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Intfroduction

Optique non linéaire dans les fibres optiques

Les propriétés optiques des milieux matériels sont décrites par un jeu relativement restreint
de paramétres qui, dans les conditions usuelles de la vie quotidienne, peuvent étre considérés
comme indépendants de 'intensité lumineuse avec laquelle le milieu est éclairé. Ces paramétres
permettent alors de décrire un grand nombre de phénoménes familiers & nos sens, comme les
arcs-en-ciel, le bleu du ciel, les corrections optiques apportées par les lunettes de vue, etc. Nous
nous situons alors dans le cadre de 'optique dite linéaire.

En revanche, lorsque le champ électromagnétique appliqué & un milieu matériel devient tres
intense (par exemple lorsque le milieu est éclairé a I’aide d’une source laser), les paramétres op-
tiques du milieu ne peuvent plus étre considérés comme indépendants de I'intensité lumineuse.
Nous nous situons alors dans le cadre de 'optique non linéaire, et de nouveaux effets optiques
sont susceptibles d’étre observés, selon la nature du milieu matériel et du champ électromagné-
tique par lequel il est éclairé.

L’effet non linéaire qui est au centre de ce travail de thése est le mélange & quatre ondes.
Comme nous le verrons au Chapitre 1, c’est un processus non linéaire d’ordre 3, au cours duquel
les photons issus d’un faisceau laser intense (appelé faisceau pompe) sont annihilés par paires
pour générer simultanément une paire de photons appelés signal et complémentaire (ou idler),
d’énergies respectives hws et hw; dont la somme est égale & la somme des énergies des deux
photons de pompe (la condition de conservation de I’énergie étant ainsi respectée au cours du
processus).

De maniére générale, et en particulier dans le cas du mélange a quatre ondes, l'efficacité des
processus non linéaires croit avec la longueur d’interaction et avec l'intensité lumineuse présente
dans le milieu. Ainsi, malgreé les faibles coefficients non linéaires que présentent généralement les
matériaux qui les constituent, les fibres optiques sont des milieux trés propices a ’observation
d’effets non linéaires efficaces : du fait des faibles pertes de propagation, les longueurs d’inter-
action peuvent étre trés grandes (de quelques centimétres & plusieurs dizaines — voire centaines
— de kilométres), et le confinement de la lumiére dans des cceurs de trés petites dimensions
permet d’atteindre des intensités lumineuses extrémement élevées. C’est la raison pour laquelle
I'optique non linéaire dans les fibres est un domaine de recherche trés actif depuis plusieurs
décennies déja, comme en témoignent les nombreuses applications qui ont émergé de ce champ
de recherche depuis le début des années 1990 : génération de supercontinuum [1,2], ¢’est-a-dire
de faisceaux lasers trés larges spectralement (pour la spectroscopie [3| ou le multiplexage en
longueurs d’onde [4] par exemple), amplification ou conversion de longueurs d’onde et traite-
ment ultra-rapide du signal (exploitant la nature quasi-instantanée du processus de mélange a
quatre ondes) grace aux amplificateurs paramétriques a fibre optique [5-7], etc.
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Fibres optiques conventionnelles et microstructurées

Dans les fibres optiques en silice dites conventionnelles, le guidage de la lumiére est assuré
par réflexion totale interne, grace a la différence d’indice de réfraction entre le coeur et la gaine.
La gaine est en général constituée de silice pure, tandis que le coeur est dopé de sorte & accroitre
son indice de réfraction (on parle dans ce cas de fibre a saut d’indice).

Le début des années 2000 a vu 'apparition d’un nouveau type de fibres, regroupées sous
le terme de fibres microstructurées |8|. Ces fibres ont en commun de présenter une structure
transverse plus complexe que les fibres conventionnelles, avec un coeur, solide ou creux, entouré
de trous d’air géométriquement espacés (voir figure (Intro.1)). Du fait de la présence des trous
d’air, I'indice effectif de la gaine d’une fibre microstructurée a cceur solide est inférieur a 'indice
de réfraction du ceeur, et le mécanisme de réflexion totale interne modifiée permet d’assurer le
guidage de la lumiére dans le coeur (de maniére analogue au mécanisme de guidage dans une fibre
conventionnelle). Dans le cas des fibres microstructurées a cceur creux, en revanche, le guidage
est assuré par la périodicité de la structure. La fibre se comporte comme un cristal photonique
a deux dimensions (c’est la raison pour laquelle les fibres microstructurées a coeur creux sont
aussi appelées fibres a cristal photonique) : la périodicité de la structure conduit a 'apparition
de bandes de longueurs d’onde “interdites”, c¢’est-a-dire pour lesquelles la propagation ne peut
pas avoir lieu dans la structure (autrement dit, dans la gaine). Un champ électromagnétique
dont la longueur d’onde appartient & une telle bande interdite restera donc confiné a l'intérieur
du défaut de périodicité qu'est le coeur de la fibre [9].

FiGg. INTRO.1 — Exemples de structures transverses de fibres microstructurées (photographies par microscope
électronique a balayage). (a) Fibre a cceur de silice entourée de trous d’air (photo : Xlim). (b) Fibre a cceur
creux de chez NKT Photonics (photo : MANOLIA). (¢) Fibre microstructurée biréfringente (photo : Xlim).

L’apparition de ces fibres microstructurées a révolutionné le domaine de 'optique non li-
néaire dans les fibres. Outre le fait que ces fibres possédent un coeur (solide ou creux) en général
bien plus petit que les fibres conventionnelles (ce qui permet d’accroitre significativement les
intensités lumineuses accessibles et donc lefficacité des processus non linéaires), leur structure
transverse particuliére leur confére des propriétés de dispersion inédites et contrélables, ouvrant
ainsi la voie & I’étude de processus non linéaires variés et originaux.

En effet, comme nous le verrons plus en détails au Chapitre 1, un grand nombre de processus
non linéaires nécessitent, pour étre efficaces, de respecter la condition d’accord de phase, qui
dépend essentiellement des propriétés de dispersion du milieu non linéaire. En particulier, il faut
que les longueurs d’onde mises en jeu dans le processus soient proches de la longueur d’onde
de dispersion nulle du milieu. Dans le cas d’une fibre optique conventionnelle, cette longueur
d’onde est fixée a 1,3 pm [10]. Dans les fibres microstructurées, en revanche, il est possible
d’ajuster la position de la longueur d’onde de dispersion nulle en jouant sur la géométrie de
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la microstructuration (diamétre des trous d’air, et distance entre deux trous voisins), et donc
d’accéder a des gammes spectrales variées.

Sources de paires de photons corrélés

Les processus non linéaires, et en particulier le mélange & quatre ondes dans les fibres op-
tiques, peuvent étre mis & profit pour des applications dans le domaine de 'optique quantique.
Le lien entre 'optique non linéaire et 'optique quantique peut paraitre contre-intuitif au pre-
mier abord, dans le sens ot de fortes intensités lumineuses sont nécessaires pour observer des
processus non linéaires efficaces tandis que les phénoménes quantiques sont étudiés au niveau
du photon unique (ou, plus généralement, sur un trés petit nombre de photons). Cependant, en
régime de trés faible efficacité non linéaire, le processus de mélange a quatre ondes est suscep-
tible de conduire & la génération d’un trés petit nombre de paires de photons signal et idler, qui
vont pouvoir étre exploitées d’un point de vue quantique. En effet, la simultanéité de généra-
tion des deux photons d’une méme paire [11-13] confére & ces deux photons des propriétés de
corrélations pouvant étre mises a profit dans des dispositifs d’optique quantique, en particulier
pour produire des états intriqués? [14].

Notons que, puisque seuls les deux photons d’une méme paire sont corrélés entre eux, il
est essentiel de générer les paires une par une, autrement dit que toutes les paires soient bien
séparées temporellement les unes par rapport aux autres. Supposons par exemple que nous
utilisons un faisceau pompe impulsionnel. L’intensité lumineuse (autrement dit, I’énergie par
impulsion) devra étre limitée, de sorte que 'efficacité du processus non linéaire soit assez faible,
et que chaque impulsion de pompe conduise & la génération d’une seule paire au maximum
au cours de sa propagation dans la fibre. Dans le cas o plusieurs paires seraient générées a
partir de la méme impulsion, le systéme de détection étant incapable de ré-associer chaque
photon signal & son photon idler, ’exploitation des propriétés de corrélations des paires serait
impossible.

Historiquement, les premiéres sources de paires de photons corrélés tiraient parti des tran-
sitions atomiques & deux photons entre des niveaux d’énergie virtuels ou de trés faible temps
de vie [15,16]. Les atomes de calcium (Ca) et de mercure (Hg) furent particuliérement utilisés.
Cependant, I'inconvénient majeur de ce type de source est que les deux photons d’'une méme
paire sont émis dans des directions indépendantes, ce qui rend leur détection simultanée treés
délicate.

Depuis la fin des années 1980, les sources de paires de photons corrélés sont basées sur des
processus d’optique non linéaire spontanés. Les travaux de Z. Y. Ou, C. K. Hong et L. Man-
del [17,18] ont ouvert la voie & un travail conséquent basé sur le processus de fluorescence
paramétrique dans des matériaux non linéaires d’ordre 2. Dans ce type de processus, deux
photons (d’énergies hiws et hw;) sont émis simultanément, et dans des directions contrélées, a
partir de I'’annihilation d'un photon de pompe d’énergie fw, = hw, + hw;. Ainsi, si les sources
basées sur 'utilisation de cascades atomiques ont permis de réaliser les toutes premicres (et
célebres) expériences de violations des inégalités de Bell [19], I'exploitation de la fluorescence
paramétrique dans les matériaux non linéaires d’ordre 2 a propulsé 'optique quantique expéri-
mentale dans une nouvelle ére [20]. Les domaines du traitement de 'information quantique [21]

2. La nature et la production de ces états intriqués sont abordées en fin de manuscrit (voir la partie “Bilan
& Perspectives”) et I’Annexe D.
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et des communications quantiques (cryptographie [22,23], téléportation [24]...), en particulier,
ont connu un essor conséquent. Des réseaux de télécommunications quantiques fibrés ont pu étre
développés, dans 'objectif de disposer de canaux de transmission de I'information hautement
sécurisés [25-28|.

Les matériaux non linéaires d’ordre 2 qui ont été mis a profit sont trés divers, des cristaux
massifs ou périodiquement inversés [29] aux guides semiconducteurs [30-32|. Toutefois, dans
le cas précis des réseaux de télécommunications quantiques, la qualité des dispositifs bénéficie
grandement de l'utilisation de sources de paires de photons fibrées. Ce type d’architecture per-
met en effet de minimiser les pertes de couplage lors de la connexion de la source aux autres
composants (eux-mémes fibrés) du réseau de télécommunications, puisque les paires de pho-
tons sont émises dans le mode transverse fondamental de la fibre. Des sources fibrées basées
sur le processus de fluorescence paramétrique dans des fibres en silice périodiquement polarisée
(poled) ont été proposées [33-35]. Bien que la silice, en tant que solide amorphe, présente une
nonlinéarité d’ordre 2 nulle (nous aborderons cette question au Chapitre 1, sous-section 1.1.4),
la polarisation (poling) confére au matériau une nonlinéarité d’ordre 2 effective non nulle, et
son inversion périodique rend le processus de fluorescence paramétrique exploitable. Cependant,
pour des raisons techniques de fabrication, ces fibres périodiquement inversées sont limitées a
des longueurs de 'ordre de quelques centimétres seulement. Les fibres “classiques” (c’est-a-dire
non périodiquement inversées, qu’elles soient conventionnelles ou microstructurées) ont ’avan-
tage de pouvoir étre exploitées sur des longueurs bien plus élevées. En revanche, il devient
nécessaire de faire appel aux nonlinéarités d’ordre 3, et plus particulierement au processus de
mélange & quatre ondes spontané, pour générer les paires de photons corrélés.

PROBLEMATIQUE : Diffusion Raman dans les sources fibrées en silice

Dés le début des années 2000, les premiéres études de génération de paires de photons
corrélés par mélange & quatre ondes spontané dans des fibres de silice conventionnelles ou
microstructurées ont permis de mettre en évidence le fait que I’émission concomitante de photons
par diffusion Raman spontanée induisait une dégradation considérable de la qualité quantique
de la source [36]. Le gain Raman de la silice étant spectralement trés large [10], quelles que soient
les longueurs d’onde d’émission des photons signal et idler, des photons Raman (non corrélés!)
étaient également générés a ces longueurs d’onde. Ces photons de bruit ne pouvaient donc
pas étre filtrés, et venaient dégrader les performances du dispositif en terme de corrélations
quantiques. Ce probléme est d’ailleurs commun & toutes les fibres (ainsi que tous les guides
d’ondes) constituées de verres (chalcogénures, fluorés...), puisque ces matériaux amorphes ont
en commun de présenter un spectre de gain Raman tres large [37-39).

L’une des premiéres approches proposées pour résoudre ce probléme fut de refroidir 1’en-
semble du dispositif & des températures bien plus basses que la température ambiante (77 K [40],
voire méme 4 K [41]), sachant que l'efficacité du processus de diffusion Raman spontanée dé-
croit fortement quand la température diminue (ce point est traité plus en détails au Chapitre 1,
sous-section 1.2.3). L’inconvénient principal de ce type de méthode réside dans la complexité
du dispositif expérimental utilisé pour refroidir la source fibrée.

L’utilisation d’une fibre biréfringente peut permettre de réduire 'impact de la diffusion
Raman tout en gardant un dispositif compact [36]. Dans ce type de fibres, il est possible d’obtenir
des situations d’accord de phase pour lesquelles les photons signal et idler sont générés avec
des états de polarisation orthogonaux a celui de la pompe. Les photons Raman étant quant
A eux générés majoritairement dans le méme état de polarisation que les photons de pompe,
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il est possible de séparer les paires de photons corrélés de ces photons de bruit & I’aide d’un
simple polariseur en sortie de la fibre. Evidemment, cette solution n’est pas parfaite, car elle ne
permet pas d’éliminer tous les photons Raman : une partie (minoritaire mais non négligeable)
d’entre eux sont émis avec un état de polarisation orthogonal & celui des photons de pompe, et
ne peuvent donc pas étre filtrés.

Une autre approche est envisageable dans les fibres microstructurées a coeur de silice :
comme nous 'avons déja dit, les propriétés de dispersion de ce type de fibres peuvent étre
ajustées en jouant sur la géométrie de la microstructuration. Ainsi, dans certaines de ces fibres,
I’accord de phase pour le mélange a quatre ondes peut étre réalisé en régime de dispersion
normale? [42-44], alors que ce n’est en général pas possible dans les fibres conventionnelles.
La particularité de ce type d’accord de phase est qu’il conduit & des écarts spectraux entre
le faisceau pompe et les photons signal et idler émis qui peuvent étre trés grands. Des écarts
supérieurs a 40 THz peuvent ainsi étre atteints, écarts pour lesquels le gain Raman de la silice
devient négligeable. Cependant, comme les références [43] et [44] le mettent en évidence, la
diffusion Raman spontanée multiphononique est encore génante (dans les références [43] et [44],
c’est la diffusion Raman spontanée a 5 phonons qui est mise en cause).

