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Premiére partie

Introduction






Les phénomeénes d’absorption et d’émission de lumiére par les espéces physico-chimiques :
atomes, molécules, ions, agrégats et cristaux, permettent d’explorer leurs propriétés énergétiques.
Lorsque l'un de ces éléments transite d’un niveau d’énergie discret vers un autre, il absorbe ou
émet un photon dont l’énergie et par conséquent la longueur d’onde, est une signature directe
des états quantiques impliqués dans le processus. L’observation de ces spectres de raies sur des
régions spectrales étendues en énergie conduit & 1’établissement d’un schéma de niveaux dont
I’agencement constitue une distribution identitaire de I’espéce. L'interprétation de ces spectres
consiste & les modéliser en utilisant la Mécanique Quantique pour mieux en comprendre les
singularités et connaitre au bout du compte les propriétés physiques et le comportement propre
a 1’élément. Cela permet d’en déterminer les caractéristiques spécifiques, dont la connaissance est
nécessaire pour diverses applications scientifiques et techniques. Finalement, cette spectroscopie
est souvent la premiére étape nécessaire dés que 1’on souhaite identifier ou manipuler une espéce

particuliére dans une situation plus complexe.

Née il y a plus d’un siécle, la spectroscopie de I’atome d’hydrogéne est associée aux noms
prestigieux de pionniers comme Balmer, Rytz, Lyman [1], et Rydberg [2] qui ont permis & Bohr
[3] et Einstein de jeter les bases d’une description quantique de I’atome et d’expliquer la struc-
ture discréte des niveaux d’énergie observés. Depuis, la spectroscopie toujours plus résolvante,
associée 4 une modélisation quantique toujours plus puissante, ont aidé & comprendre et & mettre
en évidence des systémes de plus en plus complexes, en particulier celui des édifices moléculaires
diatomiques et polyatomiques. La spectroscopie englobe désormais un ensemble conséquent de
méthodes et de connaissances dédiées & 'exploration et & 'interprétation des propriétés énergé-
tiques de la matiére.

Les connaissances devenues accessibles par le biais de la spectroscopie sont largement mises
a contribution dans de nombreux domaines de la recherche. Il n’est pas rare de devoir faire appel
aux données spectroscopiques maintenant tabulées pour mener correctement des travaux divers
et variés dans tous les aspects de la physique contemporaine : astrophysique, plasmas, physique
de ’atmosphére et de I’environnement, électronique quantique et matiére condensée. Elles per-
mettent selon les cas, de choisir avec discernement le meilleur candidat pour I'observation d'un
phénoméne particulier, de calibrer des mesures, de comprendre exhaustivement toutes les étapes

d'un processus, de déterminer une composition chimique, etc...

Dans le domaine de la spectroscopie, expérimentation et théorie ont toujours été en relation
forte, et elles continuent de se stimuler mutuellement. La précision accrue des mesures, ainsi
que l'observation des processus dynamiques demandent un effort de modélisation permanent,
tandis que les théories les plus prédictives conduisent au développement d’expériences nouvelles
dans des situations inhabituelles comme celle des atomes refroidis par laser et de la formation

de molécules froidés pour ne citer qu’un exemple.



La spectroscopie est donc depuis ses balbutiements un outil performant et stimulant pour la
recherche fondamentale et appliquée.

Basée sur la dispersion spectrale de la lumiére & I’aide de spectromeétres a réseaux et Fabry -
Perot dans la premiére partie du XXeéme siécle, la spectroscopie a trouvé dans les années 70 un
outil d’excellence en la Spectroscopie par Transformée de Fourier (STF). En effet, la résolution et
la cohérence interne des mesures qui font référence a 1'effet multiplexe préconisé par P. Jacquinot,
ne sont limitées que par le nombre de points acquis au cours de l'interférogramme et la stabilité
lemporelle de la source étudiée. Crée par P. et J. Connes eb wise au point en collaboration
avec J. Pinard, P. Maillard, G. Guelachvili et G. Michel au laboratoire Aimé Cotton, elle a été
couronnée pendant plus de trente ans par les travaux de J. Vergés dans le domaine infra-rouge.
Ceux-ci ont permis d’abord d’observer les spectres atomiques trés complexes des lanthanides et
des actinides, puis de réaliser une spectroscopie extensive de nombreuses molécules diatomiques.
L’atlas des raies de 'iode dans I'infra-rouge et le visible de S. Gerstenkorn, P. Luc et J. Verges est
certainement la référence de spectroscopie la plus connue dans le monde actuellement. En contre-
partie, la STF souffre d’'un manque d’extension dans le domaine ultra-violet, d’une limitation
liée & la largeur Doppler des raies émises par les sources utilisées et d’une dépendance trés forte
de ’absorption ou de I’émission radiative de ces sources qui ne fait intervenir que les niveaux les
plus profonds en énergie.

L’avénement des sources lasers accordables, qui émettent de fortes intensités lumineuses dans
un domaine spectral trés étroit a largement contribué a Pextension des techniques d’exploration
séquentielle (ou simplexe) en spectroscopie sub-Doppler (absorption saturée, absorption a deux
photons contre-propageants) que ce soit au niveau de l'excitation des espéces ou de la détection
sensible de quelques événements. L’un des défis permanent de la spectroscopie expérimentale a
toujours été lié a la précision des mesures. Dans ce domaine comme en tout, il est impossible
d’obtenir une meilleure précision que celle qui caractérise I'outil, d’ot I'importance de dévelop-
per des sources de plus en plus adaptées a la haute résolution spectrale. Les jets atomiques et
moléculaires ont permis de réduire les causes d’élargissement collisionnel et Doppler des espéces
qui étaient jusqu’ici étudiées en cellules. L'absence de collisions a facilité ’excitation sélective
photonique & plusieurs étages pour atteindre des niveaux d’énergie trés excités souvent inacces-
sibles directement & partir des niveaux profonds. Ces niveaux trés excités ont une probabilité
extrémement faible de se désexciter radiativement et les raies qu’ils émettent n’apparaissent que
trés peu ou pas du tout dans les sources classiques de rayonnement. On parle de situations inha-
bituelles ou exotiques qui peuvent ouvrir la voie & des réactions physiques et chimiques encore
peu connues dans I’atmosphére planétaire. Alors que la méthode de détection de I’excitation
laser continue est basée sur une mesure d’absorption de fluorescence, le fonctionnement en im-
pulsion des lasers a permis toute une floraison de techniques de détection d’ions et d’électrons
faisant suite a une étape de photoionisation sélective. La technique récente de fonctionnement en



mode synchronisé des lasers a permis d’obtenir des impulsions tres courtes sub-picosecondes qui
ouvrent ’accés par 'excitation cohérente et la résolution temporelle &4 'analyse de phénomeénes
dynamiques au détriment toutefois de la résolution spectrale.

La lumiére synchrotron délivrée par les anneaux de stockage produit une grande densité de
photons sur une gamme spectrale qui s’étend jusqu’a 'ultraviolet extréme (VUV). C’est une
source de rayonnement utilisée avec succés en absorption dans de nombreuses expériences de
spectroscopie, mais qui présente le désavantage d’exiger une infrastructure conséquente. Ces
grands instruments restent des outils d’acces relativement limité, et d'usage trés réglementé. La
résolution spectrale est néanmoins conditionnée par celle des spectrométres & réseaux utilisés
bien que les premiéres expériences d’excitations couplées laser-synchrotron commencent & voir

le jour.

En fin de compte, 'outil laser reste actuellement lé plus versatile, il demande une infrastruc-
ture plus légere et relativement plus accessible. La capacité des lasers a répondre & divers besoins
en terme de résolution spectrale, en terme de signal, ainsi qu’en terme de procédés de mesures, en
fait toujours un outil privilégié de la spectroscopie actuelle. Avec la multiplication des types de
lasers et de leurs caractéristiques de fonctionnement, s’est développé un ensemble de techniques
complémentaires. Dans les molécules, les expériences récentes ne se limitent plus & I’enregistre-
ment de spectres d’absorption et d’émission, mais font souvent intervenir une détection indirecte
de ces phénoménes : détection des produits chargés (ions ou électrons) apres l'ionisation de la
molécule, détection des produits neutres {(atomes ou molécules) aprés sa dissociation. Les excita-
tions & plusieurs photons sont devenues prépondérantes. Les processus résonnants (fluorescence
induite par laser, fluorescence stimulée, ionisation résonnante) sont réalisables avec tous types
de lasers, mais les processus non résonnants (excitation Raman, ionisation multiphotonique) re-
quiérent plus volontiers 'utilisation de lasers pulsés. Ce sont en effet des processus qui demandent

une densité de photons supérieure 4 ce que les lasers continus sont capables de fournir.

Les lasers pulsés fournissent naturellement des densités de photons plus fortes que les lasers
continus, mais aussi un domaine de longueurs d’onde beaucoup plus étendu vers le visible et
le proche ultra-violet ce qui offre une grande souplesse d'investigation. Les techniques pulsées
présentent d’autres avantages expérimentaux :

— La détection des fragments d’un processus de dissociation ou d’ionisation nécessite souvent
une étape d’excitation spécifique (application d’un champ électrique, excitation laser) qui
ne doit pas interférer avec I’excitation principale pour éviter de perturber la mesure. Cela
suppose un découpage temporel du procédé, ou chaque étape est séquentielle. Il est donc
préférable d’utiliser une excitation intermittente, c’est-a-dire pulsée.

— La grande énergie lumineuse délivrée par les lasers pulsés permet d’utiliser les processus
non-linéaires de mélange et de doublage de fréquences avec une efficacité suffisante pour



les appliquer & la spectroscopie. Le doublement et le triplement de fréquences augmentent
le domaine spectral accessible vers l'ultra-violet en sacrifiant un peu la résolution. Les
procédés d’excitations multiphotoniques permettent de couvrir une bande spectrale encore
plus large, surtout s’ils sont associés aux phénomeénes précédents.

— Les lasers en impulsions courtes sub-picosecondes permettent de créer des excitations co-
hérentes pour former un paquet d’ondes. La technique pompe-sonde avec un décalage
temporel contrélé permet de suivre la dynamique d’évolution du paquet d’ondes formé et
de mettre en évidence les relaxations trés bréves des systémes. En particulier cela ouvre le
champ & ’étude de processus d’excitation cohérente qui permettent de contréler dans le
temps 'évolution de molécules préparées dans une superposition cohérente d’états quan-
tiques.

— Avec une densité de photons supérieure, on peut envisager d’exciter des transitions dont la
force d’oscillateur est habituellement trop faible, ce qui élargit le domaine des observations.

Malgré leurs aspects trés attractifs, les lasers pulsés présentent généralement une résolution
spectrale trés inférieure a ce qu'il est possible d’obtenir avec des lasers continus. La largeur
spectrale des lasers pulsés est en principe limitée par la transformée de Fourier de la durée des
impulsions, mais il est en réalité rare qu'un laser atteigne cette limite inférieure. Les densités
d’énergie impliquées dans les systémes pulsés induisent des régimes transitoires qui réduisent
leur cohérence temporelle. Par ailleurs, les processus de doublage et de triplement de fréquences,
qui sont trés couramment utilisés, multiplient d’autant la largeur spectrale du rayonnement
utile par rapport & 1’émission 4 la longueur d’onde fondamentale. 1l s’ensuit que les applications
spectroscopiques des lasers pulsés atteignent rarement des résotutions inférieures au GHz.

L’excitation et la manipulation cohérente des objets physiques sont des applications récentes
des systémes lasers pulsés. Ces expériences permettent d’étudier les processus d’évolution tem-
porelle d’une superposition d’états quantiques. Dans la plupart des cas, il n’est pas nécessaire de
disposer d’une grande résolution pour ce type d’applications, mais le processus de transfert cohé-
rent appelé STIRAP (STImulated Raman Adiabatic Passage) réalisé par Bergmann [17, 18, 19]
avec des lasers continus (dont les faisceaux sont traversés par les molécules) est plus exigeant.
Cette technique pompe-Stokes permet de peupler sélectivement avec 100 % d’efficacité un ni-
veau excité en passant par une superposition d’états couplés aux champs électromagnétiques.
Cela demande que les molécules voient un train d’impulsions lasers particulier ou 'impulsion
Stokes arrive avant 'impulsion pompe, ce qui en ferait a priori une technique pulsée, si les lasers
adéquats existaient. Ce transfert nécessite en effet une bonne résolution, mais également une
grande stabilité spatiale et spectrale des faisceaux. Des outils pulsés de haute-résolution permet-
traient sans doute de faire fructifier la technique, ce qui offrirait de s’affranchir du principe de

Franck-Condon pour étudier par exemple les molécules diatomiques hors d’équilibre.
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1l existe donc un manque en matiére d’instruments lasers pulsés & haute résolution. Les outils
existants sont peu nombreux : amplificateurs pulsés a colorants injectés par des lasers continus ou
lasers pulsés injectés. L'un des meilleurs représentant de cette derniére catégorie a été développé
au Laboratoire Aimé Cotton (LAC) dans les années 80 : c’est le laser compulsé & colorant. Cet
appareil s’est montré remarquable en plusieurs occasions, mais il s’agit néanmoins d’un systéme

ancien, dont le fonctionnement & base de colorants limite naturellement les performances.

Le laboratoire dispose historiquement d’un trés grand savoir faire en matiére de sources
d’émission laser. Cette compétence fut autrefois motivée par les besoins spectroscopiques de la
physique atomique qui fut longtemps le théme de recherche scientifique majeur du laboratoire.
C’est donc tout naturellement qu'il a évolué vers une connaissance eapprofondie de la physique
des interactions de la matiére diluée avec la lumiére, ainsi que vers un suivi attentif des avancées
en matiére de techniques lasers, voire vers une innovation dans ce domaine. Ce dernier point
s’est illustré & plusieurs reprises 4 travers amélioration de systémes lasers commerciaux, mais
également & travers le développement de systémes lasers originaux [4]. L’infrastructure du LAC
et son personnel qualifié¢ rendent possible ce travail traditionnel de création instrumentale qui

fut dans le domaine de 1'optique couronné en plusieurs occasions des succés que I'on sait.

Fort de ce savoir faire nous allons décrire un systéme laser injecté innovant, & base de maté-
riaux solides saphir-titane, fonctionnant en régime pulsé et présentant une trés grande résolution
spectrale. Cet appareil est destiné a la spectroscopie moléculaire & haute résolution, mais peut
également ouvrir la possibilité de réaliser des manipulations cohérentes de type STIRAP dans

les molécules avec la sélectivité rotationnelle.

L’objet de ce travail est de présenter les premiéres étapes qui ont été franchies avec succes
dans la réalisation de ce laser pulsé & haute-résolution en passe d’&tre définitivement achevé, et
de démontrer l'intérét de son utilisation en spectroscopie moléculaire. Parallélement, I’étude des
états de Rydberg de Lis situés trés largement au dessus de la limite d’ionisation de la molécule a
été entreprise car elle constitue une étape essentielle de la connaissance dans la voie de détection
d’un transfert cohérent de population (STIRAP). Ces états autoionisants, ont été étudiés par
le passé en utilisant un schéma d’excitation différent du notre, et nous avons observé des faits
nouveaux. De plus, P'utilisation du laser compulsé a permit de mesurer pour la premiére fois
quelques profils d’autoionisation de ces états de Rydberg de Lis, lesquels n’avaient jamais pu
étre observés faute d'une résolution spectrale suffisante.

Ce manuscrit se compose donc de deux parties :

— la premiére traite de l'outillage laser que nous avons construit et développé, ainsi que
du dispositif expérimental que nous avons utilisé pour les expériences de spectroscopie

moléculaire,
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— la deuxiéme traite des travaux de spectroscopie effectués sur les états de Rydberg trés élevés
de Liy et de leur interprétation 4 ’aide de la méthode du défaut quantique & plusieurs voies.

Dans le chapitre deux (premier chapitre de la premiére partie), nous effectuons quelques
rappels sur le fonctionnement des lasers, en insistant tout particuliérement sur le principe d’in-
jection,

Dans le troisiéme chapitre, nous présentons le mode de fonctionnement et les caractéristiques
du laser compulsé & colorant que nous avons utilisés dans nos expériences de spectroscopie
moléculaire.

Le quatriéme chapitre est consacré a la réalisation d’un laser Nd : YAG doublé en anneau
fonctionnant en mode quasi-continu pompant un oscillateur laser saphir-titane (Sa : Ti) en an-
neau monomode. Ces deux lasers développés au cours de ma thése constituent les deux premiéres
piéces de l'oscillateur maitre Sa : Ti monomode accordable qui doit injecter un amplificateur
esclave Sa : Ti de puissance pompé en impulsion.

Dans le chapitre cing (dernier chapitre de la premiére partie), nous présentons le montage

expérimental utilisé pour les expériences de spectroscopie menées dans Lis.

Dans le chapitre six (premier chapitre de la deuxiéme partie) nous rappelons les connaissances
nécessaires pour aborder les états de Rydberg moléculaires. Les principes de bases de la MQDT
v sont présentés.

Le septieme chapitre a pour objectif de caractériser complétement le processus d’excitation
que nous avons utilisé dans nos expériences.

Dans le huitiéme et dernier chapitre sont présentés et discutés les résultats expérimentaux
obtenus dans Lis.
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Deuxiéme partie

Lasers impulsionnels a haute

résolution et dispositif expérimental
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Chapitre 1

Rappels sur les lasers et le

phénoméne d’injection

Avant d’aborder la description des systémes lasers particuliers sur lesquels nous avons tra-
vaillé, nous allons rappeler ici quelques principes de base de fonctionnement des lasers ainsi que
leurs principales propriétés. Ce rappel ne se veut pas exhaustif, et n’est destiné qu’a fournir les
informations permettant de mieux comprendre le fonctionnement particulier de nos systémes
originaux. A ce titre, 'accent sera donné sur les aspects les moins communs dans la littérature :
description de faisceaux réels imparfaitement gaussiens, avantages des résonateurs optiques en
anneau, caractéristiques spectrales de 'oscillation laser, et surtout fonctionnement des oscilla-

teurs lasers injectés.

1.1 Propriétés de la lumiére laser

Si la lumiére laser est particuliérement prisée dans un grand nombre d’expériences de phy-
sique c’est en raison de ses propriétés spécifiques :
— sa cohérence temporelle (ou spectrale), d'une part,

— sa cohérence spatiale, d’autre part.

Ces qualités ne sont en général pas délivrées par les autres types de sources de lumiere. Je

rappelle rapidement ici la signification de ces propriétés.

1.1.1 Cohérence temporelle ou spectrale

Toute la lumiére émise par un laser I'est dans un domaine relativement restreint de fréquence.

Sa densité d’énergie spectrale, c’est & dire 1’énergie lumineuse fournie par élément spectral, est
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donc particuliérement élevée. On parle de monochromaticité pour traduire cette émission étroi-
tement confinée autour d’une fréquence donnée. C’est en fin de compte la largeur Av de la
distribution spectrale de I’émission qui détermine a quel ”degré” cette lumiére est monochroma-

tique (voir Fig. 1.1).

<v

F1G. 1.1: distribution spectrale d’une émission laser

Remarquons que certain lasers fournissent en réalité une émission comportant plusieurs com-
posantes spectrales généralement trés proches (cas du He-Ne et du YAG). Ces sources multi-

modes ne sont pas a proprement parler monochromatiques.

1.1.2 Cohérence spatiale

La phase de l'onde lumineuse est fixée sur toute la surface de la section du faisceau laser,
si bien que les propriétés spatiales du faisceau sont en principe limitées par la diffraction. 11
se propage de facon trés directive, avec une divergence par rapport a la propagation en ligne
droite trés faible. Le demi-angle au sommet du ”céne” de lumiére pour un faisceau gaussien dans

un milieu d’indice n est 8 = , avec Ag la longueur d’onde du laser dans le vide, et wqg le
: 0

"waist” du faisceau, c’est & dire son étendue transverse minimum (voir Fig. 1.2). Il concentre par

conséquent toute son énergie dans un faible volume. On peut donc atteindre avec un faisceau

laser collimaté par des lentilles des densités d’énergie surfaciques et volumiques considérables.
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N'\f

F1G. 1.2: propagation d’un faisceau gaussien

11 est néanmoins trés important de se rendre compte que la propagation gaussienne parfaite
est une limite qu'aucun faisceau laser réel n’est en mesure d’atteindre. C’est en partie dd aux
dimensions finies des optiques et des ouvertures qui tronquent la périphérie de la section du
faisceau. Bien que cela soit généralement ignoré, le caractére gaussien d'un faisceau réel peut
atre mesuré et complétement décrit par un unique paramétre noté M?2. Le formalisme conduisant
A une caractérisation précise des faisceaux réels via le paramétre M? est présenté dans la suite.
C’est le formalisme que nous avons effectivement utilisé pour mesurer le caractére gaussien des

faisceaux que nos lasers produisent.

1.1.3 Propagation des faisceaux réels

Dans bien des travaux, la qualité d’'un faisceau laser n’est mesurée qu’a I’aune de I’homo-
généité de sa distribution spatiale d’intensité. Il est réguliérement admis de maniére abusive
qu’une distribution d’intensité avec un pic unique et des ailes latérales lisses est signe d’un mode
fondamental gaussien TEMg, et que par extension il se propage & travers les systémes optiques
suivant les lois bien connues qui gouvernent la propagation des faisceaux de ce type. Or en
réalité, il faut plus qu’'une distribution ne présentant qu’un seul maximum pour prétendre & un
mode gaussien TEMq parfait. Dans le passé, les notices lasers proclamant un mode TEMqo
ont souvent été la norme alors méme qu’il est physiquement impossible pour tout laser réel de
produire un faisceau gaussien parfait. Beaucoup des lasers prétendus comme tels n’en étaient
méme pas proches. Aujourd’hui il existe un formalisme et des outils pour mesurer le caractere
gaussien d’un faisceau laser.

La nécessité de qualifier sans ambiguité et de maniére significative la qualité spatiale d'un
faisceau est en effet trés grande. Les travaux de Siegman [7], relayés par Sasnett et Johnston
[8, 9] offrent une solution séduisante & ce probleme. Le caractére gaussien d’un faisceau laser
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réel y est décrit par un unique paramétre M?2. Il mesure précisément I’écart entre le faisceau réel

étudié et un faisceau gaussien parfait.

Pour un faisceau gaussien parfait se propageant le long d’un axe z, il est possible d’écrire
les expressions gaussiennes de la distribution d’intensité I suivant les axes perpendiculaires 4 la
propagation (z,y) ainsi que suivant 'ouverture angulaire du faisceau (65, 6,) dans le plan de ces

mémes axes,

-2 (2% +9?)
w2(2)

(1.1)

Ko ) = |

(1.2)

—27w? (sin? 0, + sin? 6, —2nwi (62 + 62
1(85,0,) = exp l o ).; J) ~ exp 0)(\2 y)

ol w(z) est la demi-étendue transverse du faisceau en fonction de z, wg est le ”waist” du
faisceau, et X est la longueur d’onde de I’émission laser.

La propagation de ’étendue latérale du faisceau le long de 1'axe z s’écrit alors classiquement,

N2
2 2 2
w(z) =wg + pr p (z — 29) (1.3)

ou zq représente la position du ”waist” du faisceau.

Daus le formalisme proposé par Siegman (7, 10], ’axe de propagation d’un faisceau laser, réel
ou théorique, est décrit statistiquement. L’axe de propagation d’un faisceau de lumiére paraxial
y est définit par la position moyenne (Z,§) de la distribution d’intensité I(z,y,z) normalisée
pour chaque plan et par l'orientation angulaire moyenne (ém, 9y), selon,

&1

(2) = j zI(z,y, z)dzdy (1.4)

B, = / 02105, 6,)db,db, (1.5)

(et de la méme maniére pour I'axe y).

