 14 pour diminuer ainsi sensiblement la 

dispersion introduite à la réflexion. Ce type de revêtement multidiélectrique est appelé 

"single-stack" par les anglo-saxons que l'on peut traduire en français par "mono-empilement". 

En remplaçant tous les miroirs initiaux de la cavité par les miroirs "mono-empilement" de 

MATRA, à l'exception du miroir de sortie, il a été possible de produire systématiquement des 

impulsions stables de l'ordre de 50-60 fs. L'amélioration des performances est importante, 

l'utilisation de ces miroirs permettra donc de garantir des impulsions inférieures à 80 fs pour le 

produit commercial. 
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II.4. STRUCTURE FINALE DE LA CA VITE. 

REGLAGES ET PERFORMANCES DU LASER 

La structure fmale de la cavité qui a été choisie est une cavité en anneau à 6 miroirs [figure 36]. 

L'ensemble des montures de miroirs est fixé sur un barreau d'INV AR de 130 cm environ. Les 

miroirs sphériques de la cavité amplificatrice (Ml. M2) ont un rayon de courbure de ISO mm et 

ceux de la cavité de l'absorbant saturable (~, MS) ont un rayon de courbure de SO mm. Les 

miroirs M 3 et M6 sont plans. A l'exception du miroir de sortie M6. tous les miroirs de la cavité 

(M I-MS)' sont revêtus d'un traitement multidiélectrique "mono-empilement", Leur réflexion à 

l'incidence normale est centrée sur 620 nm. Le miroir de sortie a une transmission de 2 % entre S90 

et 700 nm (ce miroir est un miroir de sortie d'un laser à colorant continu de COHERENT). 

M6 


P4 

M5 M1 

P1 M3 

Laser à Argon 
continu 

Figure 36 : Structure finale de la cavité du laser à colorant femtoseconde. 

Le milieu amplificateur est un jet de Rhodamine 6G dissout dans de l'éthylène glycol 

(concentration 2 10-3 Mole/litre). L'absorbant saturable est un jet de DODCI dissout également 

dans de l'éthylène glycol. L'épaisseur du jet de Rhodamine 6G est de 200 Ilm environ (buse 

standard COHERENT) alors que celle du jet de DODCI est de 80 J..lm (buse standard légèrement 

écrasée). Le jet de DODCI est monté sur une double translation XV permettant de le positionner 
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exactement à l'endroit voulu. Ce réglage est très important car, contrairement à ce que l'on pourrait 

penser, ce n'est pas au point focal qu'on obtient les impulsions les plus courtes mais pour une 

position décalée de quelques dizaines de microns. Dans ce cas on force le laser à émettre plus dans 

le rouge car la densité de puissance étant moins fone dans le jet de DODCI, l'absorption augmente 

et oblige donc la longueur d'onde du laser à se translater vers les grandes longueurs d'onde, où les 

performances du laser sont les meilleures. 

L'angle des prismes en silice est de 680 40' correspondant pour 620 nm, à la fois au minimum 

de déviation et à l'incidence de Brewster. Les jets de colorant étant horizontaux, les prismes sont 

placés dans un plan vertical, la distance D entre les prismes étant de 310 mm . Chaque prisme est 

monté sur un support pennettant un positionnement fin dans le plan du laser ainsi qu'un ajustement 

précis de l'angle de Brewster. La quantité de verre traversée dans les prismes est contrôlée grâce à 

une translation perpendiculaire à la base du prisme afin de ne pas modifier l'alignement 

géométrique de la cavité. Le prisme P3 est monté sur une double translation XY permettant 

d'égaliser finement la distance Pl- P2 avec la distance P3- P4 et d'avoir ainsi un système 

parfaitement achromatique. La longueur totale de la cavité est de 3 mètres environ correspondant à 

un taux de répétition des impulsions de 100 MHz. Le laser à Argon de pompe est focalisé dans le 

jet de Rhodamine 60 à l'aide d'un miroir de 100 mm de rayon de courbure dont la réflexion est 

maximale pour les deux principales raies d'émission de l'argon (488 et 514 nm). 

L'alignement d'un tel laser est assez complexe. TI faut dans un premier temps régler la cavité en 

anneau sans le système de prismes et sans l'absorbant saturable (c'est donc un laser à colorant 

continu). Le système des prismes doit ensuite être inséré sans modifier les autres réglages du laser. 

Nous devons donc obtenir l'effet laser en modifiant uniquement les positions des prismes 

(rotations et translations). TI suffit alors de brancher le jet d'absorbant saturable pour obtenir des 

impulsions. En régime impulsionnel , nous ajustons la position des prismes (épaisseur de verre) et 

la position du jet pour optimiser la durée des impulsions. La figure 37 montre l'autocorrélation et le 

spectre d'impulsions de 55 fs produites par le laser. Le spectre est dissymétrique avec un front 

raide dans le rouge, caractéristique qu'on retrouve dans tous les lasers femtosecondes à 

verrouillage de modes passif. Pour une puissance du laser de pompe de 4 W (toutes raies), on 

obtient deux faisceaux de puissance moyenne égale à 20 m W correspondant à une énergie par 

impulsion de 0,2 nJ et une puissance crête de l'ordre de 3 kW. 

Lors des réglages il apparaît que les paramètres importants qui déterminent la qualité spatiale du 

faisceau et la stabilité des impulsions sont: la distance séparant les miroirs MI M2 autour du jet de 

Rhodamine 6G et plus encore la distance M4 -M5 autour du jet de DODC!. 

Nous allons donc calculer, en utilisant le formalisme des faisceaux gaussiens, les 

caractéristiques géométriques du faisceau en fonction des paramètres du laser. 
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Figure 37 : Spectre et autocorré/ation d'impulsions de 55 fs produites par le laser. 
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Soit un faisceau laser oscillant sur un mode transverse fondamental (TEMOO) caractérisé par 

une répartition spatiale gaussienne de l'énergie et défmi à partir du diamètre minimal W 0 (appelé 

waist) en fonction de la distance z du waist par: 

(2.4) 

La divergence edu faisceau est défInie par : 

À 
(2.5) 	 9=­

1tWo 

Le rayon de courbure des fronts d'onde est égal à : 

(2.6) 

TI est généralement utile de définir un paramètre complexe q qui détennine totalement le faisceau 

laser: 

1 1. À 
(2.7) 	 -=--1-:-­

q(z) R 1tW2(z) 

Dans le vide, les paramètres ql et q2 correspondant à deux fronts d'onde séparés d'une 

distance D sont reliés par : 

(2.8) 

Pour tout système optique, on peut définir une matrice de transfert : 
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qui pennet de calculer l'image d'un rayon caractérisé par sa position Xl et son angle d'incidence 

81 par rapport à l'axe du système optique grâce à la relation: 

(2.9) avecAD-BC=l(:2L =(~~)(:lJ 
2 AGE 1 OBJET 

Dans ce cas, le paramètre ~ à la sortie du système optique est relié à q 1 par la relation : 

(2.10) 

Cette loi est appelée "loi ABCD" et a été introduite par Kogelnik en 1966 [52]. La figure 38 

présente la matrice de transfert pour plusieurs éléments. Par exemple, pour un miroir de rayon de 

courbure R la matrice est: 

pour une lame à face planes et parallèles d'indice n et de longueur L, la matrice est: 

1Un)
( o 1 . 

Pour obtenir les caractéristiques d'un faisceau à la sortie d'un système contenant N éléments 

élémentaires, il suffit alors d'effectuer le produit des N matrices et d'appliquer le résultat au 

paramètre q du faisceau d'entrée. 

Dans le cas du laser il faut qu'après un tour dans la cavité le faisceau conserve les mêmes 

propriétés géométriques pour assurer l'oscillation laser. En décomposant tous les éléments du laser 

et en calculant la matrice équivalente à un tour de cavité on obtient une condition de stabilité du 

type : 

Aq+B
(2.11) q=Cq+D 

soit ; 

(2.12) 
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Figure 38 : Matrice de transfert de quelques stystèmes optiques d'après {52]. 



77 


A l'aide de cette relation nous pouvons déterminer les caractéristiques des faisceaux dans la 

cavité en fonction de ses paramètres. En particulier, il est très important de connaitre les tailles des 

faisceaux dans les deux jets de colorants. Nous avons donc déterminé ces deux grandeurs en 

fonction des deux paramètres importants de la cavité à savoir: la distance Ml-M2 (LI) et la distance 

M4-M5 (L2). Nous avons adopté plusieurs hypothèses pour simplifier les calculs. les miroirs 

sphériques, travaillant hors de l'axe, introduisent de l'astigmatisme sur le faisceau. Cette aberration 

a été négligée car l'angle d'incidence est faible. De même, si l'on ne considère pas les problèmes de 

chromatisme, le système de prismes est équivalent à une lame à faces planes et parallèles. 

Les figures 39 et 40 présentent les variations du diamètre du waist sur le jet de Rh6G et sur le 

jet de DODCI en fonction de LI et L2. On voit que les zones de stabilité sont trés étroites (- 0.7 

mm pour L2) comme nous l'avions remarqué lors des réglages. Pour diminuer au maximum le 

diamètre sur le jet de DODCI et avoir une densité de puissance importante, donc une forte 

saturation, il faut que la distance LI soit égale à 154 mm et L2 voisine de 50 mm. On peut 

remarquer que c'est en fonction de la distance L2 que les variations des diamètres sont les plus 

rapides. Cette étude permet donc d'accéder à un bon réglage du laser car la position des miroirs 

sphériques Ml et M2 par rapport au jet de Rh6G est déterminée en calculant la position de l'image 

du point de fluorescence dans le jet par Ml (ou M2) en optique classique pour L2 =154 mm. 

L'étude effectuée a permis de réaliser un laser à colorant à verrouillage de modes passif 

produisant des impulsions inférieures à 100 fs à 620 nm. Toutefois, si le verrouillage de modes 

passif est la technique permettant de produire les impulsions lumineuses les plus courtes, elle a le 

grand inconvénient de n'avoir été étudiée qu'avec le couple Rh 6GIDODCL Le spectre des 

impulsions est donc limité vers 620 nm. Or, les applications d'un tel laser sont nombreuses en 

spectroscopie résolue dans le temps à d'autres longueurs d'onde que 620 nm. Pour éviter d'utiliser 

des systèmes complexes d'amplificateurs pour engendrer un continuum spectral et obtenir des 

impulsions femtosecondes sur une large bande spectrale, il est utile de pouvoir disposer 

d'impulsions femtosecondes à d'autres longueurs d'onde. Donc, à la fois pour des raisons 

commerciales et pour les besoins internes du Groupe d'Optique Non Linéaire de l'Institut 

d'Optique, nous avons étudié d'autres couples de colorants milieu amplificateur/absorbant 

saturable. Les résultats de ces études sont présentés dans le chapitre suivant. 
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Diametre du waist sur le Jet de Rh.6G 
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Figure 39 : Evolution du diametre du waist sur le jet de Rh 6G (L1 varie de 77 à 72,5 mm). 
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Figure 40: Evolution du diametre du waist sur le jet de DODe! (L1 varie de 77 à 72,5 mm).. 
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GENERATION D'IMPULSIONS FEMTOSECONDES A 


D'AlTTRES LONGUEURS D'ONDE PAR 


VERROUILLAGE DE MODES PASSIF 
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111.1. INTRODUCTION 


Le fonctionnement des lasers à verrouillage de modes passif est lié au couple de colorants 

milieu amplificateur· absorbant saturable. Le milieu amplificateur étant pompé en continu, l'énergie 

stockée dans la cavité est assez faible. L'efficacité du milieu amplificateur est donc très importante 

car si l'énergie dans la cavité est faible, il faut diminuer la concentration de l'absorbant saturable 

pour diminuer son absorption. Mais, dans ce cas, le verrouillage de modes se fait mal et le laser 

produit des impulsions longues et instables. Or, la Rhodamine 6G est le colorant le plus efficace 

dans le visible. Ceci explique pourquoi, jusqu'à maintenant, seul le couple Rh6G/DODCI a été 

étudié en verrouillage de modes passif, limitant la longueur d'onde des impulsions produites vers 

620 nm. 

Il est néanmoins possible d'obtenir des impulsions femtosecondes à d'autres longueurs d'onde 

en utilisant la technique du verrouillage de modes actif. Le milieu amplificateur étant pompé avec 

des impulsions très puissantes, l'énergie dans la cavité est beaucoup plus élevée. On peut donc se 

permettre d'utiliser des colorants moins efficaces que la Rh6G. Mais, pour obtenir des 

performances comparables à celle des lasers à verrouillage de modes passif, il faut utiliser des 

systèmes d'asservissement de la longueur de la cavité du laser à colorant sur celle du laser de 

pompe [53]. 

Une autre méthode développée pour produire des impulsions de 100 fs dans une large gamme 

de longueur d'onde consiste à amplifier des impulsions produites à 620 nm en utilisant comme 

lasers de pompe des lasers Nd-Yag déclenchés [54] ou à vapeur de cuivre [55]. L'énergie des 

impulsions obtenues est telle qu'en focalisant ces dernières dans une cuve d'eau (ou un jet 

d'éthylène glycol) on obtient un continuum spectral [56]. 

Pour obtenir des impulsions de 100 fs à d'autres longueurs d'onde, il suffit alors de 

sélectionner, avec un filtre interférentiel suffisamment large (10 nm), une partie du continuum à la 

longueur d'onde voulue. Cette technique est largement utilisée dans des expériences du type pompe 

et sonde en spectroscopie résolue dans le temps [57]. Mais cette méthode est très complexe à mettre 

en oeuvre, coûteuse et la stabilité des impulsion& obtenues dans le continuum est toute relative. 

Nous avons étudié la possibilité de produire directement des impulsions femtosecondes par 

verrouillage de modes passif à des longueurs d'ondes différentes de 620 nm. Nous avons surtout 

centré nos efforts dans le proche infrarouge pour des besoins internes au groupe d'Optique Non 

Linéaire de l'Institut d'Optique. Ces impulsions pourront être utilisées directement après 

l'oscillateur [58] ou amplifiées. 
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111.2. GENERATION D'IMPULSIONS FEMTOSECONDES A 685 nm. ETUDE 

D'UN REGIME DE FONCTIONNEMENT PARTICULIER DU TYPE SOLITON 

111.2.1. Génération d'impulsions femtosecondes à 685 nm 

Afin de mieux cerner les problèmes liés à la génération d'impulsions femtosecondes à d'autres 

longueurs d'ondes, nous avons commencé par étudier la possibilité de produire des impulsions 

vers 700 nm. Cette étude avait également pour but d'élargir la gamme du produit commercialisé. Il 

existe plusieurs colorants ayant une assez bonne efficacité entre 640 et 700 nm : le DCM 

(4-dicyanométhylène-2-méthyl-6p-diméthylaminostyryl-4H-pyran), la Rhodamine 640 (Rh 640) et 

la Sulforhodamine 640 (SR 640). Ces deux derniers colorants organiques appartiennent à la même 

famille et possèdent des propriétés d'absorption et d'émission très proches. Toutefois leur 

maximum d'absorption situé vers 578 nm [figure 41], est loin des raies d'émission du laser à 

Argon de pompe (514 et 488 nm). Le DCM semble donc plus adapté, car son absorption est 

centrée sur ces deux raies laser [figure 42]. 