Il est également possible d’exploiter le processus de mélange & quatre ondes non plus dans
des fibres optiques, mais dans des guides d’ondes cristallins (par exemple en silicium [45-49]),
dans lesquels le spectre de gain Raman n’est pas large (contrairement a celui de la silice) : il
se présente sous la forme de raies fines, qui peuvent (en supposant un choix judicieux de la
configuration expérimentale, en particulier de la longueur d’onde du faisceau pompe) étre mises
a distance des longueurs d’onde d’émission des paires de photons corrélés. Cette approche donne
des résultats probants en terme de qualité quantique de la source, mais perd I'avantage essentiel
de la structure fibrée : les guides d’ondes nécessitent un dispositif de couplage complexe avec
les autres composants (fibrés) du réseau de télécommunications quantiques. De plus, les pertes
non linéaires induites par la génération de porteurs libres et 'absorption multiphotonique dans
ce type de matériaux sont un inconvénient supplémentaire.

NOTRE APPROCHE : Les fibres microstructurées a coeur liquide

L’idée que nous proposons pour nous affranchir du probléme de la diffusion Raman spontanée
se rapproche, conceptuellement, de 1'utilisation des guides d’ondes cristallins, puisqu’il s’agit de
remplacer la silice par un matériau présentant des propriétés Raman trés différentes (qui sont
en revanche proches de celles du silicium). Le point crucial est que nous souhaitons conserver
les avantages de la structure fibrée (grandes longueurs d’interaction, petites aires effectives, et
minimisation des pertes de couplage lors de la connexion de la source aux autres composants
du réseau) ainsi qu'un dispositif global compact et simple de mise en ceuvre.

Nous proposons donc d’utiliser une fibre microstructurée & coeur creux remplie d’un li-
quide non linéaire. Ce type d’architecture fibrée hybride a déja fait ’objet d’un certain nombre
d’études. Les premiéres concernaient les caractéristiques linéaires de ces fibres, et ont permis
de mettre en évidence le fait que la bande spectrale de transmission et la longueur d’onde de
dispersion nulle dépendaient non seulement de la géométrie de la microstructuration, mais éga-
lement de 'indice de réfraction linéaire du liquide utilisé pour remplir la fibre [50]. Il est donc
possible de controler finement la position de la bande de transmission et du zéro de dispersion

3. Les notions de “régime de dispersion normale” et “régime de dispersion anormale” sont explicitées au
Chapitre 1, sous-section 1.2.2.
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en jouant sur la valeur de cet indice (par exemple en utilisant des mélanges de liquides).

D’un point de vue non linéaire, les fibres a cceur liquide ont majoritairement fait 1’ob-
jet d’é¢tudes concernant la diffusion Raman stimulée # [55-58], et ont conduit & la réalisation de
convertisseurs Raman efficaces, spatialement monomodes et spectralement flexibles. Ces conver-
tisseurs mettent & profit d’'une part les propriétés Raman particuliéres des liquides, et d’autre
part la flexibilité de I'architecture hybride en terme de positionnement de la bande de transmis-
sion de la fibre. La grande majorité des liquides présentent un spectre de gain Raman constitué
de raies trés fines, et avec un décalage Raman en général relativement important. Il est donc
possible d’ajuster la position spectrale de la bande de transmission de sorte & ce que la raie
Stokes d’ordre 1 soit située & l'intérieur de la bande de transmission tandis que la raie Stokes
d’ordre 2 (ainsi donc que tous les ordres supérieurs) est rejetée en dehors de cette bande (voir
figure (Intro.2)). Dans cette configuration, le processus de diffusion Raman stimulée peut étre
obtenu de maniére trés efficace dans le premier ordre Stokes, car la cascade Raman vers les
ordres supérieurs est bloquée [57].
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F1G. INTRO.2 — Interruption de la cascade Raman au premier ordre Stokes pour une fibre remplie d’éthanol
dans laquelle est injecté un faisceau laser de pompe a 532 nm [57]. Le deuxiéme ordre Stokes (& 722 nm) est
situé en dehors de la bande de transmission de la fibre.

Ce type de mécanisme doit également pouvoir étre exploité dans l'objectif d’obtenir des
sources de paires de photons corrélés de haute qualité quantique. L’idée trés simple consiste a
rejeter tous les ordres Stokes, y compris le premier, en dehors de la bande de transmission, pour
empécher tout processus de diffusion Raman (méme spontanée) dans le coeur de la fibre.

L’objectif du travail de thése présenté dans ce manuscrit est de faire la démonstration expéri-
mentale des potentialités des fibres microstructurées a coeur liquide en tant que sources de paires
de photons corrélés de haute qualité quantique. Ce travail, & premiére vue trés expérimental, a
également impliqué une étude théorique approfondie.

4. De nombreux effets non linéaires ont également été étudiés dans des fibres & coeur creux remplies de gaz,
souvent & haute pression : diffusion Raman stimulée [51], bien str, mais également génération de troisiéme
harmonique [52], transparence induite électromagnétiquement et effets de lumiére lente [53], compression d’im-
pulsions par effet solitonique [54]... La plupart des dispositifs associés sont relativement complexes a mettre en
ceuvre, en particulier lorsque les gaz sont maintenus a de fortes pressions (souvent plusieurs bars, voire plusieurs
dizaines de bars) dans la fibre.
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Organisation du manuscrit

Le Chapitre 1 est consacré a la présentation des concepts de base et des équations essentielles
de l'optique non linéaire dans les fibres optiques, et plus particuliérement & la description
classique des trois processus qui entrent en jeu dans notre étude : I'automodulation de phase,
le mélange a quatre ondes et la diffusion Raman.

Le Chapitre 2 s’intéresse au modéle analytique que nous avons développé dans I'objectif de
prédire les performances et les propriétés spectrales de notre source. Ce modéle s’appuie sur une
description quantique du processus de mélange & quatre ondes spontané et est adapté au cas
d’un faisceau pompe impulsionnel, étant ainsi en accord avec nos conditions expérimentales.

Le Chapitre 3, enfin, regroupe les résultats expérimentaux obtenus avec une fibre a coeur
creux remplie d’acétone deutérée. Une premiére phase expérimentale a consisté & caractériser les
propriétés linéaires et non linéaires de cette fibre. Nous présenterons les techniques et procédures
utilisées pour mesurer la courbe de dispersion de la fibre et I'indice de réfraction non linéaire de
I’acétone deutérée, et montrerons que les résultats de ces mesures nous permettent, & l'aide du
modéle analytique présenté au Chapitre 2, de prévoir les propriétés spectrales d’émission des
paires de photons corrélés ainsi que le taux de génération de ces paires. Dans un deuxiéme temps,
nous présenterons le montage expérimental que nous avons réalisé pour la détection des paires
de photons corrélés. Ce montage met en jeu un double spectrométre a réseaux (permettant de
séparer spatialement les deux photons de chaque paire et de filtrer les — trés nombreux — photons
de pompe qui n’ont pas été convertis au cours de leur propagation dans la fibre), ainsi qu'un
détecteur de photons uniques & chacune des deux extrémités de ce double spectrométre. Enfin,
la derniére partie du chapitre est dédiée a la mise en évidence, grace a ce montage de détection,
de la génération de paires de photons corrélés dans la fibre remplie d’acétone deutérée. La
possibilité de s’affranchir de la diffusion Raman dans le coeur de la fibre, qui fait tout I'intérét
de cette architecture fibrée a cceur liquide, est également démontrée expérimentalement.

A la fin de ce manuscrit, nous verrons que les résultats obtenus au cours de ce travail de thése
permettent de se projeter vers la réalisation de sources de paires de photons corrélés compactes
et de trés haute qualité quantique. Nous évoquerons également les divers axes de recherches
ouverts par ce premier travail, qui concernent d’une part les voies d’améliorations possibles du
dispositif, et d’autre part son exploitation pour la production de paires de photons intrigués de
haute qualité quantique.







CHAPITRE 1

Aprés avoir introduit briévement les concepts clés de 'optique non linéaire et identifié les
contours délimitant le cadre de 'optique non linéaire dans les fibres optiques, I'objectif de ce
chapitre est de décrire les trois processus mis en jeu dans le cadre du travail présenté dans ce

Bases de I'optique non linéaire
dans les fibres optiques

manuscrit : Pautomodulation de phase, le mélange a quatre ondes et la diffusion Raman.
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CHAPITRE 1. BASES DE L'OPTIQUE NON LINEAIRE DANS LES FIBRES OPTIQUES

1.1 Introduction a I'optique non linéaire dans les fibres

1.1.1 Polarisations linéaire et non linéaire

Comme évoqué dans le chapitre d’Introduction de ce manuscrit, lorsqu’un milieu matériel
est éclairé par un champ électromagnétique intense (par exemple par un faisceau laser), les pro-
priétés optiques du milieu deviennent dépendantes du champ électromagnétique appliqué. Pour
décrire plus précisément ce comportement, considérons un milieu diélectrique, constitué d’'un
ensemble de particules chargées positivement entourées d’'un nuage d’électrons, chargé négati-
vement (I’ensemble ayant une charge électrique neutre). Lorsqu’un champ électromagnétique
vient éclairer le milieu, chaque particule voit son nuage électronique se déformer et le centre de
masse électronique se déplacer sous l'effet de la force de Lorentz. Si le champ électromagnétique
est oscillant, le mouvement du centre de masse électronique oscille également : le milieu se
comporte ainsi comme un ensemble de dipdles oscillants.

Le nombre de dipodles induits par unité de volume, ou polarisation (notée 73(15)), dépend
du champ appliqué &l (t). Lorsque le champ appliqué est de faible intensité (c’est-a-dire dans le
cadre de 'optique linéaire), la relation entre P(t) et £(t) est linéaire [59] :

—

P(t) = coxVE(1) (1.1.1)

ol €q est la permittivité diélectrique du vide et X(l) est le tenseur susceptibilité linéaire (tenseur

d’ordre 2) du milieu matériel. Cette équation ‘permet de visualiser le fait que la dépendance
temporelle de la polarisation du milieu est identique a celle du champ électrique appliqué :
si ce champ oscille & la pulsation® w, 73(75) oscillera également a la pulsation w, autrement
dit rayonnera un champ électrique qui oscillera lui-méme a la pulsation w. La pulsation du
rayonnement émis est donc nécessairement égale a la pulsation de I'onde incidente.

Dans le cadre de 'optique non linéaire, c¢’est-a-dire lorsque l'intensité du champ appliqué est
forte, 'équation (1.1.1) n’est plus valable : la description rigoureuse de la réponse optique du

milieu passe par le développement de la polarisation 73(t) en série de puissances du champ [59] :

t) (1.1.2)

ou

Il1e<

@) X(?’), etc. sont les tenseurs susceptibilités non linéaires d’ordre 2, d’ordre 3, etc. (la

susceptibilité non linéaire d’ordre n étant un tenseur de rang n + 1). 73(1)(15) représente la po-
larisation linéaire (que 'on retrouve dans 'équation (1.1.1)), P@)(t) et P®)(t) les polarisations
non linéaires d’ordre 2 et 3, etc.

Il est intéressant de noter, & partir de cette équation (1.1.2), que la dépendance temporelle
de la polarisation du milieu matériel n’est plus simplement identique & celle du champ incident.

1. Rigoureusement, la pulsation (ou fréquence angulaire) w est reliée a la fréquence v selon w = 27wv. Dans
la suite de ce manuscrit, il m’arrivera souvent de parler de la “fréquence” w, abus de langage communément
admis tant en électromagnétisme qu’en physique quantique. Gardons cependant en mémoire que les paramétres
de la “famille” w (notés w, Q, dw, Aw, AQ, etc.) s’expriment en rad/s, et que les valeurs exprimées en Hz feront
référence a des grandeurs de type w/(27), Q/(27), Aw/(27), etc.
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Supposons que 'on éclaire le milieu par un champ monochromatique oscillant & la fréquence w :
Et) = [Ew)e ™ +cc]é (1.1.3)

ol c.c. représente le complexe conjugué et €1'état de polarisation du champ. Alors la polarisation
non linéaire d’ordre 2 prend la forme suivante :

—

PA(t) = eoxPee 2| Bw)? + (B (w)e ™ + c.c.)] (1.1.4)

La polarisation non linéaire d’ordre 2 est donc composée d’un terme statique, qui rayonnera
un champ électrique statique (c’est ce qu’'on appelle le processus de rectification optique), et
d’un terme oscillant a la fréquence 2w, qui rayonnera donc un champ électrique a la fréquence
double de celle du champ incident (c’est le processus de génération de seconde harmonique).

De maniére générale, nous voyons que la polarisation non linéaire peut étre la source de
nouvelles composantes fréquentielles du champ électromagnétique, et plus généralement de toute
une zoologie de processus non linéaires, qui dépendent de 'ordre de la polarisation non linéaire
considérée ainsi que des composantes fréquentielles du champ incident. Ce réle essentiel de la
polarisation non linéaire comme terme source est explicitement mis en évidence dans 1’équation
de propagation des ondes électromagnétiques en régime non linéaire, comme nous allons le voir
dans la sous-section suivante 1.1.2.

1.1.2 Equation de propagation non linéaire

L’équation de propagation des ondes électromagnétiques en régime non linéaire permet de
décrire la maniére dont les différentes composantes du champ électromagnétique présent dans
le milieu matériel interagissent, par 'intermédiaire de la polarisation non linéaire du milieu,
pour donner naissance aux différents processus non linéaires que nous sommes susceptibles de
rencontrer. La dérivation de cette équation de propagation & partir des équations de Maxwell
est réalisée en détails dans de nombreux ouvrages de référence (voir par exemple [59]). Elle
conduit de maniére générale? a la forme temporelle suivante :

- nd 92E P,
A — < —5 =10 5 (1.1.5)
c? Ot ot
oll ng est I'indice de réfraction linéaire du milieu.

Cette équation prend donc la forme d’une équation d’onde inhomogéne, avec un second
membre non nul qui agit comme un terme source. Les solutions de cette équation s’expriment
comme la somme d’une onde libre, solution générale de I’équation d’onde homogeéne (sans second
membre), et d'une onde forcée, solution particuliére de I’équation inhomogeéne, induite par le
terme source (la polarisation non linéaire).

Nous supposerons dans la suite que le champ électrique et la polarisation non linéaire peuvent
étre représentés par la somme discréte de 'ensemble de leur composantes fréquentielles, selon :

Et) = E(wy)ent (1.1.6)

Pri(t) =D Pur(wn)e ™! (1.1.7)

2. Cette forme simple de I’équation de propagation non linéaire dans le domaine temporel est rigoureusement
valable dans le cas d’un milieu isotrope et non dispersif.
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oti la somme est réalisée sur 'ensemble de fréquences w, positives et négatives 3.

Dans le domaine fréquentiel, ’équation de propagation prend la forme suivante :

n3(w)w? =

AE(w) + E(w) = —pow? Py (w) (1.1.8)

2

Si l'on considére des ondes planes, et que 'on note z la direction de propagation (supposée
commune a toutes les ondes), les amplitudes complexes FE(w) et Pyp(w) peuvent étre écrites
sous la forme :

E(z;w) = A(z;w) e*@)zg (1.1.9)
Pp(z;w) = paw(z;w) ehr ) (1.1.10)

ot k(w) et kp(w) sont respectivement les modules des vecteurs d’onde de 1'onde libre et de
l'onde forcée a la fréquence w, et A(w) et pnp(w) sont les enveloppes du champ qui oscille a la
fréquence w et de la polarisation non linéaire qui rayonne a la fréquence w.