Dans ces conditions, I'ensemble des positions moyennes (Z,y) dans chaque plan perpendi-
culaire & un faisceau dans l’espace libre forme une ligne droite. Cette ligne droite conduit &
une définition rigoureuse de 'axe de propagation du faisceau, y compris pour des distributions
d’intensité impropres, et présente I’avantage naturel d’étre parfaitement équivalente & l’axe z
pour un faisceau gaussien parfait.
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Suivant la méme logique, la taille transverse du faisceau et son ouverture angulaire peuvent
s’exprimer statistiquement comme les déviations standard o, et og, (pour 'axe = et de méme
pour I’axe y) des mémes grandeurs,

o2 (2) = /(m —%)2I(z,y, z)dzdy (1.6)

o3 = / (65 — 82)21(84,8,)d6d6, wn

Ceci leve toute ambiguité concernant I’axe de propagation et la largeur du faiscean quelqu’en
soit la distribution d’intensité, et est donc applicable & tout faisceau réel.

Pour un faisceau gaussien parfait, il découle de ces expressions les relations suivantes (ot les

axes concernés ont été ignorés pour éviter de surcharger les notations) :

w(z) = 20 (2) ' (1.8)
wo = 20 (20) = 209 (1.9)
A

ol @ est 'ouverture angulaire du faisceau gaussien telle que définie sur la figl.2.
On définit de la méme fagon pour un faisceau réel (pour lesquels les grandeurs seront notées
en majuscules) la taille transverse W (z) et I’ouverture angulaire © qui s'expriment,

W (2) = 20 (2) (1.11)
© =209 = %WO (1.12)

et la propagation le long de I’axe z suit alors une loi identique 4 celle des faisceaux gaussiens,

2

2
W(Z . 20) (1.13)

W2 =WE+0%*z-2) =W+
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ou Wy est le "waist” du faisceau réel situé en zg.

Il est réconfortant de noter que la propagation envisagée suivant ces définitions se réduit aux
mémes équations familiéres qui découlent de la théorie des faisceaux gaussiens parfaits. Comme
la perfection représentée conceptuellement par un faisceau gaussien ne peut étre qu’approchée
et certainement pas atteinte par un faisceau réel, Wy et © ont chacun une limite inférieure

fondamentale représentée par la grandeurs équivalentes (wo et 8) pour un faisceau gaussien
idéal.

La limite fondamentale (notée en minuscule) du produit Wy© peut alors s’exprimer par,

A

Les faisceaux réels seront alors caractérisés par un produit ”diameétre-divergence” supérieur
a cette limite fondamentale d'un facteur M?, selon,

A

Wo0 = ;MQ (1.15)

Il devient ainsi possible de conceptualiser différentes relations entre le faisceau réel et le
faisceau idéal :

Si les deux faisceaux ont la méme taille de "waist”, mais si le faisceau réel diverge plus
rapidement que le faisceau idéal, alors il le fera plus rapidement d’un facteur M? (voir Fig. 1.3)

selon,
WO = wy x (M?9). (1.16)

c’est la méthode de mesure que nous avons courament utilisée.

Si les deux faisceaux ont le méme angle de divergence, mais si le faisceau réel 4 un waist plus
large que le faisceau idéal, alors il sera plus large d’un facteur M? (voir Fig. 1.4) selon,

Wo@ = (M2'LU0) X 6. (1.17)
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Faisceau réel

~Y

Faisceau gaussien TEM,,

F1c. 1.3: méme "waist”

Faisceau réel

Y

Faisceau gaussien TEM,

Fi1G. 1.4: méme divergence

Faisceau réel

Faisceau gaussien « imbedded »

/\

F1G. 1.5: faisceau gaussien "imbriqué”
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Si le faisceau réel est partout plus large d’un facteur M (= v/ M?) alors I'angle de divergence
doit étre plus grand du méme facteur (voir Fig. 1.5) selon,

WoO = (Muwo) x (M) . (1.18)

Cette derniére figure est d’un intérét particulier car elle illustre le principe du ”faisceau gaus-
sien imbriqué” (imbedded gaussian beam) qui représente la relation entre le mode fondamental
et le mode d’ordre supérieur d’un résonateur géométriquement stable.

La distance caractéristique appelée longueur de Rayleigh peut étre définie comme,

ZR = % (1.19)

et est la méme pour le faisceau réel et le faisceau gaussien idéal imbriqué. Le formalisme

développé pour les faisceaux gaussien (matrices de transfert ABCD) et plus spécialement pour

le rayon complexe g est applicable aux faisceaux réels. En terme des parametres définis plus
haut, ce rayon complexe peut étre écrit pour un faisceau réel,

TWg
M2\

Le faisceau réel se propage donc a travers un systéme optique de telle maniére qu’il focalise

g=z2+1 (1.20)

au méme endroit et qu’il présente le méme rayon de courbure des fronts d’onde que le faisceau
gaussien imbriqué.

Pour obtenir une mesure de M? chacune de ces relations est valable, et fournit le méme
résultat, mais les deux premiéres semblent les plus simples. Si ’'objectif est de réaliser des calculs
de propagation, il est utile d’un point de vue pratique de prendre la derniére en considération.

Notons que pour la plupart des faisceaux réels et pour tenir compte de défauts tels que
l'astigmatisme (205 # 20y), ou les différentes asymétries possibles (woe # woy, 0z # 6y), il est
nécessaire de définir le parameétre M? pour chaque axe significatif du probléme (par exemple
M2 et M).

En conclusion, il est clair que ce formalisme supprime tout ambiguité sur la définition et la
paramétrisation d’un faisceau réel quasiment gaussien. De plus, axes et dimensions du faisceau
ne sont déduits que par la mesure du profil d’intensité sur différents plans le long de ’axe de
propagation, de sorte qu’aucune information sur les fronts d’onde et la phase n’est requise, ce
qui rend la mesure attractive.
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1.2 Eléments du laser

De facon trés schématique, un laser est nécessairement constitué des deux éléments suivants
(voir aussi Fig. 1.6) :

— le milieu amplificateur. Il émet de la lumiére & la longueur d’onde laser \g, et est donc
capable ”d’enrichir” un rayonnement incident & Ay tout en conservant une relation de phase
entre les rayonnements d’entrée et de sortie. Il est nécessaire de lui associer un systéme
de pompage destiné & fournir aux constituants actifs du milieu une énergie qu'ils puissent
restituer sous forme de lumidre en quantité suffisante.

— un résonateur optique capable ”d’emprisonner” une partie du rayonnement émis pour le
réinjecter & I’entrée du milieu amplificateur. La partie du rayonnement "libérée” représente
le faisceau utile, celui dont on dispose en sortie du laser pour les diverses applications qu’on
souhaite en faire.

milieu faisceau utile
amplificateur

résonateur
optique

A

F1G. 1.6: représentation schématique d’un amplificateur laser

Nous allons rapidement rappeler le role et le fonctionnement de chacun d’eux, puis nous di-
rons quelques mots sur la spécificité des cavités en anneaux qui sont désormais préférentiellement
choisies en raison de leurs qualités indéniables.

1.2.1 Le milieu amplificateur

Le milieu amplificateur est constitué d’éléments actifs (atomes, molécules, ions), susceptibles
d’interagir avec la lumiere selon les trois processus bien connus (voir fig. 1.7) qui gouvernent le

comportement de la matiére en présence d’un champ électromagnétique :

— le phénomeéne d’absorption décrit la capacité des éléments actifs du milieu & absorber un
photon de lumiére incidente. Il porte I’élément dans un état d’énergie excité 4 la condition
que ’énergie du photon absorbé corresponde exactement A la transition entre le niveau
d’énergie final et initial. Il faut donc hvg = h)\—co = FEy — F1, avec ¢ la célérité de la lumiére.
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— le phénomeéne d’émission spontanée décrit la maniére dont ces mémes éléments actifs,
préalablement portés dans un état d’énergie excité (de maniére radiative ou non), se désex-
citent spontanément vers un niveau d’énergie moindre en émettant un photon d’énergie
correspondant & la transition considérée (hvg = E2 — Ey). L’émission de ce photon est iso-

trope; elle est aléatoire dans le temps et n’a ni direction privilégiée, ni phase particuliere.
P P P p

— le phénomeéne d’émission stimulée décrit la capacité de ces éléments actifs & émettre par
désexcitation un photon de maniére concertée avec un photon incident d’énergie corres-
pondant & la transition considérée (hv; = hvg = By — E1). Le photon émis est dit cohérent
avec le photon incident, c’est & dire qu’ils possédent tous deux la méme phase et qu’ils se
propagent dans la méme direction. C’est bien entendu l'exploitation de ce processus qui
est & la base de I'invention du laser.

E2 A E2
E, E, :
Absorption Emission spontanée
E, N, >N,
hv,

hv,

Y
El

Emission stimulée

F1G. 1.7: processus d’interaction photonique

La capacité d’'un milien & absorber ou amplifier un rayonnement incident d’énergie hvg =
E5—E est finalement le résultat de la compétition entre les processus d’absorption et d’émission
stimulée.

La relation dI = g(v)Idz définit le coefficient g(v), communément appelé gain par unité de
longueur pour l'intensité de la lumiére incidente. Il est donné par
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glv) =c(v)AN (1.21)

ol o(v) est la section efficace d’émission stimulée du milieu & la fréquence v, et AN est
I’écart entre le nombre Ny d’éléments dans I’état d’énergie Fo et le nombre N7 d’éléments dans
I'état d’énergie F; (par unité de volume); AN = Ny — Nj.

11 s’ensuit que le milieu est absorbant (g(v) < 0) pour AN < 0, c’est & dire Ny > Ny, et qu'il
est amplificateur (g(v) > 0) pour AN > 0, c’est & dire N1 < Np.

A Tétat d’équilibre thermique, un tel milieu est généralement dans son état le plus bas en
énergie. Le milieu optiquement actif aux longueurs d’onde incidentes est donc naturellement
absorbant. Pour obtenir ’effet laser il est nécessaire d’y réaliser une inversion de population
afin de le rendre amplificateur, c’est-a-dire d’obtenir de maniére permanente Ny > Nj. Dans le
cas d’un systéme & deux niveaux tel que celui auquel nous nous sommes restreint jusqu’ici pour
simplifier, il n’est pas possible d’assurer 'inversion de population. C’est en revanche possible
dans les systémes & 3 ou 4 niveaux soumis & un mécanisme de pompage du milieu de gain. Il
existe différents systémes de pompage : par décharges électriques, par collisions, par pompage
optique avec flashs, ou a 'aide d’un autre laser... Leur caractéristique commune est d’assurer
une constante excitation des éléments actifs du milieu de sorte qu’a chaque instant, plus de la
moitié d’entre eux soient dans I’état d’énergie le plus haut de la transition laser. Le systéme
de pompage apporte en permanence de ’énergie au systéme laser. Celui ci n’est donc qu’un
convertisseur d’énergie de pompage en énergie lumineuse dont le rendement est un paramétre
significatif.

Rappelons que selon le schéma de pompage considéré la condition d’inversion de population
est plus ou moins difficile & remplir. La figure 1.8, ot les I';; sont les taux de relaxation du niveau
i vers le niveau j et ol P est le taux de pompage, illustre les deux grands types de schéma de
pompage. Bien qu’historiquement le premier laser (& rubis en 1960) fut le résultat d’un schéma de
pompage 4 trois niveaux d’énergie, la pluparts des lasers existants fonctionnent sur un schéma de

pompage 4 quatre niveaux. La condition d’inversion de population d’un schéma & quatre niveaux

PTw-Tn) -0
T1ol91 + TP + T P ’
soit I'yg > T'9; avec P # 0) dépend de maniére moins drastique de la puissance du pompage

(qui s’exprime avec les notations de la figure 1.8a comme AN =

que dans un schéma & trois niveaux (ou elle s’exprime avec les notation de la figure 1.8b comme
AN = %FI%N > 0, soit P > I'y1). Il est donc plus aisé de réaliser 'inversion de population
pour un schéma & quatre niveaux sous condition de trouver un milieu amplificateur adéquat. Les
lasers qui feront I’objet d'une attention particuliére dans la suite fonctionnent précisément sur
le principe des schémas & quatre niveaux : YAG, colorants et saphir-titane. Nous les étudierons

en particulier en temps voulu.
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F1G. 1.8: schémas de pompage des lasers

1.2.2 Résonateur optique

Le second constituant d’importance pour un laser est le résonateur optique, ou cavité laser.
Cet ensemble de miroirs est destiné a récupérer P’essentiel de la lumiére amplifiée par le milieu

de gain pour 'y réinjecter.

L’un des points importants concernant la cavité est qu’elle ne stocke pas la totalité du
rayonnement émis. Méme si on omet les pertes de toutes natures dues & la simple propagation
dans un milieu non homogeéne (pertes par diffraction, réflection, etc. sur les éléments optiques
de la cavité), il est de toute fagon souhaitable de récupérer une fraction du faisceau lumineux
en sortie du laser. Cette extraction de lumiére laser est rendue possible par les caractéristiques
de transmission du miroir qui couple la cavité avec 'extérieur. Elle est, du point de vue de la
cavité, absolument équivalente aux pertes, dont c’est méme en général la principale cause. Dans
le cadre d’un modéle & pertes réparties sur la longueur du milieu amplificateur, il pourra étre
utile de définir les pertes linéaires p (v) par analogie avec le gain linéaire g (v), de sorte que la
variation de 'intensité dans la cavité due aux pertes s’écrive dI = —p (v) Idz (ou p (v) > 0).

Mais la cavité optique ne se limite pas a cette influence. Les conditions aux limites sur un
tour dans la cavité pour la phase de 'onde lumineuse emprisonnée dans le résonateur conduisent
a la détermination des intervalles spectraux trés étroits auxquels l'oscillation laser peut avoir
lieu. Les modes de la cavité désignent les fréquences discrétes du spectre que le laser peut
physiquement émettre. Ils s’écrivent comme des multiples du rapport de la célérité ¢ de la lumiére
a la longueur L du trajet optique de la cavité (aller-retour dans le cas d'une cavité linéaire) :

(1.22)

ol m est un entier.
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1.2.3 Cavités en anneau

On distingue deux types de résonateurs optiques : les cavités linéaires (parfois repliées) et
les cavités en anneau (voir fig. 1.9, 1.10). Dans une cavité linéaire, en raison des conditons aux
limites imposées par les miroirs, I’onde lumineuse est quasi-stationnaire. A contrario, elle peut
étre rendue progressive grice 3 une diode optique dans une cavité en anneau. Les diodes op-
tiques imposent un sens de propagation & la lumiére dans la cavité et assurent que la totalité du
gain du milieu amplificateur participe 4 [’émission laser souhaitée. Il est en effet préférable de
travailler avec une onde progressive car elle exploite mieux le volume du milieu amplificateur. La
modulation spatiale (hole-burning spatial) induite par une onde stationnaire empéche de profiter
complétement du volume pompé dans le milieu amplificateur. La partie inutilisée du gain ne par-
ticipe pas a l'effet laser sur le mode principal et peut émettre sur des modes parasites. Il s’ensuit
un bruit plus important d’émission spontanée dans la cavité, provoquant des perturbations en
terme d’intensité et surtout de monochromaticité si les modes parasites se montrent capables
d’osciller dans la cavité. Les cavités en anneau autorisent un fonctionnement monomode avec
moins d’éléments sélecteurs et fournissent de plus fortes puissances de sortie. Comme nous le
verrons plus tard, elles ont été choisies aussi souvent que possible pour les éléments du laser

saphir-titane que nous développons actuellement.

o <> 1
“amplificateur
miroir totalement miroir de couplage
réfléchissant R=1 R<1

Fi1c. 1.9: cavité linéaire

Les diodes optiques sont composées d’éléments dont ’association donne une fonction de
transmission meilleure dans un sens que dans Pautre. Il s’agit classiquement de 1’association
d’une lame a effet Faraday avec une lame de quartz selon des caractéristiques adaptées. Soumise
4 un champs magnétique constant, la premiére tourne la polarisation d’un faisceau entrant de la
méme maniére quelque soit le sens de propagation. La seconde tourne la polarisation du faisceau
entrant de maniére opposée selon qu’il se propage dans un sens ou dans I’autre. En conséquence,
les deux effets de rotation de la polarisation se renforcent dans un sens de propagation, et se
neutralisent dans ’autre. En général, les nombreux éléments optiques de la cavité sont inclinés
4 l'angle de Brewster et favorisent donc la polarisation qui est dans leur plan d’incidence. Les
pertes subies & ses interfaces pour le sens de propagation dont la polarisation ne convient pas
suffisent & promouvoir 1’autre sens de parcours de la cavité. Il suffit dans la pratique que la
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miroir de couplage
« R<l

milieu
amplificateur

—<€

miroir totalement
réfléchissant R=1

Fic. 1.10: cavité en anneau

polarisation dans un des deux sens ait tourné de quelque degrés par rapport au plan d’incidence

des optiques a I'angle de Brewster pour que seul 'autre sens subsiste dans la cavité.

1.3 Fonctionnement des lasers

Dans cette partie, nous allons rappeler quelques caractéristiques de fonctionnement des la-
sers : les conditions sous-lesquelles Poscillation laser peut démarrer, et les aspects du régime

pulsé.

1.3.1 Conditions d’oscillation laser

Naturellement, si les pertes induites par la cavité sont supérieures au gain fourni par le
milieu amplificateur, le régime concerté d’émission stimulée n’est pas entretenu et I’effet laser ne
démarre pas. La source se comporte alors comme une source lumineuse classique dont I’émission
permanente est fournie par le pompage, par ’émission spontanée consécutive du milieu de gain,
et par un nombre fini d’amplifications, mais elle ne posséde pas les caractéristiques de cohérence
ni d’intensité (le rendement est alors trés faible) de la lumiére laser. En revanche, si les pertes
induites par la cavité sont inférieures au gain du milieu amplificateur, 'émission stimulée devient
beaucoup plus importante que ’émission spontanée, et I’effet laser peut démarrer. La condition

au seuil de l'effet laser pour une émission 2 la fréquence v en régime stationnaire s’écrit,

9(vo) = p(vo) (1.23)

Les caractéristiques spectrales de I’émission laser dépendent en partie de la maniére dont les

modes de la cavité, les pertes et le gain s’agencent. On distingue deux types de gain : gain &
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élargissement homogeéne et gain & élargissement inhomogéne. Les figures 1.11 et 1.12 schématisent
de maniére classique ces deux situations. Ici on supposera que les pertes sont indépendante de
la fréquence du rayonnement, et donc constantes quelque soit v.

gain
g(V gain saturé
Bsar(V)

modes de
la cavité

F1G. 1.11: gain a élargissement homogéne et saturation

gain
gV gain saturé
Zear(V)

modes de
la cavité

F1G. 1.12: gain o élargissement inhomogéne et hole-burning spectral

Selon la largeur de l'intervalle spectral pour lequel le gain est supérieur aux pertes, un ou
plusieurs mode peuvent entrer en oscillation laser. Mais le point essentiel & rappeler est que
l'inversion de population et le gain induit sont sensibles & l'intensité du rayonnement présent

dans la cavité. Il s’y développe un effet de saturation qui diminue le gain jusqu’a ce qu'il équilibre
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exactement les pertes pour le ou les modes oscillants (comme le montrent les courbes en pointillés
des fig. 1.11 et 1.12). Le laser fonctionne alors en régime continu.

Si le gain est 4 type d’élargissement homogene, tous les éléments actifs du milieu amplifi-
cateur participent & la méme émission spectrale sur un mode unique (les éléments actifs sont
indiscernables). La saturation conduit & équilibrer le gain et les pertes pour cet unique mode,
et le laser est dit monomode (fig. 1.11).

Si le gain est & type d’élargissement inhomogene, les éléments actifs du milieu amplificateur
émettent sur des modes proches mais différents. Le profil de ’émission totale autour du mode
central suit la répartition statistique de la population sur l'inhomogénéité qui est & ’origine du
phénomeéne (effet Doppler da a la distribution statistique des vitesses dans un milieu gazeux,
effet de I’environnement pergu par les éléments actifs d & 'occupation de sites différents dans
une matrice cristalline,...). La courbe de gain sature en se creusant de trous pour tous les modes
susceptibles de développer l'oscillation laser. Le laser est alors dit multimode (fig. 1.12). Ce

phénoméne de creusement de la courbe de gain est appelé hole-burning spectral.

Remarquons dés & présent que la mise en marche d’un régime d’émission stimulée susceptible
de conduire & un effet laser est dépendant de la présence dans la cavité de photons de lumiére
dans le mode adéquat (émission & la bonne fréquence et dans la bonne direction). D’ordinaire,
c’est ’émission spontanée qui statistiquement génére toujours quelques photons dans le bon
mode. Le laser démarre sur le bruit d’émission spontanée. Nous verrons plus loin que l'injection

permet de ne pas ”attendre” cette occurence pour faire démarrer le laser dans un mode choisi.

Les milieux amplificateurs utilisés pour les lasers impliqués dans les expériences de spectro-
scopie présentent généralement une courbe de gain spectralement trés étendue. La raison en est
que la spectroscopie nécessite de changer continument la fréquence d’émission du laser utilisé
comme sonde afin d’explorer la réponse de la cible sur tout un intervalle spectral. Ceci n’est
bien entendu possible avec un seul laser que si le spectre d’émission de son milieu amplificateur
couvre la région sondée. Les sources congues pour fonctionner indifféremment sur toute la lar-
geur de leur courbe de gain sont nommeées lasers accordables. Un milieu amplificateur peut
présenter une bande d’émission trés large et néanmoins étre a type d’élargissement homogéne.
Cela signifie que tous les éléments actifs contribuent & l'oscillation & une et une seule fréquence
alors qu’au contraire, dans un milieu & élargissement inhomogéne, I’émission & une fréquence
donnée ne concerne qu’une classe d’éléments actifs. Une courbe de gain trés large est importante
en terme de dynamique de la source, mais n’est donc pas forcément limitante en terme de pureté
de I’émission laser. Son type d’élargissement est en revanche un point essentiel.

Les milieux de gain qui présentent & la fois un élargissement homogeéne et une bande d’émis-
sion trés large sont évidemment les principaux candidats & une utilisation en spectroscopie laser
accordable. De tels milieux sont par exemple représentés par les colorants et les cristaux de
saphir-titane. Les lasers présentés dans la suite utilisent justement ces deux types de milieux
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amplificateurs, et sont donc naturellement de ce type.

1.3.2 Caractéristiques temporelles et spectrales

Le tout dernier point que je souhaite aborder avant de clore ce rappel sur les principes
généraux du laser concerne le mode de fonctionnement temporel des lasers. On caractérise deux
types de fonctionnements : continu ou pulsé. Dans le premier cas, 'intensité du rayonnement
émis par le laser est constante dans le temps (en omettant les éventuelles perturbations) et
correspond & un régime permanent. Dans le second, l'intensité est modulée temporellement en
de plus ou moins bréves impulsions de champ. On obtient généralement ce fonctionnement en
impulsion en ne permettant a P’effet laser de démarrer que longtemps (3 1’échelle de 'impulsion)
aprés que le pompage ait permis au gain de dépasser les pertes (Q-switch). Il s’ensuit que
le gain n’est pas saturé quand ’effet laser démarre et que 'amplification du rayonnement est
considérable. La puissance créte des lasers pulsés est donc bien supérieure & la puissance de
sortie d’un laser continu. Mais en contrepartie, puisque le gain atteint des valeurs importantes, le
nombre de mode susceptibles de développer une oscillation laser augmente également, et le laser
ne sera monomode que si sa courbe de gain est étroite. D’autre part, plus I’énergie lumineuse
est concentrée dans le temps, plus elle s’étale spectralement. Il existe en effet une limite de
résolution spectrale qui est fonction de la durée de I'impulsion. On I’obtient par transformée de
Fourier de 1’enveloppe de 'impulsion, ce qui pour une enveloppe gaussienne classique donne la
relation,

ATAY = %1112 ~ 0,44 (1.24)

avec A1 la durée de l'impulsion, et Av sa largeur spectrale & mi hauteur.