Le rendement d'émission du DCM est assez bon. Si l'on compare ses performances avec celles 

de la Rhodamine 60, on peut dire que le DCM permet d'avoir une plus grande plage d'accord en 

longueurs d'onde mais qu'au maximum de cette bande d'émission (650 nm) la puissance obtenue 

est plus faible. Compte-tenu du spectre de fluorescence du DCM, nous avons testé le DQTCI 

(1,3'-diéthyl-4-2'-quinolythiacarbocyanine iodide) comme absorbant saturable car [figure 43] il 

présente un maximum d'absorption vers 635 nm. 

Malheureusement, dans une cavité similaire à celle utilisée pour le couple Rh6GIDODCI, nous 

n'avons jamais obtenu d'impulsions. Le spectre du laser est ~esté toujours très étroit et se décalait 

vers les grandes longueurs d'onde (675 nm) au fur et à mesure que nous augmentions la 

concentration de l'absorbant saturable, le plaçant en dehors de la bande d'absorption de DQTCL 

Nous avons donc remplacé le DQTCI par le DOTCI (3,3 diéthyl-2-2' oxatricarbocyanine 

iodide) dont le spectre d'absorption est décalé vers les plus grandes longueurs d'onde (maximum à 

685 nm dans l'éthylène glycol). Les résultats n'ont pas été plus concluants car dans ce cas, le 

spectre du laser se situait vers 620 nm sur le mauvais côté de la bande d'absorption. 

Il semblerait que la bande de fluorescence du DCM soit trop large pour qu'il existe des 

absorbants saturables bien adapté. Pour forcer le laser à émettre aux bonnes longueurs d'onde, 

nous avons inséré un filtre de Lyot dans la cavité mais cela n'a rien changé. Il faut néanmoins 

signaler que French et coll. [59] ont reporté la génération d'impulsions dans une cavité linéaire avec 

le couple DCMlDQTCI, sans toutefois préciser la durée des impulsions obtenues. 
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Figure 41 : Spectre d'absorption de la Sulforhodamine 640 dans l'éthylène glycol. 
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Figure 42 : Spectre d'absorption du DCM dans l'éthylène glycol. 
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Figure 43 : Spectre d'absorption de D(!TCI dans l'éthanol. 

Nous avons donc décidé d'utiliser un des deux autres colorants : Rh640 ou SR640. La 

méthode généralement utilisée pour exciter un colorant avec un laser opérant en dehors de sa bande 

d'absorption est le transfen d'énergie [60]. 

Il faut pour cela disposer d'un autre colorant ayant un spectre de fluorescence qui recouvre bien 

le profil d'absorption du premier colorant. Ce deuxième colo~nt (colorant "donneur") est choisi de 

telle façon que son absorption soit centrée sur les raies d'émission du laser d'excitation. La 

fluorescence du colorant "donneur" est donc absorbée par le colorant "accepteur" qui réémet dans 

sa bande de fluorescence [figure 44]. L'efficacité d'un tel processus dépend du bon recouvrement 

du profil d'émission du colorant "donneur" avec le profil d'absorption du colorant "accepteur" 

[61]. Nous avons donc utilisé le principe du transfen d'énergie entre la Rh6G ("donneur") et la 

SR640 ("accepteur") en mélangeant 10-3 Mole de SR640 avec 10-3 Mole de Rh6G, Nous avons 

obtenu dans le laser une bonne efficacité autour de 650 nm. 



84 

FLU02 FLUO 1 

-
/ " 1 

/ \ 


/ ABS 2 \ 

/ \ 


/ \ 

/ \ 


Laser de 

pompe 


Figure 44 .' Principe du trans/en d'énergie entre deux colorants. 

La cavité laser est similaire en tout point à celle présentée au Chapitre II, à l'exception des 

miroirs. En effet, suite à nos travaux à 620 nm, nous nous sommes aperçus que les miroirs 

influaient fortement sur les performances du laser. Les miroirs "mono empilement" présentés dans 

le chapitre II nous ont permis d'obtenir de bons résultats. Ils ont néanmoins l'inconvénient de 

présenter une bande de réflectivité maximale sensiblement plus étroite que des miroirs classiques de 

laser à colorant La raison est liée à la diminution du nombre de couches multidiélectriques formant 

l'empilement. Nous avons donc étudié avec la Société MATRA (Division Couches Minces) la 

possibilité de réaliser des miroirs présentant très peu de dispersion de vitesse de groupe avec un 

maximum de réflectivité sur la plus grande bande de longueur d'onde possible. Cette dernière 

caractéristique était très importante car nous ne savions pas exactement à quelles longueurs d'onde 

allait se situer le spectre des impulsions produites par le nouveau couple de colorants. 

La solution retenue a été la suivante: une couche d'Argent est recouverte par quatre couches 

diélectriques permettant d'avoir une réflectivité supérieure à 9,9,5% de 520 à 700 nm. Ce traitement 

est appelé Argent protégé ou Argent amélioré. A partir de la modélisation d'un tel traitement, 

MATRA a calculé le déphasage introduit à la réflexion. Ces calculs nous ont permis de déterminer 

la dispersion de vitesse de groupe introduite par la réflexion sur un tel miroir [figure 45]. Pour les 

fréquences situées entre 1,1 000 (558 nm) et 0,9000 (680 nm), avec 000 fréquence centrale du miroir 

(612 nm), la dispersion de vitesse de groupe est équivalente à celle d'un miroir classique (voir 

figure 17 du Chapitre 1 pour comparaison). Par contre, on n'observe pas une brutale augmentation 

de la dispersion lorsqu'on s'éloigne davantage de la fréquence centrale. Cela signifie que la 

dispersion d'ordre 3 de tels miroirs n'augmente pas violemment lorsqu'on se rapproche du bord de 

réflectivité. Ce comportement est simplement le fait de la couche d'Argent qui ne présente pas de 

chute brutale de sa réflectivité. Signalons toutefois que ce traitement présente l'inconvénient d'être 

plus fragile qu'un revêtement classique multidiélectrique. 

Emission 

laser 
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Figure 45 : Dispersion d'ordre 2 (l/J") introduit à la réflexion d'un miroir du type "Argent 

amélioré". 

Avec ces miroirs, la longueur d'onde d'émission du laser en continu est à 640 nm. En ajoutant 

un filtre de Lyot dans la cavité, on peut accorder la longueur d'onde de 620 nm à 690 nm. Le seuil 

de l'effet laser est de 1,3 W avec un miroir de sonie qui transmet 1 % entre 620 et 750 nm. 

L'efficacité de ce mélange de colorants n'étant pas aussi efficace que la Rh6G seule, il faut en 

effet diminuer la transmission de miroir de sonie pour conserver une concentration-en absorbant 

saturable suffisamment élevée. Cette condition est nécessaire pour obtenir un bon blocage des 

modes. 
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L'absorbant saturable utilisé est le DQTCI. Son coefficient d'extinction est de 11.104M-lcm-l 

à 628 nm dans une solution 3-1 d'éthylène glycol-éthanol. Pour des concentrations entre 10-5 et 

3.10-4 Mole/l, le laser produit des impulsions inférieures à 100 fs. La stabilité des impulsions 

obtenues est bonne et augmente au fur et à mesure qu'on augmente la concentration en absorbant 

saturable. Les impulsions les plus courtes produites ont une durée temporelle ~t = 58 fs (en 

supposant un profil temporel en !/ch2). Leur spectre est centré à 685 nm et a une largeur ~Â. = 
12,2 nm [figure 46]. Ces impulsions ne sont pas limitées par la transformée de Fourier car le 

produit ~t.~1.) est égal à 0,455 (avec ~1.)=cK)..{),.2). Le profil du spectre est dissymétrique avec un 

front raide vers les grandes longueurs d'onde. L'autocorrélation présente des pieds indiquant que 

toutes les fréquences composant le spectre n'ont pas la même phase. 

Les" meilleures performances du laser (largeur temporelle des impulsions, stabilité) sont 

obtenues pour des concentrations en absorbant saturable élevées (de l'ordre de 3.10-4 Mole/l) 

correspondant à des seuils de l'effet laser de l'ordre de 4 W. La puissance du laser de pompe en 

régime normal est de 300 à 400 m W au-dessus du seuil. La puissance moyenne de chaque faisceau 

de sortie du laser à colorant est de 10 mW environ, correspondant à une puissance crête par 

impulsion de 2 KW. 

Les résultats obtenus [62] sont sensiblement meilleurs que ceux de French et colL [63] qui les 

premiers ont utilisé le verrouillage de modes passif pour produire des impulsions avec le mélange 

Rh6G/SR 640. Mais comme leur cavité était linéaire et ne comportait pas de système de contrôle de 

la dispersion de vitesse de groupe, ils ont obtenu des impulsions de 120 fs avec une stabilité 

moyenne. Il faut toutefois signaler que Dawson et coll. [64] ont produit des impulsions de 60 fs à 

685 nm par verrouillage de modes actif de la SR640 avec également DQTCI comme absorbant 

saturable. 

Le comportement de notre laser à 685 nm est globalement similaire à celui observé à 620 nm. 

En particulier, il faut également défocaliser légèrement le jet d'absorbant saturable pour obtenir les 

meilleures performances. Toutefois, il existe quelques différences de comportement entre ces 

deux versions. 

En particulier, il est possible d'obtenir des impulsions assez courtes (100 fs) en introduisant un 

excès de dispersion positive dans la cavité alors que cela était rigoureusement impossible à 620 nm. 

Le laser opérait alors dans un autre régime de fonctionnement qui a été étudié par F. Salin et coll. 

[65] et analysé en terme de solitons d'ordre supérieur. Après une présentation de nos observations 

expérimentales à 685 nm, nous étudierons ce comportement en utilisant également la théorie 

soliton. 
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Figure 46 : Awocorrélation et spectre des impulsions les plus courtes produites avec le couple de 

colorants Rh 6GISR 640 et DQTCl 



88 


111.2.2. Etude d'un régime de fonctionnement particulier du laser femto­

seconde à 685 nm 

1l1.2.2.1. Observations expérimentales 

Les performances des lasers à verrouillage de modes passif dépendent essentiellement de la 

compensation de la dispersion de vitesse de groupe. En modifiant celle-ci, on change la forme et la 

durée des impulsions produites. La figure 47 présente l'évolution de la trace d'autocorrélation et du 

spectre des impulsions en fonction de la dispersion dans la cavité fonctionnant à 685 nm. Les 

variations de dispersion sont déterminées à partir de la position d'un des prismes qu'on translate 

plus ou moins. L'expérience est réalisée pour une position du jet d'absorbant saturable 

correspondant aux meilleures performances obtenues dans le laser. Pour un excès de dispersion 

négative, le comportement du laser est similaire à celui observé à 620 nm. En translatant un prisme 

pour ajouter du verre dans la cavité (la dispersion totale de la cavité augmente) les impulsions sont 

peu à peu compressées jusqu'à leur durée minimale: 60 fs. Parallèlement, le spectre initialement 

dissymétrique s'élargit et devient plus symétrique [Figures 47a,b]. A partir de la position optimale 

[figure 47 b], le laser saute brutalement dans un autre régime de fonctionnement si on introduit 

davantage de verre. La trace d'autocorrélation devient bruiteuse puis présente une structure à troÎs 

bosses [Figures 47 c,d,e]. Le train des impulsions est modulé périodiquement à une fréquence de 

quelques dizaines de kHz [figure 48]. Cette modulation est responsable du bruit observé sur les 

traces d'autocorrélation car l'autocorrélateur fonctionne à une fréquence de balayage de quelques 

dizaines de Hz seulement. En introduisant plus de verre, on observe dans un premier temps 

l'apparition d'ailes dans l'autocorrélation qui se rapprochent vers le pic central [Fig. 47 b, c]. 

Ensuite, les ailes de l'autocorrélation s'éloignent du pic central. On observe simultanément que la 

fréquence de la modulation reste constante, mais son amplitude diminue. La trace d'autocorrélation 

devient alors de moins en moins bruiteuse [Figures 47 d,e,fj. Puis, la position des ailes de 

l'autocorrélation se stabilise tandis que leur énergie diminue progressivement [Figures 47 f,g,h]. 

Parallèlement à cette évolution temporelle, la fréquence de la modulation diminue. Nous avons 

enfin observé que l'énergie totale des impulsions diminuait progressivement lorsqu'on introduisait 

du verre à partir de la position de stabilisation des ailes de l'autocorrélation par rapport au pic 

central. 

La figure 49 montre l'évolution de la largeur du pic central de l'autocorrélation et de la période 

de modulation du train des impulsions en fonction de la dispersion intracavité. On peut y distinguer 

trois parties. Dans la première (a et b) le fonctionnement est classique: la durée des impulsions 

diminue quand on augmente la dispersion. Ensuite, l'évolution est plus complexe. La période de 

modulation du train des impulsions et la largeur du pic central de l'autocorrélation restent 

constantes. Mais la largeur du spectre des impulsions [Figures 47 c à g] diminue, ce qui tendrait à 

prouver que les impulsions initialement sont modulées en phase. 
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Nous allons tenter d'expliquer ces divers comportements en utilisant le concept d'impulsion 

soliton. 

111.2.2.2. Modélisation de l'évolution des impulsions 

L'évolution d'impulsions courtes dans les fibres optiques, en présence d'automodulation de 

phase et de dispersion de vitesse de groupe, a été analysée en terme de solitons optiques en 1980 

par Mollenauer et coll. [66]. 

Le caractère soliton des impulsions produites directement par un laser à verrouillage de mooes 

passif a été évoqué il y a quelques années déjà par Diels et coll. [67,68] et Valdmanis et coll [51]. 

Il a été observé expérimentalement pour la première fois à l'Institut d'Optique en 1986 par F. Salin 

et coll. [38]. Depuis, d'autres expériences ont confirmé le caractère soliton de ces impulsions 

[69-71]. L'équation non linéaire de Schrodinger permettant de décrire l'évolution d'impulsions 

solitons dans un milieu non linéaire tel que les fibres optiques est a priori trop simple pour être 

appliquée à l'étude du laser (car elle ne tient pas compte des phénomènes de saturation du gain et 

des pertes) mais permet néanmoins de décrire assez fidèlement les observations expérimentales 

obtenues avec des lasers à 620 nm. 

Nous allons donc utiliser ce formalisme pour analyser le comportement nouveau de notre laser 

fonctionnant à 685 nm. 