Ainsi, en termes d’enveloppes, et dans le cadre de 'approximation des enveloppes lentement
variables [59], I’équation de propagation non linéaire (1.1.8) s’écrit :

0A(zw) tw S ) o iAk(w)z
0z 2ng(w)eoc [P (23 w) - €] e

(1.1.11)

avec Ak(w) = kp(w) — k(w). Ak représente le désaccord de phase entre 'onde libre et 'onde
forcée.

Dans le cas ot pnr,(2z; w) peut étre considéré comme indépendant de z (approximation para-
métrique), ’équation (1.1.11) ci-dessus est trés simple a résoudre. En prenant comme condition
initiale A(z = 0;w) = 0, et en rappelant que 'intensité de 'onde & w s’exprime comme :

I(z;w) = 2ng(w)eoc | A(z; w)|? (1.1.12)
on obtient : ) Ak(w)
I(sw) — 5, - &2 sinc? “) 22 111
(z;w) Sno(@)eoc |pNL (w) - €] sinc < 5 z> z ( 3)

avec sinc(z) = sin(z)/z.

Lorsque que le désaccord de phase Ak(w) entre 'onde libre et 'onde forcée est non nul,
I(z;w) suit une évolution sinusoidale qui peut s’interpréter comme une succession d’états d’in-
terférences alternativement constructives et destructives entre ’onde libre et ’onde forcée. En
revanche, si 'onde libre et I'onde forcée sont en accord de phase (Ak(w) = 0), U'interférence
est toujours constructive, et I(z;w) croit quadratiquement avec z (tant que l'on reste dans le
cadre de l'approximation paramétrique). L’onde a la fréquence w ne peut donc étre générée
efficacement que si Ak(w) est trés faible (typiquement, si Ak(w)z < 1)4.

Pour résoudre complétement 1’équation de propagation non linéaire, quelle que soit la nature
du ou des champs incidents (et éventuellement en dehors de approximation paramétrique), il
est nécessaire d’établir ’expression de la polarisation non linéaire qui intervient dans cette
équation. Cette question est abordée dans la sous-section suivante (sous-section 1.1.3) pour le
cas particulier de la polarisation non linéaire d’ordre 3.

3. Par convention, nous pourrons noter E* (wn) = E(—wn), ou * représente le complexe conjugué.
4. A noter également que cette génération efficace ne peut avoir lieu que si pnw(z;w) - € est non nul, ce qui
signifie que ’onde libre et I'onde forcée ne doivent pas avoir des états de polarisation orthogonaux.
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1.1.3 Expression de la polarisation non linéaire d’ordre 3

Nous verrons dans la sous-section suivante (sous-section 1.1.4) que les processus non li-
néaires qui concernent le travail présenté dans ce manuscrit sont des processus d’ordre 3. Ces
processus peuvent étre décrits dans le domaine temporel & partir de la polarisation non linéaire
d’ordre 3 telle qu’elle est présentée dans I'équation (1.1.2) uniquement si le milieu matériel est
non dispersif et sans pertes, ce qui correspond au cas ot les éléments du tenseur susceptibilité
non linéaire d’ordre 3 sont réels et indépendants de la fréquence. Dans le cas le plus général,
cependant, le tenseur susceptibilité non linéaire d’ordre 3 est une grandeur complexe qui dépend
de la fréquence, et il est donc nécessaire de travailler dans le domaine fréquentiel, pour traiter
chaque composante fréquentielle du champ et de la polarisation non linéaire séparément.

Les éléments du tenseur susceptibilité non linéaire d’ordre 3 (qui, rappelons-le, est un tenseur
d’ordre 4) a la fréquence w seront notés ngl)cl (w). Alors, 'amplitude complexe de la polarisation
non linéaire d’ordre 3 & w est liée aux composantes fréquentielles du champ selon [59] :

PO (zw) =¢ Z X(g)(w;wm,wn,wo)ﬁ(z;wm)ﬁ(z;wn)E(z;wo) (1.1.14)

{mno} =

et sa composante spatiale i (= X, Y ou Z), c’est-a-dire sa projection sur I'un des axes du repére
cartésien (X,Y, Z), est donnée par :

PP(zsw) =0 D M@, wn,wo) Bj(z50m) Br(ziwa) Bi(zi0)  (11.15)
jkl {mno}

Les indices 7, k et [ peuvent étre égaux a X, Y ou Z, et la mise entre crochets des indices
m, n et o traduit le fait que la somme correspondante est réalisée sur I’ensemble des triplets de
fréquences {wpm, wn,w,} tels que wy, + wy, + w, = w (premier argument du tenseur X(3)7 séparé

des autres par un point-virgule par convention).

Notons que le tenseur susceptibilité non linéaire d’ordre 3 posséde 81 composantes Xz(‘?l)cl’
mais que les propriétés de symétrie structurelle du matériau (en particulier dans le cas des
matériaux cristallins) réduisent en général fortement le nombre de composantes qui sont a la
fois non nulles et indépendantes les unes des autres [60].

Enfin, lorsque la somme sur I’ensemble des triplets de fréquences possibles est réalisée, les
propriétés de symétrie du tenseur susceptibilité non linéaire d’ordre 3 font apparaitre un facteur
de dégénérescence D dont la valeur dépend du nombre de champs discernables intervenant dans
I'équation (1.1.14) [59,60] :

— D =1 si les trois champs sont indiscernables,

— D = 3 si deux des trois champs sont indiscernables,

— D =6 si les trois champs sont discernables,
sachant que deux champs sont dits discernables s’ils ont des fréquences, des états de polarisation
et/ou des directions de propagation différents.

Pour chaque processus non linéaire d’ordre 3 que nous souhaiterons étudier (voir sous-section
suivante 1.1.4), nous partirons de la forme générale (1.1.14) de P®)(w) pour résoudre I'équation
de propagation non linéaire (1.1.11) et expliciter ainsi la maniére dont les différentes ondes
électromagnétiques mises en jeu interagissent dans le milieu non linéaire.
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CHAPITRE 1. BASES DE L'OPTIQUE NON LINEAIRE DANS LES FIBRES OPTIQUES

1.1.4 Nonlinéarités dans les fibres optiques

Comme mentionné dans le chapitre d’Introduction de ce manuscrit, les fibres optiques sont
des milieux trés propices a 'observation d’effets non linéaires efficaces, car elles offrent de trés
grandes longueurs d’interaction et permettent de confiner la lumiére sur de trés petites aires
effectives (ce qui conduit & de trés fortes intensités lumineuses). Mais quels sont les processus
non linéaires susceptibles d’étre observés dans une fibre optique ?

De maniére générale, les processus non linéaires peuvent étre classés par ordre de nonlinéa-
rité : les processus dits d’ordre n résultent de l'interaction entre n+ 1 ondes électromagnétiques
présentes dans le milieu (éventuellement non discernables) par I'intermédiaire de la polarisation
non linéaire d’ordre n (autrement dit mettant en jeu la susceptibilité non linéaire d’ordre n du
milieu). Les processus non linéaires d’ordres 2 et 3 sont trés généralement prédominants.

Cependant, lorsque le milieu non linéaire considéré posséde un centre d’inversion®, comme
c’est le cas, en particulier, pour les solides amorphes (comme la silice) et les liquides, la suscep-
tibilité non linéaire d’ordre 2 est nulle : aucun processus non linéaire d’ordre 2 ne peut avoir
lieu [59]. C’est le cas en particuler dans les fibres optiques, qu’elles aient un coeur de silice ou un
coeur liquide : ainsi, les seuls processus non linéaires mis en jeu dans le cadre du travail présenté
dans ce manuscrit sont des processus d’ordre 3.

Les processus non linéaires d’ordre 3 qui sont susceptibles d’avoir lieu peuvent étre regroupés
en deux grandes catégories :

1. les processus dits élastiquesS, pour lesquels aucun transfert d’énergie n’a lieu entre le
milieu matériel et les ondes électromagnétiques qui s’y propagent. Ces processus ne font
intervenir que la partie réelle de la susceptibilité non linéaire d’ordre 37 ;

2. les processus dits inélastiques, faisant intervenir un transfert d’énergie entre les ondes et
le milieu par résonance & deux photons. Inversement, ces processus ne font intervenir que
la partie imaginaire de la susceptibilité non linéaire d’ordre 3.

La premiére catégorie peut elle-méme étre scindée en deux sous-catégories :

e les processus conduisant & ’apparition de nouvelles ondes dans le milieu, grace & un
transfert d’énergie de la part de la (ou des) onde(s) incidente(s). Puisqu’ils sont d’ordre 3,
ces processus mettent nécessairement en jeu quatre ondes électromagnétiques (éventuel-
lement dégénérées), comme le met en évidence 'équation (1.1.14) : les ondes & wy,, wp,
Wo €t W = Wy + wp + w, 8. Pour cette raison, ils sont regroupés sous le terme générique
de processus de mélange a quatre ondes.

e les processus qui induisent des modifications spectrales (typiquement un élargissement
spectral) de la (ou des) onde(s) incidente(s) sans modification de son (leur) énergie (donc
sans apparition de nouvelles ondes dans le milieu). Ces processus résultent de la dépen-
dance de l'indice de réfraction du milieu matériel avec I'intensité lumineuse qu’il regoit

5. De tels milieux sont dits centro-symétriques.

6. La terminologie “élastique” et “inélastique” est adoptée par G.P. Agrawal (voir la référence [10], p.15-16).
R.W. Boyd parle quant a lui de processus “paramétriques” et “non paramétriques” (voir référence [59], p.13-14),
en soulignant le fait que l'origine de cette terminologie est “obscure”.

7. C’est d’ailleurs la raison pour laquelle on peut considérer que le milieu est sans pertes lorsque la suscepti-
bilité non linéaire est purement réelle...

8. Rappelons que, par convention, ces fréquences peuvent étre positives ou négatives.
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1.1. Infroduction & I'optique non linéaire dans les fibres

(phénoméne que l'on nomme effet Kerr optique®). L'une de leurs principales caracté-
ristiques est que, contrairement aux processus de mélange & quatre ondes, ils satisfont
automatiquement la condition d’accord de phase (cf. sous-section 1.1.2) et sont donc na-

turellement efficaces.

La seconde catégorie regroupe en particulier 1° les processus de diffusion inélastique stimulés.
Dans les fibres optiques, les deux processus & prendre en compte sont la diffusion Raman stimulée
et la diffusion Brillouin stimulée, qui résultent de 'interaction, renforcée par 'intermédiaire de
la polarisation non linéaire d’ordre 3, des ondes électromagnétiques avec les modes de vibration
des molécules constituant le milieu traversé : les phonons.

e La diffusion Raman correspond au processus de diffusion de la lumiére par les phonons op-
tiques, c’est-a-dire par les modes de vibrations associés aux fluctuations de la polarisabilité
des molécules constituant le milieu (cf. sous-section 1.2.3 ci-aprés).

e La diffusion Brillouin correspond au processus de diffusion de la lumiére par les phonons
acoustiques, c’est-a-dire par les modes de vibrations associés aux fluctuations de la densité
du milieu.

De méme que les processus liés & l'effet Kerr optique, et contrairement aux processus de
mélange & quatre ondes, la diffusion Raman et la diffusion Brillouin stimulées ont la particularité
de satisfaire automatiquement la condition d’accord de phase. Pour notre part, les situations
expérimentales que nous rencontrerons mettront en jeu un champ électromagnétique incident
impulsionnel, avec des durées d’impulsions de ’ordre de la picoseconde typiquement. La durée
de vie des phonons acoustiques étant de l'ordre de la nanoseconde [60], donc trés supérieure
& ces durées d’impulsions, le processus de diffusion Brillouin sera complétement négligeable.
La diffusion Raman, en revanche, devra étre prise en compte, car la durée de vie des phonons
optiques est beaucoup plus faible (de l'ordre de quelques dizaines de femtosecondes dans la
silice, et de l'ordre de la picoseconde dans les liquides).

Dans la section suivante, nous abordons plus en détails les trois processus qui entrent en jeu

dans notre étude :

— l'automodulation de phase, qui résulte de I'effet Kerr optique;

— le mélange a quatre ondes dégénéré en fréquence, avec un faisceau pompe unique a la
fréquence w;, et deux ondes nouvelles générées aux fréquences w, < w, et w; > w, en
satisfaisant simultanément la condition de conservation de I’énergie (2w, = ws + w;) et la
condition d’accord de phase (voir sous-section 1.2.2);

— la diffusion Raman.

9. Cette dénomination fait référence a I'effet Kerr électro-optique, découvert en 1875 par John Kerr, et selon
lequel l'indice de réfraction d’un milieu matériel subit une variation proportionnelle au carré de ’amplitude du
champ électrique statique (ou quasi-statique) qu’on lui applique.

10. L’absorption & deux photons est également un processus non linéaire d’ordre 3 résonant a deux photons
(comme son nom lindique), mais est totalement négligeable dans le cadre de notre étude (les matériaux non
linéaires considérés, que ce soit la silice ou les liquides, présentent des coefficients d’absorption a4 deux photons
extrémement faibles dans les gammes de longueurs d’onde que nous étudions).
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CHAPITRE 1. BASES DE L'OPTIQUE NON LINEAIRE DANS LES FIBRES OPTIQUES

1.2 Description classique des processus mis en jeu

1.2.1 Automodulation de phase

Le processus d’automodulation de phase résulte de la dépendance de l'indice de réfraction
du milieu matériel avec l'intensité lumineuse qu’il recoit, et se manifeste lorsque le milieu est
éclairé par un champ électromagnétique impulsionnel. Il se traduit par une modification des
propriétés spectrales des impulsions sans modification de leur profil temporel.

1.2.1.1 Origine du processus d’automodulation de phase

Supposons que 1’on injecte dans une fibre optique un faisceau laser a la fréquence w polarisé
suivant €. D’aprés Iéquation (1.1.14), et sachant que les seules fréquences présentes dans le
milieu (et qui peuvent donc intervenir dans la somme >, 1) sont w et —w (par I'intermédiaire

du complexe conjugué de E(w)), on a :

PO (W) &= 3ex Y Ew)*E(w) (1.2.1)

avec !

Xg’c)f €-< (3)(w;w,w,—w)€€€>

(11>

I
oy

(X(S) (w;w, —w,w)€€€>

€- <X(3) (w; —w, w, w) é’é’é’) (1.2.2)
En termes d’enveloppes (voir I’équation (1.1.10)), nous obtenons donc :
(7 @)e™r) & = Beox (P, [A(w)? Aw) e (1:23)

ce qui montre (par identification) que kp = k, autrement dit que la condition d’accord de phase
est automatiquement satisfaite, comme mentionné dans la section précédente.
Enfin, ’équation de propagation non linéaire s’écrit donc (& partir de I’équation (1.1.11)) :

0A(zw) iw
0z 2np(w)e

—3e X3 1Az 0)1* Az w) (1.2.4)

Si ’'on suppose le milieu non dispersif et sans pertes, on peut ajouter que le profil temporel
de I'impulsion qui se propage dans la fibre ne doit pas étre modifié au cours de la propagation.
Cela signifie en particulier que |A(z;w)|? est indépendant de z, et I'équation (1.2.4) ci-dessus
devient extrémement simple a résoudre. Nous obtenons :

A(z;w) = A(0;w) e ®Nez) (1.2.5)

ou ®ni,(2) est le déphasage non linéaire accumulé au cours de la propagation sur une distance

z, donné par :
3,3

Xeff z
P = —"—Tw- 1.2.6
NL(Z) 4nd(w)eoc Yo ( )
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1.2. Description classique des processus mis en jeu

ou [ est I'intensité lumineuse, donnée par I = 2ngegc |A|2. Remarquons que ’hypothése d’un
3)

milieu sans pertes implique que x, 7p est réel 1!, et ®nr,(2) est donc bien réel lui aussi.