En réalité, les impulsions lasers présentent rarement une enveloppe gaussienne parfaite, et
leur transformée de Fourier donne plutdt expression ATAv > - In 2. De plus il existe de nom-
breuses causes de perturbations qui éloignent systématiquement I’émission d’un laser de cette
limite de Fourier, de sorte que la plupart des sources lasers ne I’atteignent pas naturellement. Ce
qui explique aussi que les lasers continus ne présentent pas un spectre d’émission infiniment fin.
1] est souvent possible d’affiner le mode d’émission d’un laser en ajoutant des éléments sélecteurs
dans la cavité. Ce sont des filtres optiques (Fabry-Perot, Lyot,...) qui induisent des pertes a cer-
taines fréquences et ne permettent 1'oscillation laser que dans le domaine étroit de leur bande

passante.

En conclusion on peut grossiérement dire que les lasers de type pulsés sont plus puissant et
en méme temps spectralement moins fins que les lasers de type continu. Or les caractéristiques
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de résolution spectrale sont particuliérement importantes car la finesse des observations est
en spectroscopie comme en tout limitée par la finesse de l'outil qui permet ces observations.
néanmoins, certaines applications nécessitent une grande puissance pour &tre menées i bien
(somme de fréquences pour atteindre certaine longueurs d’onde, excitations multiphotoniques,
ionisation d’espéces), et de préférence sans que la dégradation des qualités spectrales consécutive
ne devienne un handicap. Bien qu’il ne soit pas possible d’aller au dela de la limite de Fourier,
il est souvent indiqué de s’en approcher le plus possible, ce qui demande un effort particulier.

Il est possible de caractériser la qualité spectrale d'un laser pulsé en mesurant sa proximité
avec la limite de Fourier correspondant & la durée de son impulsion. On introduit pour cela le
facteur R qui représente le rapport de la largeur spectrale expérimentale Av & la largeur de la
transformé de Fourier de la durée de 'impulsion Avrp.

Ay
~ Avgr

(1.25)

Ainsi défini, R > 1, et plus R est proche de I'unité, plus le laser est proche de la limite de

Fourier.

1.4 Principe d’injection d’une cavité laser

L’objet de cette partie est de présenter le phénomeéne d’injection. Il repose sur l'idée qu'il
est possible d’injecter dans une cavité optique un rayonnement laser, par ailleur parfaitement
contrélé, dans le but de ”piloter” loscillation laser qui s’y développe [5, 6]. Les deux systémes
lasers que nous allons détailler dans les chapitres suivants s’appuient précisément sur ce phéno-

meéne,.

Dans un systéme classique 'émission laser démarre sur I’émission spontanée du milieu am-
plificateur. Comme !’émission spontanée est isotrope, il en existe toujours statistiquement une
portion qui est émise dans un mode de la cavité susceptible de développer une oscillation laser.
L’idée de l'injection est d’initier par la force I’émission laser sur un mode d’émission prédéter-
miné et bien contrélé. Il suffit pour cela d’injecter dans la cavité concernée une émission laser
aux caractéristiques voulues. Cela nécessite donc deux lasers. On distingue le laser maitre du
laser esclave. La cavité maftre est généralement continue et parfaitement controlée spectrale-
ment ; elle fournit le faisceau & injecter. La cavité esclave est celle qui recoit le faisceau injecté
et dont le fonctionnement est piloté par celui-ci. Si I'intensité du faisceau injecté dans la cavité
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est suffisament grande, et si sa fréquence n’est pas trop éloignée d'un mode de la cavité, le laser
esclave s’accroche sur le rayonnement injecté. Dans le cas d’un milieu & élargissement homogéne
comme ce sera le cas dans la suite, les caractéristiques qui contrélent la qualité de 'injection sont

donc la puissance du faisceau injecté, et 1’éloignement de sa fréquence avec le mode principal de
la cavité laser.

Pour mettre ceci en évidence, supposons un laser pompé optiquement et injecté par un champ
Ein & la fréquence v;. En raison des caractéristiques spectrales du gain du milieu amplificateur,
nous admettons qu'il s’y développe un champ F; oscillant & la méme fréquence v; que le champ
injecté, et entrant en compétition avec un champ Ej oscillant & la fréquence v, qui représente la
fréquence d'oscillation libre du systéme (mode de la cavité pour lequel le gain est le plus fort).

Nous pouvons écrire les équations d’évolution des champs E; et E. aprés un tour dans la

cavité, soient,

L\ . . . :
E; (t + Z) () = Bipeiin 4 y,0,6% B (t) €40 (1.26)

et,

be <t - %> e¥e(t2) = 5, 0,60 B, (1) €V (1.27)

ol % est le temps de parcours de la cavité, ou v,,_; . et p,_; . sont respectivement le gain
et les pertes pour I'amplitude du champ sur un tour de la cavité & la fréquence Vn=ic (avec
les notations précédentes on a donc 7, = W) et Pn = e )i, ¢ longueur du milieu
amplificateur), ou ®pn—; c est la phase acquise lors du parcours de la cavité, ot ¢, est la phase
du faisceau injecté (constante dans le temps), et ol 9,,_; . (t) est la phase temporelle des champs
présents dans la cavité. Comme v, est un mode propre de la cavité, nous avons ¢, = 2rm (m

entier), et par conséquent e*®c = 1, Si de plus on se place en régime stationnaire tel que,

E; <t+£> = E;(t) (1.28)
<t+2> = 1; () (1.29)
E. (t+L> = E, (¥ (1.30)
(

) = po(0). (1.31)
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Il s’ensuit que,

E(1—-vp€%) = Ein (1.32)
E. (1 - r)’cpc) =0 (133}

Ce systéme d’équations accepte plusieurs solutions :
Cas 1. E. =0

— Si en Pabsence de Ej, on se trouve en dessous du seuil d’oscillation pour v, c’est
o 1 . . .
a dire si 7, < —, alors nécessairement F, = 0. C’est la solution classique du laser

[+
continu non injecté en dessous du seuil d’oscillation. Nous la laisserons de coté.

— Si B4y, est suffisant pour forcer le laser & osciller sur la fréquence v; en inhibant la
fréquence v, il y a injection et on a également E, = 0. C’est la solution correspondant
& la situation recherchée de pilotage du laser par l'injection. Nous supposons qu'il
existe (nous le verrons dans la suite) une amplitude de seuil du champ injecté Fgeyuy &
atteindre pour étre dans cette situation. Dans cette hypothése, 'injection fonctionne
si Fin > Eseyi-
Nous supposons également toujours étre en régime stationnaire F; (t + e E;(t)=

. . L
E;, et surtout que la phase est imposée par le faisceau injecté, soit ¥, (t) =, [t + 2=

¢;n- Nous reprenons dans ce cas ’équation 1.26 d’évolution du champ FE; dans la cavité
en régime stationnaire; elle devient,

Eie"in = Fine'Pin + v, p,6'% E;ein (1.34)

Nous sommes proche d’un mode propre de la cavité, donc ¢; = 2rm + §, et puisque
§ <1, e ~ 14146, d’on,

Ein =~ E; [1 —,0; (1 +6)] (1.35)
ou encore,
E’in .

Sans injection au dessus du seuil, le gain est bloqué de telle sorte que 1 —;p, = 0;
avec l'injection, le gain reste bloqué a la méme valeur si v; ~ v, donc au seuil de
Pinjection,

O (1.37)
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et I'injection fonctionne donc si,

% > §2 (1.38)
I; est l'intensité intracavité. Si la cavité est accordée en résonance sur la longueur
d’onde injectée (§ = 0), il suffit d’une intensité Ii, trés faible pour bloquer 1’émission
laser ; typiquement supérieure & I'intensité de I’émission de fluorescence par émission
spontanée dans le mode spatial du laser (~ une centaine de uW.cm™2). Si on s’écarte,
méme trés peu de la résonance, il est nécessaire d’augmenter considérablement I,.
L’injection dans un mode donné marche donc d’autant mieux que ’écart avec un mode
de la cavité est petit (§ petit), ou que l'intensité injectée est grande (I, grande).

Cas 2. 1 —7v,0,=0

si By est insuffisant pour forcer le laser & osciller sur la fréquence v; parce qu'il n’inhibe pas
la fréquence v, il y a cohabitation des champs F; et E, dans la cavité. La solution passe

alors par I’égalisation du gain avec les pertes y, = —. L’injection ne pilote pas le laser, mais
cette situation est intéressante car elle permet de calculer le seuil de l'injection. En effet, en
supposant cette fois la cavité adaptée au mode v; il est alors possible d’écrire les intensités
I? et IS qui cohabitent dans la cavité de maniére interconnectée [6]. L'intensité Iseuy 3
injecter au seuil de 'injection découle de 'introduction dans ces équations couplées de
Pégalité I = 0, vraie au seuil, et ne dépend que des paramétres de pompage, d’absorption
et d’émission du systéme. En tenant compte de la transmission 7" du miroir de couplage
du faisceau injecté avec la cavité, il faudra pour piloter le laser injecter un rayonnement
d’intensité supérieure &

- Lsewir
Tin = = (1.39)

Il est donc nécessaire de s’assurer que l'intensité du signal injecté est assez importante pour
favoriser avant tout ’émission stimulée sur la fréquence de ce signal, et que cette fréquence ne
soit pas trop éloignée de la fréquence d’oscillation libre de la cavité. Décrire avec précision la
maniére dont ces conditions peuvent étre réunies dans un systéme donné reste compliqué. En
effet, des facteurs tels que 'enveloppe de la courbe de gain du milieu amplificateur, la dynamique
de pompage, ou les éléments sélecteurs de fréquence présents dans la cavité injectée peuvent
largement influer. Chaque systéme est donc un cas particulier qu'il faut étudier avec attention.

Dans la plupart des cas on s’assurera de remplir la condition sur les fréquences en accordant la,
cavité injectée sur la fréquence injectée. Ceci implique un systéme électronique d’asservissement
contraignant qui réduit d’autant les avantages de la technique. Le modéle du ” compulsé” présenté
ci-aprés s’affranchit de cette limitation technique du fait que la cavité injectée et la cavité
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"injectante” ne font qu’une. Il est donc de ce point de vue plus ”performant” que les lasers

injectés classiques.

Le mécanisme d’injection a été envisagé plus haut comme une solution pour obtenir de plus
fortes puissances laser tout en conservant de bonnes qualités spectrales. Or nous savons que de
fortes puissances lasers sont facilement obtenues avec des lasers pulsés. Il est donc intéressant
de se pencher sur le mécanisme d’injection en régime pulsé. Les calculs effectués plus haut sont
naturellement limités a la description d’un régime permanent de l'injection, c’est & dire un fonc-
tlonnerment coulinu du laser injecté. Ils donnent néanmoins les nolivus essentielles qui décrivenl
toute injection : seuil d’injection et adaptation de la cavité au mode injecté. La principale diffé-
rence réside dans le fait qu’en raison du fort gain provoqué par un pompage pulsé, un nombre
important de modes de la cavité sont susceptibles d’osciller. Il s’ensuit que 'intensité du laser
injecté doit &tre d’autant plus grande pour piloter I’émission. En effet la valeur de I ey est
proportionnelle au gain, et donc au taux de pompage. Si 'intensité injectée n’est pas suflisante
pour atteindre le seuil, le laser fonctionnera dans la cadre de la solution du systéme de I'injection
ol deux modes de cavité cohabitent. Il est utile de regarder de plus prés I'aspect dynamique

d’une telle injection.

Pour aborder le probléme de 'injection en mode pulsé, essayons d’appréhender qualitative-
ment le mécanisme de formation de I'oscillation & la fréquence injectée (voir a ce sujet la fig.1.13,
1.14, 1.15).

Considérons un laser contenant un milieu amplificateur 4 type d’élargissement homogéne et
dont la courbe de gain g (v) résultant des différents éléments de la cavité est maximum pour
une fréquence d’oscillation v, qui est la fréquence d’oscillation libre de la cavité laser. Lors de
la construction de I'oscillation laser on peut considérer qu’il n’y a pas de champ dans la cavité
optique, le gain peut donc atteindre des valeurs considérables car il n'y a pas encore d’effet de
saturation (voir Fig. 1.13). L’oscillation laser démarre sur le bruit d’émission spontanée a la
fréquence des différents modes possibles, mais comme la fréquence v, est naturellement la plus
favorisée, le phénomene de saturation du gain a v, se développe plus rapidement que pour tout
autre mode. Le gain diminue donc pour compenser les pertes de la cavité & v, se stabilisant a
la valeur seuil d’émission laser g (v;) = p (voir Fig. 1.15). Comme nous supposons le milieu &
élargissement homogeéne, l'effet de saturation ne permet pas oscillation des autres modes. Le
laser émet alors & une fréquence comprise dans un tout petit domaine spectral v, autour de v,
pour lequel le gain reste suffisant.

Supposons maintenant que cette méme cavité est injectée par un champ & une fréquence v;
adapté 4 la cavité, mais relativement éloignée de v.. Avant que ne se construise une quelconque
oscillation laser, la saturation du gain a la fréquence v; est plus rapide puisqu’un champ injecté a

36



cette méme fréquence est déja présent dans la cavité. En effet, comme nous I’avons déja vu, Peffet
laser aux autres fréquences s’établit sur le bruit d’émission spontanée, lequel est de beaucoup
moins intense que le champ injecté. Le gain sature plus vite & la fréquence v; (g (v;) = p), mais
compte tenu de son enveloppe il va néanmoins rester supérieur aux pertes pour la fréquence
d’oscillation libre v, (voir Fig. 1.14). Celle-ci va donc continuer a se développer et finira par

prendre le pas sur la fréquence v; en provoquant la saturation du gain & v, (fig. 1.15).

>

g(v)/

Y

i |
= ;
i :
\2 v,

F1G. 1.13: régime transitoire sans oscillation laser

givip

Fia. 1.14: état intermédiaire d’oscillation laser a v;

On observe donc un régime transitoire de durée plus ou moins longue pendant lequel I'oscil-
lation & v; bride la fréquence libre de la cavité v, c’est & dire pendant lequel le laser injecté est
" accroché” sur la fréquence d’injection. La figure 1.16 montre I’évolution des intensités dues aux
deux modes v; et v.. On distingue un premier régime transitoire de mise en route rapide (a) de
l'oscillation a la fréquence d’injection v; (dont l'intensité non nulle & ¢ = 0 simule I'injection).
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gt

¥1c. 1.15: état final d’oscillation laser o v,

Viennent ensuite un premier plateau (b) qui représente 1’état intermédiaire de ’émission & la
fréquence v; et un second plateau (c) qui représente 1’état final d’émission & la fréquence v,. Dans
le cas d’un fonctionnement en continu, ce second plateau (c) est de durée infinie ; 'injection est
ineflicace puisque, excepté au démarrage, c’est la fréquence v, qui pilote le laser. Dans le cas d’un
fonctionnement pulsé, le pompage ayant une durée finie, le cycle des régimes transitoires (a), (b)
et (c) est réinitialisé & la cadence du pompage. Il devient alors évident que malgré une injection
imparfaite, 'existence d’une période transitoire d'injection (plateau (b)) peut étre utilisée pour
peu que le pompage du milieu amplificateur de la cavité injectée ait une durée suffisament courte
pour que le second plateau (c) n’ait pas le temps de s’établir. Cette constatation améne & penser
qu’il est possible d’injecter efficacement un laser de puissance impulsionnel, en s’assurant que la
durée du plateau (b) est supérieure & la durée de I'impulsion qui va précisément venir pomper
le milieu amplificateur pendant ce régime transitoire.

11 est donc en définitive intéressant d’étudier le premier plateau, c’est & dire :
- la puissance & injecter pour inhiber Poscillation & v ;
- I'intensité de sortie en mode injecté;

- la durée du plateau nécessairement supérieure 4 la durée de I’impulsion émise.

Une analyse théorique de ce phénomeéne adaptée au cas du compulsé est menée dans le
chapitre suivant.
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F1G. 1.16: compétition des modes v; et v, dans la cavité [5)
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Chapitre 2

Le compulsé

2.1 Présentation

Le systéme appelé compulsé (pour continu-pulsé) est un laser & colorant qui a été déve-
loppé au laboratoire Aimé Cotton par L. Cabaret et J. Pinard dans les années 80 [11, 12]. 1l
visait & améliorer 1'accordabilité et la puissance d’un systéme maison plus ancien, développé
par S. Liberman et J. Pinard (4], dont les performances étaient essentiellement limitées par les
perturbations induites par la géométrie de pompage du milieu & colorant. Ce prototype avait
cependant déja montré P'interét spectroscopique d’une source laser pulsée, monomode et ac-
cordable & travers des travaux de spectroscopie atomique des états de Rydberg de I’atome de
Rubidium qui nécessitaient assez de puissance pour effectuer du doublage de fréquence et une
grande finesse spectrale [13]. Ces succeés expérimentaux conduisirent naturellement 8 tenter de
s’affranchir des limitations identifiées du systéme. Le compulsé en est le résultat. Suite & son
achevement, il fut utilisé dans des expériences de spectroscopie de I'atome d’Hydrogéne [12].
Ces travaux nécessitaient un triplage de fréquence pour atteindre l'ultra-violet lointain (Lyman
o), donc une puissance de sortie d’autant plus importante pour la fréquence fondamentale de

I’émission laser.

Comme je ’ai mentionné a plusieurs reprises, le compulsé est un laser injecté. Cependant il
a ceci de particulier que la cavité maitre et la cavité esclave du systéme n’en sont plus qu’une
seule. L’idée est de superposer dans une méme cavité le rayonnement continu d’injection et
le rayonnement en impulsion utile. Dans la cavité du premier modele, le jet de colorant était
excité & la fois en continu et en impulsion, mais cela provoquait des perturbations génantes dans
le milieu. Désormais, les excitations continues et pulsées sont découplées grace a l'introduction
dans la cavité d’'un deuxiéme milieu amplificateur & colorant (une cellule) réservé au pompage
en impulsion [11]. En I’absence de tout pompage propre 4 ce second milieu il se comporte comme
un milieu absorbant induisant de nouvelles pertes dans la cavité et augmentant donc le seuil de
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’émission laser continue. Lorsque ce second milieu est pompé spécifiquement par un laser de
pompe pulsé, il devient milieu amplificateur, et son impulsion lumineuse se construit & 'inté-
rieur de la cavité préférentiellement sur le mode continu qui y régne déja. En d’autres termes,
I’émission impulsionnelle s’accroche sur celle du continu en lui empruntant ses caractéristiques
spectrales d’autant plus facilement que la cavité est naturellement adaptée a ce mode.

Dans ces conditions en effet, et compte tenu des parameétres d’injection identifiés plus haut,
le phénomeéne d’injection est particuliérement efficace car la phase du rayonnement est toujours
adaptée 3 la cavité. néanmoins, le laser est complétement équivalent du point de vue du trai-
tement & un ensemble de deux cavités maitre et esclave traditionnelles. Le compulsé est & la
fois le précurseur du laser actuellement développé par notre équipe et un outil complémentaire

performant pour des utilisations couplées & plusieurs couleurs.

2.2 Description du compulsé

2.2.1 Milieu amplificateur a colorant

Le compulsé est a la base un laser accordable & colorant classique. Son milieu amplificateur
est une fine lame de colorant obtenue sous forme de jet & la sortie d’une circulation sous pression.

Je vais succintement rappeler ici les caractéristiques des colorants comme milieux amplificateurs.

Les colorants sont constitués de grosses molécules organiques en solution dans un solvant
transparent (méthanol, éthanol, DMSO). Les molécules de colorants possedent généralement un
nombre pair d’électrons. Par appariement des électrons, le spin total des états de valence de la
molécule peut &tre soit nul (pour des états électroniques appelés singulets S™), soit 1'unité (pour
des états électroniques appelés triplets T™). A chaque état électronique s’ajoute une multitude
d’états de vibration et de rotation de la molécule qui sont élargis par les perturbations électriques
et collisionnelles provoquées par I’environnement des molécules de solvant, si bien que le nombre
de transitions possibles entre deux états électroniques de méme spin est un quasi-continuum qui
permet au colorant d’émettre sur n’importe quelle longueur d’onde d’une large bande spectrale

d’émission. Le pompage d’un milieu amplificateur & colorant est toujours optique, et généra-

lement réalisé grace & un laser de pompage. Le schéma de pompage est présenté sur la figure
2.1.
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F1G. 2.1: schéma de pompage dans les colorants

La fréquence de pompage v, porte les molécules depuis 1’état a dans un état rovibrationnel

~—

b de I'état électronique singulet excité S'(tel que Ey — E, = hv, = h,)\i . Des processus non
v

radiatifs conduisent a une désexcitation trés rapide (=~ 1071?s) de b vers un état ¢ dont la durée
de vie est plus longue. La transition laser se fait entre cet état ¢ et I'un des états d du quasi
continuum d’états rovibrationnels de I’état singulet fondamental S%de la molécule ( la fréquence

E.—FE o . -
e —C———d). Une désexcitation rapide et non radiative dépeuple alors d vers a assurant la

Vi
possibilité de boucler le processus. C’est typiquement un schéma de pompage 3 quatre niveaux
dont l'inversion de population (N, — Ng > 0) est assurée & la fois par le peuplement rapide
de c depuis b, et le dépeuplement rapide de d vers a. A tout instant b et d peuvent donc étre
considérés comme vides. Pour cette raison et pour simplifier, nous omettrons dans la suite de
distinguer les états rovibroniques et nous raménerons au systéme & 2 niveaux S° et S! et a leurs
populations Ny et N1 pour désigner la transition laser.

Les états triplets n'entrent en principe pas dans le processus d’excitation laser car les tran-
sitions optiques conservent le spin total et ne sont donc pas susceptibles de les peupler depuis
les états singulets. néanmoins, une fraction des molécules peut passer des états ST vers les états
T? par des processus non radiatifs tels que les collisions par exemple et pour des temps plus
longs. Ces molécules sont d’une part perdues pour le gain du milieu, mais également peuvent
le perturber du fait des différents processus d’absorbtion qu’elles sont suceptibles de faire subir
au rayonnement laser. Ces transferts de population vers les états triplets peuvent &tre négligés
dans le cas d’un fonctionnement en régime pulsé (si la durée des impulsions est grossiérement
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inférieure & 50 ns) en raison des temps importants de ces processus (> 10 ns) en regard de ceux

impliqués dans la transition laser (de 1 & 10 ns).

Dans cette approximation, 'équation d’évolution de la population du niveau excité S* d’un
tel milieu amplificateur, pompé de cette maniére et placé dans une cavité linéaire s’écrit,

3N1 (Z,t)

ot = O-PIP(zat)NO (z,t)— _Nl (z,t)ae (A) [I+ (Z,t,)\)+1_ (Z,t,)\)]

+No (2,8) 00 (V) [TF (2,6, 2) + 17 (2,1, N)] (2.1)

Nl (Z,t)
T

Le premier terme & droite de 1’égalité représente la densité volumique de molécules de colorant
portées dans ’état excité S! par unité de temps par le rayonnement de pompage. Le second
terme représente la densité volumique de molécules effectuant une désexcitation spontanée par
unité de temps. Le troisiéme terme représente la densité volumique de molécules effectuant une
désexcitation par émission stimulée depuis I’état excité S* par unité de temps. Enfin le dernier
terme représente la densité volumique de molécules portées dans I’état excité S' par unité de
temps par le rayonnement & la longueur d’onde du laser.

A tout instant la densité de molécules de colorant reste la méme, si bien qu’il est possible
d’écrire la relation entre les densités de population (toujours dans I’approximation qui consiste
a ne pas distinguer les états rovibroniques),

No(z,t) + N1 (2,t) =N (2.2)

Par ailleurs, 1’évolution spatiale des intensités contrapropageantes dans les deux sens (+z)

est donnée par,

0[] = Mo I (66X + N (50 EN g (2)

dz
—No (2,t) 04 (N) = (2,t,}) (2.3)
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d 0 n o . .
avec a—zI = EI + 4 E—tfi, et respectivement & droite de 1’égalité les contributions de
I’émission stimulée, de I’émission spontanée dans un angle solide approprié représenté par g* (z),
et de ’absorption.