L'évolution d'une impulsion lumineuse dans un milieu non linéaire en présence 

d'automodulation de phase et de dispersion de vitesse de groupe peut être représentée, dans le cas 

de l'approximation de l'enveloppe lentement variable, par l'équation de Schrodinger non linéaire 

(ENLS) [72]. L'amplitude du champ électrique de l'impulsion u(z,t) vérifie l'équation: 

(3.1) 

avec t : temps écoulé dans un repère lié à l'impulsion 

et z : distance de propagation dans le milieu. 

Le terme d2u/dt2 correspond à la dispersion de vitesse de groupe (positive ou négative) et le 

terme lul2 u à l'automodulation de phase. 

Cette équation non linéaire a été résolue analytiquement par Zakharov et Shabat en utilisant la 

méthode de diffusion inverse [73]. L'équation (3.1) a une infinité de solutions parmi lesquelles les 

solutions stables sont appelées états solitons. La solution la plus connue est le soliton fondamental 
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ou soliton d'ordre 1 dont l'expression est: 

2 
i2111 z 

e 
(3.2) 	 u(z,t) =211 1 --­

ch (2111t) 

où 111 est une constante. Le soliton d'ordre 1 est une impulsion symétrique qui se propage sans 

défonnation dans le milieu non linéaire. Pour obtenir d'autres solutions avec un profil temporel 

symétrique il suffit d'augmenter l'énergie Eo du soliton fondamental. Le soliton d'ordre N 

symétrique possède une énergie N2Eo et se défonne périodiquement au cours de sa propagation. 

Les solitons peuvent également présenter un profil temporel dissymétrique. Zakharov et al. 

[73] ont montré que la résolution de l' ENLS était équivalente à la recherche des valeurs propres 

complexes Aj d'un système d'équations différentielles couplées. Les valeurs propres obtenues sont 

appelées "pôles" du soliton et sont notées Aj =;j + i11j où ;j correspond à la vitesse de groupe du 

soliton et 11j à son énergie. La connaissance des N pôles Aj et de leurs N résidus ;j suffit à 

déterminer entièrement la solution appelée soliton d'ordre N. Nous nous intéresserons ici 

uniquement aux solutions stables par propagation. Dans ce cas tous les ;j sont situés sur une ligne 

parallèle à l'axe des imaginaires. On peut donc considérer que tous les pôles sont sur l'axe des 

imaginaires en choisissant un axe se déplaçant avec le soliton; donc Aj =i11j- De même, Haus et 

Islam [74] ont montré que la partie imaginaire du résidu introduit uniquement un décalage global de 

la phase du soliton que l'on peut annuler en réalisant un changement de l'origine des temps. 

L'étude revient donc à déterminer N couples de réels (11j. Cj) qu'on appellera également pôles et 

résidus dans la suite. Zakharov et Shabat on montré que la recherche des N solutions était 

équivalente à la résolution de N équations linéaires: 

(3.3) 

avec: 

(3.4) 



93 


et: 

N • • 

(3.5) u(z,t) = - 2 :E Â. ft> 
le le 

K=l 

Nous nous limiterons aux solitons d'ordre 2. Dans ce cas, l'expression de u(z,t) en fonction de 

ses deux pôles 111 et 112 et des deux résidus Cl et C2 est [70] : 

(3.6) u(z,t) =2N(z,t)lD(z,t} 

avec : 

et: 

(3.9) j =1,2 

Les fonctions u(z,t) sont périodiques en z avec une période donnée par: 

(3.10) 

La période dépend donc uniquement des pôles. En général, un soliton d'ordre deux est fonné 

de deux impulsions. Le rapport en énergie entre les deux impulsions et le temps séparant celles-ci, 

dépendent des valeurs des pôles et des résidus. On peut toutefois séparer leurs rôles en observant 

que le temps séparant les deux impulsions dépend de la valeur des résidus et que la valeur des pôles 

détermine la répartition d'énergie entre les deux impulsions. Le temps entre les impulsions 

augmente lorsque la valeur d'un des deux résidus augmente. D'autre part, l'énergie totale du 

soliton est proportionnelle à 111+ 112­
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Utilisons ces résultats pour expliquer le comportement de notre laser. La première partie de 

l'évolution [Figures 47 a, b] correspond a un soliton d'ordre l qui se compresse quand on 

augmente la dispersion. Dans ce cas, les effets dus à l'automodulation de phase et à la dispersion 

de vitesse de groupe se compensent mutuellement. L'évolution de l'impulsion dans la cavité 

s'effectue sans déformation et l'intensité moyenne du faisceau de sortie est constante. L'enveloppe 

du train d'impulsions n'est pas modulée. On peut ensuite, interpréter le changement de 

comportement du laser par un régime de fonctionnement du type soliton dissymétrique d'ordre 2. 

L'autocorrélation présente trois pics [figure 47] et le train des impulsions est modulé. Les 

impulsions sont donc formées d'une impulsion principale suivie d'une plus petite. La distance les 

séparant dépend de la dispersion intracavité. 

Nous avons modélisé [figure 50] ce comportement en utilisant comme impulsion un soliton 

d'ordre 2 dissymétrique caractérisé par des pôles valant: 111= 0,7 et 112=1,3. Pour simuler le 

déplacement de la petite impulsion par rapport à l'impulsion principale, nous avons maintenu 

constante, la valeur de Cl à 1 nous avons fait varier C2 d'une valeur très grande (e+ 10) à une 

valeur nulle (figure 50 a). L'énergie des impulsions est constante car 111 et 112 sont constants. 

Ensuite les valeurs des deux résidus sont maintenues constantes ainsi que la valeur du pôle 111' 

Pour traduire une diminution de l'énergie contenue dans le pic secondaire (et donc de l'énergie 

totale du soliton) nous avons fait tendre 112 vers O. La figure 50.b représente l'évolution théorique 

obtenue. Signalons toutefois que les évolutions théoriques présentent le profil temporel des 

impulsions et non pas de l'autocorrélation sur un grand nombre de période du soliton. L'évolution 

théorique modélise donc assez bien le comportement expérimental. Toutefois nous n'avons pas pu 

modéliser une évolution de la période de modulation du train des impulsions conforme à celle 

observée expérimentalement. D'autre part, il ne nous est pas possible de relier les variations de la 

valeur des pôles et des résidus à des paramètres physiques du laser. 

Nous pensons que de tels comportements proviennent essentiellement des miroirs de la cavité 

qui jouent le rôle d'un filtre spectral. French et coll [75] ont présenté des observations similaires 

aux nôtres dans un laser à verrouillage de modes passif à 570 nm en utilisant le couple de colorants 

R 11O/HlCI. En augmentant la dispersion positive, ils ont également observé des autocorrélations à 

trois pics [figure 51]. 

Avramopoulos et coll. [76] ont ensuite développé un modèle théorique pour décrire l'évolution 

des impulsions femtosecondes dans leur cavité. Toutefois, pour simuler leurs observations 

expérimentales, ils ont été obligés d'introduire artificiellement un filtre spectral dans la modélisation 

de la cavité. Nous pensons que le rôle de filtre spectral dans leur cavité est joué par les miroirs 

utilisés sous un grand angle d'incidence, ce qui doit décaler leur bande de réflectivité maximale. 
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Figure 50: Evolutions théoriques. 
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Figure 51 : Profils des autocorrélations obtenues par A vramopoulos et coll. [76]. La dispersion 

intracavité change d'une valeur positive (a) à une valeur négative. Le zéro dispersion correspond à 

la courbe (d). 

Or, lorsque nous avons étudié notre laser à 620 nm, nous n'avons pas observé de telles 

évolutions car les miroirs étaient bien adaptés. Aucune sélection spectrale ne forçait donc le laser à 

émettre de telles impulsions singulières. Par contre, le comportement complexe du laser à 685 nm 

nous a amené à contrôler la réflectivité des miroirs "Argent protégé" utilisés. Nous nous sommes 

aperçu que la longueur d'onde de coupure haute (700 nm) était légèrement plus basse que celle 

prévue théoriquement, tendant à nous faire penser que nos miroirs pouvaient être responsables des 

comportements observés. 

Afin de vérifier la validité de cette hypothèse, nous avons introduit un filtre de Lyot dans le 

laser femtoseconde opérant à 620 nm. Ce filtre avait une largeur spectrale suffisante (6 nm) pour 

obtenir des impulsions courtes (100 fs). Nous avons alors obtenu une évolution similaire aux 

observations de French et coll. [75]. 

La figure 52 présente la trace d'autocorrélation en fonction de la dispersion pour une position 

fixe du filtre de Lyot, évolution tout à fait semblable à celles observées par l'equipe de l'Imperial 

College. Ces observations semblent donc valider l'hypothèse du filtre spectral dans la cavité du 

laser opérant à 685 nm. Signalons également qu'une évolution tout à fait identique a été obtenue en 

laissant fixe la position des prismes et donc la dispersion, mais en changeant la longueur d'onde 

centrale transmise par le filtre de Lyot [77]. Il semble donc évident que lorsque l'on force le laser à 
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98 


émettre des impulsions dans une certaine plage de longueurs d'onde, celui-ci réagit et se comporte 

très différemment dans le cas où la longueur d'onde est détenninée uniquement par les deux 

colorants milieu amplificateur/absorbant saturable. 

Compte tenu de la complexité et du nombre important des paramètres de la cavité régissant le 

fonctionnement de cette classe de lasers, il est très difficile de modéliser l'évolution des impulsions 

dans la cavité. Néanmoins, le formalisme soliton nous a pennis de bien simuler les observations 

expérimentales et l'ensemble des résultats présentés montre l'extrême importance du choix des 

miroirs par rapport au spectre des impulsions. 

111.3. VERROUILLAGE DE MODES PASSIF DANS LE PROCHE INFRAROUGE 

La génération d'impulsions femtosecondes dans le proche infrarouge est intéressante pour 

l'étude des propriétés spectroscopiques des semiconducteurs III-V massifs ou dans des structures 

du type multipuits quantiques [78]. Certaines expériences sont réalisées directement avec 

l'oscillateur [79] alors que d'autres nécessitent une puissance crête supérieure à celles obtenues à 

800 nm à partir d'un filtrage spectral vers 800 nm dans le continuum produit par des impulsions à 

620 nm amplifiées. W. Knox [80] a pour cela développé une chaîne femtoseconde amplifiée à 

8oonm. Son système est constitué d'un laser à colorant à verrouillage de modes actif suivi d'un 

amplificateur pompé par un laser à vapeur de cuivre. Des impulsions de 120 fs et 1 III sont 

obtenues à une cadence de 5 KHz. 

En verrouillage de modes passif, seule l'équipe de l'Imperial College a produit des impulsions 

de 110 fs à 750 nm dans des cavités linéaires sans système ~ontrôlant la dispersion de vitesse de 

groupe [81, 82]. 

Nous allons présenter les résultats que nous avons obtenus dans le proche infrarouge en 

utilisant la technique du verrouillage de modes passif dans notre cavité en anneau équipée d'un 

système de prismes. 

111.3.1. Génération d'impulsions courtes à 775 nm 

Pour produire des impulsions femtosecondes vers 770-800 nm par verrouillage de modes 

passif, il faut tout d'abord disposer d'un colorant efficace dans cette gamme de longueur d'onde. 

Le plus performant est un colorant de la famille des Rhodamines: la Rhodamine 700 (Rh700). Son 

efficacité est comparable à celle de la Rh6G, et son absorption est centrée à 650 nm [figure 53]. 
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Figure 53 : Spectre d'absorption de la Rhodamine 700 dans l'éthylène glycol. 

Pour exciter la Rh 700 avec un laser à Argon et non pas avec un laser à Krypton mieux adapté 

mais plus rare dans les laboratoires, Marason [83] a étudié le transfert d'énergie en continu entre le 

DCM et la Rh700 et a obtenu de très bons résultats. Nous avons donc utilisé ce mélange de 

colorants dans notre cavité. Les miroirs utilisés sont du. type "mono-empilement" avec une 

réflexion maximale centrée à 760 nm. Le miroir de sortie transmet 1,5 % environ entre 760 et 800 

nm.. Malheureusement, nous n'avons pas du tout obtenu les mêmes résultats que Marason. 

L'efficacité du mélange de colorants s'est avérée trop faible. En additionnant la Rh 700 à la solution 

de DCM, nous avons bien observé un décalage de la longueur d'onde d'émission du laser de 650 à 

750 nm prouvant qu'il y a bien un transfert d'énergie. Mais le seuil du laser est passé de 1 Wavec 

le DCM à 4 W avec le mélange DCM/Rh700. Nous n'avons pas trouvé d'explications à cette 

mauvaise efficacité. Toutefois, nous avons récemment appris que des essais tout aussi infructueux 

avait été réalisés au CNET Lannion [84] dans une cavité linéaire différente de la nôtre prouvant que 

le problème semble se situer dans le mélange de colorants et non pas dans le type de cavité utilisée. 

Une autre solution pour exciter directement la Rh 700 consiste à utiliser un laser à Krypton 

continu dont les deux principales raies d'émission dans le rouge se situent à 647 et 676 nm. Pour 

une puissance du laser Krypton de 3 W et pour une concentration en Rh 700 de 10-3 Mole/l, 

600 640 
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nous avons obtenu en continu 800 mW sur les deux faisceaux de sortie à 750 nm et une courbe 

d'accord en longueur d'onde allant de 690 à 805 nm représentée sur la figure 54. 
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Figure 54 : Courbe d'accord en continu du laser avec la Rh, 700 (puissance de pompe du laser 

Krypton: 3 W , toUles raies rouges) 

L'efficacité de la Rh 700 pompée par un laser Krypton continu est donc comparable à celle de 

la Rh6G pompée par un laser à Argon continu. Signalons que la cavité n'étant pas destinée à 

produire de la puissance en continu, la transmission du miroir de sortie n'était pas optimisée. li est 

donc certainement possible d'obtenir encore plus de puissance en adaptant la tr3lJsmission du 

miroir de sortie. 

Le premier absorbant saturable que nous avons testé est le DDI (1,1' 

diéthyl-2-2'-dicarbocyanine iodide). Son coefficient d'extinction est de 20.104Mole- 1cm- 1 au 

maximum de son absorption située à 730 nm [figure 55]. L'absorbant saturable est dans un premier 

temps dissous dans du propylène carbonate pour former une solution mère concentrée qui est 

ensuite dissoute dans de l'éthylène glycol. 
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Figure 55 : Spectre d'absorption du DDI dans l'ethylène glycol. La partie hachurée représnte la 

zone dans laquelle les impulsions de moins de 40 fs ont été obtenues. 

Lorsque l'on opère en régime impulsionnel, la longueur d'onde d'émission du laser se déplace 

vers 775 nm même avec des concentrations en absorbant saturable assez faibles (10-5 Mole/l). Vers 

775 nm, le gain de la Rh700 est encore très élevé alors que l'absorption du DDI est très faible car 

on se situe à la limite supérieure de sa courbe d'absorption. Nous avons donc utilisé des 

concentrations en DDI assez élevées, de l'ordre de 10-3 Mole/l, pour obtenir des seuils de laser de 

pompe de 3W environ et un verrouillage de modes efficace. 