Par analogie avec l'expression du déphasage linéaire ®r(z) accumulé par une onde a la
fréquence w se propageant sur une distance z dans un milieu d’indice de réfraction (linéaire)
ng, qui est donné par ®r(z) = kz = nowz/c, nous comprenons bien que l'introduction de ce
déphasage non linéaire ®np,(z) peut étre interprété comme la conséquence d’une dépendance
de 'indice de réfraction du milieu avec 'intensité lumineuse : I'indice de réfraction est en fait
de la forme :

n = ng + nol (1.2.7)
ou le paramétre ng, appelé indice de réfraction non linéaire, est donné par :

3X.7

T (1.2.8)

n2

1.2.1.2 Conséquence sur le profil spectral de I'impulsion

Pour comprendre les conséquences du processus d’automodulation de phase sur le profil
spectral des impulsions injectées dans la fibre optique, il faut tout d’abord se rappeler que,
puisque le faisceau laser que nous considérons est impulsionnel, I'intensité lumineuse dépend du
temps : elle suit le profil temporel des impulsions. Le déphasage non linéaire accumulé au cours
de la propagation d’une impulsion sur une distance z est donc, lui aussi, dépendant du temps,
et suit lui aussi le profil temporel de I'impulsion.

Or, puisque le champ électrique peut étre écrit sous la forme :

—

E(zt) = <A(z = 0;t) ei(kz_Wt+‘1>NL(z?t))) é (1.2.9)

et que 'enveloppe A varie lentement devant la période d’oscillation du champ a 'intérieur de
I'impulsion (nous considérons des impulsions picosecondes & des longueurs d’onde optiques), il
est relativement intuitif de voir que la fréquence instantanée d’oscillation du champ au sein de

11.
0I(z;w) D A(zw)|?
=0 —————— =0
0z 0z
A(z; .
= WA (z;w)+cc.=0
Tw (3) Az 2\ 2 _
2no(w)eoc3eoxeff (14(zw)l)" +ce.=0
J— w . 2)2 3) _ 3=} _
2n0(w)600360 (4@ @)) (Xeff Xeff) =0
3) _ 3=
< Xeff = Xefr
N xg})f €R
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CHAPITRE 1. BASES DE L'OPTIQUE NON LINEAIRE DANS LES FIBRES OPTIQUES

I'impulsion aprés propagation sur une distance z est donnée par :

Q2;t) = w — M)Ngf;t) (1.2.10)
B nowz dI(t)
= e (1.2.11)
dP(t)
—w— Y 1.2.12
Qharrants ( )

ot P(t) est la puissance lumineuse instantanée et v est le coefficient non linéaire de la fibre,

donné par :
NnoWw
v = 1.2.13
cAcsy ( )

avec A.ry laire effective d’interaction, qui est égale, dans le cas ot le milieu non linéaire est
une fibre monomode, & aire effective du mode fondamental de la fibre 2.

Les équations (1.2.10) a (1.2.12) montrent que, tout au long de la propagation, la fréquence
instantanée restera inchangée au niveau du maximum de l'impulsion (ou dI(t)/dt = 0) mais
subira un décalage proportionnel & —ngz (donc vers les basses fréquences, ou red-shift) sur le
front avant de I'impulsion (ou dI(t)/dt > 0) et un décalage proportionnel & +n9z (donc vers les
hautes fréquences, ou blue-shift) sur le front arriére (dI(t)/dt < 0). Autrement dit, le spectre est
enrichi de nouvelles fréquences : il s’élargit progressivement au cours de la propagation dans le
milieu non linéaire. Plus précisément, aprés propagation sur une distance z, cet élargissement est
proportionnel au déphasage non linéaire maximal ®N1, max(2) = ¥ Peretez accumulé au maximum
de I'impulsion au cours de sa propagation sur cette distance z (voir figure (1.2.1)). Comme nous
le verrons au Chapitre 3, la mesure de cet élargissement permet de déterminer le coeflicient non
linéaire =, et donc la valeur de I'indice de réfraction non linéaire ne du matériau.

A titre d’exemple, les deux spectres donnés en figure (1.2.1) sont des résultats expérimen-
taux obtenus dans une fibre microstructurée a coeur de silice (ng = 2,7.10720 m2.W~1) d’aire
effective Acpp =4 pum?, de longueur de I'ordre de 1 m (dont les principales caractéristiques sont
présentées en Annexe A.1), en injectant des impulsions de profil temporel sécante hyperbolique
a la longueur d’onde de 815 nm, avec une puissance créte de l'ordre de 350 W (fournies par
un laser Ti:Saphir). Le coefficient non linéaire de la fibre vaut donc v = 0,05 m~L. W™ et le
déphasage non linéaire maximal accumulé sur toute la longueur de la fibre est de l'ordre de
5m. L’élargissement spectral par automodulation de phase est nettement visible entre le spectre
mesuré en entrée et le spectre mesuré en sortie de la fibre. La photographie MEB '3 de la coupe
transverse de la fibre considérée est également donnée en figure (1.2.1).

12. De maniére générale, l'aire effective d’interaction dans un guide d’ondes (en particulier dans une fibre
optique) est définie selon (voir référence [10], équation (2.3.30)) :

(S22 1y dody)”
JIZZ P (2, y)|" de dy

ol F(z,y) représente la distribution modale transverse en amplitude.

Dans nos expériences, les ondes électromagnétiques se propagent dans le mode fondamental (gaussien) d’une
fibre optique, et Acf¢ peut étre simplifié en Acfp ~ mw?, ott w est la largeur & 1/e du profil de distribution
modale transverse (gaussienne). Enfin, ’ensemble des longueurs d’onde mises en jeu dans nos expériences étant
toujours relativement proches les unes des autres (incluses dans des plages spectrales de quelques dizaines de
nanomeétres de large seulement), nous pourrons considérer que l'aire effective d’interaction est la méme pour
toutes les ondes se propageant dans la fibre.

13. Microscope Electronique & Balayage
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Fig. 1.2.1 — Les deux premiéres courbes représentent la dépendance temporelle de I'intensité lumineuse (I(t))
et du décalage fréquentiel (—O®nr,/0t), dans le cas d’un profil temporel sécante hyperbolique. Les oscillations du
champ (E(t)) et le spectre des impulsions (en échelle logarithmique) sont représentés en entrée et en sortie d’un
milieu non linéaire d’ordre 3 (les spectres sont des résultats expérimentaux, obtenus dans la fibre dont la coupe
transverse est donnée ici en photographie MEB — voir Annexe A.1). Le processus d’automodulation de phase
se traduit par une dérive de fréquence dans le domaine temporel (mais sans modification du profil temporel :
P’enveloppe temporelle est inchangée), et par un élargissement dans le domaine spectral.
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CHAPITRE 1. BASES DE L'OPTIQUE NON LINEAIRE DANS LES FIBRES OPTIQUES

1.2.2 Mélange a quatre ondes

Comme mentionné dans la sous-section 1.1.4, le processus de mélange a quatre ondes met en
jeu quatre ondes (comme son nom l'indique) qui échangent leur énergie par l'intermédiaire du
milieu non linéaire d’ordre 3 qu’elles traversent (sans toutefois échanger d’énergie avec ce milieu).
Schématiquement, les trois types de transfert d’énergie qui peuvent survenir sont représentés
par les diagrammes d’énergie de la figure (1.2.2).

a) b) c)

EPPARRERES \hwz ...... RRRERETE hwg g
hw
hws heos ’

hwl v hw4 A hﬂ)zl

N
hw hw
4 oy 2
\ hwlw y
w1 = w2 + w3z +wy w1+ w2 =ws +wy w1+ Wwo + w3 = wy

Fi1Gc. 1.2.2 — Diagrammes d’énergie représentant les trois types de mélange a quatre ondes.

Nous nous intéresserons pour notre part & un transfert d’énergie de type b), pour lequel
deux ondes de forte intensité & wy et ws vont céder une partie de leur énergie aux ondes a ws
et wy, dont I'intensité initiale est trés faible, voire nulle. Plus précisément, la situation qui nous
intéresse met en jeu une unique onde de forte intensité (dite onde de pompe) a la fréquence
wp (= w1 = ws), et 'on parle dans ce cas de mélange & quatre ondes dégénéré en fréquence. Les
deux ondes générées et /ou amplifiées sont appelées onde signal (& la fréquence ws < wy) et onde
complémentaire, ou idler (a la fréquence w; > wp) (cf. figure (1.2.3)).

v

2wy = we + w;

Fia. 1.2.3 — Diagramme d’énergie du mélange a quatre ondes dégénéré en fréquence.

D’un point de vue corpusculaire, le processus consiste en ’annihilation d’une paire de pho-
tons de pompe a wp, accompagnée de la création simultanée d’une paire de photons signal et
idler qui permettent de respecter la condition de conservation de I’énergie (2w, = ws+w;). Bien
entendu, pour une fréquence de pompe w,, donnée, une infinité de couples de fréquences (ws;w;)
permettent de satisfaire cette condition. Mais, comme cela a déja été évoqué plus haut (voir
sous-sections 1.1.2 et 1.1.4), le processus n’est efficace que si la condition d’accord de phase est
également respectée. Cette condition d’accord de phase n’est rien d’autre qu’une condition de
conservation des vecteurs d’onde (du point de vue ondulatoire), ou de I'impulsion (du point de
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1.2. Description classique des processus mis en jeu

vue corpusculaire), comme je vais le détailler ci-aprés. Au final, les couples d’ondes signal et
idler qui pourront étre générés efficacement correspondent & des plages spectrales relativement
restreintes.

Pour décrire le processus de maniére un peu plus quantitative, nous supposerons dans la
suite qu’un milieu non linéaire d’ordre 3 est traversé, dans la direction z, par trois ondes planes
quasi-monochromatiques aux fréquences w,, ws et w;, avec une onde & w, beaucoup plus intense
que les deux autres. Le champ total dans le milieu s’écrit :

E(zit) = Eplz5t) + Eulz:t) + Ei(2it) (1.2.14)

Nous supposerons que les trois ondes possédent le méme état de polarisation €. Nous pouvons
donc écrire :

= (A(wj cz) et kizmwit) 4 c.c.) € (1.2.15)

avec j = p, S ou 4.

A partir de 1’équation (1.1.14), nous pouvons calculer I’expression de I'amplitude complexe
de la polarisation non linéaire d’ordre 3 aux fréquences w,, ws et w;. Commencons par la
composante a wy, :

P® (wp; 2) = 3€0§(3) (wp; Wy, wp, —wp) | E(wp; Z)|2 E(wp; z)éee (1.2.16a)
+ 660X (Wp; Wy, ws, —ws) | E(ws; 2)|? B(wy; 2)E¢€ (1.2.16b)
+ 660£(3) (wps Wy Wi, —wi) | E(wi; 2)| E(wp; 2)E€€ (1.2.16¢)
+ 660:(3) (wWps ws, wi, —wp) E(ws; 2) E(wi; 2) E* (wp; 2)€€€ (1.2.16d)

[I11e<

Dans cette expression, le terme (1.2.16a) correspond au processus d’automodulation de
phase de I'onde de pompe (voir équation (1.2.1)). Les termes (1.2.16b) et (1.2.16¢) sont associés
au processus de modulation de phase croisée'*. Le terme (1.2.16d), quant & lui, représente le
processus de mélange & quatre ondes [10].

Comme nous avons supposé que ’onde de pompe était d’intensité trés forte devant celle
des ondes signal et idler, I'influence des termes (1.2.16b), (1.2.16¢) et (1.2.16d) (qui ne font
intervenir qu’'une seule fois I'amplitude de 'onde de pompe) est négligeable devant celle du
terme d’automodulation de phase, et nous pouvons donc écrire :

P®) (wps 2) = 3€0X(3) (Wp; Wp, Wp, —wp) [ Awp; Z)|2 A(wp; Z)eikpz eee (1.2.17)

14. La modulation de phase croisée résulte, comme 'automodulation de phase, de la dépendance de 'indice
de réfraction du milieu avec I'intensité lumineuse. En présence d’une unique onde dans le milieu, c’est 'intensité
de cette onde qui induit les variations de l’indice de réfraction, et I’on parle alors d’automodulation de phase.
Lorsque plusieurs ondes sont présentes, en revanche, le profil spectral de chaque onde va étre modifié sous 'effet
de l'intensité propre de l'onde (automodulation de phase) mais également sous V'effet de l'intensité des autres
ondes (modulation de phase croisée) [10].
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CHAPITRE 1. BASES DE L'OPTIQUE NON LINEAIRE DANS LES FIBRES OPTIQUES

En ce qui concerne la composante a wg, 'équation (1.1.14) conduit a :

PO (w,; 2) = 36(];(3)(&)5;603,605, —ws) | E(ws; 2)|? E(ws; 2)EE¢ (1.2.18a)
+ 6eox® (we; we, wi, —w;) | E(wis 2)|? B(ws; 2)EE€ (1.2.18b)
+ 660£(3) (Ws; W, Wy —wp) | B(wp; 2)| E(ws; 2)E€€ (1.2.18c¢)
+ 360:(3) (W wp, W, —wi)EQ(wp; 2)E*(w;; z)eee (1.2.18d)

[l

Ce sont alors les termes (1.2.18a) (automodulation de phase de 'onde signal) et (1.2.18b)
(modulation de phase croisée de 'onde signal par I'onde idler) qui sont négligeables, et nous
conservons le terme de modulation de phase croisée de l'onde signal par 'onde de pompe
(terme (1.2.18¢)) et le terme de mélange & quatre ondes (terme (1.2.18d)), qui font tous deux
intervenir deux fois I’amplitude de 'onde de pompe :

—

P®) (ws; 2) = 6€0K(3

=

(Ws; W, Wpy —wp) | Alwy; 2)|* A(ws; 2) eFs* eee (1.2.19a)

+ 3€0X(3) (Ws; Wy, Wpy —wi) A (wy; 2) A* (wy; 2) e/ PRr—ki)= ggg (1.2.19b)

De méme, pour la composante & w;, nous obtenons :

—

PO (w;; 2) = 660X(3) (wis Wiy Wy, —wp) |A(wp; 2)|? A(ws; z) eFi® eee (1.2.20a)

+ ?)GOX(?’) (wi; W, Wy, —ws ) A2 (wp; 2) A* (ws; 2) !ko—hs)z gge (1.2.20b)

Enfin, en supposant que toutes les fréquences mises en jeu sont éloignées de toute fréquence
de résonance du milieu matériel, nous pouvons poser :

= ()

—e. <x(3)(wi)é’€€> (1.2.21)

avec X(S) (w) = X(?)) (W; Wi, Wn, w,) pour tous les triplets de fréquences {wp;wn;w,} tels que

Wi + wp, + wWo )