L’absorption du faisceau de pompe par le colorant se traduit par,

d

— Iy (2,1) = —No (z,1) 031 (2,1).. (2.4)

Tous les symboles utilisés dans ces relations et dans les calculs & venir sont résumés dans le
tableau suivant.

Symbole Définition Unités
N densité volumique de molécules de colorant (molécules) .cm™3
Ny (z,t) | densité volumique de population dans 'état S* | (molécules).cm™
No(z,t) | densité volumique de population dans I’6tat S° |+ (molécules) .cm™3
I (z,1) intensité de pompage (photons) .cm™2.s71
Op section efficace d’absorption de SO vers S*a A, cm?
To (N) section efficace d’absorption de S° vers S? cm?
e (M) section efficace d’émission stimulée de S*vers SO cm?
n indice de réfraction du milieu actif sans unité
T durée de vie du niveau S* 5
E(\) spectre de fluorescence normalisé de S'vers S° em™1
I* (2,t,)) flux de photons & A, en z, dans le sens + (photons) .cm™2.s71
gt (2) fraction géométrique d’émission spontanée en z sans unité

La propriété principale des colorants reste de pouvoir osciller sur n’'importe quelle longueur
d’onde d’un domaine spectral assez large. Cela donne la possibilité de faire coincider avec une trés
grande exactitude la fréquence d’un laser avec celle d’une transition énergétique que l’on veut
étudier. C’est en priorité la cause du développement important qu’ont subi les lasers & colorant
depuis leur découverte en 1966. néanmoins, ils possédent des caractéristiques qui viennent encore
argumenter en leur faveur. Les colorants sont également des milieux & trés forts gains, qui
ne nécessitent donc pas des trajets importants. Pour finir ce sont aussi des milieux & type
d’élargissement homogéne, ce qui permet de profiter pleinement de leur grande accordabilité

sans les défauts d’une émission multimode.

A titre d’exemple, la figure 2.2 montre I’allure de la bande d’émission de la Pyridine 2 (LDS

722), colorant qui fut principalement employé dans nos expériences.
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F1G. 2.2: Courbe d’émission de la pyridine 2

2.2.2 Cavité du compulsé

La cavité du compulsé est une cavité linéaire d’environ 60 cm repliée d’'une maniére qui
présente 1'avantage d’offrir une bonne collection de la fluorescence du milieu amplificateur (voir
fig. 2.3). Le milieu amplificateur pour le rayonnement continu est la lame du jet de colorant
d’une épaisseur de 0,25 mm au niveau de la zone active. Il est pompé par un laser continu &
argon qui fournit une puissance de 5W maximum, mais dont la puissance pour un pompage
optimal (monomode) commandé par les éléments de la cavité se situe entre 2W et 3W.

pompage pulsé par laser YAG
Fabry-Pérot
modulable

Asservissement

prisme
filtre de Lyot

3 lames
sur pivot \’_h

miroir M, de couplage

miroir M, monté
sur céramique
piezo-électrique

jet de colorant cellule intra-cavité a colorant

faisceau de sortie

L miroir M, de fond de cavité
pompage continu par laser 3 argon

Fic. 2.3: cavité du compulsé
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Le second milieu amplificateur est une cellule dans laquelle circule une solution de colorant,
Dans certains cas il pourra étre utile d’y faire circuler un colorant différents de celui du jet
si la fréquence laser est choisie dans la partie la plus bleue du spectre d’émission du colorant.
Cette cellule est en effet pompée assez fortement, avec une énergie d’environ 1,5 mJ, par une
impulsion de laser Nd : YAG d’une dizaine de nanosecondes, ce qui & tendance & décaler la
bande d’émission du colorant vers le bleu pouvant ainsi provoquer un recouvrement partiel avec
sa bande d’absorption ce qui est néfaste pour le gain en raison de la compétition entre émission
et absorption 4 une méme longueur d’onde que cela entraine. En choisissant un colorant dont
la bande d’émission est légérement plus rouge, on peut s’affranchir de ce probléme : il absorbe
moins en régime continu mais émet dans la bonne zone spectrale en impulsion. Afin de réaliser
un bon recouvrement du volume de pompage avec le rayonnement continuy, le faisceau Nd :
YAG est introduit dans la cellule avec un faible angle par rapport a l'axe de la cavité grace A
'utilisation d’un prisme dont le faisceau transmis proche de I’axe de la cavité (voir fig. 2.3).

Le contréle du mode du continu se fait 4 ’aide de deux éléments sélecteurs placés dans la
cavité : un filtre de Lyot & 3 lames 4 Brewster et un Fabry-Perot intracavité. Nous évoquerons
leurs caractéristiques plus loin en méme temps que le fonctionnement de ’asservissement du
mode continu.

2.3 Fonctionnement du compulsé

2.3.1 Fonctionnement théorique

Compte tenu du principal atout du compulsé, c’est & dire du fait que la cavité est toujours
nécessairement accordée sur le laser injecté, nous pouvons éliminer les problémes de phase et
faire de son fonctionnement une étude théorique simplifiée en intensité. Dans ce méme soucis
de simplification, nous ne tiendrons pas compte des éléments sélecteurs de la cavité que nous
verrons dans la section suivante.

Nous supposons une cavité droite simplifiée (voir fig. 2.4) de longueur L, a lintérieur de
laquelle se trouve un milieu amplificateur similaire a la cellule intra-cavité du compulsé de
longueur e. Nous pouvons ignorer dans les calculs la présence du jet de colorant dans la mesure
ou n’étant pas pompé en pulsé, ’émission continue qu'il produit est en tout point similaire &
un rayonnement injecté I, constant dans la cavité. Sa présence ne sera donc simulée que par
lintroduction de I, dans les calculs.
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FI1G. 2.4: Schéma de la cavité simplifiée utilisée pour I’étude théorique du compulsé

L’épaisseur trés faible du milieu de gain par rapport a la longueur de cavité (§ ~ 1079)
permet de faire une étude du fonctionnement du compulsé par superposition d’états stationnaires
de D'intensité circulant dans la cavité. Pour que les approximations du calcul soient valables, il

faut réaliser les conditions suivantes :

— Le pompage est effectué sous la forme d’un créneau d’intensité constante et de temps de
montée instantané. Le taux de pompage est constant sur toute la longueur du milieu actif.

— e K L (réalisé).
— Le temps d’établissement de 1'état stationnaire est trés faible devant le temps de transit

de l'onde lumineuse dans la cavité,
L
TEs K Fi (2.5)

- L’intensité injectée est proche de l'intensité de saturation pour que le gain puisse étre
décrit correctement par une forme analytique comme cela est défini plus loin (équation
2.20)

Nous pouvons donner un ordre de grandeur de la constante de temps d’établissement de
Pétat stationnaire. Nous supposons un milieu amplificateur d’épaisseur trés faible pour pouvoir
considérer que 'intensité qui y circule y est constante. Nous reprenons I'équation 2.1 dans laquelle
I =TI + I™ = constante. L’équation 2.2 permet d’écrire :

% — oyl (N — Ny) — -]\Tﬁ — Moo T + (N = Ny) 0ol (2.6)

1

La constante de temps caractéristique de ce systéme est Tgs = 1
O-pIp + ; + (O’e +0'a)I
puisque la solution stationnaire est :
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N{o,I I 1
Ny = (fip p+0al) [1—exp <_ (apIp-l—;-l-(Ja-FUa)I) t)] . (2.7
opIp+;+(cre+oa)I

Pour simplifier nous supposons (ce qui est presque toujours le cas) que o, < oe. Prenons les
valeurs caractéristiques correspondant & la Rhodamine 6G qui est un colorant bien caractérisé :

~ 0, =2,42.1071% cm? au maximum de la courbe de fluorescence,

~ 0p = 3,8.107% cm? au maximum de la courbe d’absorption (coincident sensiblement avec
la longueur d’onde d’émission du Nd : YAG doublée en fréquence),

— 7=>5ns,

1
"I:Isat=

0T

L’intensité de pompage est calculée a ’aide des parameétres expérimentaux typiques. L’énergie
de pompage est de 1,56 mJ, sur une durée d’impulsion de 10 ns et un diametre du faisceau de 1
mm, & la longueur d’onde de 532 nm. Nous trouvons I, = 5,1.10%° photons.cm~2.s71. L’ordre

. 1 '
de grandeur des différents termes est donc : = = g7 = 2.108 571, et 0], = 2,4.1010 571,
T
Le terme dominant est donc 0,1, qui conduit & une valeur faible de Tpg = 4,2.107! s.

Sachant que le temps de transit dans la cavité est d’environ 2.107° s, la condition 2.5 est
bien réalisée.

L’objectif est ici de trouver une expression du gain en intensité & la longueur d’onde A; lors
d’un passage dans le milieu amplificateur & colorant (la cellule intracavité) alors qu'une intensité
I, continue & la méme longueur d’onde y est injectée. L’établissement rapide d’un état quasi-
stationnaire pour la longueur d’onde );, permet le calcul du gain 42 ();) en un passage dans

la cellule. On reprend alors (Eq. 2.3) en négligeant dans ce cas le terme d’émission spontanée

(-;Nl (2,t) E (\) g* (2)) dont le taux est largement inférieur & celui de I’émission stimulée, soit,

:i:d

7 [Ii (z,t,M)] = N1(2,t) 0 (V) I (2,6, M) — Ny (2,t) 00 (M) IF (2,1, A) (2.8)

En intégrant cette équation sur toute la longueur du milieu amplificateur, on obtient 1'ex-

pression de I'intensité & la sortie du milieu en fonction de l'intensité & I’entrée,

c’est 4 dire un gain en un seul passage qui s’exprime,
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72 ) = I£ (e_%:ﬁ,t,)\i) _ efoe[N1(z,t)ae(,\¢)~No(z,t)aa(,\i)]dz_ (2.10)
Ix (ﬁze, t, Ai)

Cette formulation du gain fait apparaltre une dépendance explicite suivant les populations
locales Ny et N1 et masque la dépendance locale en intensité. Pour la suite des calculs, il est
préférable de faire apparaitre au contraire une dépendance explicite en intensité.

L’établissement d’un régime stationnaire permet d’annuler la dépendance temporelle dans

(Eq. 2.1), 0]\718_(:,0 =0, ce qui fournit 1’égalité,
0 = oplp(z)No(2) — N—lq_(z—) — N1 (2) e (X)) [T (2, ) + T (2, M)]
+Ny (Z) Tq ()\1’) [I+ (Z, )\i) + I~ (Z, )\7,)] . (2.11)

Posons AN (2) = Ni (z) — Np (2). 11 s’ensuit, d’aprés (Eq. 2.2) que,

No(z) = N:}Miﬂ (2.12)
et,
My (2) = w (2.13)

Toutes les dépendances temporelles disparaissent puisque les paramétres sont couplés.
En éliminant N; (2) et Np (2) 4 aide de ces expressions dans (Eq. 2.11), on trouve facilement
'expression de AN (z) en fonction de [IT (2, N) + I~ (2, M),

A — [(Ua (X)) —oe (M) I (2, 0) + 17 (5, M)] + (UpIp - %)]
AN ) = N e ) Foa O ) A T o+ oo 73] &M
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Il est donc possible de n’exprimer le gain qu’en fonction des paramétre du colorant et des
intensités I (z,A\;) et I™ (2, ;). En effet depuis (Eq. 2.12), (Eq. 2.13) et (Eq. 2.14),

N1 (2)oe (M) — No (z):iora (N) = % [0e (M) — a0 (N)] + _]%T_ (06 (M) + 04 (X)) A];[v(z)] (2.15)

On peut donc écrire le gain pour la longueur d’onde A; sur un passage dans le milieu ampli-
ficateur,

72 (\;) = exp [N /e 0e (M) Tplp = 77a (M) 2.16)

0 (e (M) + 06 (N)) I (z,M) + 17 (2, )] + (opIp + %) dz} (

La courbe pleine de la figure 2.5 montre ’évolution du gain en fonction de lintensité in-

tracavité. La courbe est obtenue depuis cette expression en faisant I'approximation qui consiste

a rendre I'™ + I~ (l'intensité totale circulant dans la cellule) indépendants de z, de sorte que

I'intégration ne porte plus que sur foe dz = e (c’est d’autant plus vrai qu'on est proche de la
saturation).

4
1e+02 -P H
: gain réel
approximation
\ """ du gain saturé
5 16+01 e=0,25 mm
o} o, = 24210 cm?
) g, =3,00.10"7 em?
Rho S5 g, [;=5.10%em?
=515
M= 8.101" em?
1e+00 - - - T T T T T —
16+00 1e+04 1e+08 ie+12 1e+16 1e+20 o424 10+28 1e+32 10+36 1e+40

L~1lot
Flux intra-cavité (photons.cm?.s°1)

F1G. 2.5: évolution du gain dans la cavité

Nous distinguerons deux cas :

- intensité intracavité est faible : [I* (2, \;) + I~ (2, A;)] ~ 0. C’est le cas représenté par le
plateau de la courbe pleine de la figure 2.5. Le gain est non saturé et maximum; il s’exprime
alors,

a )\i
Te (A’L) O-PIP — _‘7_?(._2 (2 17)
1 .
oply + =

72 (M) = exp | Ne
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1 .
- Vintensité intracavité est forte : [IT (2, A) + 17 (2,\)] 2 Lsar = F T AL Le gain est
e

+04)T

saturé; il tend alors vers I'unité. Un développement limité donne I'expression du gain presque
saturé,

B ] oelad els=Hoa ()
72(&')‘1+fv,/°(ae(,\i)+o~u(,\ I (it 2+ i (2.18)
<1

Le gain étant presque saturé, on peut considérer U'intensité intracavité IF ();) comme étant
constante et indépendante de z. Il s’ensuit 'intégration de 'expression précédente,

ge (M) oplp = Laa (M)
(e (A) +0a (M) [IF (A)+Is (A)]

qui sera prise comme valeur du gain pendant le premier plateau dg la figure 1.16. La courbe

7 (\) =1+ Ne (2.19)

en pointillés de la figure 2.5 représente le gain calculé selon cette approximation en fonction
de l'intensité intracavité. Elle montre que cette approximation est en réalité valable dés que la
saturation commence & faire chuter le gain.

Dans le cadre du fonctionnement injecté du compulsé, il existe dans le milieu amplificateur
au moment du pompage une valeur constante I, = [I;; +I;J de l'intensité & la longueur
d’onde ); fournie par 'oscillation en mode continu. On observe dans une cavité fonctionnant en
continu des valeur importantes pour 'intensité intracavité (~ 102 & 10* W.cm™2 soient un flux
de ~ 10?2 5 10% photons.cm~2.s71), si bien que le colorant de la cellule du compulsé atteint tres
rapidement la saturation du gain & la longueur d’onde A; lors de son pompage (voir Fig. 2.5).

Ce gain s’exprime alors,

e (M) 7plp — 204 (M)

72()\1)=1+NG( ( +0a [I++I,L—;L]

(2.20)

A supposé que A; ne soit pas la longueur d’onde d’oscillation libre A, (sommet de la courbe
de gain) du laser, une oscillation & ), va se développer dans la cavité de la facon décrite par la
figure 1.16. L'intensité requise en injection & \; pour inhiber 1'oscillation & A\, peut &tre évaluée
de la maniére suivante. Supposons que le milieu amplificateur soit excité sans signal d’entrée;
'intensité de fluorescence autour de A, dans la premiére partie de amplificateur prend une
valeur élevée sur une trés courte distance, c’est & dire que le taux d’émission stimulée va vite
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dépasser le taux d’émission spontanée. Dans le reste du milieu, la population N; (z,t) est donc
essentiellement déterminée par ’émission stimulée ce qui va permettre au laser de démarrer &
Ac. Lintensité de fluorescence Iy, = [Ia'; - I&j pour laquelle le taux d’émission stimulée a )\, est
égal au taux d’émission spontanée dans le méme mode spatial représente donc une intensité de
référence : tout signal d’entrée d’intensité inférieure & [Ij; + I5.] ne va pas modifier l'intensité

de fluorescence en sortie de ’amplificateur. Ceci se traduit & partir de (Eq. 2.3) par,

N1 (2,8) 00 (O) Toe = %Nl D EM) [0 (2) +9- (2)]. (2.21)

Compte tenu de la définition de la section efficace d’émission stimulée,

ME (N
A= —7 .22
e (M) 8men2T’ (g:22)
on obtient une expression de [Ig + I5.] qui ne dépend que des paramétres géométriques et

spectraux de la cavité,

(2.23)

Analyser 'efficacité de Pinjection consiste a évaluer & la sortie du milieu amplificateur la
proportion de U'intensité émise & la longueur d’onde A; (signal) par rapport a l'intensité émise
a toutes les autres longueurs d’onde pouvant I’8tre dans le méme mode spatial par le colorant
(bruit). Ce bruit est le fruit de I’émission spontanée; il a un niveau nul a entrée de I’amplifica-
teur, mais il atteint trés rapidement un niveau tel que le taux d’émission stimulée qu'il provoque
dépasse le taux d’émission spontanée. Il s’agit donc de l'intensité Iy, que nous avons défini plus
haut, et qui donne en sortie de I’amplificateur 'intensité du fond de fluorescence I (A.).

Dans une solution de colorant & type d’élargissement homogeéne, le gain dépend de la lon-
gueur d’onde, du taux de pompage, et de I'intensité lumineuse totale qui circule dans le milieu
amplificateur : 2 (\i, Ip, >, I* (\)). Mais comme Dintensité injectée I, & ); est largement
plus élevée que Io., dans des conditions de pompage déterminées, c’est bien I, qui détermine le
gain & \;, lequel n’est que peu affecté par I’émission spontanée amplifiée.

Le rapport signal sur fond de fluorescence est alors,

S _ I()\l) _ ")’2 ()‘7,) Iin
B I(e) 72 (A) Joc (224)

ot les gains v2 ();) et v2 (X,) aux longueurs d’ondes \; et A. ne dépendent que de ces longueurs
d’ondes et de I;;,.
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Si \; est située au sommet de la bande de gain, v2 (\;) ~ v%(Ac), et le rapport signal sur

I.
bruit vaut # quel que soit le taux de pompage.
Oc

Si \; est éloignée du sommet de la bande de gain, le gain v* ()\.) est toujours imposé par
72 (), mais v% (Ac) > ¥2 (\i), et le rapport signal sur bruit est moins bon.

On retrouve dans ces deux affirmations les conditions selon lesquelles 'injection est d’autant
plus efficace que l'intensité injectée I, est grande, et que I’éloignement de la longueur d’onde
injectée \; avec la longueur d’onde d’oscillation libre de la cavité A, est petit.

Ce qu'il faut surtout retenir, c’est que si A; n’est pas trop éloignée de la longueur d’onde
d’oscillation libre, la puissance qu’il faut injecter pour obtenir le blocage de I’émission & A, est
trés faible : Iy, ~ 2.10* photons.cm™2.s™1, soient environ moins d’une centaine de pW.cm™2,
Les puissances obtenues dans les cavités lasers (de 10% & 10* W.cm™?) dépassent comme je 1'ai
déja mentionné largement ces valeurs, et il sera donc possible d’obtenir le blocage de 1’émission

du compulsé sur toute la bande d’émission du laser continu.

C’est d’autant plus vrai que la durée de I'impulsion de pompage de la cellule du compulsé
est de toute facon largement inférieure & la durée du premier plateau de la figure 1.16 pendant
lequel a été fait ce traitement. A titre indicatif, cette durée peut &tre estimée [5] a,

2L I
L~ o E-T " {fw o0V dx} (225)

avec R est la réfléctivité du miroir de couplage de la cavité, ou l'intervalle d’intégration [6)]

correspond & la largeur spectrale de ’émission a A, et ou,

8men? [g* (2) + g~ (2)]
A '

T, est typiquement de l'ordre de 2,8.1078 s ce qui est largement supérieur & la durée de

Iy(A) = (2.26)

limpulsion de pompage.

La durée de I'impulsion de pompe limite naturellement le nombre d’aller-retour dans la cavité
pendant lesquels le rayonnement peut subir une amplification. Si nous écrivons l'intensité & \;
aprés un passage dans ’amplificateur et une réflexion (sens —) en fonction de l'intensité d’entrée

injectée I, nous obtenons,

Im =¥, I+ 1)) I (2.27)

car nous savons que la saturation provoque une dépendance de gain liée & l'intensité intra-

cavité.
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Aprés le second passage lors du retour (sens +) aprés réflexion sur le miroir de fond de cavité

(considéré comme totalement réfléchissant), nous avons,

It = RY (O, [Ih+I7)) I
= By (N [BL+ 7)) 2 O [T+ I2)) I (2.28)

La réflexion sur le miroir de couplage de réflectivité R suivie d’un nouveau passage dans
I'amplificateur (sens —) donne,

I; = (N [If +17)) IF (2.29)
= R (N [If + 1) 0 O [ + 7)) 7 O [T + I2)) T

Au quatriéme passage (sens +),

Iy = RPN ([IT+L)) I | (2.30)
= B (O [0+ 51)9" O (B + )7 O, (B + 5] 7 (N [T+ 1)) I

Et ainsi de suite. Aprés un nombre pair de passages nous avons dans le sens +,

n—1
It =R"I}. ka Y (0 I+ I ]) 2 (N [T+ 1) (2.31)

Dans ce calcul, compte-tenu des hypothéses mentionnées plus haut, le milieu actif est consi-
déré comme homogéne pendant un intervalle de temps correspondant au temps de transit dans
la cavité; c’est & dire que les parametres I,, IT, I, Ny et Ny sont constants dans l'espace et le

) L . , ,
temps dans l'intervalle At = —. Dans la réalité, ces paramétres évoluent légérement ; les valeurs

c
du calcul représentent donc des valeurs moyennes suivant z et t.

Comme le gain sature trés vite, nous atteignons trés rapidement le régime ou il est décrit

par,

A

2, |IF+ID] ) = g 2.32
7 (’\“[IJ +IkD 1+[1++I,;] (282
7
17 = {k; = . 11 s’ensuit,

ou j = {k;k +1}, et avec A= Ne (02 0%) 70 O0) s’ensui

= A A
It =R Lot 1t e————— | |1+ = (2.33)

" " kl;lo < [I:+Ik+1] L+ 1]
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F1G. 2.6: Construction de limpulsion

(1-R)

La figure 2.6 montre I’évolution de l'intensité de sortie I, = TI;{‘ aprés un nombre
n d’aller-retours. Il apparait nettement que Iimpulsion injectée met un certain temps & se
construire avant d’atteindre une valeur maximum donnée par le régime permanent tel que,

A
It Ril+—7F——7— I,
max < + [I;lrl_ax + I;lax:| > max

A A
= R|l14++—F——7T—7 14 —/———— | It 2.34
( . +z;m}> ( Tt faax]> e (239

d’oty,

Ilj‘l‘ax + Ir-n'ax]

2
1=R <1 + [—A—) (2.35)

ce qui exprime que le produit (gain x pertes) = 1 sur un aller-retour, alors,

[hax + Imax) = % (2.36)

Seule la solution positive a ici un sens physique.