La distance D entre les prismes de notre ligne dispersive qui était de 300 mm pour la 

configuration Rh6G/DODCI (voir Chapitre 1) à été portée à 380 mm dans cette nouvelle 

configuration pour observer un régime de fonctionnement stable [85]. En effet lorsque la longueur 
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d'onde augmente, il faut compenser la diminution de la dispersion de vitesse de groupe (f' 

introduite par les prismes en augmentant la distance D. La figure 56 représente CP" en fonction de la 

longueur d'onde pour un système de quatre prismes en silice. Cette évolution de q," est directement 

reliée à la diminution de la dispersion de la silice utilisée quand on s'éloigne de sa bande 

d'absorption. La figure 56 montre également que la dispersion d'ordre trois q,'" (dérivée de la 

courbe) diminue lorsque la longueur d'onde augmente. Ceci est intéressant car on sait que la 

dispersion d'ordre trois des prismes est une des limitations des perfonnances des lasers 

femtosecondes. 
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Figure 56: Evolution de la dispersion d'ordre 2 introduite par un système de 4 prismes en silice en 

fonction de la longueur d'onde. La distance D entre les prismes est égale à 30 cm et l'epaisseur 

totale de verre traversée est de 10 mm. 

Pour un excès de dispersion négative dans la cavité, le laser produit des impulsions stables, 

dont le spectre est dissymétrique. Ce comportement est similaire à'ce1ui du laser fonctionnant à 620 

ou à 685 nm. Mais en ajustant la dispersion dans la cavité pour obtenir les impulsions les plus 

courtes possibles, on observe que leur spectre s'élargit et qu'il apparait une bosse située du côté 

des basses longueurs d'ondes. Au fur et à mesure que la largeur temporelle des impulsions 
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diminue, cette bosse se translate vers les grandes longueurs d'onde et devient de plus en plus 

prépondérante [figure 57]. Parallèlement à cette évolution spectrale, la durée des impulsions passe 

par un minimum temporel puis augmente à nouveau. Cette évolution s'effectue sans changement 

brutal du régime de fonctionnement du laser et aucun comportement du type soliton d'ordre 

supérieur n'a été observé. 

Les impulsions les plus courtes obtenues [86] ont une durée!lt égale à 36 fs en supposant un 

profil en sécante hyperbolique [figure 58]. Le spectre de ces impulsions est centré à 775 nm et 

présente un profil à deux bosses. La largeur du spectre à mi-hauteur !lÂ. est égale à 18,5 nm ce qui 

conduit à un produit !lt !lU = 0,333. La puissance moyenne de chaque faisceau de sortie est de 10 

mW environ pour une puissance du laser de pompe égale à 3,4 W (100 mW au dessus du seuil). 

L'autocorrélation des impulsions présente des pieds importants si on la compare à une 

autocorrélation d'impulsions de 36 fs dont le profil est en sécante hyperbolique (courbe en pointillé 

sur la figure 58). 

50 fs 

83 fs 

62 fs 

48 fs Moins de dispersion 
négative 

45 fs 

720 730 740 750 760' 770 780 790 800 810 820 
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Figure 57 : Evolution du spectre des impulsions en/onction de la dispersion intracavité. 
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Figure 58: Spectre (a) et autoco"élation (b) des impulsions les plus coutres produites par le laser 

vers 775 M. La courbe en pointillé co"espond à la meilleure approximation de l'autoco"elation en 

supposant un profil en sécante hyperbolique. 

300 



105 


Quand le laser fonctionne en régime impulsionnel et quelle que soit la largeur temporelle des 

impulsions, on observe quatre impulsions dans la cavité. Deux d'entre elles tournent dans un sens 

et les deux autres dans le sens inverse. Avec une photodiode rapide on s'aperçoit, que dans chaque 

faisceau de sortie, les deux impulsions ont la même énergie et sont séparées temporellement de 

2,5ns [figure 59]. Cet intervalle de temps correspond à une distance parcourue égale au quart de la 

longueur de la cavité et également à la distance séparant le milieu amplificateur de l'absorbant 

saturable. La figure 60 simule l'évolution de ces quatre impulsions dans la cavité. Toutes les paires 

d'impulsions naissent obligatoirement dans l'absorbant saturable et s'y rencontrent à chaque tour 

de cavité. Nous prendrons comme origine de temps T=O, l'instant où les impulsions A2 et B2 se 

croisent dans l'absorbant saturable. Après 2,5 ns, les deux impulsions A 1 et BIse croisent 

également dans l'absorbant saturable alors que A2 est amplifiée. Ensuite les impulsions Alet B2 

sont amplifiées avant que les impulsions A2 et B2 se croisent à nouveau dans l'absorbant saturable. 

On voit donc que les quatre impulsions arrivent dans le milieu amplificateur séparées de 2,5 ns. Le 

gain du milieu amplificateur est donc le même pour les quatre impulsions. De plus, le temps de 

recouvrement du gain dans la Rh700 étant inférieur à 2,5 ns, le gain est maximal. Quatre 

impulsions peuvent donc exister dans la cavité ce qui n'est pas le cas avec la Rh6G car son temps 

de recouvrement de gain est plus long. 

: 1 
: 1 
: 1 ...; ,... !J.t= 2.5 ns 
:. 
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: 1 

Figure 59: Trace d'oscilloscope montrant le train des impulsions. 

Les impulsions produites sont moins stables que celles obtenues précédemment à 620 et 685 

nm. Le laser est en effet sensible aux fluctuations d'alignement de la cavité ou du laser Krypton car 

sa puissance doit être ajustée juste au dessus du seuil pour ne pas trop saturer l'absorbant saturable. 

Si l'on augmente la puissance du laser de pompe, le fonctionnement du laser devient chaotique. 

Nous allons donc étudier un autre absorbant saturable pour tenter d'améliorer la stabilité. 
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Figure 60 : Evolution des qWltre impulsions dans la cavité. 
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111.3.2. Verrouillage de modes passif vers 800 nm 

Pour améliorer les perfonnances du laser nous avons testé un deuxième absorbant saturable : 

HITCI (1,1', 3, 3, 3', 3' hexaméthylindotricarbocyanine iodide). Son absorption est décalée vers 

les grandes longueurs d'onde par rapport au DDI [figure 61] et devrait mieux convenir au spectre 

de fluorescence de la Rh700. Son coefficient d'extinction au maximum d'absorption est égal à 

21,5.10-4L.Mole~lcm-1. L'absorption de HITCI étant plus grande vers 780-800 nm, nous avons 

diminué la concentration en absorbant saturable (- 10-4Mole!l) pour obtenir l'émission 

d'impulsions pour des puissances du laser pompe de l'ordre de 4 W. 
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Figure 61 : Spectre d'absorption de RITel dans l'ethylène glycol. La partie hachurée représnte la 

zone dans laquelle les impulsions de 50 fs ont été obtenues. 

Dans une cavité similaire à la précédente, nous avons également observé la présence de quatre 

impulsions. Pour tenter d'éliminer ce comportement, nous avons d'une part réduit la longueur 

totale de la cavité (de 3 m à 2,16 m) pour diminuer l'intervalle de temps séparant les impulsions et 

se rapprocher de la valeur du temps de recouvrement du gain, estimé être entre 1,5 et 2 ns. Il faut 

noter que nous n'avons pas pu réduire davantage la longueur de la cavité à cause de 

l'encombrement du système de prismes. 
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D'autre part, la distance séparant l'absorbant saturable du milieu amplificateur (400 mm) est 

inférieure au quart (540 mm) de la longueur totale de la cavité courte. De ce fait, quatre impulsions 

ne peuvent pas coexister dans la cavité car alors elles ne verraient pas toutes le même gain et les 

moins amplifiées seraient éliminées par l'absorbant saturable. La figure 62 représente la 

configuration du laser avec la cavité courte dissymétrisée. En utilisant le calcul sur les cavités 

résonnantes en faisceaux gaussiens, nous avons redéfini les zônes de stabilité de la cavité courte. 

Par rapport à la version longue, il faut éloigner les deux miroirs de la sous-cavité amplificatrice de 

3mm environ. 

o 

Miroir de 
Sortie 

Absorbant (DDlou Laser Krypton 
Saturable HITCI) 

Figure 62 : Structure de la cavité courte dans la configuration infrarouge. 

Dans ces conditions, la plage de puissance du laser de pompe pour laquelle le laser opère avec 

uniquement deux impulsions dans la cavité est de l'ordre de 300 mW au-dessus du seuiL En 

ajustant la dispersion de vitesse de groupe, le laser délivre régulièrement des impulsions inférieures 

à 100 fs. 

Lorsque le jet d'absorbant saturaple est dans le plan focal de la sous cavité M4Ms, le spectre 

des impulsions est très dissymétrique avec un front très raide vers les grandes longueurs d'onde et 

un front de descente beaucoup plus lent vers les basses longueurs d'onde [figure 63a]. 

L'autocorrélation des impulsions produites présente des pieds importants et ne correspond pas à 

une autocorrélation d'impulsions dont le profil temporel est en sécante hyperbolique comme le 

montre la figure 63b. D'autre part, il est très difficile de produire des impulsions inférieures à l00fs 

car alors le laser devient instable. 
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Figure 63 : Spectre (a) et aUlocorrélation (b) des impulsions de 100fs obtenues pour unjet 

d'absorbant saturable dans le plan focal de la sous cavité. La courbe en pointillé représente la 

meilleure approximation en supposant un profil temporel en secante hyperbolique, alors que la 

courbe en traits mixtes est obtenue en utilisant la transformée de fourier du spectre comme profil 

temporel. 
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En supposant que la phase des fréquences composant le spectre des impulsions est constante, 

nous avons appliqué une transformée de Fourier en spectre pour remonter au profil temporel des 

impulsions. Puis nous en avons déduit la fonction d'autocorrélation correspondante qui présente un 

bon accord avec l'autocorrélation expérimentale obtenue [figure 63 b]. En admettant que l'on 

puisse décrire le profil du spectre de l'impulsion parune exponentielle décroissante du type 

f(x)=exp(- x/a) si x>O et f(x) = 0 si x<O (ce qui n'est pas loin du spectre observé) le profIl temporel 

de l'impulsion est alors une fonction Lorentzienne égale à : 1/(1 + at2). C'est une fonction 

symétrique qui ressemble à une sécante hyperbolique mais qui décroît moins vite à l'infini [figure 

64] ce qui explique le profil des autocorrélations obtenues expérimentalement. 

Lorentzienne de même largeur 

à mi-hauteur 
Sécante hyperbolique 

Figure 64 : Comparaison entre une lorentzienne et une secante hyperbolyque de même largeur à 

mi-hauteur. 

Pour obtenir des impulsions plus courtes, il faut défocaliser le jet d'absorbant saturable pour 

translater le spectre des impulsions plus vers l'infrarouge. Dans ce cas, les impulsions les plus 

courtes obtenues [figure 65a] ont une durée At égale à 50 fs en supposant un profil temporel en 

sécante hyperbolique [87]. Le spectre de ces impulsions est centré à 800 nm et a une largeur à 

mi-hauteur AÂ égale à 14 nm [figure 65b]. Le spectre est plus symétrique que ceux obtenus à 620 

nm. Le produit largeur temporelle, largeur spectrale At.Au est égal à 0,328 et montre que le profil 
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Figure 65 : Spectre (a) et autocorrélation (b) des impulsions des impulsions les plus courtes 

produites par le laser vers BOO nm. La courbe en pointillé représente la meilleure approximation en 

supposant un profil temporel en secante hyperbolique. 
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temporel des impulsions est proche d'un profil en 1/ch2 (t/lo) , comme le prouve également la 

comparaison avec l'autocorrélation d'une impulsion de 50 fs dont le profil est en sécante 

hyperbolique. 

Les meilleures perfonnances du laser ont donc été obtenues pour une position du jet 

d'absorbant saturable décalée par rapport au point focal, comme nous l'avions déjà observé aux 

autres longueurs d'onde étudiées. Il semble donc que ce comportement soit une caractéristique du 

verrouillage de modes passif et ne dépende pas des colorants utilisés. Dans ces conditions, la 

puissance de chaque faisceau de sortie est de 20 mW. 

Nous avons donc montré qu'il était possible de produire des impulsions inférieures à 100 fs 

vers 800 nm par verrouillage de modes passif de la Rh700 [88]. Avec une cavité courte et RITC! 

comme absorbant saturable, nous sommes parvenus à une très bonne stabilité, comparable à celle 

des lasers femtosecondes opérant à 620 nm. 

Ces résultats sont meilleurs que ceux obtenus par l'équipe de l'Imperial Collège [81,82] avec 

la Rh700. Récemment, J.A.R. Williams et colL [89] ont étudié le verrouillage de modes passif de 

la Rhodamine 800 dans une cavité linéaire en utilisant le néocyanine comme absorbant saturable. La 

très faible efficacité du mélange Rhodamine 800/Pyridine 1 excité par un laser à Argon (transfert 

d'énergie), a donné des perfonnances assez faibles. Des impulsions de 260 fs à 814 nm ont été 

obtenues avec une puissance moyenne de 1 mW. Plus intéressants sont les derniers travaux 

présentés par W. Knox [90] au congrès CLEO 89. TI a utilisé une cavité en anneau contenant de la 

Rhodamine 800 comme milieu amplificateur et HITCI comme absorbant saturable. Le laser à 

colorant est excité par un laser continu à saphir dopé au titane (émettant vers 710 nm) lui-même 

pompé par un laser à Argon continu. Pour éviter un fonctionnement avec des impulsions multiples, 

la longueur de la cavité a été réduite à 1,8 m rendant impossible l'utilisation d'un système de 

prismes. Dans ces conditions, des impulsions de 100 fs à 820 nm ont été produites. Cette solution 

est très lourde et beaucoup plus complexe à utiliser que celle que nous avons développée et 

présentée dans ce chapitre. 

Dans le paragraphe suivant, nous allons présenter une application du laser femtoseconde 

infrarouge à la spectroscopie non linéaire des structures à puits quantiques GaAs / GaAlAs. 
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111.4 	 SPECTROSCOPIE NON LINEAIRE RESOLUE EN TEMPS DANS LES 

STRUCTURES A PUITS QUANTIQUES GaAs/GaAIAs. 

111.4.1 Introduction 

L'utilisation d'une source d'impulsions femtosecondes dans l'infrarouge proche (800 nm), à 

haut taux de répétition (140 MHz), permet d'augmenter de façon spectaculaire la détectivité des 

expériences de spectroscopie non linéaire résolue dans le temps. 

L'exemple que nous présentons ici concerne l'étude de la saturation d'absorption dans les 

structures à puits quantiques multiples GaAs IGaAIAs. Les structures étudiées sont fabriquées par 

le Laboratoire Central de Recherche de la société Thomson CSF. Elles sont destinées à la 

réalisation de modulateurs de lumière bidimensionnels [91]. La modulation de lumière peut être 

réalisée par commande électrique ou optique. Dans le cas de la commande optique (qui nous 

intéresse ici), un plasma dense d'électrons et de trous photoexcités modifie la structure de bande du 

semiconducteur et donc son spectre d'absorption. La longueur d'onde du laser femtoseconde 

infrarouge est située dans la zone d'absorption de GaAs, et permet donc d'étudier ces phénomènes 

de saturation. 