Alors, I’équation de propagation non linéaire dont la forme générale est donnée en (1.1.11)
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prend les formes suivantes, pour chacune des trois ondes considérées 1° :
0A(wp; 2) iWp (3) 2
= 3 Alwy; Alw,:
0z 2n0(wp)eoc coXers | A(wpi )" Alwpi 2)
814(&)5; Z) in 3) . 2 . 2 . * . iAkz
5, 2n0(w5)600360X6” [2 |A(wp; 2)|7 Aws; 2) + A% (wp; 2) A% (ws; 2) € }
814(&)2‘; Z) 1w (3) . 2 . 2 . * . iAkz
5r = S SOy (214 2 Alwis 2) + A ) A" (7)1
(1.2.22)
avec :
2 - s)Ws — i)W
Ak = 2y — by — ky — 20(@p)wp = Ro(ws)ws = mo(wi)w (1.2.23)

Cc

1.2.2.1 Solutions en régime d’amplification

Supposons que l'onde signal est initialement présente (bien que d’intensité beaucoup plus
faible que l'onde de pompe) et que 'onde idler est initialement absente :

Alwi;2=0)=0
Alws;z=0)#0

Dans ce cas, et en supposant que I'intensité de I’onde de pompe reste inchangée au cours de
I'interaction 6, la résolution des équations couplées (1.2.22) conduit & [10,61] :

2
|A(ws; 2)|* = |A(ws; 2 = 0)]* [ 1 + =5 sinh?(g2)
< g ! ) (1.2.24)

2
nolws )wW; .
|A(wi; 2)|* = n(‘jgw))w |A(ws; 2 = 0)? jzsmh%gz)

15. Ces équations peuvent étre comparées a celles, plus générales, fournies dans la référence [10] (équa-
tions (10.2.1) a (10.2.4)). Mon systéme d’équations (1.2.22) correspond au cas particulier d’un processus de
mélange & quatre ondes dégénére en fréquence, avec un faisceau pompe beaucoup plus intense que les faisceaux
signal et idler, et avec des intégrales de recouvrement (voir équation (10.2.5) de la référence [10]) supposées
toutes identiques et égales a 'inverse de laire effective d’interaction Acss. Cette derniére hypothése est particu-
lierement valable dans le cadre de nos expériences, pour lesquelles toutes les ondes mises en jeu ont des longueurs
d’onde proches les unes des autres et se propagent dans le mode transverse fondamental d’une fibre optique (voir
note de bas de page 12, p.19). A noter que les conventions de notation choisies par G.P. Agrawal sont légérement
différentes de celles qui sont adoptées dans ce manuscrit, de sorte que ses amplitudes et les miennes sont liées

par :
AAgrawal =V 2nogegc Aeff Amanusecrit

16. L’efficacité du processus de mélange & quatre ondes est supposée assez faible pour que le nombre de photons
de pompe consommés reste négligeable devant le nombre de photons de pompe initialement présents. Autrement
dit, nous considérons que le champ de pompe n’est pas modifié par le processus de mélange & quatre ondes (c’est
cette hypothése qui nous permet d’écrire la polarisation non linéaire d’ordre 3 a la fréquence de pompe sous la
forme (1.2.17)). De plus, comme nous ’avons vu dans la sous-section précédente (voir en particulier la note de
bas de page 11, p.18), pour que 'auto-action de ’onde de pompe sur elle-méme ne modifie pas son intensité, il
faut que Xf})f soit purement réel.
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avec . ( )
N nolw. WsWj
£=~P, wpp (om0 @) (1.2.25)
et :
22 Lapqoyp, (1o M0l (L@ 2 (1.2.26)
9 = 4 T wp no(ws)  no(w;) o

ou nous rappelons que v est le coefficient non linéaire (défini selon 1’équation (1.2.13)), et P,
est la puissance de pompe, définie par :

P, = I, Acrr = 2no(wp)eoc | A(wy)|* Aesy (1.2.27)

En réécrivant les équations (1.2.24) en termes d’intensités (cf. équation (1.1.12)), nous ob-
tenons donc :

2

I(z) = I,(0) (1 + 72 sinhQ(gz))

o ¢ (1.2.28)
Ii(z) = — I,(0) > sinh?
i(2) s s(0) g2 inh”(gz)

La conclusion est donc la suivante : lorsqu'une onde de pompe (de forte intensité) et une onde
signal (de faible intensité) sont injectées simultanément dans un milieu non linéaire d’ordre 3
(par exemple une fibre optique), 'onde signal est amplifiée, avec un gain d’amplification donné

par :
2

G(z) =1+ 32 sinh?(gz) (1.2.29)

tandis qu’une onde idler est créée a la fréquence w; = 2w, — ws (le nombre de photons idler
créés étant égal au nombre de photons signal ajoutés).

1.2.2.2 Condition d’accord de phase

Le gain d’amplification (pour une longueur d’interaction z donnée) est maximal lorsque le
gain paramétrique g est maximal, soit d’aprés I’équation (1.2.26) lorsque :

9 = gmax = § (1.2.30)
c’est-a-dire lorsque :
no(wp) ( Wg Wy >>
Ak + 2vP, (1— + =0 1.2.31
R wp no(ws)  mno(w;) ( )

L’équation (1.2.31) ci-dessus pose la condition d’accord de phase. Si le milieu matériel est
assez peu dispersif pour que 'on puisse écrire ng(wp,) ~ ng(ws) ~ no(w;), le terme entre paren-
théses vaut —1, et cette condition d’accord de phase se simplifie en :

Ak —2yP, =0 (1.2.32)

L’écart de cette condition a la condition d’accord de phase “usuelle” (Ak = 0) est da a
I'influence des processus d’automodulation de phase de la pompe et de modulation de phase
croisée du signal et de I'idler par la pompe. Si ces processus n’avaient pas lieu (ou si nous avions
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1.2. Description classique des processus mis en jeu

omis de les prendre en compte dans le calcul), nous aurions effectivement abouti a la condition
Ak =0.
Rappelons que le désaccord de phase brut Ak est donné par :
Ak =2ky, — ks — k;
= 2B(wp) — Bws) — B(wi) (1.2.33)
ou S(w) est la constante de propagation du milieu traversé a la fréquence w. En développant

B(w) en série de Taylor autour de wjy, on montre simplement que le désaccord de phase brut
s’écrit :

0 2m
Ak = —27;:1 Wﬁm(%) (1.2.34)
avec
D=wp —ws =w; —wp >0 (1.2.35)
et : .
Bm(wp) = aaffff) (1.2.36)

W=Wwp

Les termes d’ordres supérieurs étant en général négligeables, les termes d’ordres 2 et 4 sont
suffisants pour décrire la plupart des phénomeénes observés (voir référence [10], p.376 et p.383)
et le désaccord de phase brut peut étre évalué selon :

2
Ak~ —Q22 <52(wp) + ‘12254(%)) (1.2.37)

B2 est la dispersion de vitesse de groupe'” du milieu. La longueur d’onde Azpw pour laquelle
B2(Azpw) = 0 est appelée longueur d’onde de dispersion nulle (Zero-Dispersion Wavelength).
Si la longueur d’onde du faisceau de pompe, notée Ay, est telle que fB2(),) < 0 (respective-
ment fa(A,) > 0), on dit que l'on travaille en régime de dispersion anormale (respectivement
normale).

Les équations (1.2.32) et (1.2.37) montrent que 'accord de phase ne peut étre réalisé que
si: 0

Ba(wp) + 554(%,) <0 (1.2.38)

Lorsque le terme d’ordre 4 est négligeable devant le terme d’ordre 2 (ce qui est le cas dans
la plupart des fibres optiques conventionnelles, et également dans certaines fibres microstruc-
turées), I'équation (1.2.38) montre qu’il est nécessaire de travailler en régime de dispersion
anormale : si f2(wp) > 0, accord de phase ne peut pas étre réalisé. En revanche, si le terme
d’ordre 4 n’est pas complétement négligeable devant le terme d’ordre 2, I’accord de phase peut
aussi étre obtenu en régime de dispersion normale (S2(wp) > 0) a condition que fB4(wp) soit
“assez” négatif :

12 Bo(wp)
Ba(wp) < —T” (1.2.39)
ce qui conduit & des décalages fréquentiels nécessairement grands :
12
Q> |- 1202w (1.2.40)

Ba (wp)

17. GVD pour Group-Velocity Dispersion.
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Notons que, quoi qu’il en soit, le respect de la condition d’accord de phase (1.2.32) nécessite
de travailler avec des longueurs d’onde de pompe qui restent proches de la longueur d’onde
de dispersion nulle, pour éviter que le désaccord de phase brut Ak devienne trop fort (ce qui
impliquerait d’injecter des puissances de pompe trés élevées pour satisfaire la condition d’accord
de phase (1.2.32)).

A titre d’exemple, la figure (1.2.4) représente la courbe d’accord de phase de la fibre micro-
structurée a coeur de silice dont nous avons déja parlé dans la sous-section précédente (sous-
section 1.2.1). Son coefficient non linéaire est v = 0,05 m~". W', et sa courbe de disper-
sion B(w) et sa longueur d’onde de dispersion nulle ont été déterminées expérimentalement 18
(Azpw ~ 834 nm) (voir Annexe A.1). La puissance de pompe (créte) a été prise égale a 1 W,
10 W et 100 W (ce qui correspond, pour des impulsions picosecondes avec un taux de répétition
de 80 MHz, & une puissance moyenne de 'ordre de 0,1 mW, 1 mW et 10 mW typiquement). I
apparait clairement sur ces graphes que 'accord de phase ne peut réellement étre réalisé qu’en
régime de dispersion anormale (c’est-a-dire, ici, pour A, 2 834 nm). Cela vient du fait que,
pour cette fibre, le terme d’ordre 4 dans l'expression (1.2.37) du désaccord de phase brut est
négligeable devant le terme d’ordre 2.
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Fic. 1.2.4 — Courbes d’accord de phase de notre fibre microstructurée a cceur de silice, pour une puissance
de pompe créte égale a 1 W (trait plein), 10 W (tirets) et 100 W (pointillés).

1.2.2.3 Gain d’ampilification & 'accord de phase
A Daccord de phase, le gain d’amplification atteint donc sa valeur maximale :

no(wp) Wel;

Wp no(ws)no

Gmax(2) = 1 + sinh? < (w-)vaZ> ~ 1 + sinh?(yPyz) (1.2.41)

Ainsi, il est intéressant de constater que les processus d’automodulation de phase (sous-
section 1.2.1) et de mélange a quatre ondes sont conduits par le méme paramétre 7 (coefficient

18. Nous parlerons en détails de la technique utilisée pour cette mesure au Chapitre 3.
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1.2. Description classique des processus mis en jeu

non linéaire). Nous pouvons en fait écrire :
Grmax(2) ~ 1 + sinh?(®xr, max(2)) (1.2.42)

otl, comme nous l’avons défini dans la sous-section 1.2.1, ®N1, max (%) est le déphasage non linéaire
maximal accumulé au sommet de I'impulsion de pompe aprés une propagation sur une distance
z dans le milieu non linéaire d’ordre 3.

Notons cependant que, si le milieu non linéaire d’ordre 3 considéré est une fibre optique de
longueur Lgpye, la longueur effective d’interaction pour I'automodulation de phase L.f; peut
étre légérement plus faible que Ly sous effet des pertes linéaires dans la fibre. Si I'on note
a le coefficient de pertes linéaires (en m~1), alors la longueur effective de la fibre s’écrit :

1— e_aLﬁbre

Loy = — (1.2.43)
En ce qui concerne le processus d’amplification par mélange & quatre ondes, la longueur
effective d’interaction (notée Lpywnm, pour Four-Wave Mizing) peut étre encore plus réduite, a
cause du phénomeéne de walk-off temporel (le recouvrement temporel de 'impulsion de pompe
avec I'impulsion signal amplifiée et I'impulsion idler créée diminue au cours de la propagation
dans la fibre sous l'effet de la dispersion de la vitesse de groupe, et l'efficacité du processus
d’amplification décroit).
Nous avons donc en général :

Lrwwm S Legr S Liibre (1.2.44)

et le gain d’amplification obtenu en sortie de fibre lorsque 'accord de phase est parfaitement
réalisé s’écrit plutot :

. L
Gmax(Lfibre) = 1 + sinh? < EV;/;VI ‘I)NL,maX(Leff)> (1.2.45)
e

1.2.2.4 Cas du régime spontané amplifié

Bien évidemment, les équations (1.2.28) ne sont valables que si 'une au moins des ondes
signal et idler est initialement présente. En effet, dans le cas ol les ondes signal et idler sont
simultanément absentes en entrée du milieu non linéaire, les équations (1.2.28) prédisent sim-
plement une absence totale d’évolution : I5(0) = 0, donc 'amplitude des ondes signal et idler
doit rester nulle. Or ce n’est pas ce qui est observé expérimentalement. Comme le mettent en
évidence les spectres de la figure (1.2.5), lorsque nous injectons un faisceau pompe seul dans
un milieu non linéaire d’ordre 3 (ici, il s’agit de la fibre microstructurée a coeur de silice déja
évoquée précédemment, et présentée en Annexe A.1), outre I’élargissement du spectre de pompe
par automodulation de phase, nous observons 'apparition de deux bandes latérales de part et
d’autre du spectre de pompe : une onde signal et son onde complémentaire ont été générées
spontanément, puis amplifiées, au cours de la propagation de I'impulsion de pompe dans la
fibre 19.

19. A noter que la combinaison des deux processus non linéaires que sont ’automodulation de phase et le
mélange & quatre ondes peut conduire, dans certaines conditions, a ’observation surprenante de ’apparition
de deux bandes latérales dissymétriques en fréquences par rapport au spectre de pompe, comme nous ’avons
montré dans larticle [62] reproduit en Annexe E de ce manuscrit.
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P10 croissante
de 50 W a 200 W

Puissance (dBm)

-80

820 830 840 850 860 870
Longueur d'onde (nm)

Fic. 1.2.5 — Spectres mesurés en entrée (spectre en pointillés) puis en sortie (spectres en trait plein) de notre
fibre microstructurée a cceur de silice, lorsque nous injectons des impulsions de pompe (de profil temporel sécante
hyperbolique) a 850 nm avec une puissance créte variant de 50 W a 200 W typiquement. Nous visualisons bien
I’élargissement de plus en plus important du spectre de pompe par automodulation de phase, et 'apparition de
deux bandes paramétriques spontanées amplifiées. Remarquons que le maximum de ces deux bandes s’écartent
de la pompe a mesure que la puissance de pompe augmente, ce qui est cohérent avec le fait que la condition
d’accord de phase dépend de la puissance de pompe selon I’équation (1.2.32) (voir aussi les trois courbes d’accord
de phase présentées en figure (1.2.4)).