Par ailleurs, [If,. + I_,.] s’exprime également,
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A
+ - 1_ 7+ +
s+ T = T + (1 " [T + Time] ) Lmax (2:37)

d’out on tire facilement,

d s I
Ir-*rla.x = [ max +Ama.x] (238)

2 M + Toma]

D’aprés (Eq. 2.36) et (Eq.2.38) on tire,

AR
I$ax —— m (2.39)
D’ou lintensité de sortie maximum du laser,
1-R
Irsnax = (_?—)I$ax =A (240)

Le nombre d’aller-retour dans la cavité est en principe limité par la durée de I'impulsion de
pompage de 10 ns & deux et demi, ce qui ne permet pas d’atteindre le maximum de 'intensité
de sortie. Mais en réalité, la dynamique du milieu & colorant provoque d’une part un retard
dans le démarrage de la construction de 'impulsion, et d’autre part ’existence d’un gain non
nul pendant une durée supérieure de quelques ns & celle de 'impulsion de pompage. Il faudra
en particulier tenir compte du retard & la construction de 'impulsion pour implanter les étages
d’amplification extérieurs a la cavité qui utiliseront le méme laser de pompe. Ce retard a été
mesuré & 20 ns, ce qui impose une ligne & retard de 6 m pour le pompage des amplificateurs

extérieurs.

2.3.2 Asservissement

Si le principe d’injection par le mode continu de la cavité permet de piloter la fréquence du
mode pulsé fabriqué dans la cellule intra-cavité, il reste néanmoins nécessaire de controler le
mode continu. Il s’agit premiérement bien sur de ne pas injecter le mode impulsionnel avec un
mode continu instable, mais également d’assurer la pérénité du mode pendant le balayage de
la longueur d’onde d’émission du laser pour les besoins expérimentaux. Le spectre d’émission
continu du compulsé est donc affiné de maniére traditionnelle 4 1’aide d’éléments sélecteurs placés
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dans la cavité laser, et le mode émis est asservi au moyen d'une électronique d’asservissement
capable de corriger 'accord spectral des éléments sélecteurs sur le mode continu pour éviter les

sauts de mode pendant la dérive de ’émission laser.

Les éléments sélecteurs utilisés dans ce montage (outre le colorant utilisé, les miroirs de la
cavité, et les modes de la cavité) sont un filtre de Lyot et un Fabry-Perot intracavité (modulable).

Le filtre de Lyot est un ensemble de 3 lames biréfringentes planes et paralléles, inclinées 2
I'angle de Brewster par rapport & 'axe de la cavité. Il permet une premiére sélection grossiére
en découpant une bande passante dans la bande d’émission du colorant. Les trois lames dont
les épaisseurs respectives augmentent en progression géométrique dans le rapport 1 : 4 : 16
sont taillées de telle sorte que leurs axes neutres soient dans le plan paralléle aux faces et
rigoureusement paralléles entre eux. La courbe de transmission résultante est constituée de pics
espacés de 'intervalle entre ordres du Fabry-Perot formé par la lame la moins épaisse, et de la
largeur spectrale du Fabry-Perot formé par la lame la plus épaisse. Si on fait tourner en bloc
les lames autour de la normale aux faces au moyen d’une vis micrométrique, on fait varier la
longueur d’onde transmise du pic principal (les autres pics n’étant pas en position de permettre
I'oscillation laser). La largeur spectrale de 1’émission laser avec ce seul élément sélecteur est de
0,05 nm, c’est-a-dire 40 GHz & 500 nm.

Le Fabry-Perot intracavité est un étalon Spectra Physics dont les lames possédent un traite-
ment diélectrique non absorbant qui présente l'avantage de n’introduire que trés peu de pertes
supplémentaires (en sus de celles de la cellule intracavité), mais présente 'inconvénient de ne
pas &tre complétement achromatique. Il est donc nécessaire d’utiliser un étalon adapté a la
bande d’émission du colorant employé. Les lames du Fabry-Perot sont montées sur une céra-
mique piezo-électrique tubulaire qui permet de faire varier la longueur de I’étalon lorsqu’elle est
soumise & 'application d’une tension électrique. L'intervalle entre ordres du Fabry-Perot est de
75 GHz, supérieur & la largeur spectrale de 40 GHz correspondant & ’émission obtnue avec le
filtre de Lyot, ce qui assure qu’un seul ordre de 1’étalon puisse étre transmis. Sa bande passante
est d’environ 7,5 GHz. Remarquons que pour éliminer les couplages entre les miroirs de la cavité
et les faces de I’étalon, il est nécessaire de désaxer ce dernier jusqu’d ce qu'un fonctionnement
monomode soit assuré, ce qui augmente légérement les pertes dans la cavité.

Finalement, comme le montre la fig. 2.7, les éléments sélecteurs de la cavité ont une fonction
de transmission résultante qui augmente considérablement les pertes pour la plupart des modes
de cavité, ce qui empéche leur oscillation. Ceux qui peuvent osciller sont confinés dans un
domaine restreint qui est la bande passante de la cavité.

Le sommet de la courbe de transmission du Fabry-Perot intra-cavité représente 1’élément le
plus sélectif, et agit donc directement sur 'intensité de sortie du laser lorsqu’il est décalé par
rapport au mode oscillant dans la cavité. Le signal d’erreur de I'asservissement est donc obtenu
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F1G. 2.7: Transmission des éléments sélecteurs de la cavité du compulsé

par la modulation rapide de I’épaisseur du Fabry-Perot intracavité. Le déplacement alternatif
du sommet de sa fonction de transmission autour du mode de la cavité crée une modulation &
la fréquence double sur l'intensité de sortie du continu. On détecte en phase cette modulation
d’intensité, ce qui fournit un signal d’erreur lorsque le mode de cavité n’est plus centré sur un
mode de transmission du Fabry-Perot. La construction d’une réponse adéquate superposée &
la. modulation rapide sur la céramique du Fabry-Perot permet de le recaler sur la fréquence
laser. Ceci empéche les sauts de modes de la fréquence d’émission laser, mais ne constitue pas
le moyen d’empécher la dérive du mode. Pour réaliser un blocage du mode laser, il faut utiliser
une référence fixe apportée électroniquement par un sigmameétre.

Le principe de base du sigmametre utilisé est celui d'un interféromeétre de Michelson d’1m
de différence de marche. La polarisation du faisceau & l'entrée du sigmametre est orientée a 45°
du plan d’incidence sur la séparatrice. Dans 1'une des voies de 'interférométre, on fait subir un
déphasage de g a Ionde qui s’y propage grace 4 une réflexion totale interne en aller-retour. On
associe & chacune des voies un état de polarisation correspondant respectivement & la direction
contenue dans le plan d’incidence et & la direction perpendiculaire & ce plan. Pour cela on dispose
de polarisateurs croisés devant les deux détecteurs placés en sortie d'interféromeétre. Les signaux
analysés sur chacun des détecteurs sont donc en quadrature de phase Ij = Io(1 + sin) et
I, = Iy(1+ cos ). Apres soustraction et division par le signal de référence Iy, proportionnel &
'intensité du laser, on obtient directement les sin ¢ et cos ¢ représentatifs de la phase du laser,
que l'on représente comme un point sur le cercle trigonométrique décrit lorsqu’elle varie de 27
(visualisé en affichant I'un des 2 signaux en fonction de 1'autre sur un oscilloscope). Il est alors
possible d’asservir le laser en bloquant ’émission & une phase parfaitement déterminée pour
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peu que la différence de marche du sigmamétre soit elle-méme asservie par un laser stabilisé
(habituellement un Helium-Néon asservi sur une raie de 'iode).

Ce systéme d’asservissement est également congu pour permettre le balayage de la longueur
d’onde du laser. Il est effectué en comparant la phase déterminée par le sigmameétre avec une
phase électronique quelconque que l’on fait varier. Il s’agit mécaniquement d’appliquer une rampe
de tension sur la céramique du miroir M3 afin de changer continfiment la longueur optique de la
cavité, et par conséquent la fréquence du laser. Le Fabry-Perot suit naturellement le déplacement
de fréquence du mode central grace au processus d’asservissement habituel, assurant la continuité
du balayage. Le point délicat réside dans la dynamique réduite de la céramique du miroir. Compte
tenu de sa faible amplitude de balayage, il est nécessaire d'y appliquer une tension en dents de
scie. Le retour de la dent de scie provoque un saut de mode trop rapide pour que la réponse
du Fabry-Perot le corrige. Le saut de mode est parfaitement calé de maniére 4 rattraper un
ordre consécutif du mode de la cavité (saut d’un intervalle entre ordre). La figure 2.8 illustre ce

principe.

ordre promu
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nouvel ordre promu
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Tension appliquée a la céramique de la cavité

& b ¢ 4 F f g

Configuration des modes au cours du cycle

F1G. 2.8: Principe du saut d’un intervalle entre ordre du mode de la cavité pendant le balayage
du compulsé

Remarquons également qu’il est nécessaire sur ce montage de faire suivre 4 la main le filtre de
Lyot lors d’un balayage de fréquence plus grand que sa bande passante. L’amplitude de la bande
de fréquence balayable continGment en retouchant manuellement le filtre de Lyot est limitée par
la dynamique de la céramique du Fabry-Perot et s’éléve & environ 8 cm™! (240 GHz).
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2.3.3 Caractéristiques du compulsé

Les caractéristiques obtenues expérimentalement & la sortie du compulsé sont présentées
dans le tableau suivant.

Energie par impulsion 1,5 pud
Durée d’impulsion 15 ns
Largeur spectrale 1,8.107% cm™! (55 MHz)
Accordabilité largeur de la bande de fluorescence du colorant utilisé
Accordabilité continue 8 cm™! (240 GHz)
Facteur M? 2
Facteur R 1,8

On voit que le phénomeéne d’injection assure bien la qualité spectrale de la source. Cependant
il est évidemment indispensable d’amplifier ce faisceau pour obtenir des énergies vraiment inté-
ressantes. Ceci est réalisé & travers une succession de différents étages amplificateurs extérieurs

a la cavité et présentés ci-aprés.

2.4 Chaine d’amplification

L’ensemble du dispositif du compulsé comporte un certain nombre d’éléments extérieurs 4 la
cavité destinés en partie & diagnostiquer le fonctionnement instantané du systéme (Fabry-Perot
analyseur de mode, asservissement, visualisation de 'impulsion) mais surtout & amplifier 1’éner-
gie fournie par le faisceau. Une succession d’amplificateurs & colorant permettent d’augmenter

P’énergie émise par le compulsé sans en dégrader les qualités spectrales.

2.4.1 Principe

Dans ce montage, les amplificateurs sont de simples cellules & colorant pompées par le méme
laser Nd : YAG que celui qui pompe la cellule intracavité. Le gain de ces dispositifs ne profite au
faisceau utile que si le volume de pompage dans la cellule est correctement utilisé. Ceci suppose
que le trajet du faisceau dans le colorant coincide spatialement avec le volume excité par le
laser de pompe. Le colorant utilisé dans ces amplificateurs est le méme que celui de la cellule
intra-cavité, et dans notre cas le méme que celui du jet du laser continu (en l'occurence de la
Pyridine 2). Le gain de tels amplificateurs est limité par la longueur finie de la cellule et par
la saturation. Il est nécessaire de faire une chaine d’amplificateurs pour atteindre une énergie
suffisamment importante pour effectuer un doublage de la fréquence du laser avec une bonne
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efficacité. La figure 2.9 représente 'ensemble du systéme laser appelé compulsé, avec les lasers
de pompage, les amplificateurs et le doublage en fréquence de 1’émission.
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F1G. 2.9: Implantation du compulsé et sa chaine d’amplification

Le temps de construction de 20 ns de 'impulsion dans la cellule intracavité, est 4 1'origine de la
double ligne & retard que traverse le faisceau de pompage du laser Nd : YAG. Entre la premiére
extraction (pompage de la cellule intracavité) et le préamplificateur, 'impulsion Nd : YAG
parcourt 6 m, aquérant un retard adéquat. Le compulsé est suivi de trois étages d’amplification.
Le premier est un préamplificateur a quatre passages fournissant un gain important. Les deux

suivants sont & simple passage.

Chaque étage d’amplification doit étre adapté en terme de gain pour amplifier le faisceau
incident le plus efficacement possible. Malheureusement, il n’y a pas eu a ce jour d’étude systéma-
tique des caractéristiques de la Pyridine 2, si bien qu’il ne nous a pas été possible de déterminer
a ’avance les meilleures conditions de fonctionnement du systéme d’amplification. Une détermi-
nation empirique des concentrations et puissances de pompage nécessaires sur chaque étage de la
chaine a néanmoins été réalisée par tatonnements. Il est possible de donner quelques arguments
qualitatifs.

La principale difficulté d’un systéme d’amplification & plusieurs étages consiste & assurer que
les qualités spectrales du faisceau ne soient pas dégradées au cours du processus. Il existe un
risque important d’augmentation du fond de fluorescence a la sortie d’un amplificateur qui peut
avoir pour origine I'amplification d’un fond déja superposé au signal d’entrée, une mauvaise
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adaptation du taux de pompage a l'intensité du signal d’entrée, ou un mauvais recouvrement
du volume pompé avec le signal d’entrée.

Dans tous les cas, il est possible de diminuer fortement l'intensité de la fluorescence en prati-
quant une dispersion de fluorescence puis un filtrage spatial avant et aprés chaque amplificateur.
En pratique il suffit d’écarter suffisament les amplificateurs les uns des autres pour permettre a
la fluorescence (non directive) de diverger fortement avant d’attaquer un nouvel amplificateur.
Il est éventuellement possible de la stopper avec un diaphragme entre chaque amplificateurs si
leur écartement ne suffit pas.

Le signal sur fond de fluorescence est néanmoins toujours limité par I’adaptation géomé-
trique du faisceau avec le volume pompé qui n’est jamais parfaite. Remarquons qu'elle est en
principe meilleure lorsque le pompage se fait longitudinalement plutét que transversalement,
c’est pourquoi il est préférable de choisir la premiére solution lorsque les risques de dégradation
du rapport signal sur fond de fluorescence sont critiques.

Finalement, suivant l'intensité du signal a amplifier, nous pouvons grossiérement distinguer
deux catégories d’amplificateurs :

— L’amplificateur adapté a un signal faible. L’amplificateur est alors non saturé. I1 doit four-
nir un gain élevé sans pour autant diminuer le rapport signal sur fond de fluorescence,
ce qui n’est pas forcément conciliable si nous travaillons & une longueur d’onde éloignée
du maximum de I'émission spontanée. Dans cette situation il est préférable de pomper
modérément ’amplificateur, d’effectuer plusieurs passages et de choisir une solution de
pompage longitudinale pour réduire les offets d’'un mauvais recouvrement. Le préampli-
ficateur 4 passages de notre montage est de ce type car il intervient directement sur le
faiscean d’intensité trés faible issu de la cavité du compulsé.

— L’amplificateur adapté a un signal de forte intensité. Ici, le gain est saturé par le signal
d’entrée, mais méme s’il est faible, toute I’énergie emmagasinée dans le colorant est extraite
par le faisceau avec un signal sur fond de fluorescence toujours excellent. En d’autre termes,
puisqu’il y a saturation, le gain est trés faible & toutes les longueurs d’onde et ne profite
vraiment qu’d un faisceau déja intense, dans ce cas précis le faisceau laser. Les deux
derniers amplificateurs de puissance du montage sont de ce type. Dans ce cas, le pompage
transversal peut &tre choisi plus volontiers parce qu'il est souvent d’usage plus facile et
plus souple.

Le recouvrement du faisceau avec le volume pompé est optimisé en focalisant plus ou moins
les faisceaux de pompage de chaque amplificateur. La géométrie du préamplificateur nécessite
évidemment d'utiliser un volume de pompage plus large que le faisceau laser compulsé pour
garantir qu'il englobe chacun des 4 passages. L'attaque des amplificateurs de puissance par le
faisceau YAG est réalisé avec des lentilles cylindriques qui allongent le faisceau suivant 1’axe
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du cylindre et le focalisent transversalement. Elles sont tournées d’un léger angle par rapport
4 'horizontale pour assurer le recouvrement du volume pompé avec 'axe de propagation du
faisceau dans la cellule de 'amplificateur. Les faces des amplificateurs sont en effet 4 'angle de
Brewster pour minimiser les pertes par réflexion du faisceau laser (dont la polarisation est linéaire
et verticale), ce qui provoque sa déviation par rapport a I’horizontale. Dans ces conditions, il est
nécessaire de redresser la polarisation du faisceau de pompage YAG avec une lame demi-onde
avant ’attaque des amplificateurs afin qu’elle coincide avec celle du faisceau laser amplifié. Le
gain est ainsi meilleur car la direction du moment de transition des molécule due au pompage
est la méme que celle de la polarisation du faisceau laser.

Le rendement d’un amplificateur est défini comme le rapport de I’énergie aquise sur 1’énergie

Eso'r‘tie - Eentrée

de pompage :
Epompage

Les caractéristiques des amplificateurs sont présentées dans le tableau suivant.

Préamplificateur | Amplificateur 1 | Amplificateur 2
Concentration 5.10™% mol.L~! | 2.107¢ mol.L~! | 1.107* mol.L !
Type d’excitation longitudinale transversale transversale
Energie de pompage 10 mJ 20 mJ 25 mJ
Longueur 10 mm 1lcm 1 cm
Nombre de passage 4 1 1
Gain en énergie ~ 100 8 4
Rendement 1,35 % 11,75 % 30 %
Energie de sortie 0,14 0,3 mJ 2,5 mJ 10 mJ

Ces caractéristiques présentées comme optimales correspondent en fait & une configuration
ol la qualité spatiale du faisceau laser (mode approximativement gaussien) n’est pas dégradé. Il
est possible d’obtenir de plus fortes énergies en bout de chaine au prix d'une distribution spatiale
du faisceau trés dégradée, ce qui signe également une dégradation des qualités spectrales puisque
la cause en est forcément un mauvais recouvrement avec le volume pompé.

Le doublage en fin de chaine est effectué au moyen d’un cristal doubleur de KDP de type I
monté sur une platine tournante pour assurer manuellement I’accord de phase. L’énergie maxi-
male obtenue 4 la fréquence doublée est de 0,5 mJ.

2.4.2 Adaptation du compulsé

Notre systéme compulsé (le laboratoire en compte plusieurs) a toujours été utilisé avec du
colorant DCM, mais des longueurs d’onde accessibles avec d’autres colorants sont nécessaires

pour travailler dans Liz. Nous avons en particulier utilisé du LDS 722 (pyridine 2) dont I’émission
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est distribuée en limite infra-rouge du spectre visible. Le F-P intracavité du compulsé n’est pas
spécialement adapté & ce domaine, ce qui ne favorise pas sa sélectivité. La société Spectra Physics
qui fabriquait ce modeéle de F-P n’en commercialise cependant plus, si bien que nous n’avons pu
acquérir un F-P mieux adapté et n’avons donc pas travaillé dans les meilleures conditions.

Par ailleurs, la pyridine 2 se dilue plus volontier dans le diméthyl-sulfoxyde (DMSO) que
dans le méthanol qui était utilisé comme solvant pour le DCM. Comme de plus le DMSO décale
le centre de la bande d’émission du LDS 722 vers la longueur d’onde de 725 nm correspondant &
nos besoins, nous avons adapté le systéme a ce solvant particulier. Le DMSO rend le caoutchouc
poreux, de sorte qu'il fut nécessaire de remplacer certains éléments de la circulation (notamment
les joints). Enfin, les amplificateurs étaient sur ’ancien systéme des capillaires dont 'inclinaison
a Brewster avait été calculée pour l'indice du méthanol, qui est le solvant le plus couramment
utilisé. 11 a donc fallu revenir & des cellules avec un angle de Brewster en accord avec l'indice de
réfraction du DMSO car son utilisation dans les capillaires en diminuait la section d’utilisation,
provoquant une baisse de rendement d’amplification.

2.5 Limitations du compulsé

En définitive le compulsé présente un certain nombre de limitations qu’il est difficile de

circonvenir :

— Bien que le principe de ce laser fonctionne quelle que soit sa longueur d’onde d’émission,
en pratique les éléments sélecteurs de la cavité sont optimisés pour une plage de longueur
d’onde finie. Il s’ensuit que le systéme peut fonctionner plus ou moins bien selon qu’on
dispose ou non d’éléments adaptés. En particulier, nous avons essentiellement fait fonc-
tionner le compulsé aux limites de sa ”"bande passante”, expérimentant du méme coup les
limites du systéme tel quel. Nous pensons notamment que I’adéquation imparfaite du F-P
intracavité avec la longueur d’onde d’émission a conduit & une instabilité du systéme par
manque de sélectivité du mode longitudinal oscillant.

— On voit également les problémes que peut poser l'utilisation de colorant en terme de qualité
de faisceau. En effet, malgré le soin apporté a ’écoulement des solutions de colorant, & la
viscosité des solvants et aux recouvrement des volumes pompés avec les faisceaux amplifiés,
les turbulences dans les fluides sont telles qu'on ne peut jamais parfaitement se placer
durablement dans les meilleures conditions. Cette difficulté n’existe pas dans les milieux
solides.

— Il est trés difficile d’allonger les impulsions d’un tel systéme alors méme que cela permettrait
d’obtenir de plus fortes puissances et d’affiner le profil spectral de 1’émission.
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— Le pompage trés énergétique de la cellule & colorant intracavité provoque l’extinction du
continu pendant une centaine de us aprés la création de I'impulsion compulsée. Bien que
nous vérifions que le laser continu récupére au terme de cette extinction le mode qui la
précédait, elle est le signe d’une trés grande perturbation du milieu amplificateur & colorant.
Ce n’est évidemment pas bénéfique dans le cadre d'un fonctionnement stable du systéme.

— Nous supposons que c’est pour des raisons identiques, qu’il existe en réalité un décalage
systématique de 40 MHz entre la fréquence de ’émission impulsionnelle et la fréquence de
I’émisggion continuc. Ce n’est pas un véritable probléme puisqu’il suffit d’en tenir compte,
mais notons que pour une raisons encore inconnue, ce décalage ne semble pas exister dans
les systémes en anneau.

— Le facteur R de la source reste différent de 1. Le compulsé n’atteint pas la limite de Fourier
de l’élargissement spectral & la durée de ses impulsions.

— La qualité spatiale du faisceau n’est pas parfaite. La mesure du caractére gaussien du
compulsé donne M? = 2.

1l parait possible d'obtenir des performances encore supérieures avec un systéme solide s'ins-
pirant du principe du compulsé. Cela nous a conduit & imaginer le laser saphir-titane qui fait
I’objet de la suite.
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Chapitre 3

Le laser saphir-titane pulsé injecté

Le compulsé est un outil trés performant, mais qui a déja quinze ans d’age. Aux difficultés
expérimentales liées & 1'usure des systémes électroniques et mécaniques, s’ajoute souvent 1'im-
possibilité de remplacer des pieces défectueuses pour cause de cessation de production (cas du
P-P intracavité). D’autre part, bien qu'ils aient de nombreuses qualités, I'utilisation de colorants
comme milieux amplificateurs n’est pas complétement satisfaisante. D’un point de vue purement
pratique, les circulations de colorant apportent des contraintes qui s’accordent mal avec les de-
mandes actuelles en termes d’ergonomie, de compacité et de mise en oeuvre. De plus, les fluides
en circulation que sont les colorants ont nécessairement une influence négative sur les qualités
de distributions spatiales des faisceaux produits. Enfin, comme je 'ai déja fait remarquer, le
compulsé posséde des qualités spectrales et spatiales limites que ’on ne peut espérer dépasser
en 1'état.

Le récent et rapide succés des matériaux lasers solides a permis d’imaginer un systéme laser
plus performant utilisant ces nouveaux cristaux et tout particuliérement le cristal de Saphir dopé
aux ions Titane (Ti¥T : Al,O3). Ce matériau laser posséde un grand nombre de caractéristiques
attrayantes. Il peut par exemple émettre sur n’importe quelle longueur d’onde d’une trés large
bande d’émission (entre 680 et 1050 nm). Son gain, bien que plus faible que celui d’un colorant,
présente également un type d’élargissement homogéne. Sa bande d’absorption (maximum autour
de 500 nm) permet une grande efficacité de pompage 4 la longueur d’onde d’émission des cristaux
classiques de Nd : YAG doublé en fréquence.