111.4.2 Structures étudiées 

Les structures étudiées sont constituées par un empilement périodique de couches de GaAs et 

GaAIAs. La concentration en Aluminium dans les couches de GaAIAs est de 0,28. L'épaisseur des 

couches de GaAs est de 8 nm et celle de GaAIAs est de 12 nm. Ces structures sont réalisées par la 

technique d'épitaxie par jet moléculaire. Le schéma de bandes de ces structures est présenté sur la 

figure 66 . Le confinement latéral des porteurs ( dans la direction z ) dans le puit de potentiel, 

permet d'observer les transitions excitoniques à température ambiante. 

Ces transitions sont clairement visibles sur le spectre de transmission linéaire de l'échantillon 

montré sur la figure 67. La quantification des niveaux par le confinement du champ permet 

d'observer le premier niveau excitonique décomposé en deux pics. Ceux-ci correspondent, d'une 

part, aux transitions entre le niveau des trous lourds et la première sous bande de conduction 

(Â.=840 nm) et, d'autre part, entre le niveau des trous légers et la première sous bande de 

conduction (Â.=830 nm). 

La deuxième transition excitonique est également visible sur le spectre vers 770 nm. Par contre 

les transitions associées aux trous lourds et légers ne sont pas résolues à température ambiante. 

On observe enfin, dans la zone de transparence de GaAs, des franges d'interférences (par effet 

Fabry-Pérot) dues aux réflexions sur les faces d'entrée et de sortie de l'échantillon. 
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Figure 66: Structure périodique des niveaux d'énergie dans un puit quantique. 
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Figure 67 : Spectre d'absorption linéaire d'un puit quantique. 
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111.4.3 Rappels sur les origines des non linéarités optiques 

Les non linéarités optiques dans les semiconducteurs peuvent être décomposées en deux 

grandes classes : 

- non linéarités intrinsèques 

- non linéarités extrinsèques. 

Dans le cas des non linéarités intrinsèques, la longueur d'onde du faisceau optique est située 

dans la zone de transparence de l'échantillon. L'énergie des photons est donc inférieure à l'énergie 

de la bande interdite de GaAs. Il n'y a donc pas création de porteurs photoexcités dans la bande de 

conduction. Dans ce cas il n'y a pas d'échange d'énergie entre le faisceau optique et le 

semiconducteur. Les variations induites sur le spectre sont donc ultrarapides mais nécessitent des 

puissances de commande gigantesques. C'est le cas par exemple de l'effet Stark optique [92]. La 

puissance délivrée par l'oscillateur femtoseconde n'est pas suffisante pour engendrer ce type 

d'effet, il faut alors utiliser un système femtoseconde amplifié. 

Au contraire, dans le cas des non linéarités extrinsèques la longueur d'onde du faisceau 

saturant est située dans la bande d'absorption du semi-conducteur. Il existe alors un échange 

d'énergie entre l'onde optique et l'échantillon, sous forme de création d'un plasma d'électrons dans 

la bande de conduction et de trous dans la bande de valence. Dans ce cas on peut espérer obtenir 

des puissances de commande plus faibles, mais les temps de réponse sont alors limités par les 

temps de relaxation des populations photoexcitées, en général assez longs [93]. 

Les effets de non linéarités extrinsèques peuvent être séparés en deux catégories [94] : 


- les effets liés au remplissage de l'espace des phases, 


- les effets liés aux interactions à N corps. 


En régime d'excitation subpicoseconde, les effets liés à l'occupation de l'espace des phases se 

traduisent par une transparence photo-induite à la longueur d'onde de la pompe ( hole burning ) 

puis par une redistribution de l'énergie des porteurs qui relaxent vers le bas de la bande de 

conduction. Les transitions optiques deviennent alors impossibles au voisinage de la bande 

interdite, induisant une diminution de l'absorption. 

L'excitation d'un plasma dense d'électrons et de trous induit (par interaction à N corps ), d'une 

part, un écrantage de l'interaction excitonique et, d'autre part, une renormalisation de la bande 

interdite. 

Aux fortes densités de puissance tous ces effets sont simultanément présents et difficilement 

discernables. Nous allons montrer comment expérimentalement, grâce à l'utilisation d'une source 

d'impulsions infrarouges à haut taux de répétition,nous avons pu isoler les cinétiques de ces 

différents effets. 
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Le montage expérimental est présenté sur la figure 68. On utilise comme montage de hase 

l'autocorrélateur décrit précedemment (Chapitre 1). Une densité sur la voie 1 permet de créer un 

faisceau sonde suffisamment peu intense pour tester l'effet créé par la pompe sans le penurber. 

Les faisceaux pompe et sonde sont focalisés dans l'échantillon avec un objectif X20 sur un 

diamètre de 25 ~m environ. Grâce au taux de répétition élevé du laser (140 MHz) ,il est possible 

de visualiser en temps réel, sur l'écran d'un oscilloscope, la cinétique de l'effet. 
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Figure 68 : Schéma du montage. 
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A la longueur d'onde de 800 nm, les porteurs (électrons) sont injectés uniquement dans la 

première sous bande de GaAs (voir figure 69), et hors résonance excitonique. L'effet visualisé par 

le faisceau sonde est la transparence photoinduite (par saturation de l'absorption) à la même 

longueur d'onde (800 nm). 

En mesurant la cinétique de la saturation en fonction de la densité de puissance on peut isoler 

les différentes contributions aux phénomènes observés. Cette mesure est facile et relativement 

précise grace à la bonne stabilité du laser. Les résultats expérimentaux pour différentes densités 

d'énergie de la pompe sont présentés sur la figure 70. 

Dans le cas ou la densité de puissance de pompe est forte, tous les effets précédemment 

évoqués sont présents simultanément et on observe uniquement une cinétique correspondant au 

temps de vie des porteurs dans l'état excité, c'est à dire plusieurs nanosecondes. L'effet est donc 

pratiquement constant sur la durée d'analyse de l'expérience (figures 70 a,b) car nous avons utilisé, 

pour réaliser ces expériences, un autocorrélateur qui est conçu pour mesurer des impulsions 

inférieures à 1 ps. Le domaine d'excursion du pot vibrant n'est donc pas suffisant pour analyser 

des cinétiques durant plus de quelques picosecondes. 

Quand la densité de puissance diminue, donc quand le nombre de porteurs photoexcités 

diminue, les effets à N corps deviennent négligeables et on peut observer le remplissage de l'espace 

des phases. On peut alors mesurer le temps de thermalisation des porteurs vers le bas de la bande 

de conduction. On voit qu'à faible flux incident (1012 photons 1cm2), le temps de désexcitation 

vers le bas de la bande de conduction est d'environ 900 fs si l'on considère une décroissance , 

mono-exponentielle (figure 70 d), ce qui n'est pas totalement assuré. 

Si on considère généralement que le nombre de porteurs excités est environ égal à 1 % du 

nombre de photons incidents, il y a donc une densité de 1010 porteurs /cm2 dans la bande de 

conduction. Nous avons donc réussi à étudier l'absorption induite dans ce type de structure dans le 

cas de faibles densités grâce au taux de répétition élevé du laser. En améliorant encore la détectivité 

de l'expérience (par utilisation d'une détection synchrone par exemple) nous pensons pouvoir 

mieux isoler les deux phénomènes d'interaction entre porteurs et de désexcitation vers le bas de la 

bande de conduction et pouvoir évaluer des cinétiques jusqu'alors non mesurées. En effet, jusqu'à 

présent, de telles expériences sont la plupart du temps réalisées à faible taux de répétition en isolant, 

dans un continuum produit par un système femtosecondes amplifiées, les impulsions infrarouges et 

nécessitent donc l'utilisation d'énergie plus élevée. 
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Figure 69 : Représentation schématique de l'évolution des porteurs dans la bande de conduction. 
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Figure 70 : Cinétiques de saturation d'absorption pour différentes énergies dufaisceau pompe. 
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IV.I. INTRODUCTION 


Les lasers femtosecondes à verrouillage de modes passif suivis de systèmes amplificateurs 

ont permis aux physiciens et aux chimistes de disposer de sources d'impulsions brèves (lOO fs) 

dans une large plage de longueurs d'onde (0,3 Ilm ~ 1,5 Ilm). La résolution temporelle 

d'expériences de spectroscopie a ainsi considérablement été améliorée et cela a conduit à une 

meilleure compréhension des phénomènes physiques de base. Toutefois, il apparait que certaines 

expériences sont encore limitées par la largeur temporelle des impulsions excitatrices. Il existe, en 

effet des phénomènes bien plus brefs que 100 fs. Il s'est donc avéré nécessaire d'étudier des 

systèmes permettant de diminuer la largeur temporelle des impulsions. 

La technique couramment utilisée pour diminuer la largeur temporelle des impulsions consiste 

à élargir leur spectre par automodulation de phase (variation de l'indice en fonction du profil 

temporel) dans un matériau présentant de l'effet Kerr optique. Pour obtenir des effets importants il 

faut, soit disposer d'un matériau ayant de forts coefficients non linéaires, soit augmenter les 

longueurs d'interaction pour accumuler les effets, en utilisant par exemple une fibre optique. 

L'indice non linéaire de la silice est assez faible par comparaison avec d'autres matériaux tels que le 

CS2, mais le confinement du champ électrique sur une très faible surface (l0-7cm2) et sur une 

longue distance permet d'obtenir des effets non linéaires importants. 

U ne fois le spectre élargi, un système optique adapté (à base de réseaux ou de prismes) 

permet de remettre toutes les fréquences en phase et ainsi de compresser l'impulsion. Grâce à cette 

technique, des impulsions de 6 fs à 620 nm ont été obtenuys aux laboratoires AT &T aux Etats 

Unis. En considérant que ces impulsions ne contiennent que quelques oscillations du champ 

électrique, il est raisonnable de se poser quelques questions sur la validité de certaines hypothèses 

généralement admises. Par exemple, l'équation non linéaire de SchrOdinger décrivant l'évolution 

d'une impulsion dans un matériau présentant de l'automodulation de phase et de la dispersion de 

vitesse de groupe ne permet plus de décrire les observations expérimentales. En particulier, le profù 

des spectres élargis ne correspond pas aux simulations numériques, contrairement aux expériences 

de compression en régime picoseconde où un bon accord entre l'expérience et la théorie est obtenu. 

Nous avons donc développé un programme informatique permettant de modéliser l'équation 

non linéaire de Schrôdinger en tenant compte de l'influence de termes d'ordres supérieurs 

auparavant négligés. Nous nous sommes également attachés à cerner l'influence du profù temporel 

de l'impulsion de départ sur la forme des spectres obtenus à la sortie de la fibre afin d'essayer de 

reproduire nos observations expérimentales. 
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Si de telles expériences de compression d'impulsions ont permis d'atteindre les limites ultimes 

en matière de largeur temporelle, ces impulsions ne sont que très rarement utilisables en 

spectroscopie résolue en temps. En effet, l'énergie des impulsions compressées est limitée par la 

fibre à quelques nanojoules car les densités de puissance dans la fibre (quelques TW/cm2) sont 

telles que le champ électrique à l'interface air-verre est de l'ordre de grandeur des forces de liaison 

intramoléculaires. L'énergie des impulsions est donc trop faible pour créer un phénomène non 

linéaire dans le matériau à étudier. 

Pour remédier à cet inconvénient, nous avons développé un amplificateur multipassage 

permettant d'atteindre un niveau d'énergie suffisant (quelques Jl.J) pour utiliser ces impulsions 

ultracourtes comme signal d'excitation dans une expérience d'optique non linéaire. Nous avons 

résolu le problème de l'amplification des spectres très larges issus de la fibre en étudiant un 

mélange de colorants bien adapté. Cette expérience a été réalisée à faible cadence en utilisant un 

laser Nd-Yag déclenché, puis reproduite avec un laser à vapeur de cuivre opérant à haute cadence. 

Ces impulsions amplifiées puis recompressées à 20 fs environ ont ensuite été utilisées dans une 

expérience de saturation d'absorption dans un colorant organique: le vert de malachite. Cette 

expérience nous a permis de mettre en évidence des temps de saturation très courts inférieur à 30 

fs. 

IV.2. 	 PROPAGATION D'IMPULSIONS FEMTOSECONDES EN REGIME 

D'AUTOMODULATION DE PHASE DANS DES FIBRES OPTIQUES 

MONOMODES - APPLICATION A LA COMPRESSION D'IMPULSIONS. 

, 

IV.2.1. 	Equation non linéaire de Schrôdinger (ENLS) 

Nous avons vu au chapitre 1 que lorsqu'une impulsion intense se propage dans un matériau, 

le champ électromagnétique modifie ses propriétés en déformant les nuages électroniques. Ces 

déformations provoquent une variation autoinduite de la phase du rayonnement qui est souvent 

interprétée comme résultant des variations de l'indice de réfraction du matériau avec l'intensité 

lumineuse (effet Kerr optique) : 

2 
(4.1) n(o>, E) = no(O>' E) + n21EI 

où n2 vaut : 3,2 10-20 m2W-1 pour la silice. 
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Pour une onde se propageant dans un matériau présentant de l'effet Kerr optique, le champ 

électrique E(z,t) est donné par l'équation d'onde: 

(4.2) 

où D est le vecteur déplacement. 

On écrit le champ électrique en faisant l'approximation de l'enveloppe lentement variable : 

(4.3) E(z,t) =A(z,t) exp(i (koz - ffiot)) 

et on trouve [95-98] : 

aA aA) kil a2A ffi n2 2 
(4.4) i - + k' - -~ - + _0-lAI A( az 0 at 2 at2 2c 

kil' a3q, a 2

- i -i -3 +in2 dt (IAI A) =0 


at 


avec : 

(4.5) 

Pour obtenir cette équation, plusieurs hypothèses ont été faites: 

- les pertes dans le milieu sont négligées car les distances de propagation sont de l'ordre de 


quelques centimètres; 


- la distribution spatiale du champ n'est pas modifiée par la variation non linéaire de l'indice; 


- les effets de biréfringence autoinduite ne sont pas pris en compte et la polarisation du champ 


électrique reste linéaire. 
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On trouve souvent dans la littérature une formulation plus simple de l'équation non linéaire de 

SchrOOinger en posant: 

(t - k'o z) Ik" 1 o 
t=--- Ç=-2 .z 

to 

et: 

kO Zo n2JI12 
(4.6) q(ç, t) = 1t A(z,t)( 

avec 1,76.to =largeur à mi-hauteur de l'impulsion initiale. 

On obtient alors l'équation normalisée suivante: 

(4.7) 

avec : 

kHI 
o 

(4.8) ~ = (6Ik" 1 t ) 
o 0 

Le signe +(-) correspond au cas où la propagation se fait dans un matériau présentant de la 

dispersion positive (négative). 