Nous observons ici le processus de mélange a quatre ondes spontané amplifié, qui ne peut pas
étre décrit par les équations obtenues en régime d’amplification (régime qui suppose la présence
d’une onde de pompe et d’'une onde signal en entrée). La modélisation rigoureuse du processus
spontané nécessite d’utiliser une approche quantique (voir Chapitre 2). Cependant, en régime
de fort gain, lorsque 'on passe du régime purement spontané au régime spontané amplifié, le
processus peut étre décrit classiquement (c’est-a-dire non quantiquement) comme résultant de
I’amplification d’un photon fictif qui aurait été placé en entrée de la fibre. Nous verrons dans
la partie 1.2.3.3 de ce manuscrit que ce type de description a été proposé par R.G. Smith [63]
(puis repris entre autres par E. Desurvire et al. [64]) pour traiter le cas de la diffusion Raman
spontanée amplifiée. J’adapte ici cette description au cas du mélange a quatre ondes spontané
amplifié en considérant que l'onde & la fréquence w (# wp) récoltée en sortie de la fibre peut
avoir deux origines distinctes :

1. Pamplification d’un photon de bruit présent en entrée de la fibre dans la plage de fré-
quences [w;w + dw], conduisant en sortie de fibre & une intensité égale a :

hw dw
IFWM,I(W) =G Kffﬂ (124.6)

oit G est une notation simplifice pour désigner Gy, .} (Lfibre), le gain d’amplification a
la fréquence w par mélange & quatre ondes dégénéré en fréquence avec une fréquence de
pompe égale & wy,, aprés propagation sur toute la longueur de la fibre;

2. l'amplification d’un photon de bruit présent en entrée de la fibre dans la plage de fré-
quences [2w, — w;2w, — w — dw] : en effet, 'amplification d'un photon & la fréquence
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1.2. Description classique des processus mis en jeu

W' = 2w, — w s’accompagne nécessairement de la création d’'un photon & w. Ce second
processus conduit en sortie de fibre a une intensité égale a :

hw odw

I = -1 i
rwMm2(w) = (G A 2o

(1.2.47)

A noter que I'expression de Irww,2 ne fait pas intervenir G' (contrairement & I'expression
de Irwm,1), mais G — 1. Ceci vient du fait que le second processus conduit & 'obtention
finale de G photons & w’ = 2w, — w & partir de 1 photon initial & ' : il y a donc eu
création de G — 1 photons a w’, et donc simultanément de G — 1 photons a w.

Cela revient a dire que 'onde & w se construit de maniére cohérente par suite d’une “cas-
cade” de processus individuels d’amplification par mélange a quatre ondes, et que le photon
originel qui donne naissance a cette cascade peut appartenir a la plage de fréquence [w;w + ow]
ou & la plage de fréquences [2w), — w; 2w, —w — dw]. Autrement dit, il y a deux sources de bruit
distinctes qui peuvent conduire de maniére équiprobable & la génération d’'un photon dans la
plage [w;w + dw| par amplification par mélange & quatre ondes puis, en cascade, a la construc-
tion cohérente de 'onde & w. L’intensité obtenue en sortie de fibre dans la plage de fréquences
[w;w + dw] est donc donnée par :

1 1
Irwm(w) = = Ipwm,1(w) + = Ipwm 2(w)

2 2
1 hw dw
= <G - 2) A, o (1.2.48)

Cette expression est & mettre en relation avec les équations obtenues en régime d’amplifica-
tion (équations (1.2.28)) :

Is(z) = fj.(o) (1+G(2))
I;(z) = = I(0) G(2)

Ws

(1.2.49)

Les deux approches ne sont compatibles entre elles qu’en régime de fort gain (ot nous avons
G ~ G+ 1~ G- (1/2)). Les résultats expérimentaux obtenus en régime spontané amplifié
(par exemple ceux de la figure (1.2.5)) sont trés bien décrits par le modeéle simple ci-dessus. En
revanche, lorsque nous travaillerons & des niveaux d’efficacité non linéaire faibles, c’est-a-dire
en régime purement spontané et non pas spontané amplifié (ce qui sera le cas pour générer les
paires de photons corrélés une par une et étre donc en mesure d’exploiter leurs propriétés de
corrélations), ce modéle ne sera plus adapté. Schématiquement, le modéle ci-dessus consiste a
supposer l'existence préalable d’un premier photon signal et/ou idler et & décrire la fagon dont
il est amplifié pour conduire a I'apparition d’ondes signal et idler intenses?’. Or le processus
qui nous intéresse pour notre part est justement celui qui conduit & la création de ce premier
photon (ou plus exactement de la premiére paire de photons signal et idler) par mélange a quatre
ondes spontané. La modélisation de ce processus spontané nécessite d’adopter une description
quantique du systéme et des mécanismes mis en jeu. Ce sera l'objet du Chapitre 2.

20. (bien que restant beaucoup moins intenses que ’onde de pompe...)
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1.2.3 Diffusion Raman

La diffusion Raman spontanée est un processus d’optique linéaire, ¢’est-a-dire qu’il survient
dans des conditions pour lesquelles le champ électromagnétique incident ne modifie pas les pro-
priétés optiques du milieu matériel. Il conduit, en présence d’une onde incidente & la fréquence
wr,, a la génération de deux ondes, appelées Stokes et anti-Stokes, & des fréquences wg et was
symétriques de part et d’autre de wy, (I’écart spectral étant dépendant de la constitution chi-
mique du milieu). Ces deux ondes sont émises de maniére incohérente, dans toutes les directions
de lespace, et 'efficacité du processus est trés faible [59] (figure (1.2.6)-a).

SPONTANE

a)
W1, ‘

- o

S

VA S

ws = Wi, — Wy
WAS = WL, + Wy

STIMULE

b)) (@
Ws =Wl — Wy — .ﬁﬁyy:} —_—) WS = W[, — Wy
v
b 3
2) | [x® wL
wr, = .®§@
AV —) (VG = W], — Wy
(Spontané Amplifié)
Fic. 1.2.6 — (a) Les fluctuations (a la fréquence w) de polarisabilité des molécules constituant le milieu

traversé sont responsables du processus (linéaire) de diffusion Raman spontanée : il y a apparition d’une onde a
ws = wr, — Wy, dite onde Stokes, et d’une onde a was = wr, + wv, dite onde anti-Stokes. L’onde Stokes générée
est plus intense que I'onde anti-Stokes. Le processus est trés peu efficace, et I'intensité de I'onde incidente (a wr)
peut donc étre considérée comme inchangée.

(b1) Lorsqu’on injecte, en plus de I'onde de pompe a wr,, une onde de faible intensité a ws = wr, —ws, linteraction
de ces deux ondes par I'intermédiaire de la susceptibilité non linéaire d’ordre 3 du milieu vient exciter de maniére
cohérente les vibrations des molécules a la fréquence w, et ainsi renforcer le processus de diffusion Raman. L’onde
a ws est amplifiée, par transfert d’énergie de la part de I'onde (initialement plus intense) a wr..

(b2) Si seule I'onde a wy, est injectée, 'amplification Raman peut se produire, a partir d’un premier photon a
ws généré spontanément par diffusion Raman. Il faut pour cela que 'intensité de ’onde incidente a wr, dépasse
une valeur seuil fixée par les propriétés du milieu.
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1.2. Description classique des processus mis en jeu

L’émission des photons Stokes peut également étre stimulée par la présence d’un premier
photon & la fréquence ws (en plus des photons & wy,). Les photons Stokes sont alors générés de
maniére cohérente (dans le méme mode que le premier photon & wg). Ce processus de diffusion
Raman stimulée (ou amplification Raman Stokes) est un processus non linéaire, qui survient
par l'intermédiaire de la susceptibilité non linéaire d’ordre 3 du matériau [10,59].

La diffusion Raman stimulée peut survenir si ’on injecte a la fois un faisceau & wy, et un
faisceau & wg dans le matériau (figure (1.2.6)-b;). Dans ce cas, le faisceau & wg est amplifié,
tandis que le faisceau a wy, voit son intensité décroitre. Ce qui est notable, cependant, c’est
qu'une onde Stokes cohérente peut également étre construite lorsque seul le faisceau & wy, est
injecté (a condition que son intensité soit “assez” élevée). Ce processus peut étre désigné sous le
terme de diffusion Raman spontanée amplifiée (figure (1.2.6)-by). Comme évoqué précédemment
(dans la partie 1.2.2.4 concernant le traitement classique du mélange & quatre ondes spontané
amplifié), le processus de diffusion Raman spontanée amplifiée peut étre vu comme résultant de
I"amplification Raman d’un premier photon qui aurait été émis au préalable par diffusion Raman
spontanée. En d’autres termes, c’est ce premier photon, émis par diffusion Raman spontanée a
la fréquence wg, qui vient stimuler I’émission des photons Stokes [63, 64].

Nous donnons ci-aprés les notions de bases permettant de comprendre 1'origine physique et
les caractéristiques spectrales de la diffusion Raman spontanée (figure (1.2.6)-a). Nous montre-
rons ensuite comment la polarisation non linéaire d’ordre 3 du milieu peut conduire au processus
d’amplification d’un faisceau de faible intensité par diffusion Raman stimulée (figure (1.2.6)-by).
Enfin, nous nous intéresserons au cas de la diffusion Raman spontanée amplifiée (figure (1.2.6)-
bs), et verrons que le processus non linéaire d’amplification n’apparait que si 'intensité du
faisceau de pompe dépasse une valeur seuil, qui dépend des propriétés du milieu non linéaire
traversé.

1.2.3.1 Diffusion Raman spontanée

Origine microscopique de la diffusion Raman spontanée

Les processus de diffusion spontanée de la lumiére 2! résultent des fluctuations des propriétés

optiques du milieu matériel traversé. Dans le cas de la diffusion Raman, ce sont les fluctuations
de la polarisabilité des molécules constituant le matériau qui sont mises en jeu. Schématique-
ment, considérons le cas simple d’un matériau constitué de molécules diatomiques. Chaque
molécule peut étre décrite comme un oscillateur harmonique dont la fréquence de résonance est
notée wy : la distance r(t) entre les deux atomes de la molécule oscille (sous 'effet de 'agitation
thermique) autour de la position d’équilibre 7y a la fréquence wy :

r(t) = ro + ry cos(wyt)

Fi1G. 1.2.7 — Description moléculaire de 'origine du processus de diffusion Raman.

21. Diffusions Raman, Brillouin, Rayleigh...
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Or la polarisabilité a de la molécule est directement liée & la distance r entre les deux atomes
de la molécule, et nous pouvons donc écrire son développement de Taylor & 'ordre 1 en r = rq :

a(t) = ag+ g—i (r(t) — o) (1.2.50)

r=rQ

ol aq est la polarisabilité de la molécule au repos.
Ainsi, si 'on éclaire la molécule avec un champ incident oscillant E(t) = Ey cos(wrt), le
dipole induit s’écrira :

p(t) = a(t)E(t)
oo rvEy

= apEp cos(wrt) + E 5

r=rQ

[cos((wr, — wy)t) + cos((wr, + wy)t)] (1.2.51)

La molécule se comporte donc comme un dipéle oscillant aux trois fréquences wr,, wi, — wy
et wr, + wy. Ce dipole va donc rayonner un champ a ces trois fréquences. Le rayonnement a wr,
(fréquence du champ incident) correspond au processus de diffusion Rayleigh, dont 'efficacité
est proportionnelle & la polarisabilité de la molécule au repos «g. Le rayonnement aux fréquences
wr, — wy et wy, + wy correspond au processus de diffusion Raman, qui est dii aux fluctuations de
la polarisabilité & la fréquence wy,. L’onde & wg = wr, — wy est appelée onde Stokes, et 'onde a
wAs = wi, + wy est appelée onde anti-Stokes.

Notons que les molécules diatomiques constituant le milieu matériel se comportent comme
des oscillateurs harmoniques amortis. De ce fait, le spectre de diffusion Raman n’est pas sim-
plement constitué d’une raie infiniment fine en wy, mais d’une raie (centrée en wy) de largeur
d’autant plus grande que le coefficient d’amortissement I' est fort. Plus précisément, on peut
montrer que la raie présente un profil lorentzien (ou quasi-lorentzien) de largeur & mi-hauteur
de l'ordre de 2I" [59].

De plus, les équations classiques du rayonnement dipolaire montrent que l'intensité rayonnée
a la fréquence w est proportionnelle & w*, du moins lorsque la fréquence wy, du champ incident
est éloignée de toute fréquence de résonance du milieu matériel [59] (ce qui sera effectivement le
cas dans nos conditions expérimentales). Cela signifie en particulier que U'intensité diffusée dans
I’'onde anti-Stokes est censée étre légérement plus forte que I'intensité diffusée dans ’onde Stokes,
d'un facteur égal a (wag/ws)?. Typiquement, pour un champ incident & la longueur d’onde de
850 nm et un décalage Raman de l'ordre de la dizaine de terahertz, (was/ws)* ~ 1,04.

Or, ce n’est pas ce qui est observé expérimentalement : en pratique, l'intensité de 1'onde
anti-Stokes est toujours inférieure a celle de 'onde Stokes. Le modéle ondulatoire classique trés
simple que nous venons de présenter permet de voir que deux ondes vont étre générées a des
fréquences décalées de wy de part et d’autre de la fréquence wy, du champ incident, mais la
compréhension de l'intensité relative de ces deux ondes nécessite une description corpusculaire
du processus de diffusion Raman spontanée.

Diagrammes d’énergie et distrioution de Boltznann

D’un point de vue corpusculaire, le processus de diffusion Raman spontanée peut étre vu
comme l'interaction entre un photon & wy, et un phonon optique (qui est un quantum d’énergie
vibrationnelle) de fréquence wy (figure (1.2.8)) :

— la diffusion Raman Stokes correspond a la transition d’un niveau d’énergie F, & un niveau

d’énergie Ey = E, + hw, par absorption d’un photon & wr, et émission d’un photon &
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1.2. Description classique des processus mis en jeu

wg = wi, — wy : la population de phonons est donc augmentée de 1 unité, par transfert
d’énergie de I'onde incidente vers le milieu matériel ;

— la diffusion Raman anti-Stokes correspond a la transition d’un niveau d’énergie Ej & un
niveau d’énergie F, = E}, — hwy par absorption d'un photon & wy, et émission d’un photon
A& wAs = wr, + wy : la population de phonons est donc diminuée de 1 unité, par transfert
d’énergie du milieu matériel vers 'onde Stokes.

a) b)
..... FCLREREETERRS
..... FRCREERTERERS
her,
hws hwas
Twwr,
Ep x By —
hw,, hw,,
Ea \ Ea v v
STOKES ANTI-STOKES

Fic. 1.2.8 — Diagrammes d’énergie décrivant les processus de diffusion Raman Stokes (a) et anti-Stokes (b).

Il est & noter que, puisque les phonons sont des bosons, la population de phonons & la
température 7' (exprimée en K), notée nphonons(7), suit la statistique de Bose-Einstein :

1
nphonons(T) = Thoy (1252)

ekBT — 1

ol kp est la constante de Boltzmann (figure (1.2.9)). Ainsi, lorsque la température décroit, la
population de phonons diminue, et la diffusion Raman spontanée devient de moins en moins
efficace. Nous retrouvons ici le fait que ’agitation thermique est responsable des fluctuations
de polarisabilité des molécules, et donc du processus de diffusion Raman spontanée, et qu’en
refroidissant une source fibrée de paires de photons corrélés il est possible de minimiser la
génération de photons Raman non corrélés (voir chapitre d’Introduction).