Nous allons commencer par donner un apergu des caractéristiques souhaitées et du systéme
global.
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3.1 Cahier des charges

Afin de rendre ce nouveau laser attractif par rapport au compulsé, nous lui avons imposé
certaines exigences. Il s’agit de combler les faibesses du compulsé (qualité du faisceau, nécessité
d’amplifier le faisceau pour obtenir une puissance utilisable) tout en atteignant des qualités
spectrales supérieures (meilleure résolution, limite de Fourier). Le cahier des charges pour ce

systéme laser stable fonctionnant en impulsion est le suivant :

— Une trés grande cohérence spatiale (limite de diffraction). C’est & dire un profil spatial

gaussien avec un facteur M? voisin de 1..

— Une trés grande cohérence spectrale (limite de Fourier). C’est & dire une résolution comprise
entre 20 et 50 MHz pour un rapport R entre la largeur spectrale expérimentale et la

transformée de Fourier de la durée d’impulsion proche de 1.

— Une trés grande accordabilité. C’est & dire un domaine spectral d’émission le plus grand

1

possible, et une accordabilité continue d’au moins 5 cm™" sans saut de mode.

— Une puissance créte élevée afin de pouvoir réaliser facilement des interactions optiques
non-linéaires donnant accés au domaines UV, VUV ou IR par doublage ou mélange de

fréquences.

— Une durée d’impulsion "longue” de 20 & 50 ns qui présente le meilleur compromis entre

résolution et puissance.

— Une trés grande stabilité temporelle (de 1’ordre de la ns) et spectrale (de I’ordre du MHz).

3.2 Présentation du systéme

Les caractéristiques des cristaux de saphir-titane ne permettent cependant pas de concevoir
un systéme d’injection maftre-esclave dans une seule et méme cavité comme c’est le cas du
compulsé. En effet, le gain du Sa : Ti est trés largement inférieur & celui des colorants. Pour
obtenir la méme énergie par impulsion & la sortie du laser, il faudrait soit pomper le cristal au
dela de la resistance au flux des optiques, soit le faire suivre d’un nombre considérable d’ampli-
ficateurs. Ils seraient d’autant plus nombreux d’ailleurs que le fonctionnement en configuration
d’amplification du Sa : Ti est lui aussi trés médiocre. La figure 3.1 illustre la forte disparité
entre le gain des colorants et le gain du Sa : Ti. Malgré une longueur de milieu amplificateur trés
inférieure pour la rhodamine 6G, son gain reste trés supérieur & celui du Sa : Ti pour une méme
intensité de pompage. L’égalité relative des intensités de saturation pour les deux milieux est
une coincidence due aux parameétres de sections efficaces et de durées de vie dont les variations

d’un milieu & ’autre se compensent mutuellement.
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Fi1c. 3.1: Comparaison du gain des colorants avec le gain du saphir : titane dans les méme

conditions de pompage, & longueurs du milieu différentes

Par ailleurs, des essais d’introduction d’un cristal de Sa : Ti en remplacement de la cellule &
colorant dans la cavité du compulsé nous ont montré que le temps de construction de I'impulsion
dans le cristal ainsi que la durée de I'impulsion produite étaient beaucoup plus longs que dans
les colorants. La figure 3.2 montre une représentation schématique de 'impulsion injectée que

nous avons observée dans cette configuration.

Pulsé injecté

/

Signal (unité arbitraire)

Continu

0 300 ns 1200 ns t

F1G. 3.2: Impulsion obtenue en remplacant la cellule & colorant intracavité du compulsé par un
cristal de Sa : Ti

L’impulsion double comporte en fait une partie injectée (premier pic) qui disparait lorsque
nous coupons le pompage du continu, et une partie qui est le résultat d’un fonctionnement pulsé
du cristal seul (deuxiéme pic). Ce comportement peut s’expliquer par un probable mauvais
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recouvrement du volume pompé par le faisceau continu, de sorte que le gain inutilisé pour
Iimpulsion compulsée permette une oscillation laser pulsé du Sa : Ti seul. Le retard de ces
impulsion par rapport au pompage s’explique par la faiblesse du gain et la trés grande durée
de vie de 3,2 ps du Sa : Ti (relativement & celle d’un colorant) qui permet & impulsion d’étre
amplifiée longtemps apres I'excitation par le faisceau de pompage.

Nous voyons qu’une telle configuration avec du Sa : Ti conduirait & une longueur d’impulsion
trop grande, et nécessiterait un retard tel pour le pompage des amplificateurs extérieurs qu’il

faudrait utiliser 4 cette fin un second laser.

Ces contraintes apportées par les matériaux imposent une configuration d’injection plus
classique avec un ensemble de deux cavités, I'une mafitre et ’autre esclave. Notons cependant
que les gains obtenus avec les cristaux utilisés dans les oscillateurs paramétriques optiques (OPO)
sont comparables a ceux des colorants, ce qui permet d’'imaginer le remplacement de la cellule
intracavité du compulsé par un cristal OPO adapté, avec un fonctionnement similaire sinon

meilleur.

Prenant en compte les qualités par ailleurs trés bonnes du Sa : Ti, nous avons néanmoins
cherché & développer un schéma, laser utilisant ce matériau, et susceptible de fournir des perfor-
mances meilleures que celles obtenues avec le compulsé. Le systéme laser que je vais présenter ici
en est le résultat. Je le nomme simplement ”systéme laser”, mais il s’agit en fait d’un assemblage
de différentes sources d’émission laser. Nous pouvons distinguer deux parties différentes (voir
fig. 3.3). Le premier ensemble est composé de la cavité Sa : Ti maitre et de son laser Nd : YAG
quasi-continu de pompage. Il contrdle les propriétés de résolution spectrale et d’accordabilité du
sytéme. Le second ensemble est composé de la cavité Sa : Ti esclave et de son laser Nd : YAG
pulsé 4 conjugaison de phase de pompage. Il controle les propriétés énergétiques et temporelles
du systeme.

Nous allons analyser séparément chacun des ces éléments.

3.3 Nd : YAG quasi-continu

Cet élément fut chronologiquement le premier a é&tre réalisé. Il s’agit d’un laser Nd : YAG
en anneau pompé par diode laser. Historiquement, la toute premiére cavité imaginée reposait
sur un concept de laser en anneau continu avec deux barreaux de Nd : YAG pompés dans le
méme bras de la cavité en X. Des distorsions de polarisation apparurent dans les barreaux,
empéchant la diode optique de jouer son réle correctement et de sélectionner efficacement un
sens de propagation dans la cavité. De ce probléme est née la solution d’un fonctionnement en
mode quasi-continu. Ce concept est encore actuellement ’aspect essentiel de cette cavité bien
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F1G. 3.3: Schéma de principe du laser Sa : Ti

qu’elle ne comporte désormais plus qu’un unique milieu amplificateur. Le fonctionnement en
mode quasi-continu permet de s’affranchir des effets thermiques induits par le pompage dans le
milieu amplificateur tout en profitant d’une puissance créte élevée. Le terme de ” quasi-continu”
désigne en fait un fonctionnement pulsé dont les impulsions ont une durée trés grande (plusieurs
centaines de ps) comparée & ce qui est couramment obtenu dans les lasers (de quelques dizaines
de ns & quelques fs). De cette maniére, le laser atteint pratiquement pendant I'impulsion un mode
de fonctionnement stationnaire et n’est pas perturbé par les effets d’échauffement du cristal parce
qu’il lui est donné le temps d’évacuer 1'excédent thermique entre deux impulsions (cadence 50
Hz). Ce type de fonctionnement est rendu possible par la grande souplesse d’utilisation des
diodes de pompage du barreau de Nd : YAG en terme de durée d’impulsion. Les diodes lasers
sont pompées électriquement, et permettent donc de bénéficier de la "malléabilité” des tensions

et courants électriques tant du point de vue de 'amplitude que de ’évolution temporelle.

Cette cavité est aujourd’hui complétement achevée et fonctionne de maniére routiniére. Ce
n’est pas un élément central du systéme complet car elle est destinée au pompage optique de
la cavité Sa : Ti qui contréle les caractéristiques spectrales de ’ensemble (voir figure 3.3). Le
principal objectif concernant cet élément se situe au niveau de la qualité du faisceau de sortie qui
en raison de son role de pompe de la cavité Sa : Ti doit présenter un profil spatial gaussien et un
mode aussi propre que possible. Le faisceau est en effet focalisé sur le cristal de Sa : Ti de la cavité

suivante avec un trés petit waist ce qui rend critique ces deux caractéristiques. Ces exigences
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sont cependant surtout requises pour une éventuelle utilisation de cet élément en continu ou
comme pompe d’un oscillateur paramétrique optique. L’étude de ses caractéristiques et de son
comportement a été réalisée de maniére conventionnelle pour la plupart des parameétres habituels
qui décrivent les sources laser, mais une investigation plus approfondie et originale a été réalisée
pour la dérive en fréquence du mode laser pendant la durée de I'impulsion. Notons que le mode de
fonctionnement quasi-continu s’impose naturellement a la cavité Sa : Ti que cet élément pompe.
Bien qu’il élimine certains problémes liés & I’échauffement des milieux lasers, il pose néanmoins
des problémes en terme d’asservissement du systéme qui n’est plus en fonctionnement continu
comme dans le cas du compulsé. Nous verrons par la suite lesquels, et la maniére dont nous les

avons abordés et résolus.

Une présentation rapide du Nd : YAG quasi-continu est réalisée dans la suite immédiate.
Elle tente d’apporter les informations qui ne sont pas contenues dans l'article 1 rédigé par notre
équipe (14] et qui porte sur le déplacement de la fréquence de 1’émission au cours de I’impulsion.

Cet article est incorporé & ce manuscrit.

3.3.1 Milieu amplificateur

Le milieu amplificateur de cet élément est un barreau de YAG (pour Yttrium Aluminium Gar-
net) qui est un grenat d’yttrium et d’aluminium (Y3Al5012) dopé aux ions Néodymes Nd3+qui
sont les éléments actifs du milieu (ils se substituent & environ 1% des ions Y3T). Les lasers
au Nd : YAG sont de loin les plus utilisés des lasers solides dans les applications scientifiques
autant que médicales, industrielles et militaires. Cela est dt 4 son fort gain, et & ses excellentes
propriétés thermiques et mécaniques. La matrice cristalline du YAG présente de bonnes qualités
optiques et une grande conductivité thermique. Sa maille cubique favorise une émission sur une
bande spectrale de fluorescence étroite (0,45 nm) [15]. Classiquement, le schéma de pompage du

Nd : YAG est un systéme & quatre niveaux dont le diagramme simplifié est présenté sur la figure
3.4.

En raison de sa grande force d’oscillateur, la transition laser se fait depuis la composante
Ry du niveau 4F3/2 jusqu’a la composante Y3 du niveau *I;; /2 dont la durée de vie est faible
(30 ns). A température ambiante et aux échelles de temps considérées ici, les niveaux R; et
Ry de l'état *Fy /2 sont en équilibre thermique permanent avec une répartition de Boltzmann
R; = 60% et Ry = 40% correspondant & 1’écart d’énergie de 88 cm™? entre ces deux sous-niveaux.
Les nombreuses composantes du niveau fondamental I, /2 assurent un dépeuplement constant
du niveau bas de la transition. Le niveau 4Fy /2 Dest pas pompé directement. Dans notre cas,
le pompage se fait & la longueur d’onde d’émission des diodes lasers (808 nm) qui correspond
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F1G. 3.4: Schéma de pompage du Nd : YAG [15]

parfaitement & la bande du spectre d’absorption du Nd : YAG due aux niveaux situés vers 12500
em™! (voir fig. 3.5).

La bande de gain posséde un type d’élargissement homogéne : tous les sites de la maille
cristalline occupés par les ions dopants sont équivalents. L’élargissement de la raie est dfi au
couplage entre électrons et phonons du réseau cristallin. La transition laser principale (60%
de I’émission totale) se situe & la longueur d’onde de 1064 nm. Les autres composantes sont
présentées sur la figure 3.6 qui présente le spectre d’émission du Nd : YAG.

3.3.2 Cavité

C’est une cavité en anneau en configuration X classique (voir article 1). Afin d’obtenir un
mode longitudinal propre, un étalon F-P en silice de 3mm d’épaisseur est inséré dans le bras
collimaté. Le faisceau ne se propage que dans une direction grace & l'intervention d’une diode
optique. Un prisme rhomboédre corrige P’astigmatisme introduit par les miroirs sphériques de
la cavité utilisés hors d’axe. Le cristal de Nd : YAG est pompé par deux empilements de trois
diodes laser de GaAlAs pouvant émettre une puissance maximale de 360 W pendant 200 us. Il se
présente sous la forme d’un demi cylindre dont la face arriére est réflectrice 4 808 nm (longueur
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d’onde de pompe), et dont les faces utiles sont anti-reflét 4 1064 nm (longueur d’onde d’émission
du YAG). La chaleur déposée dans le milieu amplificateur est évacuée via une piéce en cuivre
mise en contact avec la face arriére du barreau.

Un cristal doubleur peut étre inséré au waist du faisceau intracavité entre les deux miroirs
concaves (100 mm de rayon de courbure). Il s’agit d’un cristal de type I de LBO en accord de
phase non critique fonctionnant & une température d’environ 148 °C. Ce cristal est traité anti-
reflet aux deux longueurs d’onde 532 nm et 1064 nm. Notons qu’un cristal de KTP fut autrefois
essayé, mais qu’il ne résista pas au flux laser et fut endommagé. Le flux de lumiére & 532 nm
issu du LBO est réfléchi par un premier miroir et extrait par un second miroir plan dichroique

de maniére collimatée.

3.3.3 fonctionnement

Les diodes de pompage émettent des impulsions d’une durée de 200 us avec un taux de
répétition de 50 Hz. De cette maniére, le laser fonctionne comme je I’ai déja mentionné en
mode quasi-continu avec des impulsions de 150 us. Cette configuration conduit 8 deux sortes de

comportements temporels trés classiques (voir article 1) :

— Lorsque le cristal doubleur est 6té de la cavité, le laser produit un train d’impulsions
de relaxation en régime d’oscillations libres 4 1064 nm. Dans ces conditions en effet, les
équations d’évolution du laser ne connaissent pas de solutions stationnaires stables, mais
peuvent avoir des solutions dont la dépendance temporelle compliquée s’apparente & des
oscillation amorties autour de la valeur stationnaire. Qualitativement, le processus d’émis-
sion stimulé vide rapidement le niveau haut de la transition laser, aboutissant & une im-
pulsion laser bréve puis & un arrét de 'oscillation laser. Le pompage peut alors rétablir
au bout d'un certain temps l'inversion de population, et le laser redémarre : on obtient
naturellement un train d’impulsion.

Ces oscillations ne sont pas complétement amorties & la fin des 200 us de 'impulsion de
pompe.

— Lorsque le cristal doubleur est installé dans la cavité, il introduit des pertes non-linéaire
proportionnelles au carré de 'intensité qui modifient complétement les équation d’évo-
lutions du laser. Les impulsions de relaxations 4 1064 nm sont amorties beaucoup plus
rapidement. Ceci provoque une émission laser & 532 nm qui tend vers un régime quasi-
stationnaire pendant la durée du pompage. Le régime stationnaire n’est cependant pas
parfaitement atteint a la fin de 'impulsion. L’émission résiduelle & 1064 nm émergeant
du miroir de couplage au maximum de la puissance de sortie du laser montre alors un
profil similaire, mais dont les oscillations de relaxation (au début de I"impulsion) sont plus

amorties que pour 'impulsion 4 532 nm.
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La puissance de sortie maximale obtenue pour un courant de diode de 76 A et un miroir de
couplage optimum de réflectivité 90,5% est de 60 W & 1064 nm et 30 W 4 532 nm.

Le caractére gaussien du faisceau a été analysé en mesurant 1’étendue des sections verticales
et horizontales de la distribution spatiale en intensité en plusieurs points le long de I'axe de
propagation aprés le passage dans une lentille convergente. Cette étude a été réalisée aussi bien
pour le faisceau & la fréquence doublée que pour le faisceau 3 la fréquence fondamentale. A titre
d’exemple, la figure 3.7 présente I'ajustement du facteur M2 de la section horizontale le long de

’axe de propagation pour la fréquence doublée ainsi que le schéma de la mesure.

Lentille f=19 cm Mesure du waist du YAG doublé
- 08 Vaiue Errar T
/ wo 0,073272 | 0,0042955
07 [ w 1.099 |  0,062675 G
,. 190,21 0,85647
08 - R 0,9298 NA -

\ 4

N

rant d¢ diode 7
76 A& |
N
Plans de mesure \ 0 1 ! 1 i 1
de la section . 0 100 200 300 400 500 600

z (mm)

FIG. 3.7: Exemple de mesure du facteur M? pour le YAG doublé

Le faisceau doublé présente une bonne cohérence spatiale, avec un waist de 500 pm, et un
facteur M2 moyen d’environ 1,1. Le faisceau fondamental est moins satisfaisant puisqu’il présente
un waist de 900 um et un facteur M? moyen d’environ 1,8, mais ce n’est pas a priori le faisceau
utile.

L’article ci-joint présente également ’allure des fronts d’onde & 532 nm et 1064 nm, lesquels
présentent un astigmatisme résiduel faible (respectivement 0,043 pym et 0,1 pm). Ils ont été
enregistrés avec ’analyseur de front d’onde HASO-32 commercialisé par la société Imagine Op-
tique dont le principe repose sur 'utilisation d’une matrice de micro-lentilles (32x32). Bien que
cet appareil nous ait permi d’effectuer ces enregistrements, il se révéle trés peu pratique pour
notre usage. L’adéquation entre ce qu'il est sensé mesurer (les faisceaux laser) et la dynamique
des détecteurs est trés mauvaise. Ces derniers sont trop sensibles pour les flux lasers qu’il faut
diviser par un facteur 10% & 10* pour ne pas saturer I’appareil. Il est évident que 1'utilisation
de densités optiques pour obtenir les bons flux est susceptible d’introduire des déformations de

front d’onde qui font perdre tout son sens a la mesure si leur qualité optique n’est pas excellente.
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En particulier, il est impossible avec une si faible dynamique d’analyser les faisceaux en temps
réel, ce qui aurait permi d’effectuer des réglages de cavité en diagnostiquant la propreté du front
d’onde. En fin de compte, ’outil pour analyser au mieux en temps réel la cohérence spatiale
d’un laser n’existe pas encore.

La grande stabilité de 'intensité du faisceau & 532 nm est également trés satisfaisante, car
elle permet de penser que cette source laser serait d’une grande efficacité pour pomper un OPO,

ce qui a été envisagé pour compléter le domaine de longueurs d’onde accessibles avec la source
Sa : Ti.

Enfin, nous avons observé un déplacement de la fréquence d’émission centrale du laser pen-
dant la durée de I'impulsion (”chirp”). Ce point précis fait particulierement 1’objet de Particle
joint & cette thése. La section suivante se contente de rappeler succintement le principe de la
mesure et les résultats obtenus.

3.3.4 Etude du déplacement de la fréquence d’émission au cours de I’impul-
sion

Cet oscillateur laser présente un fonctionnement tout & fait satisfaisant en terme de puissance
de sortie et de qualité spatiale du faisceau. Etant destiné 3 pomper 4 532 nm une cavité Sa : Ti,
ses qualités spectrales ne sont en principe pas limitatives. Néanmoins, comme je 1’ai dit quelques
lignes plus haut, 'idée de départ était de concevoir aussi cette source comme une alternative au
pompage d’un laser OPO pour lequel les caractéristiques spectrales deviennent particuliérement
importante. Dans le but de confirmer I’éventualité d’une telle utilisation, nous avons réalisé
I'analyse du déplacement en fréquence du mode principal pendant la durée de I’impulsion. A
cette fin, une méthode d’analyse simple et attrayante a été imaginée et mise en oeuvre. Il s’agit
d’analyser la déformation du profil de 'impulsion laser induite par le passage dans un Fabry-
Perot extérieur fixe et de le comparer avec I'impulsion initiale. Nous avons donc séparé le faisceau
laser en deux bras 4 I’aide d’une lame séparatrice, 'un des bras servant de faisceau de référence,
Pautre étant envoyé dans le Fabry-Perot d’analyse. Il s’agit d’un Fabry-Perot sphérique (FPS)
confocal fixe dont le schéma est donné sur la figure 3.8.

Sa fonction de transmission peut s’écrire,

T(v) = . (3.1)

2 2,27r1/
1—|—<;F) sin Ay
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F1G. 3.8: Fabry-Perot sphérique confocal

ot Av = — est Vintervalle spectral libre (intervalle entre ordres) du FPS de longueur d, ou
v est la fréquence du faisceau analysé, ¢ la célérité de la lumiere et F' est la finesse du FPS :
F= L (6v est la largeur & mi-hauteur des pics de transmission).

Ce‘rf{ce fonction de transmission est une fonction d’Airy (voir fig. 3.9) proche de celle d’un
Fabry-Perot plan, mais modifiée par le fait que les rayons lumineux suceptibles d’interférer
émergent du FPS aprés avoir effectué deux aller-retours dans la cavité au lieu d’un seul pour le
Fabry-Perot plan.

L’un des miroir du FPS est monté sur une céramique piezo-électrique qui permet de changer
la longueur de 1’étalon et de décaler consécutivement la position des pics d’Airy. Néanmoins,

lors de la mesure, la longueur du FPS reste fixe; une tension constante y est donc appliquée.

Lorsqu’on envoie 'impulsion sur le FPS fixe, en raison de la dérive en fréquence du laser,
la transmission 7'(v) évolue au cours du temps et 'impulsion transmise est donc déformée. En
d’autre termes, la transmission instantanée n’est pas la méme au début et & la fin de I'impulsion.
La déformation est d’autant plus visible que la pente de la fonction de transmission est grande
dans le domaine spectral parcouru lors de la dérive. En particulier, une méme dérive faible peut
étre visible si elle est enregistrée sur une partie pentue de la courbe d’Airy, et invisible si elle
est enregistrée au sommet de celle-ci. La sensibilité de la mesure est donc mauvaise au sommet
de la courbe d’Airy.

Pratiquement, on enregistre 4 ’aide de deux détecteurs rapides absoluments identiques I’im-
pulsion transmise I(¢) et I'impulsion de référence Io(¢) dont le rapport donne la transmission
T'(t) du FPS au cours du temps. Pour pouvoir comparer cette transmission 7T'(¢) & la fonction

d’Airy T'(v), il faut la normaliser. Deux situations se présentent alors :

— Si la dérive en fréquence est suffisament grande, elle peut parcourir le sommet de la courbe
d’Airy pendant la durée de 'impulsion sans que la déformation devienne invisible. La nor-
malisation se fait alors aisément en divisant T'(t) & chaque instant par sa valeur maximum.

C’est le cas pour la cavité Sa : Ti maitre que nous présentons plus loin.

— Si la dérive en fréquence est trop petite pour étre encore visible lorsqu’elle parcourt le
sommet de la courbe d’Airy, il faut réaliser séparément un enregistrement au sommet de la
courbe d’Airy pour déterminer spécifiquement le facteur de normalisation. Il faut ensuite
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I’appliquer & la mesure de la dérive qui, elle, est faite sur la partie pentue de la fonction
de transmission. C’est le cas pour le Nd : YAG quasi-continu.

Pour obtenir 'amplitude de la dérive en fréquence, il suffit alors de tracer numériquement &
partir des enregistrements,

L O (3.2)

Avrsr, . 1| 7
oF \| Ty (&)

v(t)= —— s

ou Ty (t) est la transmission du FPS normalisée pour l'impulsion analysée. Nous faisons
remarquer que la connaissance des paramétres du FPS utilisé sont critiques, or il n'a pas été
possible & ces longueurs d’onde (532 nm et 1064 nm) de les déterminer expérimentalement avec
une grande précision. Tous les calculs ont donc été ici menés 4 partir de la simple mesure de la
transmission des miroirs du FPS.