Le tenne a2q/at2 correspond à la dispersion de vitesse de groupe alors que le terme Iql2q 

traduit l'automodulation de phase. 

Les deux termes de droite dans l'équation (4.7) correspondent à la dispersion d'ordre 3 : 

a3q/ëJt3 et au terme dit de "choc" : a(lqI2q)!dt. Ils correspondent aux tennes d'ordre supérieur de 
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l'ENLS qui en général sont négligés lorsqu'on considère des impulsions picosecondes. Dans ce 

cas l'équation (4.7) devient: 

2 

aq a q 2 


(4.9) 	 i - ± + Iql Iql =0 
al; at 

On retrouve l'équation non linéaire de propagation considérée au chapitre 1. 

Dans le cas où la dispersion du matériau est négative, les solutions stables de l'équation (4.9) 

sont les impulsions solitons car il y a une exacte compensation des effets d'automodulation de 

phase par ceux de dispersion de vitesse de groupe. 

Lorsque la dispersion du matériau est positive, l'impulsion en sortie de la fibre s'est élargie 

car les basses fréquences créées dans le front avant de l'impulsion voyagent plus vite dans le 

matériau que les hautes fréquences créées dans le front arrière de l'impulsion. On assiste donc à un 

élargissement à la fois temporel et spectral. C'est le cas dans une fibre optique lorsque la longueur 

d'onde centrale des impulsions injectées est inférieure à 1,3 Ilm (minimum de dispersion de la 

silice). Pour compresser les impulsions, il est donc nécessaire de remettre en phase toutes les 

fréquences composant le spectre en utilisant une ligne à retard à dispersion négative à base de 

prismes ou de réseaux analogue à celle utilisée dans l'oscillateur femtoseconde. 

IV.2.2. Etude de l'influence des termes d'ordres supérieurs 

L'équation non linéaire de Schrooinger classique permet d'obtenir de bons résultats à la fois 

sur le profil des spectres d'impulsions automodulées en phase ainsi que sur les facteurs de 

compression prévisibles lorsqu'on travaille avec des impulsions pico secondes [99]. Lorsqu'on 

considère des impulsions de 100 fs se propageant dans une fibre optique, on s'aperçoit que les 

spectres obtenus sont très différents des prévisions théoriques. La figure 71 présente le spectre 

d'impulsions de 100 fs après propagation dans une fibre de 15 mm de long. L'énergie des 

impulsions est estimée à 8 nl environ, correspondant à une puissance crête de 80KW. On voit 

clairement une dissymétrie dans la répartition de l'énergie, avec une partie prépondérante du côté 

des basses longueurs d'onde. On note également la présence de deux bosses à chaque extrémité du 

spectre. 
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Figure 71 : Spectre d'une impulsion de 100 fs après propagation dans une fibre optique monomode 

de 15 nm de long. L'énergie de l'impulsion est de 8 nJ environ. 

Nous avons développé un programme infonnatique [77, 100] pennettant de simuler 

l'évolution d'une impulsion ultrabrève dans un guide d'onde monomode en y incluant, ou non, les 

tennes d'ordres supérieurs. Pour simplifier le calcul, nous avons pris en compte séparément les 

effets de propagation en régime de dispersion de vitesse de groupe (déphasage spectral), puis les 

effets de propagation avec une variation non linéaire de l'indice de réfraction (déphasage temporel 

auto-induit). On décompose une longueur de fibre optique réelle en une succession de tronçons 

élémentaires dispersifs linéaires, puis non linéaires et sans dispersion. Pour obtenir les 

caractéristiques de l'impulsion sortant de la fibre, il suffit alors de calculer pour chaque tronçon 

élémentaire l'influence de ces effets soit sur le spectre, soit sur le profil temporel de l'impulsion. 

Les paramètres expérimentaux (100 fs, 8 nJ) injectés dans l'ENLS "classique" (équation 4.9) 

donnent un spectre parfaitement symétrique (figure 72 a) qui ne correspond pas à c~lui de la figure 

. 71. Le profil temporel de l'impulsion à la sortie de la fibre ainsi que sa phase, obtenus par 

simulation, sont représentés sur la figure 72.b). On s'aperçoit que l'impulsion s'est allongée (à 

cause des effets combinés de dispersion et d'automodulation de phase) et présente un profil 

temporel symétrique carré. 
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Figure 72 : Modélisation théorique en utilisant tENLS "classique" du spectre d'une impulsion (a) 

de 100 fs, 8 n.J après propagation dans 15 nm de fibre. La phase et le profil temporel en sonie de 

fibre sont donnés en b). 
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En 1987, Bourkoff et coll. [10 1] ont pensé que le mauvais accord entre les simuations 

numériques et l'expérience pouvait provenir des termes d'ordres supérieurs (dispersion d'ordre 3 et 

terme de choc) qui avaient été négligés précèdemment Ils ont présenté des simulations numériques 

en incluant ces termes d'ordre supérieurs dans l'ENLS. Les résultats [figure 73] montrent que les 

spectres présentent effectivement une dissymétrie. Mais, pour obtenir de tels résultats les auteurs 

ont ajusté 13 (voir équation 4.8) a une valeur 0,015 bien supérieure à la valeur réelle 0,0035 

caractérisant la silice. Nous avons refait la simulation avec une valeur de 13 égale à 0,0035 et obtenu 

un spectre dont le profil en intensité ne présente pas de dissymétrie importante [figure 74]. On 

observe uniquement l'apparition d'une petite bosse du côté des basses longueurs d'onde. Il semble 

donc que les termes d'ordre supérieur ne soient pas responsables de la dissymétrie observée sur les 

spectres à la sortie de la fibre. 

Q) 

co 
~ 

Ü 
Q) 
c.. 
(f) 

1.5 

'(1) 
~ 
(f) 0.5 
c 
Q) 

o 

À.(nm) ~ 700 650 

-15 -K) -5 o 

Figure 73 : Spectre théorique obtenu par Bourhoff et coll. [101] avec fJ =0,015 (voir texte). La 

courbe en pointillé correspond aux résultats expérimentaux de Knox et coll. [102J lors de la 

compression d'impulsion de 8 fs à 5 kHz. 
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Figure 74: Profil théorique obtenu avec tENLS incluant le terme d'ordre 3 et de choc 

avec f3 = 0,0035. Le spectre de départ est donné pour comparaison. 

IV.2.3. Influence du profil temporel initial de l'impulsion 

Dans les calculs précédents, nous avons effectué toutes les simulations numériques en 

supposant que le profil temporel de l'impulsion de départ était en sécante hyperbolique (profil 

symétrique à la fois dans le domaine temporel et spectral). Or, nous avons vu au chapitre 1 que les 

deux phénomènes de saturation de l'absorption et du gain, qui sont à la base du fonctionnement des 

lasers femtosecondes, conduisent très certainement à des impulsions dont le profil temporel est 

dissymétrique. De plus, ces impulsions sont d'abord amplifiées avant d'être injectées dans la fibre. 

Des phénomènes de filtrage spectral dans l'amplification peuvent alors modifier leur profil 

temporel. 

Nous avons été amenés à penser que la dissymétrie temporelle des impulsions d'entrée 

pourrait affecter le profil des spectres obtenus à la sortie de la fibre. 

Pour cela, nous avons effectué des simulations numériques en définissant une impulsion telle 

que son front de montée correspond à une sécante hyperbolique de largeur totale à mi-hauteur égale 

à 100 fs alors que le front de descente correspond à une sécante hyperbolique de largeur égale à k. 

100 fs (k> 1). L'impulsion obtenue a donc un front de montée plus raide que son front de descente 

ce qui doit vraisemblablement correspondre à la réalité. La largeur à mi-hauteur de l'impulsion 

obtenue est donc égale à (k+ 1) . 50 fs [voir figure 75] . 
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Figure 75 : Profil temporel (a) et spectre (b) d'une impulsion de 150 fs dissymétrique (k = 2). 
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La figure 76 présente les résultats des calculs de la répartition en intensité du spectre de 

l'impulsion en sortie de la fibre pour k =2. On voit que l'énergie est plus importante pour les 

basses longueurs d'onde que pour les hautes longueurs d'onde correspondant mieux aux spectres 

expérimentaux. Plus la dissymétrie temporelle de l'impulsion d'entrée augmente, plus la 

dissymétrie spectrale après la fibre est prononcée. Si l'on regarde le profil temporel de l'impulsion 

émergeant de la fibre [figure 77], on s'aperçoit que la dissymétrie s'est inversée et fait apparaitre un 

front plus raide dans la partie arrière de l'impulsion. 

570 620 670 
Longueur d'onde (nm) 

Figure 76 : Spectre obtenu après propagation d'une impulsion de dissymétrique (voir Fig. 75) dans 

15 mm de fibre. L'énergie des impulsions est de 8 nl. 

Il faut noter également que la dissymétrie spectrale ne dépend pas de l'énergie de l'impulsion 

d'entrée ou, ce qui revient au même de la distance de propagation dans la fibre. En effet, la figure 

78 représente le spectre d'une impulsion dissymétrique de 3 nJ après 15 mm de fibre. 

L'élargissement spectral est évidemment plus faible mais la dissymétrie est au_moins aussi 

importante [voir figure 76]. Ce résultat est en accord avec la figure 79 qui représente 

l'élargissement spectral obtenu expérimentalement en augmentant progressivement l'énergie de 

l'impulsion dans la fibre. On obtient dès le départ un élargissement dissymétrique qui se conserve 

quelle que soit l'énergie injectée dans la fibre. On voit également sur cette évolution que les bosses 

situées à chaque extrémité du spectre n'apparaissent que pour les puissances les plus élevées. n 
faut de plus remarquer que la modulation rapide observée sur le côté des faibles longueurs d'onde 

du spectre n'apparaît pas du côté des hautes longueurs d'onde. 
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Figure 77 : Profil temporel de l'impulsion à l'entrée et à la sonie de la fibre. 
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Figure 78 : Spectre d'une impulsion dissymétrique moins énergétique (3 nJ) après propagation 

dans 15 mm de fibre. 
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Figure 79 : Evolution expérimentale du spectre d'une impulsion après propagation dans une fibre 

de 15 mm enfonction de l'énergie injectée. Le premier spectre correspond au spectre initial, ensuite 

['énergie augmente jusqu'à 10 nJ. 
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Si nous avons observé une baisse du contraste des franges du spectre dans nos simulations 

numériques lorsque le profil temporel des impulsions est dissymétrique, nous n'avons toutefois 

pas réussi à simuler des spectres sans aucune modulation sur la partie la moins énergétique. Nous 

pensons que cette chute de modulation est due à la modulation de la phase des impulsions 

incidentes sur la fibre. En effet, les impulsions utilisées dans les expériences de compression sont 

issues d'un oscillateur femtoseconde suivi d'un amplificateur. Afin de compenser la dispersion de 

vitesse de groupe introduite par les éléments constituant l'amplificateur (lentilles, cuve de 

colorants, ... ) un système de quatre prismes identiques à celui utilisé dans le laser permet de 

compresser les impulsions et de retrouver leur largeur initiale. Toutefois, il apparait que le profil 

des spectres issus de la fibre dépend fortement de la compensation réalisée par les prismes sans que 

celà soit réellement visible sur la trace d'autocorrélation des impulsions amplifiées. 

En conclusion, nous pouvons dire qu'il est très difficile de faire des simulations théoriques 

d'évolution d'impulsions femtosecondes dans une fibre optique. En effet, le nombre de paramètres 

est trop important pour obtenir des conclusions exploitables. Mais, nous avons montré que le profil 

temporel des impulsions influençait fortement le profil en intensité des spectres issus de la fibre, 

alors qu'un développement au delà de l'ordre 2 de l'équation non linéaire de Schrôdinger décrivant 

l'évolution d'une impulsion dans une fibre optique ne permet pas de simuler les spectres observés. 

Cependant, il faut remarquer que les facteurs d'élargissement obtenu théoriquement sont proches 

de ceux observés expérimentalement. 

Comme nous l'avons déjà évoqué plus haut, bien que les expériences de compression 

d'impulsions femtosecondes permettent de produire des impulsions très courtes (des impulsions de 

6 fs ont été obtenues par les laboratoires AT&T [103]), ces impulsions ne sont que très rarement 

utilisables dans des expériences de spectroscopie résolue dans le temps [104]. En effet, la fibre 

optique limite l'énergie des impulsions compressées à quelques nanojoules. Pour pouvoir utiliser 

ces impulsions en optique non linéaire, nous avons développë un amplificateur multipassage pour 

augmenter l'énergie des impulsions tout en conservant leur très faible largeur temporelle. 

IV.3. AMPLIFICATION D'IMPULSIONS COURTES 

IV.3.1. Choix des colorants 

Les impulsions ultrabrèves sont caractérisées par un spectre très large. Par exemple, la largeur 

à mi-hauteur du spectre d'une impulsion de 20 fs limitée par la transformée de Fourier est de 20 nm 

(pour un profil en sécante hyperbolique). Si l'on veut amplifier de telles impulsions, il faut 

trouver un milieu amplificateur dont le gain reste élevé sur toute cette largeur spectrale. 
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On a vu au chapitre 1 que seuls les colorants possèdent (dans le visible) des spectres de 

fluorescence suffisamment larges pour ne pas filtrer le spectre des impulsions courtes. Il faut de 

plus que la bande d'amplification soit centrée sur le spectre des impulsions à amplifier, donc autour 

de 620 nm. Or, à cette longueur d'onde, il n'y a pas de colorant possédant une bande 

d'amplification suffisante. Elle est de 10 à 15 nm environ pour la Rhodamine 640 qui est le 

colorant le mieux adapté. 

Nous avons testé plusieurs autres colorants tels que la Rhodamine 610 (Rh 610) ou le Kiton 

Red, pour connaître leurs caractéristiques. Les spectres élargis issus de la fibre optique ont donc été 

amplifiés avec ces différents colorants pour estimer leurs bandes d'amplification. La figure 80 

montre les spectres amplifiés avec la Rh 610 et le Kiton Red. On s'aperçoit que pour la Rh61O, la 

largeur à mi-hauteur du spectre amplifié est de 20 nm environ et que la bande d'amplification est 

décalée vers les longueurs d'onde inférieures à 620 nm. Pour le Kiton Red, le spectre amplifié est 

plus large mais se compose de deux bosses centrées à 590 et 610 nm. Cette absence d'amplification 

vers 605 nm est caractéristique du Kiton Red et ne provient pas du spectre initial à amplifier. Ce 

trou dans la bande d'amplification provoque un filtrage spectral dans le spectre des impulsions 

amplifiées et entraine une modulation de la phase des impulsions qui empêche d'obtenir une bonne 

compression. La Rh 610 et le Kiton Red ne sont donc pas adaptés à l'amplification de tels spectres. 