De plus, a I’équilibre thermodynamique, la population du niveau d’énergie FEj, est plus faible
que celle du niveau d’énergie F, d’un facteur égal au facteur de Boltzmann exp(—hwy/kpT)
(cf. figure (1.2.10)). C’est la raison pour laquelle 'intensité de I'onde anti-Stokes sera plus faible
que celle de 'onde Stokes (et le rapport de ces deux intensités sera d’autant plus inférieur a 1
que le décalage Raman w, du matériau sera important). Cependant, il est important de noter
que la génération spontanée de photons anti-Stokes est loin d’étre négligeable devant celle des
photons Stokes lorsque les décalages Raman sont de 'ordre de quelques nanomeétres seulement,
voire quelques dizaines de nanométres (ce qui correspondra a nos conditions expérimentales).
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FiGc. 1.2.9 — Population de phonons a w en fonction de la température (statistique de Bose-Einstein). La
courbe est tracée pour w, = 27 x 13,2.10*? rad/s (décalage spectral correspondant au maximum du gain Raman

de la silice).
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FiGc. 1.2.10 — Facteur de Boltzmann en fonction du décalage Raman w, du matériau.

Section efficace spectrale différentielle

L’efficacité du processus de diffusion Raman spontanée peut étre décrite a ’aide du para-
métre S liant la puissance totale diffusée ProT a l'intensité du champ incident I, :

Pror = SI;, N (1.2.53)

ou N est le nombre de dipodles dans le volume de diffusion. S est appelée section efficace de
diffusion Raman spontanée (homogéne & une surface).

D’un point de vue expérimental, il est souvent plus adapté de définir la section efficace
spectrale différentielle de diffusion Raman spontanée, qui permet de décrire la puissance diffusée
mesurée dans un angle solide A liqe €t sur une plage spectrale dw fixés par les caractéristiques
(angle solide de collection et résolution spectrale) du spectrométre utilisé :

028

P(w; dw; AQ) = <8w8Q

> dw AQsolide ILN (1254)
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1.2. Description classique des processus mis en jeu

C’est ce paramétre de section efficace spectrale différentielle (qui par ailleurs est directement
relié aux fluctuations de la polarisabilité des molécules, comme mis en évidence dans la réfé-
rence [65], et donc au spectre de diffusion Raman spontanée) que nous utiliserons pour comparer
les résultats expérimentaux de génération de photons Raman dans nos fibres microstructurées
avec les données de la littérature, qui sont elles-mémes préférentiellement exprimées en terme
de section efficace?? (voir Annexe C.3).

Exemples de spectres de diffusion Raman

Le modéle classique qui vient d’étre présenté, dans lequel le milieu est décrit comme un
ensemble de molécules diatomiques se comportant comme des oscillateurs harmoniques, est
relativement bien adapté au cas d'un milieu matériel liquide ou gazeux : bien que les molé-
cules constituant le liquide ou le gaz soient en général polyatomiques, chaque type de liaison
covalente 23 peut étre décrite comme un oscillateur harmonique possédant effectivement une
fréquence propre d’oscillation, et le spectre Raman est bien modélisé par la superposition de
plusieurs raies de profil lorentzien a des fréquences de résonance différentes (dépendant de la
constitution chimique du milieu : ¢’est d’ailleurs la raison pour laquelle la spectroscopie Raman
est trés utilisée pour identifier et caractériser les substances chimiques). Le spectre Raman de
lacétone, par exemple, a l'allure présentée sur la figure (1.2.11) ci-apres.

Intensité Raman

3000 T 000 1000 200
Décalage (w, — w)/2mc (cm™1)

Fic. 1.2.11 — Spectre Raman de 'acétone (tiré de [66]).

En revanche, dans des solides amorphes comme la silice, le spectre Raman ne suit plus
ce modéle simple : schématiquement, sous 'effet du désordre constitutif du solide amorphe, les
fréquences propres des vibrations moléculaires sont trés élargies, sous forme de bandes spectrales
qui se recouvrent, créant ainsi un spectre de gain Raman continu trés large. Dans la silice,
par exemple, le spectre de gain Raman s’étend sur une plage spectrale de plusieurs dizaines
de terahertz, avec un gain maximal pour un décalage spectral de I'ordre de 13 THz2. (voir
figure (1.2.12) ci-apreés).

22. La section efficace est un parameétre usuellement adopté pour décrire les phénomeénes de diffusion de la
lumiére de maniére générale.

23. Par exemple, la double liaison entre deux atomes de carbone, la liaison simple entre un carbone et un
hydrogéne, etc.

24. Pour comparer les échelles des spectres Raman, exprimées souvent en cm ™' et parfois en THz, notons que
1000 em~! = 30 THz et 13,2 THz = 440 cm ™.
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Gain Raman
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Décalage (wr, —w)/2m (THz)

Fic. 1.2.12 — Spectre Raman de la silice (tiré de [10]).

1.2.3.2 Diffusion Raman stimulée (Amplification Raman)

Origine du processus non linéaire d’amplification Raman — Description moléculaire

Il est possible de décrire le processus de diffusion Raman stimulée en adoptant la méme
approche classique que pour la description de la diffusion Raman spontanée, c’est-a-dire en
considérant que le milieu est constitué de molécules diatomiques modélisables par des oscilla-
teurs harmoniques amortis de fréquence propre wy et de coefficient d’amortissement I". Suppo-
sons qu’'un tel milieu est éclairé par une onde de forte intensité a la fréquence wy, et une onde
(de plus faible intensité) a la fréquence w < wr,. L’interférence de ces deux ondes va créer une
modulation d’intensité lumineuse (un battement) a la fréquence Q2 = wr, —w. Si cette fréquence
de battement est égale a la fréquence propre w,, des vibrations des molécules (autrement dit si
w = wg = wp, — Wy), ces vibrations vont étre excitées de maniére cohérente, et le processus de
diffusion Raman sera renforcé : 'onde & wg, initialement de faible intensité, va étre amplifiée.
On parle donc de processus d’amplification Raman a la fréquence Stokes.

La mise en équations de ce processus conduit & I’équation d’évolution suivante pour I'inten-
sité de 'onde a w [59] :

dl,  3wImxgr(w)]
dz e no(w)no(wr)

Iu(2) 1, () (1.2.55)

ou le paramétre yr(w), appelé susceptibilité Raman, est défini par [59] :

X0

Xr(w) = T2 10 (1.2.56)
avec . )
N (O«
_ oa 1.2.57
X0 Gegm ( or > r—ro ( )

(N est la densité de molécules, et m la masse d’une molécule.)

Ce paramétre de susceptibilité Raman a été introduit par la communauté de 'optique non
linéaire pour décrire le processus (non linéaire) d’amplification Raman. Il peut cependant étre
utilisé, au méme titre que le paramétre de section efficace, pour décrire le processus de diffu-
sion Raman spontanée (’équation (1.2.57) met explicitement en évidence la dépendance de la
susceptibilité Raman avec les fluctuations de la polarisabilité, quelle que soit l'origine de ces
fluctuations — agitation thermique ou battement entre deux ondes électromagnétiques).
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L’équation (1.2.56) peut étre réécrite en faisant explicitement apparaitre la partie réelle et
la partie imaginaire de xp(w) :

X0 (5_
Xr(w) = 30 (15 09) (0 —1) (1.2.58)
avec 9 QQ
Wy —

La figure (1.2.13) donne un apergu de lallure des parties réelle et imaginaire de yr en
fonction de la différence de fréquence €2 entre les deux ondes présentes dans le milieu. Nous
voyons en particulier que la partie imaginaire présente une allure (quasi) lorentzienne, avec une
résonance pour 2 = £ w, (c’est-a-dire lorsque la fréquence de battement est égale, en valeur
absolue, & la fréquence propre de vibration des molécules)?® et une largeur & mi-hauteur de
lordre de 2T

Fic. 1.2.13 — Allure des parties réelle (tirets) et imaginaire (trait plein) de la susceptibilité Raman en fonction
de la fréquence de battement ) = wr, — w.

Les équations (1.2.58) et (1.2.59) et la figure (1.2.13) montrent que, pour £ > 0, la partie
imaginaire de x g est toujours négative. L’équation (1.2.55) prend donc la forme :

e s () (12:60)

avec yg(w) réel positif, ce qui indique que 'onde Stokes subit effectivement une amplification.
En revanche, pour €2 < 0, la partie imaginaire est toujours positive (Im [xz(€2)] est une fonction
impaire, voir figure (1.2.13)), ce qui signifie que l'onde anti-Stokes subit une atténuation.

L’approche classique que nous venons d’évoquer 26 permet de décrire simplement 1’origine
physique du processus d’amplification Raman. Cependant, comme les processus non linéaires

25. Remarquons qu’a la résonance la partie réelle est nulle, donc que xr est un imaginaire pur.
26. Le traitement complet peut étre retrouvé par exemple dans la référence [59].
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que nous avons déja abordés dans cette section, I'amplification Raman peut également étre
interprétée comme l’interaction entre les ondes électromagnétiques et le milieu matériel par
I'intermédiaire du tenseur susceptibilité non linéaire d’ordre 3 du milieu. C’est 'approche dé-
veloppée ci-aprés, et que j'appellerai par la suite “approche formelle”.

Equations couplées du processus d’amplification Raman — Description formelle

Considérons un milieu traversé, dans la direction z, par deux ondes planes monochroma-
tiques aux fréquences wy, et ws, 'onde (de pompe) & wy, étant supposée beaucoup plus intense
que l'onde (Stokes) a ws. Les deux ondes sont supposées présenter le méme état de polarisation
€. Le champ total dans le milieu s’écrit :

E(zt) = EL(z;t) + Es(z; 1) (1.2.61)
avec :
Eizt) = (E(wy; z)e it 4 cc.)é
= (A((/JJ; z)elkazmwit) 4 c.c.) é (1.2.62)
ot J =L ouS.

A partir de 'équation (1.1.14), nous pouvons calculer 1’expression de I'amplitude complexe
de la polarisation non linéaire d’ordre 3 & la fréquence Stokes :

—

P (wg; 2) = GEOK(?)) (ws; ws, wr,, —wr) |A(wr; 2))? Aws; 2) eFs? eee (1.2.63)

Puis, a partir de I’équation générale (1.1.11), nous obtenons ’équation de propagation non
linéaire pour 'onde Stokes :

8A(UJS; Z) LW 3) 9
= 6 Awr; 2)|” Aws; 1.2.64
0z 2n0(ws)eoc €oXepy |A(wrs 2)|" Alws; 2) ( )
avec .
XS})f =ée: (X(3)(WS;WSvWL7 —wL)€€€> (1.2.65)

Remarquons que 'absence de facteur e*2* dans le membre de droite de équation de pro-
pagation (1.2.64) met en évidence le fait que I’accord de phase est automatiquement satisfait,
comme je le mentionnais en sous-section 1.1.4.

Nous pouvons enfin en déduire I’équation d’évolution de l'intensité de 'onde Stokes (en
rappelant que I;(z) = 2ng(wy)eoc | A(wy; 2)|* pour J = Sou L) :

% = grlL(z)Is(2) (1.2.66)
avec :
3ws Im [Xf(j”)f:|
I no(ws) nolwr) (1:2:67)
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gr est le coefficient de gain Raman pour I'onde Stokes?’, proportionnel a la partie ima-
ginaire de la susceptibilité non linéaire effective. Nous retrouvons le fait que l'amplification
Raman est un processus inélastique, c’est-a-dire qu’il y a transfert d’énergie entre les ondes
électromagnétiques et le milieu matériel (contrairement aux cas du processus d’automodulation
de phase et du processus de mélange & quatre ondes, qui ne font intervenir que la partie réelle
de XS‘)f)'

En comparant les équations (1.2.66) et (1.2.67) ci-dessus avec I’équation (1.2.55), nous
voyons que la susceptibilité Raman xgr(w) définie dans I’approche classique peut étre identi-
fiée a la susceptibilité non linéaire d’ordre 3 effective donnée par I’équation (1.2.65). Ainsi, nous

pouvons dire que Im |:X£3f)fi| est négatif, et donc que le coefficient de gain Raman pour l'onde

Stokes est un réel positif : 'équation (1.2.66) indique donc que 'onde Stokes va étre amplifiée.

L’équation d’évolution de 'intensité de ’onde de pompe se déduit directement de celle de
I'onde Stokes en remarquant que ’accroissement du nombre de photons Stokes est simplement
égal a4 la diminution du nombre de photons de pompe. Ceci est bien visualisable sur le dia-
gramme d’énergie (a) de la figure (1.2.8) : lors du processus de diffusion Raman Stokes, il y a
simultanément consommation d’un photon de pompe (& wr,) et création d’un photon Stokes (&
ws) (ainsi que d’un phonon optique). Ainsi, nous pouvons écrire :

d(Iu/(hwy)) _  d(Is/(hws))

dz dz
o dI, dI,
cTzL _ _% cTzS (1.2.68)
d’ou :
=L L) Is(:) (1.2.69

Solution dans le cadre de |I'approximation paramétrique

Les équations (1.2.66) et (1.2.69) constituent un systéme d’équations couplées, qui est trés
simple & résoudre dans le cadre de 'approximation paramétrique, c’est-a-dire en supposant que
Iefficacité du processus est assez faible pour que l'intensité de la pompe puisse étre considérée
comme inchangée :

I(z) ~cst =I1(2=0) = I, (1.2.70)
Nous obtenons dans ce cas :
Is(z) = Is(z = 0) e9r1L= (1.2.71)

L’intensité de 'onde Stokes croit donc exponentiellement avec I'intensité de ’'onde de pompe
injectée dans le milieu et avec la longueur d’interaction.

27. gr peut étre relié a la susceptibilité Raman et a la section efficace. Il s’agit 1a encore d’un paramétre
permettant de décrire le processus de diffusion Raman. Les spectroscopistes préférent utiliser le paramétre de
section efficace, les “non-linéaristes” la susceptibilité Raman ou le gain Raman...
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CHAPITRE 1. BASES DE L'OPTIQUE NON LINEAIRE DANS LES FIBRES OPTIQUES

1.2.3.3 Diffusion Raman spontanée amplifiée

De méme que les équations (1.2.28) ne permettent pas de décrire le processus de mélange
a quatre ondes spontané amplifié, I’équation (1.2.71) ne rend pas compte des observations
expérimentales lorsque le faisceau de pompe (& wr,) est injecté seul dans le milieu matériel (cas
(c) de la figure (1.2.6)). En effet, si 'on suppose que Ig(z = 0) = 0 (c’est-a-dire que l'onde
Stokes est initialement absente du milieu matériel), I’équation (1.2.71) prévoit une absence
totale d’évolution du systéme : Ig(z) doit rester nul quel que soit z. Or, expérimentalement,
nous observons que si I'intensité de 'onde de pompe est “suffisamment” élevée, une onde Stokes
peut étre créée et exponentiellement amplifiée (voir figure (1.2.14)).
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Fic. 1.2.14 — Spectres obtenus en sortie de notre fibre microstructurée a cceur de silice (voir Annexe A.1)
en injectant (uniquement) un faisceau pompe a 780 nm. Comme le mettent en évidence les courbes d’accord de
phase de la figure (1.2.4), le processus de mélange a quatre ondes ne peut pas avoir lieu avec une telle longueur
d’onde de pompe. Nous observons en revanche 'apparition d’une onde Stokes par diffusion Raman spontanée
amplifiée, dont I'intensité croit exponentiellement avec 'intensité de pompe injectée dans la fibre. Les spectres
présentés ont été obtenus pour des intensités pompe augmentant linéairement de 1,8.10** a 2,7.10 W.m™?
(par pas de 0,3.10" W.m™?) typiquement.