L’amortissement des oscillations de relaxation étant meilleur pour les impulsions résiduelles
& 1064 nm, elles sont plus indiquées pour réaliser cette étude. Nous avons néanmoins réalisé
'analyse aux deux longueurs d’onde 532 nm et 1064 nm, afin de comparer les résultats obtenus
et de valider la méthode. Les résultats montrent une dérive linéaire trés reproductible de 5,4 +
1,2 MHz pour Pimpulsion de 150 us & 1064 nm lorsque le courant des diodes est de 65 A; la
dérive sur le faisceau & 532 nm est le double, ce qui est cohérent avec le processus de doublage.

Remarquons que ceci donne une mesure relative et non-absolue de la dérive en fréquence.
D’autre part, du fait de la racine carrée dans v (t), le sens de la dérive ne peut &tre extrait
directement. Pour le connaitre, nous avons effectué une mesure indirecte en utilisant la céramique
d’un des miroirs de cavité. En y appliquant une gamme de tensions croissante, nous avons vérifié
que la céramique se dilatait, augmentant du méme coup la fréquence du laser. Nous avons
donc visualisé la déformation de 'impulsion transmise par le FPS au repos pour des fréquences
croissantes. Pour une fréquence de départ de "impulsion inférieure & la fréquence du maximum
de la fonction d’Airy du FPS, la déformation diminue la pente de l'impulsion, en revanche elle
l’augmente pour une fréquence de départ supérieure (voir fig. 3.9). Ceci prouve que la dérive de
fréquence se fait vers les petites valeurs de v, c’est & dire que la fréquence diminue au cours de
I'impulsion.

Nous avons pu faire une étude systématique de cette dérive en fonction du courant des diodes
de pompage et mettre ces résultats expérimentaux en regard d’un modéle évaluant le changement
d’indice du milieu amplificateur dii aux effets thermiques dans le barreau (voir article 1).

Pour finir nous avons également compensé la dérive en fréquence au cours de I'impulsion en
appliquant une rampe de tension adéquate sur la céramique du miroir de cavité. Ceci est rendu
possible grace a la linéarité de la dérive. Nous avons ainsi obtenu une stabilité en fréquence
inférieure au MHz.

79



Reéférence

Référence

. Transmis
Transmis

d L1} 109 150 0 260 d ] 10g 150 09 250

Tamps (us) Temps (us)

d

dv

Transmission
du FPS
(fonction d’Airy)

Ay

Vo
F1G. 3.9: Détermination du sens de la dérive en fréquence

Cette méthode d’analyse des dérives en fréquences est limitée en précision & environ 1 MHz.
Les facteurs limitant la méthode dans la gamme temporelle qui nous intéresse sont d’ordre
accoustiques (vibrations qui modifient la longueur optique du FPS d’analyse) et électriques
(fluctuations de la tension d’alimentation de la céramique).

En conclusion, cette source posséde, aprés correction du déplacement en fréquence, de grande
qualité spectrales, énergétiques et spatiales. Il s’ensuit qu’elle ferait une excellente pompe pour
un oscillateur paramétrique optique qui nécessite ce type de caractéristiques pour conduire & un

fonctionnement monomode stable.

3.3.5 Article 1
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Transient Frequency Shift in a Single-Mode
Quasi-Continuous Diode-Pumped Nd : YAG Laser

Louis Cabaret, josselin Philip, and Pierre Camus

Abstract—The transient frequency shift of a quasi-continnous
single-mode frequency-doubled diode-pumped Nd:YAG ring
laser has been measured using a confocal spherical Fabry—Perot.
At a rate of 50 Hz, a quasi-linear shift of 5.4 MHz at the funda-
mental 1.06-,sm wavelength has been measured during the 150-ps
laser pulse duration. The doubled frequeney, which is obtained
by an intracavity LBO crystal, shows also a similar but doubled
linear shift. This observed frequency shift is interprsted as due to
thermal effects in the rod and fits well a modeling of the pulsed
laser diode pumping. Introducing intracavity compensation, a
piezoceramic transducer mounted cavity mirror, has limited the
observed shift to less than +1 MHz. Such a quasi-continuous
Nd : YAG single-mode and frequency stabilized device should be a
very suitable single-mode laser source to pump optical parametric
oscillator systems.

Index Terms—Frequency measurements, laser stability,
Neodymium YAG lasers, pulse analysis, ring lasers, thermooptic
effects, transient response.

1. INTRODUCTION

UASI-CONTINUOUS operation of a diode-pumped laser
Q may have multiple applications and is sometimes more at-

tractive than the purely continuous regime if high power
and good beam quality are required simultaneously. The quasi-
continuous mode cannot be used in all cases, but only those situ-
ations such as coherent LIDAR, and pumping oscillators for in-
Jection seeding in which pulsed operation is useful. Except in the
particular case of pumping single-mode optical parametric os-
cillators, pumping sources do not require a high degree of tem-
poral coherence, although spatial coherence is generally prefer-
able. On the other hand, laser sources that require spectral purity
and stability are not easily obtained using a quasi-continuous
pumping, owing to the transient nature of the pulsed laser emis-
sion. Moreover, an important challenge in the present analysis
is the evaluation and measurements of the various physical phe-
nomena that can affect the frequency stability of the laser during
its emitting period:

The main effects that are visible when pumping a solid-state
laser medium are spatial optical perturbations that can affect
the stability range of a laser cavity (and ultimately the beam
quality), resulting from temporal evolution of the amplitude and
phase of the laser beam. During the transient buildup of the laser
oscillation, a great number of parameters vary simultaneously,
including pumping rate, gain, intensity, cavity parameters, and
frequency, and a complete description of the spatial and tem-
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Fig. 1. Scheme of the quasi-CW intracavity frequency doubled Nd : YAG ring
laser. ‘

poral evolution of the laser beam characteristics is quite diffi-
cult. For this reason, most of the theoretical and experimental
investigations concern either spatial optical effects of pumping
(mainly thermal lenses [1] and other more or less mixed wave-
front distortions) or temporal evolution of the emitted intensity
(pulse shape or fluctuations). Such an evaluation is rarely done
in the frequency domain because the shift amplitude must be
measured during a single pulse of limited duration [2], [3].

In this paper, we present first the characteristics of our home
made diode pumped frequency doubled Nd: YAG ring laser.
Second, we describe an accurate and simple method for mea-
suring the transient frequency shift of its single mode laser emis-
sion, and, finally, we give an interpretation for the observed fre-
quency shift.

II. QuAsI-CoNTINUOUS DIODE PUMPED Nd : YAG RING
LASER CHARACTERISTICS

The laser configuration is shown in Fig. 1. The ring cavity is
designed with a standard X geometry [4]. For single longitu-
dinal mode measurements, a 3-mm SiO; Fabry—Perot étalon is
inserted in the collimated arm. Unidirectional operation is ob-
tained using an optical diode. A rhomb prism is used to cor-
rect the astigmatism introduced by the spherical mirrors. The
pumping source consists of two three-bars stacked diode ar-
rays with a total power of 360 W. Between the diodes and the
Nd : YAG medium a simple direct transverse coupling scheme
with no line focus or cavity has been adopted [5], [6]. The uni-
formity of the deposited energy is increased using a half-cylin-
drical rod (2.2 mm radius, 25 mm long, D-shaped cross sec-
tion). The rear plane face of the half-cylinder is R., coated
at A = 808.nm, and the barre] is fine grounded to eliminate
possible parasitic oscillations. The end faces are AR coated at
1064 nm and are orthogonal to the cylinder axis. Heat generated

0018-9197/00$10.00 © 2000 [EEE
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Fig.2. (a) Transient free running aser emission pulse at | 064 nm without the intracaviry doubling crystal / = 50 A. (b) Transient laser emission pulse at 532 nm:
I = 65 A. (c) Residual laser emission pulse at 1064 nm with the phase-matched intracavity doubling crystal: I = 65 A.

in the rod is removed by a copper heat sink in contact with the
rear face of the rod.

A doubling crystal can be inserted in the beam waist between
two concave mirrors (100 mm radius of curvature). In this ex-
periment, a type I, 10-mm-long LBO crystal is used in the non-
critical configuration (# = 90°, ¢ = 0°) at a temperature of
around 148 °C. KTP has been tried as well, but it quickly failed
due to surface damage. The crystals are from Casix China and
are dual-band AR-coated for 1064 and 532 nm. The beam at 532
nm is first reflected by the concave mirror M7 and then extracted
through the plane dichroic mirror Ms in a collimated form.

With this design, two classical kinds of temporal behavior are
observed. The first one, without the intracavity doubling crystal,
produces free running laser emission at 1064 nm initiated by
high contrast relaxation oscillations, which can be seen in Fig.
2(a). These oscillations are not completely damped at the end
of the 200-us pumping pulse. The second, recorded with the
intracavity doubling crystal, leads to a quick damping of the

- oscillations at 1064 nm and to subsequent 532-nm steady-state

laser emission [see Fig. 2(b)]. In these conditions, the residual
1064-nm emission at the maximum output R, mirror reflectivity
for this wavelength shows a time profile [see Fig. 2(¢)] very sim-
ilar to that for 532 nm. However, the oscillations at the beginning
of the 1064-nm transient pulse, which are somewhat smoother,
make them suitable for frequency shift measurement. The high
stability of the beam intensity at 532 nm makes it also very at-
tractive for quasi-continuous applications such as pumping and
optical parametric oscillator (OPO) injection.

The maximum peak power values obtained at a diode current
of 76 A are 60 W at 1064 nm for an optimum ouiput coupler
reflectivity B, = 90.5% and 30 W at 532 nm.

The spatial properties were evaluated at 1064 nm without the
intracavity crystal, first by measuring the transverse beam di-
mensions in various planes along its propagation through the
focus of a convergent lens and, second, by analyzing the struc-
ture of the laser wave with the HASO 32 wavefront optical ana-
lyzer from Imagine Optic France. In each piane, the beam pro-
file was obtained by moving a 35-um hole in the z and ¥ di-
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Fig. 3.

rections, respectively, horizontal and vertical. At a diode cur-
rent intensity of 75 A and with B, = 94.6%, we obtain at
1064 nm the following waist radius (Imax/€?) in the output
plane: wox = 0.83 + 0.04 mm with M2 = 1.97 & 0.03 and
Woy = 0.87 £ 0.07 mm with M? = 1.64£0.04. The trans-
verse intracavity beam dimensions are then smaller than that
of the transverse pumped region. The wavefront analysis of the
1064 nm beam shows in Fig. 3 a peak-to-valley distortion of 0.1
wm-corresponding to an rms vaiue of 0.02 pm. This distortion is
attributed to a residual astigmatism resulting from a nonperfect
compensation in the focused arm of the cavity.

Similar spatial beam measurements have been performed
at 532 nm, and we obtain wex = 0.48 + 0.11 mm with
M2 = 1.07£0.02 and woy = 0.51%0.13 mm with
M = 1.065=+0.02. The wavefront analysis is given in Fig.
4 for a diede current intensity of 50 A. It shows similarly
a residual astigmatism with a slighily better peak-to-valley
distortion of 0.043 pm, which corresponds to an rms value of
0.01 pm.

III. PRINCIPLE OF FREQUENCY SHIFT MEASUREMENT

The small frequency shift, in the range 1-100 MHz, occuring
during a 150-us laser pulse can be measured with the aid of a

Wavefront distortion of the iaser beam at 1064 nm: [ = 75 A, R, = 94.6%.

confocal spherical Fabry—Perot (FP) étalon. The “finesse” for-
mula obtained from the transmission Airy curve of a confocal
spherical FP of thickness d and mirror reflectivity R differs
slightly from that for a plane FP. It can be expressed as

I= L

T 14 sin® ¢/2
where
2 ;
27
’”LZ[_]_-:._RZ—)? and (/)2 Y X 4d.
The “finesse” factor is then
Avpsg T 1 T .
=—= — R thR~1
Svep arcsin (1 = Rz\ L= "
<A s . 2R /‘

where Avpgr = c/4d is the free speciral range (FSR) of the
confocal spherical FP and évpp is the full-width at half-max-
imum (FWHM) of the Airy peak. By varying the thickness d
with a piezoceramic transducer (PZT) mounted on a mirror, one
can adjust the frequency transmission peaks of the spherical FP
relative to the laser frequency. When the FP is at rest, if the laser
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Fig. 4. Wavefront distortion of the Jaser beam at 532 nm: 7 = 50 A,

frequency varies during the transient laser pulse of initial inten-
sity Iy(t), this variation is detected by measuring the intensity
change of the transmitted Fabry—Perot pulse (1) close to a max-
imum peak transmission. The best sensitivity is obtained if the
mean laser frequency is adjusted near a high slope point, i.e., on
the Airy curve edge. Under these conditions, the instantaneous
frequency »(¢) with respect to the frequency voy at the max-
imurmn peak transmission of the order £ is refated to the measured
transmitied intensity f(¢) by

, Avpsp .o
v(t) — vop, = ——— Arc sin 57

“

Since the laser intensity Io(¢) 1s not constant from the begin-
ning to the end of the pulse [see Fig. 2(b) and {c¢})], a poini-to-
point normalization is required during the pulse duration. Un-
fortunately, a simultaneous analysis of j(¢)—the instantaneous
transmission at the maximum of the Airy peak—and I (%) is not
possible. Only, a precise evaluation of a linear attenuation factor
n of the FP allows us to refate the incident pulse intensity [ (t),
which can be pariially recorded before the FP with the trans-
mitted shape fp(2) at the maximum Airy peak ransmission. The
factor 1) actually contains not only the maximum peak transmis-
sion of the FP but also delectivity, gain, and geometrical param-
eters that can affect the linearity. Consequently, great care must
be taken o reduce all the sources of nonlinear behavior along
the detection chain, including:

1) saturation of the detectors;

2) nonidentical rise times of the detectors; and

3) bad centering of the beam in the middle of the detector

area.
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Fig. 5. Inilial transient L,o(#) emission pulse at (064 nm before the FP (upper
trace) and transmitted transient I (t) emission pulse after the FP (lower trace).
(a) For a trequency smaller than the maximum transmitted frequency w, of the
FP. (b) For a frequency larger than the maxiroum transmitted frequency 1 of
the FP,

Once the linearity is checked on two identical detectors, a
perfect simultaneous superposition of the Z;o(¢) and I(#) pulse
shapes, respectively, picked before and after the FP can be ob-
tained by adjusting the voltage on the PZT mounted FP mirror.
However, this is true only at the maximum transmission peak
where no deformation of the transmitted puise shape occurs
{slope is zero), with the condition rhat the frequency shift is
much smaller than dv. Thus, we are able to measure the con-
stant proportionality factor

Lio(t)

e

‘When the maximum transmission of the spherical FP is ad-
justed to the mean laser frequency ai one of the high slope edges
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Fig. 6. Scheme of the set up used to measure simultaneously the frequency shifts of the guasi-CW transient puises at A = 1064 nm and 332 nm.

of the Airy peak, any pulse shape distortion indicates the pres-
ence of a frequency shift. Knowing the position on the edge
relative to the increasing frequency gives the sign of this shift.
For example, the FP transmitted puise shape I(¢) is distorted in
Fig. 5(a) (lower trace) with a higher slope than the incident orig-
inal pulse shape L;o(#) on the front edge (upper trace), which
means that we have a negative shift and in Fig. 5(b) with a
smaller slope on the back edge, leading to a positive shift.

Finally, the temporal frequency shift of the laser during the
transient pulse is given by the average of the different slopes
extracted from the above procedure.

The frequency shift excursion, which can be measured by this
method, extends from about 1 MHz to several gigahertz. The
analysis can be achieved during the major part of the pulse, for
instance, from 10 to 150 us after the beginning of the pulse
in our case, and is essentially limited in the early part of the
pulse by the bandwidth of our detectors. Obviously, an exact
analysis is impossible during the earlier relaxation oscillations
at the beginning of the transient quasi-continuous pulse.

IV. ACCURATE DETERMINATION OF THE TRANSIENT
FREQUENCY SHIFT OF THE PULSED LASER EMISSION

All the frequency measurements at 1064 nm have been made
with the intracavity doubling crystal and by using the funda-
mental beam losses through the output dichroic mirror M. It is
quite obvious that the strong relaxation behavior of the free run-
ning laser emission without the intracavity doubling crystal [see
again Fig. 2(a)] makes the FP method unusabie. The spherical
FP and detector arrangement for simultaneous measurements at
1064 and 532 nm is given in Fig. 6. It consists for the funda-
mental beam of a confocal spherical FP interferometer, which
has a thickness d = 10 cm, corresponding to a 750-MHz mode
separation. Its length is matched by applying a voltage to the
PZT ceramic mounted FP mirror to obtain an approximate co-
incidence between resonant modes of laser and FP cavities and
can be considered 1o be constant during the 150-us laser pulse
duradon. Its “finesse” of F' = 23.8 is fully characterized at the
1064-nm laser waveiength, and the transmission peak (FWHM)

at 31.5 MHz is well matched to the laser mode frequency ex-
cursion. It has been first determined by measuring the transmis-
sion of one mirror to be T"= 6.37% at the fundamental wave-
length. Moreover, the transmission Airy curve which has been
recorded by using another available tunable single-mode contin-
uous-wave (CW) laser, fits pertectly the Airy curve calcuiated
with the above measured finesse value. indicating that excellent
beam matching is realized inside the FP. Fast inGaAs photode-
tectors are used for the fundamental wavelengih.

As described above, the FP transmission curve I (1) contains
the frequency shift of our quasi-CW MNd : YAG laser so that the
normalized intensity variation can be directly related io the {re-
quency shift via a simple deconvolution process.

A number of measurements were made at different positions
of the mean laser frequency with respect to the FP peak center.
As can be seen in Fig. 7(a); the evolution of the calculated fre-
quency, using (1), shows areproducible linear slope. However, a
pulse-to-pulse dispersion is evident and is attributed o low-fre-
quency residual perturbations (mechanical or acoustical) acting
on the laser cavity and/or on the FP analyzer during the pulse
itself. Taking several measurements, we obtained an average of
the different slopes, which gives the following linear frequency
shift observed per unit of time for the 1064-nm fundarnental
wavelength and a pumping diode current of 65 A

Av/At = 0.036 £ 0.008 MHz/ us.

Another way to verify the validity of the analysis method 15 to
realize a similar experiment at the doubled frequency, A = 532
nm, without changing the cavity parameters, bul only the FP an-
alyzer and the photodetectors. At this waveiength, we have no
wnable single-mode taser source to trace the actual Airy trans-
mission curve. However, due to the excellent correspondence
between the experimental and calculated Airy curves obtained
at 1064 nm from the measured finesse value, only the mirror
reflectivity was measured. At the second harmonuic, the shift is
directly controlled by the shift at the fundamental wavelength:
and must be exactly a factor of two higher. The average of the
different siopes reported on the Fig, 7(b) gives the foilowing
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Fig. 7. Frequency shifts of the transient quasi-CW single-mode laser pulse using ditferent starting points on the Airy peak edge of the FP. (a) A = 1G4 nm. (b)

A = 532 nm. Linear futed slopes are indicated close to each trace.

linear frequency shift observed per unit of time at 332 nm:
Av /At = 0.061 & 0.008 MHz/ us.

This is in agreement, to within experimental error, with the mea-
surements at 1064 nm.

So. for the 150- 48 puise duration and a typical pumping diode
current of 65 A, the linear shift of the single-mode Jaser fre-
quency observed at 1064 nm 15

Ay =544 1.2 MHz

A systematic study of the fitted slopes Ar/Ad at 1064 nm has
been performed versus {, the pumping diode current. From the
measured points reported on Fig. 8, we have extracted a linear
fitted equation Ap /At = (0.08261 — 1.79) MHz/100 us where
I is expressed in A,

The result is that quasi-linear frequency shifts of 2-8 MHz
have been measured at 1064 nm for pumping dicde currents
from 50 to 70 A.

The interpreiation of these results using a theoretical model
developed below shows thal ransient healing of ihe laser
medium by the absorbed pumping light is responsible lor the
ohserved linear frequency shift of our quasi-CW single-mode
Nd: YAG laser.

Y. THEORETICAL ANALYSIS OF THE FREQUENCY
SHIFT OBSERVED

In this kind of long pulse laser, intensities are not high enough
to produce 2 significant frequency shift due to the contribution
of the nonlinear part of the refractive index. On the other hand.
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except during the first relaxation oscillations, the population in-
version is quite stable during laser emission and there is no in-
version-dependent change of the refractive index. Such an ef-
fect was observed and explained in early ruby laser experiments
[7] 1n which large inversion variations occur during the giani
puise emission, producing rapid frequency shifts. on the order
of | MHz per nanosecond. On the contrary, for our experimental
conditions, thermal variation of the linear refraction index is or-
ders of magnitude larger, even with little temperature gradients,
and is responsible for the frequency shift observed. Once again,
this thermal etfect has been investigated early in a long-puise,
high-energy ruby laser by employing an interferometric analysis
method [8].

A. One-Dimensional Model in the Thermal Steadyv-State
Regime

Our frequency analysis is done when the thermal steady state
of the rod is reached. Under these conditions, there is an equi-
librium between the energy deposited in the medium by the
pumping beam and the energy extracted by the cooling appa-
ratus. Consequently, the temperature oscillates around a con-
stant mean value, which is given, in the center of a homoge-
neously pumped and cooled rod of radius 7, by the relation

T(0) = Tr + Q(r5 /4K + rq/2h) 2)

where

Tr  temperature of the cooling fluid;

) heat dissipated per unit volume inside the rod;

K thermal conductivity ot the laser medium;

h surface heat transfer coefficient.
The first term between the brackets is the heai transfer contribu-
tion of the rod material, and the second term is the contribution
of the exchange surface. At this equilibrium, the temperature
increases during pumping and decreases by the same amount
during cooling, with a time ratio given by

T = At, B, . (3)

where Aty is the length of the pumping pulse and By is the
repetition rate of the laser.

Without heat extraction, the temperature rise at a point of the
laser rod is simply obtained, for a constant pump heating power
density Py of duration A, from the relation

AT = Q/ey = (Py/ey) Aty (4)

where ¢ is the specific heat capacity of the laser material and
its mass density. In our particular case, the pumping pulse du-
ration At,, is about 200 us and the repetition rate By, is 50 Hz,
which gives a time ratio of only 1%. Therefore, we can consider
that the temperature rise during the pumping pulse is quite in-
sensitive to heat extraction [9], [14] and that its value is given to
a good approximation by the iinear relation (4). This conclusion
also shows that, in order to extract the value of AT, itis not nec-
essary to know the cooling parameters of the exchange surface
(heat transfer coefficient and geometry) but only the heat dissi-
pated per unit volume. Cooling parameters are often difficult to
measure or to evaluaie [10] if the rod has a nonciassical shape,
as is the case here.
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What we have to measure 1s a frequency shift of the longit-
dinai mode of the laser during its emission, due o a variation
of the cavity optical length L. The ring cavity length can be ex-
pressed by the sum of two terms

L =1Lg+mnl, 5)

where n and [, are, respectively, the refractive index and the
length of the pumped region at the steady-state temperature, and
Ly 1s the remaining optical length not affecied by the pumping.
Here, the heat energy deposition is supposed (o be homogeneous
in the whole volume of the beam inside the laser medium. If we
assume the other cavity parameters to be perfectly stable during
the analysis, the variation of the cavity length is

dL = dLg + d(nl,). {6)

Temperature variations affect simultaneously the refractive
index and the length of the amplifying medium. Since the
geometric cavity length is constant, the increase of the length
l,, corresponds to an equivalent decrease of Ly, and finally

AL = L[(An/AT), + (n — L)a]AT N

where (An/AT), is the thermal variation sefractive index co-
efficient and o is the thermal expansion coefficient. The associ-
ated frequency shift Av, for a ring cavity, obeys the relationship

Av=wv ALJL. (83

Combining the linear relation (4) with (7) and {8), the temporal
variation of the laser frequency can be estimated from the foi-
lowing expression:

Ap/ii = Bfey-v/L- L Aa/AT), + (n— La] (%)

with (&n/AT),, =7.3-107%°Cland o = 6.9 10=8°C— L

The main difficulty in comparing the experimental and theo-
resical values of Ay /A¢ comes from the actual estimation of the
average heaung power density £, inside the excited volume. In
[5], we find the description of a similar D-shape pumping de-
sign. One can see, from the fluorescence pattern, that an almost
homogeneous region exists in the central part of the rod, cor-
responding to the beam position and. in our case, (o the trans-
verse beam diameter. The thermal power density P, deposiied
inside the laser mode volume cannot be measured directly. The
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Fig. 9. Pumping power at the threshold versus the output coupling mirror reflectivity, of A7, (FC curve).

most accuraie evaluation of this parameter can be probably ob-
tained by fitting the output power characteristics to the results of
a numerical calculation, knowing all the other cavity and beam
pararneters. Our calculation employs standard one-dimensional
coupled differential rate equations for the time rate of change of
the population inversion density and the internal photon density
in the cavity [11].