Il est rapidement devenu évident que si l'on voulait amplifier les spectres très larges des 

impulsions issues de la fibre optique, il fallait utiliser un mélange de colorants. Or, un nouveau 

problème se pose alors: la fluorescence du premier colorant ne doit pas être absorbée par le second 

colorant utilisé. Il faut donc trouver un colorant permettant d'amplifier la partie "jaune" du spectre 

des impulsions et un autre la partie "rouge" sans que ce dernier colorant n'absorbe l'émission du 

premier. Deux colorants permettent d'amplifier relativement bien des spectres situés entre 620 et 

640 nm : la Rhodamine 640 et le DCM (4 dicyanométhylène - 2-méthyl ­

6p-diméthylaminostyryl-4H-pyran). Mais la Rhodamine 640 présente un maximum d'absorption 

vers 570 nm. Dans un mélange avec la Rh 610, toute la partie "jaune" amplifiée par la Rh 610 est 

absorbée par la Rh 640 (voir figure 81). Par contre, le DCM présente un maximum d'absorption à 

481 nm, longueur d'onde qui est inférieure à celle du maximum de fluorescence de la Rhodamine 

610 (588 nm) [figure 82 a]. 
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Figure 80 : Spectres amplifiés avec la Rh 610 et le Kiton Red. 
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Figure 81 : Bande d'amplification d'un mélange de Rh 610 et Rh 640 théorique et expérimentale. 
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Figure 82 : Bande d'amplification d'un mélange de DCM etRh 610 théorique et expérimentale. 
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Pour des concentrations égales en DCM et en Rh 610, nous avons obtenu une plage 

d'amplification suffisante pour les spectres issus de la fibre. La figure 82 b présente un spectre 

typique de l'impulsion amplifiée à l'aide de ce couple de colorants. On retrouve un spectre qui 

ressemble fortement à celui émergeant de la fibre optique [figure 71]. On peut donc penser que 

l'amplification n'introduira pas de modulation de phase supplémentaire, qui serait difficilement 

compensée par le. système de compression. 

Afin d'augmenter l'efficacité du système d'amplification, nous avons développé un 

amplificateur multipassage [l05]. En effet, la durée des impulsions des lasers de pompe est de 

quelques nanosecondes. On peut donc faire passer plusieurs fois l'impulsion femtoseconde dans 

l'amplificateur pendant le temps de fluorescence du colorant qui est de l'ordre de grandeur de la 

largeur temporelle de l'impulsion de pompe. 

Nous avons, dans un premier temps, réalisé l'expérience en utilisant un laser Nd:Yag 

déclenché délivrant des impulsions de 6 ns à la cadence de 10 Hz. Cette expérience a été ensuite 

reproduite avec un laser à vapeur de cuivre délivrant des impulsions de 10 ns à la cadence de Il 

kHz. 

IV.3.2. Amplification et compression d'impulsions courtes à 10 Hz 

Le schéma de l'expérience est présenté sur la figure 83. Nous avons utilisé des impulsions 

produites par un oscillateur femtoseconde et amplifiées avec un laser Nd:Yag déclenché délivrant 

des impulsions de 6 ns à la cadence de 10 Hz. Les impulsions femtosecondes amplifiées ont une 

durée de 100 fs, et leur spectre est centré autour de 615 nm. Une partie du faisceau est prélevée et 

injectée dans une fibre monomode de 15 mm de long et dont le diamètre du coeur est de 4 Ilm. Afin 

d'améliorer le profil spatial du faisceau à injecter dans la fibre, nous l'avons au préalable filtré pour 

obtenir un profù gaussien. Dans ce cas, le rendement de couplage dans la fibre est de l'ordre de 50 

% avec un objectif x 20. La longueur de la fibre utilisée (15 mm) ne correspond pas à la longueur 

optimale calculée par simulation (10 mm). Ceci est tout simplement dû à un problème de connecteur 

qui nous empêchait technologiquement d'utiliser des fibres plus courtes. 
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Oscillateur femtoseconde 100 fs 
+ 500jJJ

Amplificateur Nd-Vag 10 Hz 620 nm 
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Figure 83 : Schéma de l'expérience de production d'impulsion de 20 fs à 10 Hz. 
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En analysant le spectre en sortie de la fibre, nous avons estimé que l'énergie des impulsions 

injectées était de l'ordre de 6 nJ correspondant à une puissance crête de 60 kW. D'après nos 

simulations numériques, la largeur temporelle de l'impulsion à la sortie de la fibre est d'environ 

500 fs. 

Pour éviter des effets non linéaires dans l'amplificateur, nous avons décidé d'amplifier les 

impulsions avant de les compresser. De récentes études [106] sur des amplificateurs d'impulsions 

linéairement modulées en phase ont montré que la relation de phase entre les différentes 

composantes fréquentielles de l'impulsion est conselVée durant le processus d'amplification. 

Les colorants sont dissous dans du méthanol avec des concentrations de 2 10-5 MolefL pour 

le DCM et la Rh 610. Pour diminuer les effets de superfluorescence amplifiée dans l'amplificateur, 

multipassage, nous avons choisi une cuve de colorant assez épaisse (5 mm). En effet, pour une 

zone d'amplification cylindrique, (ce qui est notre cas) le niveau de superfluorescence diminue si 

on augmente le rapport L/d où d est le diamètre du faisceau de pompe et L la longueur du milieu 

amplificateur [107]. Aucune optique de focalisation n'est utilisée dans l'amplificateur, seul un 

objectif de microscope reprend la divergence du faisceau à la sortie de la fibre. Il est ajusté pour que 

le diamètre du faisceau augmente progressivement dans les étages de l'amplificateur pour diminuer 

les problèmes de saturation de l'amplification dans les derniers passages. Le diamètre du faisceau 

est de 1 mm pour le premier passage et augmente jusqu'à 3 mm environ lors du dernier passage. 

En pompant avec des impulsions d'énergie de l'ordre de 10 mJ, nous avons obtenu un gain 

de 1 400 environ avec six passages correspondant à une énergie par impulsion voisine de 10 ~. Le 

gain relativement faible peut s'expliquer par le fait qu'on amplifie une bande spectrale de 30 nm. 

Nous avons analysé le profil spatial du faisceau après l'amplificateur et nous pouvons affirmer que 

le passage dans l'amplificateur ne modifie pas le profil gaussien du faisceau. 

La dispersion de vitesse de groupe introduite par les six passages dans le milieu amplificateur, 

allonge encore un peu l'impulsion dont la durée a pu être estimée voisine de 1 ps. 

Pour compresser les impulsions nous avons choisi d'utiliser un système de quatre prismes 

d'indice élevé [108] (FeD D0525 de Sovirel, n = 1,8) pour obtenir un coefficient de transmission 

du compresseur élevé (- 95 %) et pour rendre le système pl us compact. 

Pour caractériser les impulsions produites, nous avons développé un autocorrélateur 

monocoup [109] permettant d'obtenir une visualisation en temps réel de la fonction 

d'autocorrélation et régler ainsi finement le compresseur. La cadence de tirs du laser Nd: Yag étant 

très faible, une autocorrélation classique construite point par point nécessite un temps de mesure 

trop long pour être compatible avec le réglage du compresseur. 



142 

IV.3.3. Réalisation d'un autocorrélateur monocoup 

Cette technique a été développée par R.N. Guyzalian et coll. [110] et nous l'avons adapté 

dans le domaine des impulsions femtosecondes. L'idée de base de la méthode est de transfonner la 

fonne temporelle de l'impulsion en une fonne spatiale qui sera analysée par un détecteur spatial. En 

fait, on partage l'impulsion à analyser en deux répliques identiques qui se croisent dans un cristal 

non linéaire et qui engendrent par doublage de fréquence un faisceau dont l'image est enregistrée 

sur une barette de détecteurs CCD. Si les deux impulsions incidentes sur le cristal ne sont pas 

colinéaires, le signal doublé en fréquence est produit uniquement lorsque les impulsions coïncident 

à la fois spatialement et temporellement. Afin de comprendre qualitativement le principe, on se 

reportera à la figure 84. Les deux impulsions initiales à la fréquence COo se croisent dans un cristal 

non linéaire de KDP. Si les diamètres des deux faisceaux incidents sont suffisamment grands et 

que leurs profils spatiaux sont uniformes, on peut montrer que le profil spatial S(x) du faisceau 

produit à 2co sur la bissectrice des faisceaux incidents est directement proportionnel à la fonction o 

d'autocorrélation d'ordre 2 : 

(4.10) S(x) crf- I(t + t) . 1 (t - t) dt 

Nous avons ici : 

Il (t) =lit) =I(t) 

et: 

ct 
(4.11) 	 x=---­

2n sin ($/2) 

où c est la vitessse de la lumière dans le vide, n l'indice de réfraction du cristal, $ l'angle entre les 

deux faisceaux incidents et 2t le retard entre les passages des maxima des deux impulsions à une 

abscisse x dans le cristal de KDP. 
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Figure 84: Principe de l'autocorrélateur monocoup. 
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En enregistrant la répartition spatiale du signal doublé en fréquence S(x), on obtient donc ainsi 

la même information qu'avec un autocorrélateur classique, mais dans ce cas avec une impulsion 

unique. 

La mesure absolue de la largeur de l'impulsion peut être obtenue d'une façon aisée à mettre en 

oeuvre. La méthode consiste à introduire un délai Ato sur l'un des deux faisceaux incidents. 

L'allure spatiale de S(x) se décale alors le long de l'axe x. Ce décalage Xo est relié au retard Ato par 

la relation [109] : 

c Ato 
(4.12) Ax =---­

o 2n sin (<1>/2) 

Si nous nous souvenons que la forme S(x) du faisceau doublé en fréquence n'est pas 

exactement la fonction d'autocorrélation du second ordre: 

+00 

Glt) = f I(t) . I(t - t) dt 

-00 

mais est reliée à la fonction : 

+00 

Gpt) = f I(t H) . I(t - t) dt 

-00 

on peut montrer que la largeur à mi-hauteur Ô de la fonction spatiale S(x) est liée à celle 110 deo 

l'impulsion temporelle incidente par : 

(4.13) 

où Ato et Axo sont définis plus haut et K est un facteur de forme qui dépend de la forme temporelle 

de l'impulsion incidente (nous prenons habituellement un modèle en sécante hyperbolique qui 

conduit à K = 1,55). 
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Le schéma de l'autocorrélateur est représenté sur la figure 85. Nous avons enregistré avec un 

analyseur optique multicanal (OMA) le profil spatial du faisceau doublé en fréquence produit par 

les deux faisceaux étendus qui se croisent dans un cristal de KDP de 0,3 mm d'épaisseur. 

A Lame Calibration ... ...Séparatrice 

KOP 

OMA 

Filtre 

U.V. 

Figure 85 : Schéma expérimental de l'autocorrélateur monocoup. 

Ce système nous permet d'obtenir en temps réel la visualisation de la fonction 

d'autocorrélation de l'impulsion et ainsi d'ajuster précisément le compresseur à prismes. Nous 

obtenons régulièrement des autocorrélation qui permettent d'estimer que la durée des impulsions 

est toujours inférieure à 25 fs. Les impulsions les plus courtes obtenues ont une largeur à 

mi-hauteur de 20 fs (figure 86) [11 n La largeur du spectre correspondant montrée sur la figure 82 

b) étant de 30 nm, et en supposant une forme temporell~ en l/ch2, on peut prévoir que des 

impulsions de 13 fs pourraient être obtenues, indiquant ainsi que nos impulsions sont proches de la 

limite imposée par la transformée de Fourier. 

On peut noter, sur la figure 86, que la fonction d'autocorrélation présente des ailes. Nous 

pensons que cela est dû à une modulation non linéaire de la phase des impulsions.qui n'est pas 

compensée par notre système de compression [112]. En fait, si le système de quatre prismes à haut 

indice de réfraction de notre compresseur est très compact et a une bonne transmission, il présente 

une dispersion d'ordre trois négative importante. La dispersion d'ordre trois positive de la fibre 

optique se trouve alors surcompensée. 
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Figure 86 : Awocorrélation monocoup d'une impulsion de 20 fs amplifié et compressée (a). La 

valeur moyennée sur 20 tirs est présentée en (b). 
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La solution pour remédier à ce problème serait de réaliser une compensation de la phase à 

l'ordre 3 en utilisant un compresseur avec quatre prismes et quatre réseaux [113]. Les réseaux 

servant alors à compenser l'ordre 3 de la phase créée dans la fibre et par les prismes, des 

impulsions plus proches de la limite imposée par la transformée de Fourier seraient alors obtenues. 

Il faut noter néanmoins que les pieds de l'autocorrélation peuvent être éliminés en filtrant le spectre 

des impulsions pour supprimer les fréquences inutiles [114], ce que nous n'avons pas essayé. Les 

impulsions de 20 fs ont une puissance crête suffisante pour créer un continuum spectral en 

focalisant le faisceau avec une lentille de 50 mm de focale dans une cuve d'eau. 

Nous verrons dans le paragraphe IVA. l'utilisation de telles impulsions pour l'étude de la 

saturation d'absorption d'un colorant organique. 

IV.3.4. Amplification d'impulsions femtosecondes à la cadence de Il Khz 

Il est très intéressant de pouvoir disposer d'un laser de pompe fonctionnant à une cadence 

supérieure à celle des lasers Nd:Yag déclenchés. Pour cela Knox et coll. [115] ont développé un 

amplificateur utilisant un laser à vapeur de cuivre fonctionnant à quelques kilohertz. Une cadence 

de plusieurs kHz permet en particulier d'utiliser des techniques de détection synchrone pour 

améliorer la sensibilité de la détection. 

Nos collègues du Laboratoire d'Optique Appliquée de l'ENSTA possédant un tel système, 

nous sommes allés chez eux reproduire notre expérience en l'adaptant aux caractéristiques de leur 

laser de pompe. Leur laser à vapeur de cuivre délivre des impulsions de IOns à la cadence de Il 

Khz avec une énergie par impulsion de l'ordre de 2 mJ (Oxford Laser, CU 40). Les raies 

d'émission de la vapeur de cuivre sont situées vers 511 et 578 nm. 

Le système femtoseconde est constitué d'un oscillateur femtoseconde classique suivi d'un 

amplificateur multipassage produisant des impulsions de 50 fs et d'énergie de 2 III environ. Le 

milieu amplificateur, constitué d'un jet de Rhodamine 64:0 dissous dans de l'éthylène glycol, est 

pompé par des impulsions nanosecondes de 0,7 mJ à 511 nm (puissance moyenne du faisceau de 

pompe: 8W). 

Une partie des impulsions amplifiées est couplée dans une fibre optique monomode [figure 

87]. L'énergie couplée dans la fibre est de l'ordre de 4 nI produisant un élargissement du spectre 

représenté sur la figure 88 a). Les impulsions sont ensuite amplifiées dans un amplificateur à 5 

passages basés sur le même principe que celui utilisé à 10Hz. Toutefois, pour éviter des problèmes 

thermiques, le milieu amplificateur est constitué d'un jet de colorant épais (1,25 mm environ) 

dissous dans un mélange d'éthylène glycol et de propylène carbonate dans un rapport 1 à 3. La 
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concentration en DCM est de 2.1O-4M!1 alors que celle en Rh610 est égale à 3.1O-4M!1. Le jet de 

colorant est pompé par l'autre moitié de la puissance disponible sur la raie verte du laser à vapeur 

de cuivre (7 W environ). 

Oscillateur femtoseconde 50 fs 
+ 2J,lJ 


Amplificateur multipassage 

620 nm 

Fibre 
300 fs, 4nJ 

1 
Optique8W , 

(511 nm~ 
50 fs , 20 nJ 11 mm) 

l '" 
~~---------------~ 

""" 1 7 W (511 nm) k---~11-----+-4 
1 
1 ~~--~I--~~~ 
1 1 
1 1 

Laser à vapeur de cuivre 
11 KHz, 2 mJ 

400 fs ,1 p.J 

Compresseur 

à prismes 

haut indice 

16 fs , 0,6 pJ 

1 

Autocorrélateur 


interférométrique 


Figure 87 : Schéma de l'expérience réalisée avec un laser à vapeur de cuivre opérant à Il kHz. 
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Figure 88 : Spectre de l'impulsion après lafibre (a), après amplification (b) et fluorescence du 

mélange de colorant (c). 
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Figure 89 : Autocorrélation interférométrique d'une impulsion de 16 fs amplifiée et compressée 

avec un système de prismes. 
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La qualité spatiale du jet de colorant impose de travailler avec des faisceaux de quelques 

centaines de microns. Nous avons donc inséré entre chaque passage des lentilles permettant de 

focaliser le faisceau à amplifier dans le jet de colorants. Ces lentilles assurent en plus une expansion 

du faisceau de 30 Ilm au premier passage à 300 Ilm pour le dernier passage afin de ne pas saturer 

l'amplificateur. Après cinq passages, le gain est d'environ 250 correspondant à une énergie de 1 ~ 

par impulsion. On peut observer sur la figure 88 c) que la largeur du spectre des impulsions 

amplifiées est presque aussi importante qu'à l'entrée de l'amplificateur ce qui justifie ainsi 

l'utilisation d'un mélange de colorants. 

Le faisceau amplifié traverse ensuite un système de quatre prismes haut indice (SFIO de 

Sc hou) pour compenser la dispersion de vitesse de groupe de la fibre et du milieu amplificateur. 

Nous avons observé des effets importants de dépolarisation dans la fibre optique dus à la puissance 

crête importante injectée. Ces effets ont affecté la transmission du système de prismes et les 

impulsions compressées avaient une énergie de 0,6 IlJ. En utilisant un autocorrélateur 

interférométrique multicoups [116], nous avons obtenu une autocorrélation correspondant à des 

impulsions de 16 fs [117] si l'on considère que le profil temporel des impulsions est en sécante 

hyperbolique [figure 89]. 

Comme dans l'expérience réalisée à 10 Hz, le spectre des impulsions amplifiées montre qu'il 

serait possible d'obtenir des impulsions plus courtes que 16 fs si on parvenait à mieux compenser 

la phase de ces impulsions. En particulier, si les prismes permettent d'obtenir une bonne 

transmission, ils introduisent une dispersion d'ordre 3 supérieure à celle d'un système équivalent à 

base de réseaux. Afin de vérifier cette hypothèse, nous avons remplacé le compresseur à prismes 

par un système de quatre réseaux et nous avons obtenu des impulsions de 12 fs. Les réseaux 

introduisant moins de dispersion d'ordre 3, nous avons donc produit des impulsions plus courtes, 

mais cette amélioration temporelle s'est faite au détriment du rendement global en énergie car les 

pertes par réflexion sont très grandes (l'énergie par impulsion était de l'ordre de 0,05 ~). 

IV.4. 	 ETUDE DE LA CINETIQUE DE LA SATURATION D'ABSORPTION DU 

VERT DE MALACHITE 

Disposant d'impulsions très courtes et très puissantes, nous les avons utilisées pour étudier la 

dynamique de saturation d'absorption d'un colorant organique de la famille des Triphénylméthanes: 

le vert de malachite (C23H25N2) [voir figure 90 pour la formule semi éclatée]. Pour étudier une 

dynamique de relaxation, il est nécessaire de disposer d'impulsions plus courtes que le phénomène 

à étudier. Or, jusqu'à maintenant, toutes les expériences de saturation d'absorption dans le vert de 
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malachite ont montré que le temps de saturation était inférieur à la durée des impulsions utilisées 

dans l'expérience (en général 100 fs). Nous avons donc tenté de déterminer le temps de saturation 

en utilisant nos impulsions amplifiées et compressées. 

Formule brute 

(q3~5~ ) 

Figure 90: Formule éclatée du ven de malachite. 

Les niveaux électroniques de la molécule qui interviennent dans l'expérience sont l'état 

fondamental So et le premier état excité SI. A chaque état électronique de la molécule sont associés 

des états vibrationnels et rotationnels, en particulier ceux des noyaux benzéniques qui forment cette 

molécule. Les niveaux se présentent donc sous forme de bandes So et SI. 

La fréquence d'excitation: 16 100 cm- 1 O. =620 nm) est en résonance avec la transition 

SO-tS 1. 

Ces molécules ont été largement étudiées et on connait assez bien les processus "de relaxation 

du niveau excité SI vers So ainsi que les constantes de temps. En particulier, Mokhtari [118J a 

montré récemment qu'il y avait d'abord un rééquilibrage dans SI de la position angulaire des 

noyaux benzèniques avec une constante de temps de l'ordre de 500 fs pour le vert de malachite 

dissous dans l'eau. Puis, on observe une relaxation non radiative de l'étatexcité en un temps de 

2,1 ps vers l'état fondamental [119J. 
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Le principe d'une expérience d'excitation-sondage consiste à perturber le milieu à étudier à 

l'aide d'une première impulsion (pompe), puis de faire traverser ce milieu à une impulsion (sonde) 

sur laquelle on mesure les effets de la perturbation. Le montage réalisé est présenté sur la figure 91. 

Retard 

variable 


densité 

Vert de 
Sonde Malachite 

20 fs, 4 j..U 

Pompe 

Spectro 
OMA 

Figure 91 : Schéma de l'expérience de saturation d'absorption. 

Les impulsions sont divisées en deux répliques. L'une, constituant la pompe, vient modifier 

l'absorption du vert de malachite (dissous dans du méthanol, concentration : 10-5 MIl). La 

deuxième impulsion, beaucoup plus faible vient tester la variation de l'absorption créée par la 

pompe en fonction du retard 't entre la pompe et la sonde. Ici les polarisations des deux faisceaux 

sont identiques. On enregistre donc le spectre de l'impulsion sonde transmis par l'échantillon en 

fonction de 't. On retranche ensuite des spectres obtenus, le spectre de l'impulsion sonde transmis 

par la cuve de vert de malachite en l'absence de l'impulsion de pompe (donc intégrant l'absorption 

linéaire et les réflexions sur les faces de la cuve). 
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La figure 92 représente le spectre de transmission relative (I(t) - 1(0» du vert de malachite en 

solution dans du méthanoL L'incrément entre chaque spectre est de 33 fs. On voit que le temps de 

montée de l'absorption est inférieur à 30 fs puis on observe ensuite une relaxation plus longue, de 

l'ordre de quelques picosecondes, déjà observée précédemment [figure 93]. Le but initial de 

l'expérience étant de déterminer le temps de montée de la saturation, nous n'avons pas poussé plus 

loin nos investigations pour déterminer la constante de relaxation vers l'état initial. Le pic plus 

intense présent dans les 60 premières femtosecondes correspond à un artefact cohérent [120] qui 

peut s'expliquer par le fait que les faisceaux de pompe et de sonde sont à la même "longueur 

d'onde". 

Retard 
(33 fs/courbes) 

t=o 

605 600 595 590 585 580 575 570 565 

Longueur d'onde (nm) 

Figure 92 : Spectre de transmission relative du ven de malachite. Le retard entre chaque courbe est 

de 33fs. 

L'expérience présentée dans ce paragraphe nous a donc permis de déterminer un temps de 

saturation très court pour le vert de malachite. Elle prouve également qu'on dispose d'une source 

d'impulsions très courtes permettant de réaliser des expériences de spectroscopie résolue en temps 

avec une résolution temporelle de l'ordre de 30 fs. Néanmoins, le dispositif de génération de telles 

impulsions est très complexe et lourd à mettre en oeuvre. 
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Figure 93: Cinétique d'absorption du ven de malachite à 590 nm. 
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Le challenge que s'étaient fixés l'Institut d'Optique et la Société PhotonelÎcs a été atteint. 

Nous avons réalisé un laser à colorant femtoseconde à verrouillage de modes passif produisant des 

impulsions inférieures à 80 fs. Ce système est maintenant commecialisé et plusieurs exemplaires 

ont été vendus. Lors de l'analyse des performances de l'oscillateur. nous avons étudié l'influence 

du type de verre utilisé dans la ligne à retard dispersive et de la nature des traitements des miroirs de 

la cavité. 

Jusqu'à maintenant. seul le couple de colorants Rh6GIDODCI avait été étudié dans des 

lasers à verrouillage de modes passif à dispersion controllée. La longueur d'onde des impulsions 

produites était donc limitée vers 620 nm. Nous avons étudié la possibilité de produire des 

impulsions courtes à d'autres longueurs d'onde directement avec l'oscillateur sans utiliser un 

système amplifié. Nous avons produit des impulsions inférieures à 60 fs vers 685 nm avec le 

couple de colorants SR 640IDQTCl A cette occasion, nous avons isolé un mode de 

fonctionnement particulier du laser que nous avons analysé et modélisé en utilisant la théorie 

soliton. 

D'autre part nous avons développé un oscillateur femtoseconde qui émet dans le proche 

infrarouge. Des impulsions inférieures à 50 fs ont été. pour la première fois au monde. produites 

par verrouillage de modes passif entre 775 et 800 nm. L'utilisation de telles impulsions ouvre 

plusieurs voies de recherche : d'une part la spectroscopie des semiconducteurs à structure 

multipuits quantiques (nous avons présenté des études de saturation d'absorption dans ces 

matériaux) et d'autre part. l'amplification de ces impulsions dans du saphir dopé au titane. En effet, 

la grande bande de fluorescence de ce matériau (700-1000 nm) combinée à une énergie de 

saturation élevée permettent d'envisager la production d'impulsions très courtes « 100 fs) et très 

puissantes (puissance crête> 1 1W) dans l'infrarouge proche. 

Nous avons également étudié la production d'im~ulsions ultracourtes « 30 fs) et 

suffisamment puissantes pour permettre de réaliser des expériences de spectroscopie non linéaire 

avec une résolution temporelle accrue. Pour cela on élargit le spectre des impulsions par 

automodulation de phase dans une fibre optique. Nous avons dans un premier temps montré 

l'importance du profil temporel de l'impulsion se propageant dans la fibre monomode sur le profil 

du spectre obtenu en sortie. Pour augmenter l'énergie de's impulsions, limitée par la fibre, nous 

avons développé un amplificateur multipassage qui augmente le rendement d'amplification. Pour 

résoudre le problème de l'amplification de spectres très larges nous avons été obligé d'utiliser un 

mélange de deux colorants: DCM et Rhodamine 610. A faible cadence (10 Hz) des impulsions de 

20 fs d'énergie de l'ordre de 10 IlJ ont été obtenues par compression dans une ligne à retard à 

dispersion négative. Utilisant ensuite un laser à vapeur de cuivre opérant à la cadence plus élevée de 

Il kHz, nous avons produit des impulsions de 16 fs d'énergie égale à 0.6 III 
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Ces impulsions ont ensuite été utilisées pour étudier la cinétique de la saturation de 

l'absorption dans un colorant organique: le ven de malachite. Nous avons ainsi pu observer des 

temps de réponse inférieurs à 30 fs. 

En conclusion nous pensons que 6 ans après l'apparition dans les laboratoires des premiers 

oscillateurs femtosecondes en anneau à dispersion de vitesse de groupe controlée, ces sources 

commencent à devenir plus conventionnelles. Le niveau de fiabilité et de reproductibilité des 

performances est aujourd'hui tel que des chercheurs non spécialistes de ces sources peuvent les 

utiliser sans de réeIIes difficultés. 

Tou tefois, il reste encore des études à réaliser pour étendre les performances de ces lasers 

vers l'infrarouge pour des études spectroscopiques plus larges et en particulier dans les semi 

conducteurs. 

Enfin, il n'est pas interdit de penser que dans l'avenir les sources d'impulsions 

femtosecondes utiliseront des matériaux solides (saphir dopé au titane, par exemple) où des diodes 

lasers. Il faudra alors adapter toutes les connaissances acquises sur les oscillateurs à colorants pour 

mettre ces nouvelles sources au point. 
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Nom: GEORGES 

Prénom: Patrick 

Sujet: 	Etude et réalisation d'un laser à colorant femtoseconde fonctionnant à différentes 

longueurs d'onde. Compression et amplification d'impulsions ultrabrèves. 

RESUME 

Ce mémoire présente l'étude et la réalisation d'un laser à colorant à verrouillage de modes 

passif produisant des impulsions de 100 femtosecondes (10- 13 s). Dans une cavité en anneau 

contenant un milieu amplificateur (Rhodamine 60) et un absorbant saturable (DODCI), un système 

de prismes permettant de controler la dispersion de vitesse de groupe réalise une mise en phase de 

toutes les fréquences du spectre des impulsions. 

Nous avons ensuite étudié la possibilité de produire des impulsions femtosecondes à 

d'autres longueurs d'onde directement avec l'oscillateur. Des impulsions de 60 fs à 685 nm et 

inférieures à 50 fs entre 775 nm et 800 nm ont été produites pour la première fois par verouillage de 

modes passif. Un régime de fonctionnement particulier du laser a été observé et analysé en termes 

de solitons optiques. 

Les impulsions dans le proche infrarouge nous ont permis d'étudier la cinétique de la 

saturation de l'absorption dans des semi-conducteurs du type multipuits quantiques GaAs/AIGaAs. 

Afin de réaliser des expériences de spectroscopie résolue dans le temps avec des 

impulsions encore plus brêves, nous avons étudié un système de compression d'impulsions suivi 

d'une amplification pour augmenter leur énergie. Des impulsions de 20 fs avec une énergie de 10 

microjoules (puissance crête: 0,5 GW ) ont été obtenues à faible cadence (10 Hz) et des 

impulsions de 16 fs avec une énergie de 0,6 microjoules ont été produites à haut taux de répétition 

(11 kHz) en utilisant un laser à vapeur de cuivre. Ces impulsions ont été utilisées pour étudier la 

cinétique de la saturation de l'absorption dans un colorant organique: le Vert de Malachite. 

Mots-clefs: Laser, Impulsions brèves (Optique),Verrouillage de modes passif (Laser), 

Amplificateur optique, Spectrométrie absorption, Semiconducteur 