B. Determination of the Deposited Thermal Power Densiry
Inside the Laser Mode Volume

Without the intracavity doubling crystal, one-pass losses
have been estimated at A = 1064 nm using the Findlay—Clay
(FC) method [12]. This method implicitly assumes that the
laser medium is homogeneously pumped and that the laser
beam fully occupies the rod. Under these conditions, — In R,
1s a linear function of the pumping power at threshold £yy,. The
value of the cavity fosses is then given by the extrapolation io
zero of Fiy. Our experimental points are reported in Fig. 9,
where we see that the relation between — In R, and Py, is ap-
proximately linear if we exclude the two points corresponding
to the lowest I, values. For-the highest threshold values, this
small distortion can be attributed to a more critical alignment
of the cavity, which may have changed the experimental condi-
tions. If we ignore these two points, the extrapolated value of
the losses is then near 9.1%. This rather high value, due mainly
to diffraction losses, is the resuit of a tradeoff in order to favor
the TEMgy mode without sacrificing output power.

To carry out the numerical calculation, one also needs to know
the lager beam area. So, we have measured the beam size for var-
ious coupling mirror reflectiviting and pumping diode currents
with a well-characterized focusing lens. The corresponding cai-
culated beam inside the laser medium exhibits a variation of its

diameter, which explains the observed dependence of the output
power versus the diode current intensity plotted in Fig. (0.

As an example, the best fit of the calculation to the ex-
perimental points is obtained for a value of 2.5 kW-cm ™ of
pumping power density at a 65-A diode current. Hence, if
we apply the factor of 0.4 [13], which represents the ratio of
pumping power deposited as heat in the Nd : YAG rod, we get
a value of 1 kW-cm™3 for P,. The P, values for each current
intensity are found and introduced in (9) to get the calculated
Av/At dependence reported in Fig. 8 (dashed curve). The
good correspondence between the experimental points and the
calculated linear curve confirms the above assumption about
the thermal origin of the linear frequency shift observed in our
Nd: YAG laser.

VI, COMPENSATION OF THE FREQUENCY SHIFT

One of the ring cavity mirrors is mounted on a PZT ceramic
for tuning purposes (see Fig. 1). Since the frequency shift has
a linear and reproducible dependence, it can be corrected very
well by applying a linear voltage ramp to the ceramic. The cavity
length vartation can be evaluated with the aid of (6) and (7). For
atotal shift of 5 MHz, the corresponding length variation is only
13 nm, which is corrected by a 100-mV ampiitude voltage ramp
applied to our iow voltage ceramic. There is a generally satisfac-
tory compensation, which can be seenin Fig. 11, where the mea-
sured frequency shift with the FP method is near zero. However,
atinging effect persists at the beginning of the pulse, ieading to
overshoots of =1 MHz. Such a ringing effect is the residual of
a mechanical resonance appearing just after the ramp starting
even at a very low voltage level. It could probably be eliminated
by increasing the delay between the ramp starting and the laser
pulse. In any case, by the use of intracavity compensalion, we
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can limit the shift to {ess than £ 1 MHz doring the larger part of

the transient laser.

In this paper, we have described the performance of 2
single-mode diode pumped quasi-CW Nd:YAG laser. The

VII. CONCLUSIONS

linear frequency shift that occurs during the puise emission has
been attributed io thermal effects introduced by the dissipation

of the absorbed pumping lighi in the amplified medium. A

measurement method, based on the- transmission analysis

through a confocal spherical FP étalon, has been smploved.

and the resuits obtained agree with the evaluation of the
effective pumping power density. Great care must-be taken 0



eliminate ail sources of nonlinear behavior in the detection
system. Similar experiments at the fundamental and doubled
wavelength give coherent results and confirm the validity of
the method. In our experimental conditions, mechanical and
acoustical vibrations limit the sensitivity of the method to
about {-MHz shift amplifude. A partial compensation of the
shift has been done using a PZT mounted cavity mirror, giving
the possibility of fully stabilizing the iaser emission to better
than 1 MHz. This performance, which is obviously not encugh
for metrology applications, is more than adequate for most
specetroscopic lager devices. Further investigations will include
the extension of the frequency analysis method to larger shifis
and to other types of laser cavities or materials.

One of the most promising applications of a quasi-CW stable
and high peak power single-mode laser source is the possibility
of pumping a singly resonant optical parametric oscillator
with a simple-low average power system. Furthermore, such
a single-mode laser design would have a large tuning range,
a stable high-resolution emission line, and a fine tuning
capability. It would be particularly useful for injection locking
pulsed cavities for high-resolution spectroscopy.
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3.4 Injecteur saphir-titane

Le deuxiéme élément développé dans le cadre de cette source est lui aussi quasi achevé. Il
s’agit de l'injecteur Sa : Ti maitre. Il est destiné & injecter la cavité Sa : Ti de puissance qui
vient derriére dans le montage. Son fonctionnement est plus olt moins piloté par ’élément Nd :
YAG présenté précédemment. En particulier, il fonctionne également en mode quasi-continu.
Les caractéristiques demandant un effort particulier sont 1& aussi la qualité spatiale du mode
d’une part, et la qualité spectrale de 1’émission d’autre part (finesse et stabilité).

Une présentation rapide du Sa : Ti malitre est réalisée dans la suite immeédiate. L’article
rédigé par notre équipe [16] portant sur 1’asservissement spécifique de cet élément est joint &
cette thése. Nous rappelons dans la suite quelques points qui y sont déja mentionnés, et apportons

les informations qui n’y sont pas contenues.

3.4.1 Milieu amplificateur

Le milieu amplificateur de cet élément est un cristal de Saphir (Al2O3) dopé aux ions Ti-
tane Ti%*qui sont les éléments actifs du milieu. Ils remplacent certains ions A3t dans les sites
4 symétrie trigonale tous équivalents, ce qui conduit & un type d’élargissement homogeéne de
I’émission laser. L’électron de la configuration 3d des ions Titane qui est impliqué dans les tran-
sitions optiques est fortement couplé aux vibrations (phonons) du réseau du cristal de Saphir.
Les spectres d’absorption et d’émission apparaissent donc sous la forme de bandes larges qui
rendent le milieu laser facilement pompable avec les sources existantes, et surtout largement
accordable (voir fig. 3.10).

Le niveau fondamental de la transition laser est nommé 2T et le niveau excité est appelé 2E.
Les intéractions vibroniques avec le réseau rendent en fait ce systéme assimilable & un systéme
4 4 niveaux (voir fig. 3.11). 1l n’y a pas de niveaux excités supérieurs & ?E, ce qui élimine
d’emblée tout absorption néfaste de I'émission laser par le milieu lui méme. Le Saphir est un
matériau réfractaire, trés dur, d’excellente conductivité thermique et chimiquement stable, toutes
caractéristiques bénéfiques dans une cavité laser.

Le Sa : Ti est un milieu laser relativement jeune (milieu des années 80), mais ses remarquables
qualités 'ont rapidement imposé dans tous types de sources lasers : continues, pulsées, et bien
slr pulsées ”femtoseconde” puisqu’il est historiquement le premier milieu & avoir présenté le
"verrouillage de mode par effet Kerr optique”. Ce n’est cependant pas de cette maniére que
nous l'utilisons.
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3.4.2 Cavité

C’est une cavité en anneau (voir article 2) en configuration X classique, contenant le cristal
de Sa : Ti dans 'un des bras. S’y trouvent également un filtre de Lyot piloté électriquement pour
suivre le balayage de la longueur d’onde d’émission, un Fabry-Perot électro-optique en LiNbOg
utilisé & des fin d’asservissement, et une diode optique pour sélectionner le sens de parcours de
la cavité. L'une des innovations les plus intéressantes consiste en 'utilisation de deux prismes
achromatiques en réflexion totale comme miroirs de cavité (dont I'un est monté sur une céramique
piezo-électrique), si bien que la bande d’émission du Sa : Ti peut étre entiérement parcourue en ne
changeant qu’ un seul miroir de la cavité. Dans les cavités Sa : Ti commerciales, tous les miroirs
doivent &tre changés lorsqu'on change de domaine spectral dans la bande d’émission, ce qui
impose du temps de réglage. Notre systéme est plus attrayant dans la mesure ou le changement
du miroir unique ne demande presque aucun réglage. Ce miroir doit étre choisi parmis un jeu
de trois qui renforcent dans leur domaine spectral respectif la sélectivité de la cavité (le filtre de

Lyot n’est en lui méme pas suffisament sélectif pour inhiber les modes parasites).

3.4.3 Fonctionnement

Dans le cadre de la source pulsée injectée, cet élément fonctionne en mode quasi-continu
en raison du pompage par la cavité Nd : YAG présentée précédemment. Elle fournit alors des
impulsions de 150 us avec une puissance créte de 3 W (extraites par réflexion).

La cavité peut également fonctionner en mode continu si le pompage est réalisé dans ce sens.
Avec 3 W de pompe continue, elle fournit 100 mW de puissance.

La cavité Sa : Ti maitre présente également une dérive en fréquence que nous avons étudiée
de la méme fagon que pour la cavité Nd : YAG quasi-continue.

Comme elle est par ailleurs destinée & injecter la cavité esclave, il est nécessaire de contraler
son mode d’émission laser avec la plus grande précision et de la rendre accordable. Ceci suppose
d’asservir la cavité, mais le fonctionnement en mode quasi-continu pose alors des problémes qui
contraignent & envisager une méthode et des outils originaux. La réponse apportée par notre

équipe & ce probléme spécifique fait, comme je 1'ai déja dit Pobjet de I’article 2 joint & ce mémoire.

3.4.4 FEtude du déplacement de la fréquence d’émission au cours de I’'impul-
sion

L’étude est ici facilitée par deux aspects :
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— L’amplitude de la dérive est beaucoup plus grande, ce qui permet de connaitre directement
et exactement le facteur de normalisation pour la transmission du FPS en fonction du
temps. Nous voyons sur la figure 3.12 donnée en exemple que le passage par le sommet de

la courbe d’Airy est effectivement d’une lecture aisée.

— 11 a été possible de mesurer expérimentalement la fonction de transmission exacte du FPS &
la longueur d’onde de la cavité grace au laser Sa : Ti continu du laboratoire. Les paramétres

de la courbe d’Airy sont donc déterminés avec une grande exactitude.

Impulsion de référence

Impulsion transmise

Temps (Us)

F1G. 3.12: Exemple d’enregistrement pour la dérive en fréquence du Sa : Ti maitre

Les résultats de la déconvolution sont exposés sur la figure 3.13.

R,
B

-20

: e

-60

Glissement de fréquence (MHz)

Temps (ps)

F1G. 3.13: Plusieurs exemples de mesure de 'amplitude de la dérive en fréquence du Sa : Ti

maitre

Ce déplacement en fréquence est légérement non-linéaire, trés reproductible et d’environ 60
MHz. Il n’est pas nécessaire de le compenser. En effet dans la configuration d’injection, seule une
trés courte partie de cette impulsion est utile. L’impulsion de pompe de la cavité Sa : Ti esclave
sera trés courte devant la durée de I'impulsion quasi continue du Sa : Ti maftre (20 ns contre
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150 us), de sorte que pendant le pompage, la fréquence d’émission quasi-continue pourra étre
considérée comme constante. Seul un déclenchement adapté et un asservissement de la cavité
injectée seront nécessaires pour assurer l'injection de la fréquence de 'impulsion. Néanmoins, si
une utilisation directe du faisceau de sortie du Sa : Ti venait & étre souhaitée pour des besoins
spectroscopiques moins gourmants en puissance, il serait nécessaire de corriger la dérive. Sa quasi
linéarité permet I'utilisation de la méme méthode que pour le Nd : YAG, c’est & dire ’application
d’une rampe de tension sur la céramique d’un des miroirs de cavité, avec néanmoins une dérive
résiduelle probablement plus grande dans ce cas.

3.4.5 Asservissement

L'un des objectifs importants concernant cette cavité est la possibilité de I’asservir. Comme
ce laser est réalisé & des fins spectroscopiques, et comme c’est cet élément qui controle ses
caractéristiques spectrale de ’ensemble, il est nécessaire d’assurer la stabilité de son mode, et de

! sans saut de mode. Un tel

pouvoir le balayer continiment sur un domaine d’au minimum 5 cm™
asservissement, classique sur les lasers continus, est compliqué ici par le fonctionnement quasi-
continu. En effet le taux de répétition des impulsion et leur durée imposent de moduler le Fabry-
Perot intracavité avec une fréquence supérieure a 100 kHz pour obtenir le signal d’erreur induit
par les déplacements alternatifs de son pic de transmission. Les céramiques piezo-électriques
classiques fonctionnent correctement dans un domaine de 1 4 10 kHz. Aux fréquences supérieures,
en particulier & plus de 100 kHz, leur réponse est si faible qu’il faut considérablement augmenter
l'amplitude de la tension pour obtenir des dilatations utiles. Mais le surplus d’énergie dissipée
dans la céramique provoque alors sa détérioration.

Ce probléme a été résolu grace a l'utilisation d’un cristal électro-optique, dont ’indice est
modifié par I’application d'une tension sur ses faces (ce qui revient & allonger la longueur de
’étalon Fabry-Perot équivalent). L’effet électro-optique & l’origine du changement d’indice a une
réponse instantané et I’élément peut facilement supporter une cadence supérieure & 100 kHz.
Pour P'explication exhaustive du fonctionnement de ce dispositif, nous renvoyons 8 1’article 2
ci-joint.

La figure 3.14 représente le Fabry-Perot électro-optique de LiNbOj3 tel qu'il est monté dans
la cavité.

Nous voyons que nous employons une céramique multi-couche pour provoquer une rotation
du cristal électro-optique dans la cavité. En effet, si le cristal électro-optique répond correc-
tement aux fréquences de modulation rapide, ce qui fournit le signal d’erreur, 'amplitude de
la tension nécessaire pour réaliser un balayage spectral étendu sans saut de mode serait beau-
coup trop importante. C’est la rotation de 1’élément, qui assure cette fonction dans le processus

d’asservissement.
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F1G. 3.14: Fabry-Perot électro-optique

L’épaisseur optique du Fabry-Perot électro-optique est modulée & 266 kHz via la tension
sinusoidale d’une amplitude de 100 V appliquée au cristal de LiNbO3. L’intensité émise par le
laser est donc légérement modulée & la méme fréquence. Ondétecte en phase cette modulation
d’intensité, ce qui fournit un signal d’erreur qui s’annule lorsque le mode de cavité est centré sur
un mode de transmission du Fabry-perot électro-optique. La réinjection de ce signal d’erreur dans
la boucle de gain force donc ce mode de transmission & rester en coincidence ave le mode oscillant
par l'intermédiaire de la céramique multi-couches (rotation du fabry-perot électro-optique).

1 en assurant

Nous avons obtenu des résultats de balayage trés satisfaisants sur plus de 3 cm™
(comme dans le cas du compulsé) le retour de la céramique du miroir de cavité sur un ordre
différent du méme mode de cavité avec une rampe de tension en dents de scie (le balayage
continu présenté dans I’article 2 représente 1’amplitude de balayage continu de cette céramique
avec une simple rampe). La limitaion actuelle de ’amplitude de balayage est uniquement due
3 la trop faible dynamique de la céramique multi-couches employée. Nous croyons possible de

1

doubler le domaine spectral balayé afin d’obtenir une accordabilité continue sur 6 cm™", voire

10 cm™!, ce qui remplirait largement nos objectifs.

3.4.6 Article 2
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Intracavity LiNbO; Fabry-Perot etalon for frequency
stabilization and tuning of a single-mode
quasi-continuous-wave titanium:sapphire ring laser
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We describe an intracavity LiNbO; Fabry-Perot etalon for frequency stabilization and tuning of a single-mode
quasi-continupus-waye Ti:Al, Os ring laser. Taking into account the 150-us pulse duration and the 40-Hz
repetition rate of our laser, we achieve stabilization by 266-kHz modulation of 100-V peak-to-peak voltage

applied to the electro-optic crystal.

Tuning is ensured by the presence of a gain loop that contains a lock-in

amplifier reacting with a multimorphous ceramic by means of 0—300-V de¢ voltage, which causes slight rotation
of the LiNbOg Fabry—Perot etalon. A continuous frequency scan of 6 GHz was made that potentially can be

extended to 6 em™t,
OCIS codes:

In a wideband continuous-wave (cw) laser, longitu-
dinal mode selection and tuning are easily achieved
by use of a set of wavelength selectors such as a
classic optical Lyot filter and Fabry—Perot etalons
(FPEs). These FPEs were replaced recently in many
applications by electro-optic devices.'® For instance,
for a cw laser, one usually prevents mode hops by
forcing the transmission peak of the most selective
element to follow ‘the oscillating mode drift. This
selective element is generally a thick air-spaced
FPE with one mirror mounted upon a piezoceramic
transducer (PZT). We modulate the FPEs thickness
by applying low ac voltage to the PZT to ‘move its
transmission peak slightly relative to the cavity mode.
We then inject the detected intensity modulation into
a lock-in amplifier to control the drift of the mode.
Single-mode operation of a short-pulsed (10~-s) lasing
oscillator, however, is preferably obtained by injection
locking because high gain often prevents clean made
selection if the standard selection procedure above
is used. Consequently we have searched for the
best procedure for the stabilization and tuning of a
quasi-continuous-wave (Q-cw; 150-us pulse duration)
single-mode laser oscillator. As this type of oscil-
lator’s working behavior is close to that of the cw
oscillator, we- are encouraged to search for a way to
control it in a way similar to that for a ew oscillator by
using classic optical PZT elements. However, when
the duty cycle is low, useful locking information must
be extracted from a short-time-duration signal, which
considerably increases the phase frequency modulation
and the number of corrections that have to be applied
with a long time constant. In all, locking and tuning
of a single mode-laser are possible only if the three
following conditions are fulfilled: First, the selected
mode must not vary from shot to shot. Second, the
physical phenomena that drive frequency drift must
have a main component with a long time constant.
Third, the modulated frequency needs to have an
amplitude high enough to produce a well-defined
error signal. Fortunately, when its environment is
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quiet, the two first conditions are easily satisfied for
a well-designed solid-state ring laser cavity. In gen-
eral, the single frequency of the selected mode changes
slowly owing to thermal relaxation of the pumped
gain medium and mechanical structure, and, after an
undefined period, a mode hop may occur if the maxi-
mum transmissions of the selectors are not adjusted
exactly. So our challenge is reduced to keeping these
maxima superimposed, as in a conventional cw laser.
But, with Q-cw pulses that have durations of a few
hundred microseconds, the last-named condition is not
so easy to achieve because the frequency modulation
has to be larger than 100 kHz for a not-too-small
signal-to-noise error signal fto be detected. Such
high modulation frequencies lie outside the range
of common piezoelectric ceramics, so classic optical
PZT mounted components are consequently prohibited
because of their low-amplitude response. To obtain
detectable signal intensities, one has to apply high ac
voltage, which results in irreversible damage to the
ceramics as a result of internal dissipated power.

In this Letter we describe the design of a lithium nio-
bate electro-optic FPE (LiNbO3 FPE) used as a selec-
tor in a Q-cw titanium:sapphire (Ti:Al;O;) ring cavity
(Fig. 1) pumped by a single-mode Q-cw diode-pumped
Nd:YAG laser” to achieve single-mode operation. The
high frequency modulation and large continuous wave-
length tuning capabilities of our device are obtained in
either of two ways. High frequency modulation is pos-
sible by use of the electro-optic effect in a correctly ori-
ented LiNbO; FPE, and tuning is achieved by a slight
rotation of the LiNbOy FPE when the laser mode shifts.
The uncoated optical parallel faces of the LiNbO; crys-
tal are polished in the X ~Z plane (see Fig. 1), and the
laser beam propagates as an extraordinary wave along
the Y axis. The high-reflection coefficient of the bare
surface (12.6%) is sufficient to ensure good mode selec-
tivity. Electric field modulation is applied along the
Z (optical crystal) axis. In this geometry the index
variation produced by the applied electric field V /d is
given by

© 2001 Optical Society of America
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Fig. 1. Optical and electronic locking schematic of the
intracavity - LiNbO; FPE inside the single-mode Q-cw
Ti:AlpOg ring laser. A high-speed silicon detector from
United Detector Technology is used.

nerag V.
2 d

where d is the distance between the electrodes, n.
is the extraordinary index of refraction for LiNbOsg,
and rgs is the remaining electro-optic coefficient (rzz =
30.2 pm/V). The corresponding frequency shift of the
LiNbO3 FPE transmission peaks dy;, follows from the
relation

dn =

H

dve _ neds

dn = n,

de ’
Vi ¢
where ¢ is the speed of light in vacuum. With an opti-
cal length L for the Ti'AlsO3 ring cavity, the total fre-
quency-shift amplitude needed to modulate the laser
intensity must certainly be less than the longitudinal
mode interval of the laser cavity, i.e., ¢/L. Then a
maximum electric field amplitude of

V. 2\

d Ln927‘33

must be sufficient to produce appropriate modulation
of the laser intensity. Taking as our experimental
values L = 1m, n, = 2.176, A, = 0.8 X 1075 m, and
d =5 X 1073 m, we arrive at a calculated modulation
amplitude of 56 V, which is easily achievable. To
measure the index modulation amplitude we per-
formed a separate experiment to analyze; through
a slit with a photodetector, the interference fringes
given by reflection of a He—Ne laser beam upon
the LiNbO; FPE. When eleciric field modulation is
applied to the crystal, the fringe direction moves over
an angle di according to the following relation (to first
order):

_ el V.
2t d
where i is the angle of incidence of the beam upon the

LiNbOg FPE. As interference rings are observed at
infinity, for ¢ = O there is no real displacement of the

>

fringes but only an intensity variation. For instance,
at ¢ = 3° we find a single and almost straight fringe
in the field of the He-Ne laser beam. The theoreti-
cal angular displacement that corresponds to the maxi-
mum 160-V/em electric field is dipax = 9 X 1075 rad.
Finally, at the selected frequency of 266 kHz, 20-V
peak-to-peak modulation of the LiNbO; FPE is large
enough to permit small fringe dispiacements to be de-
tected. We observed a variation of the modulation
index that is linear but two times lower than the cal-
culated value. Consequently we used an amplitude
modulation of 100 V peak tc peak.

The residual frequency modulation of the laser
mode, dv;, that is due to the index variation of the
LiNbOg FPE is

Ne€
dy; = —E—dvk,

where e = 3 X 1073 m is its thickness. For the maxi-
mum modulation amplitude this residual shift will be
no more than 1.8-MHz. The tuning is obtained by a
piezoelectric multimorphous positioning element (see
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