Par analogie avec la description classique du processus de mélange a quatre ondes spontané
amplifié, nous pouvons décrire ce processus de diffusion Raman spontanée amplifiée comme
I'amplification d’un premier photon fictif qui aurait été placé en entrée du milieu matériel 28.
Un tel photon peut en particulier avoir été généré spontanément par diffusion Raman. Bien que
ce processus spontané soit trés peu efficace [59], il peut étre suffisant pour amorcer le processus
non linéaire d’amplification Raman.

L’intensité totale générée par diffusion Raman spontanée amplifiée peut ainsi étre calculée
en considérant 'amplification d’un premier photon dans la plage de fréquences |[w;w + dw| puis

28. Rappelons une nouvelle fois que I'analogie a plutot été réalisée dans l'autre sens : ce type de description
classique a été proposé par R.G. Smith (voir la référence [63]) pour traiter le cas de la diffusion Raman spontanée
amplifiée, et le traitement du mélange & quatre ondes spontané amplifié proposé dans la partie 1.2.2.4 de ce
manuscrit résulte d’une adaptation du modéle de R.G. Smith.
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1.2. Description classique des processus mis en jeu

en intégrant le résultat sur I’ensemble du spectre de gain Raman du matériau. Typiquement,
pour un spectre de gain Raman de largeur AQ (en rad/s), on montre? que 'intensité totale
générée dans I’onde Stokes est donnée par :

hwr, AQ

Ta(2) ~ 2% rlz 1.2.72
OB (1.2.72)

ol nous rappelons que A.¢s représente 'aire effective d’interaction. Dans le cas ot le milieu
non linéaire est une fibre optique monomode, A.s; est simplement l'aire effective du mode
fondamental de cette fibre.

L’équation (1.2.72) montre que lintensité de I'onde Stokes doit croitre exponentiellement

avec l'intensité de ’onde incidente & wy, et avec la longueur d’interaction. C’est effectivement la
tendance que nous retrouvons sur nos résultats expérimentaux (voir figure (1.2.14)).

Seuil du processus d’amplification Raman

L’une des caractéristiques importantes du processus de diffusion Raman spontanée amplifiée
est qu’il ne peut étre efficace que si 'intensité de 'onde de pompe dépasse une valeur seuil,
Iieuﬂ, fixée par les propriétés optiques du milieu. Dans le cas ot le milieu non linéaire est une
fibre optique, cette valeur seuil est usuellement définie comme l'intensité de pompe nécessaire
pour que l'intensité de 'onde Stokes en sortie de fibre (Ig(Lgbre)) soit égale a un dixiéme de
I'intensité de la pompe. Pour avoir une estimation de cette valeur seuil, nous pouvons supposer
que l'intensité de 'onde incidente reste quant & elle inchangée au cours de 'interaction dans la
fibre 30, Alors I'intensité de pompe seuil est simplement solution de 1’équation implicite suivante
(obtenue a partir de I’équation (1.2.72)) :

. seuil
hwn A g et gy _ I (1.2.73)
Acyy 2m 10

Dans le cas d’une fibre & cceur de silice, gg est de I'ordre de 2.1071 m.W~1 et AQ/(27) de
lordre de 10 THz. Supposons (pour étre en accord avec les caractéristiques de la fibre utilisée
pour obtenir les spectres de la figure (1.2.14)) que Lgpe est de I'ordre du métre et Acgp de
l'ordre de 4 pm?. Enfin (toujours conformément aux conditions expérimentales associées aux
résultats de la figure (1.2.14)), supposons que la longueur d’onde du faisceau incident est égale
a 780 nm. Dans ces conditions, nous obtenons Iie“ﬂ ~ 8.10'3 W.m~2, c’est-a-dire une puissance
créte de 'ordre de 300 W. Ce résultat est compatible, en ordre de grandeur, avec nos résultats
expérimentaux.

Lors de nos expériences de génération de paires de photons corrélés (voir Chapitre 3), nous
verrons que l'intensité du faisceau pompe utilisé restera toujours trés inférieure (de plus d’un
ordre de grandeur) & l'intensité seuil de 'amplification Raman. De maniére générale, c’est le
processus linéaire de diffusion Raman spontanée qui limite les performances des
sources de paires de photons corrélés fibrées a coeur de silice.

29. Il est en général difficile d’avoir une expression analytique du spectre de gain Raman. Le calcul peut étre
mené en approximant ce spectre par un rectangle de largeur AQ centré en 2 = w, et de hauteur gr (voir
équation (1.2.67)), et en utilisant le fait que le décalage Raman w, est en général petit devant wr,. Le résultat
obtenu, bien qu’approximatif, donne une bonne estimation de I’évolution de I’intensité de I’onde Stokes.

30. Cette approximation est relativement grossiére, mais reste malgré tout acceptable dans la limite ou l'in-
tensité Stokes ne dépasse pas un dixiéme de l'intensité pompe en sortie de la fibre.
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(Conclusion)

Parmi les trois processus que nous avons présentés dans ce chapitre, le processus de mélange
& quatre ondes est au cceur de notre étude : c’est par ce mécanisme que vont étre générées les
paires de photons corrélés utiles aux télécommunications quantiques.

La diffusion Raman, d’autre part, constitue la problématique méme de notre travail : en tant
que limitation principale des performances quantiques des sources de paires de photons corrélés
basées sur une architecture fibrée a coeur de silice, c¢’est le processus dont nous cherchons & nous
affranchir en proposant une architecture fibrée a ceeur liguide. Comme nous ’avons mentionné
précédemment, le spectre Raman des liquides est en général trés différent de celui de la silice
(revoir par exemple les spectres Raman de l'acétone et de la silice donnés en figures (1.2.11)
et (1.2.12)), étant constitué de raies (d’allure lorentzienne) trés fines plutot que d’un continuum
trés large, et avec un décalage Raman généralement important. Ces propriétés particuliéres
vont permettre, en jouant sur la géométrie de microstructuration de la fibre et sur I'indice de
réfraction linéaire du liquide, de rejeter les raies Raman principales du liquide en dehors de la
bande de transmission de la fibre (s’affranchissant ainsi de la majeure partie des photons Raman,
qui ne pourront simplement plus étre transmis dans le coeur de la fibre), et de positionner les
raies Raman de plus faible intensité dans des plages spectrales ot le processus de mélange a
quatre ondes ne peut pas avoir lieu (de sorte que les photons Raman seront générés a des
longueurs d’onde différentes des photons signal et idler, et pourront donc étre filtrés).

Le processus d’automodulation de phase de la pompe, quant & lui, pourra étre négligé dans
les conditions expérimentales associées a la production de paires de photons corrélés (régime
de trés faible efficacité non linéaire). En revanche, il sera trés utile en régime de fort gain,
lorsque 'élargissement spectral de la pompe sera nettement visible a I’aide d’un analyseur de
spectre optique : en effet, comme nous le verrons au Chapitre 3, la mesure de I’élargissement
spectral en fonction de la puissance du faisceau pompe injecté dans la fibre nous permettra de
déterminer la valeur de l'indice de réfraction non linéaire ny du liquide utilisé pour remplir la
fibre. La connaissance de cette valeur est essentielle pour pouvoir prédire les performances du
systéme (en particulier en terme d’efficacité de génération des paires de photons corrélés), et
contrairement au cas de la silice ', 'indice de réfraction non linéaire de la majorité des liquides
n’est pas disponible dans la littérature.

Ce Chapitre 1 m’a permis de présenter les concepts essentiels & la compréhension des phé-
nomeénes mis en jeu dans mon travail de thése. La suite de ce manuscrit concerne ce travail de
thése en tant que tel, dans son approche théorique (Chapitre 2) et dans son approche expé-
rimentale (Chapitre 3). Bien que séparés en deux chapitres distincts, ces aspects théorique et
expérimental sont étroitement imbriqués, puisque :

— d’une part, les simulations obtenues & partir du modéle analytique développé (que je
présente au Chapitre 2) ont influencé notre conception du montage de détection des paires
de photons corrélés (présenté au Chapitre 3) et notre choix des conditions expérimentales
de travail ;

— d’autre part, la mise en ocuvre de ces simulations nécessite une connaissance préalable
de certaines propriétés de la fibre génératrice des paires de photons, & savoir sa courbe
de dispersion et son coefficient non linéaire. Une phase expérimentale préliminaire de
caractérisation de la fibre est donc nécessaire avant de pouvoir réaliser les simulations.

31. L’indice de réfraction non linéaire de la silice est de 1’ordre de 2,7.1072° m®>.W~! [10].

43






CHAPITRE 2

Description quantique

de la génération de paires de photons corrélés
par mélange a quatre ondes spontané

en régime impulsionnel

Pour pouvoir prédire les performances d’une source de paires de photons corrélés fibrée en
régime impulsionnel, que ce soit en terme de brillance (c’est-a-dire de taux de génération des
paires) ou de propriétés spectrales des paires émises, nous avons développé un modéle analytique
basé sur la description quantique du processus de mélange & quatre ondes spontané. L’objet de
ce chapitre est de montrer comment, a partir de ’expression de ’énergie locale d’interaction non
linéaire et de la quantification des champs signal et idler, il est possible de dériver une expression
analytique de la densité spectrale de probabilité de génération des photons corrélés. Ce modéle
nous permettra de choisir la configuration expérimentale la mieux adaptée & ’observation de
la génération de paires de photons corrélés dans une fibre dont le coefficient non linéaire et la
courbe de dispersion sont connus.
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CHAPITRE 2. DESCRIPTION QUANTIQUE DE LA QENERATION DE PAIRES DE PHOTONS CORRELES PAR
MELANGE A QUATRE ONDES SPONTANE EN REGIME IMPULSIONNEL

2.1 Introduction

2.1.1 Contexte de I'étude

L’objectif du travail de thése présenté dans ce manuscrit est de mettre a profit le processus
non linéaire de mélange & quatre ondes dans une fibre optique microstructurée a coeur liquide
pour générer des paires de photons corrélés exploitables dans des applications d’optique quan-
tique (en particulier dans le domaine des télécommunications quantiques). Dans cette optique,
un critére important doit étre respecté : chaque impulsion de pompe se propageant dans la fibre
ne doit étre susceptible de donner naissance qu’a une seule paire de photons corrélés au maxi-
mum. Ce critére simple provient des contraintes expérimentales de détection, qui sont telles que
plusieurs paires émises & partir de la méme impulsion de pompe ne peuvent pas étre détectées
séparément : la résolution des détecteurs n’est pas assez fine pour identifier deux (ou plus) pho-
tons signal (ou idler) issus de la méme impulsion de pompe. Autrement dit, si plusieurs paires
sont générées a partir de la méme impulsion de pompe, I'expérimentateur est dans l'incapa-
cité d’associer chaque photon signal & son propre photon idler (c¢’est-a-dire celui qui a été émis
simultanément), et donc d’exploiter les propriétés de corrélation qui lient ces deux photons.

Pour satisfaire ce critére d*émission individuelle des paires” (c’est-a-dire éviter I’émission de
paires multiples), il suffit d’adapter les conditions expérimentales de sorte a ce que efficacité
non linéaire soit “assez faible” (en jouant en particulier sur la puissance de pompe injectée dans
la fibre, ou éventuellement sur la longueur de la fibre). Par ailleurs, une évidence qui découle de
ce critére est qu’il faut travailler en régime spontané. Si I'on injectait dans la fibre un faisceau
pompe intense accompagné d’un faisceau signal (de faible intensité), méme si une seule paire
de photons corrélés était effectivement émise au cours de la propagation dans la fibre, il serait
impossible d’identifier le photon signal ainsi créé parmi tous les photons signal injectés dans la
fibre!

La situation est donc la suivante : pour pouvoir prédire les performances de notre source
fibrée (tant en termes de taux de génération des paires que de propriétés spectrales des paires
émises), nous souhaitons disposer d’un modéle analytique permettant de décrire de maniére
quantitative le processus de mélange & quatre ondes spontané en régime impulsionnel et de
tres faible efficacité non linéaire. Dans ce cadre, les équations présentées au Chapitre 1 (sous-
section 1.2.2), qui ont été dérivées en régime d’amplification (ou en régime spontané amplifié) et
en considérant des ondes planes quasi-monochromatiques, ne sont pas adaptées. La description
du mécanisme de génération de la toute premiére paire de photons corrélés par mélange a quatre
ondes spontané (c’est-a-dire lorsque le champ électromagnétique aux fréquences signal et idler
est initialement vide de tout photon) nécessite d’adopter une approche quantique, dans laquelle
les champs signal et idler seront quantifiés (le champ de pompe, quant a lui, puisqu’il est trés
intense, pourra étre considéré comme classique).

Le modéle développé dans ce chapitre est inspiré de celui proposé par Smirr et al. dans la
référence [67] (voir aussi le manuscrit de thése [68]) pour la description quantique du processus
de fluorescence paramétrique dans des cristaux non linéaires d’ordre 2 en régime impulsionnel.
Nous avons adapté ce modéle a l'ordre 3, c’est-a-dire pour le processus de mélange & quatre
ondes spontané, et au cas d’une propagation guidée dans le milieu non linéaire, en conservant
une démarche de calcul similaire. En particulier, nous avons choisi d’adopter une approche basée
sur la représentation d’Interaction ! pour établir Pexpression de la probabilité p; de générer une

1. On trouvera en Annexe B.1 une présentation rapide des trois représentations utilisées en Mécanique
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2.1. Infroduction

paire de photons corrélés lors de la propagation d’une impulsion de pompe dans la fibre 2.
Comme expliqué dans I’Annexe B.1, ce choix de représentation semble le mieux adapté & notre
étude, car I’évolution du nombre de paires signal/idler est exclusivement due aux interactions
du systéme étudié (qui est la réunion des champs signal et idler, initialement vides de tout
photon) avec son environnement (par l'intermédiaire de la polarisation non linéaire d’ordre 3
du milieu).

2.1.2 Principe du caicul

Nous souhaitons calculer la densité spectrale de probabilité de génération d’une paire de
photons corrélés par mélange & quatre ondes spontané lors de la propagation d’une impulsion
de pompe dans une fibre optique, autrement dit la probabilité d’avoir généré, au cours de cette
propagation, un photon signal dans une plage spectrale [w;w + dw] donnée, accompagné d’un
photon idler dans une plage spectrale [w'; w’ + dw’] donnée.

Comme expliqué dans I’Annexe B.1, le systéme constitué de la réunion des champs signal et
idler (initialement vides de tout photon) est décrit par une fonction d’onde |¢paire), €t 'opération
mathématique correspondant au fait de mesurer le nombre de photons signal (respectivement
idler) dont il est constitué revient a faire agir 'opérateur hermitique (ou observable) ‘nombre
de photons signal” (respectivement idler) sur cette fonction d’onde. Les seules valeurs possibles
pour le résultat de mesure sont les valeurs propres de 'opérateur “‘nombre de photons”, c¢’est-
a-dire les entiers n > 0, et la probabilité de trouver (c’est-a-dire d’obtenir comme résultat de
mesure) que le systéme est constitué d’une paire de photons corrélés dont un photon est contenu
dans la plage spectrale [w;w + dw] et 'autre dans la plage spectrale [w';w’ + dw'] est donnée
par :

Proba(w,w’) = [(1y, L [¥paire) | dwdw’ (2.1.1)

otl |1y, 1) est I'état de Fock® & 1 photon & la fréquence w et 1 photon & la fréquence w'.

Il ’agit donc d’étudier I’évolution de Proba(w, w’) entre un instant initial précédant I'entrée
de I'impulsion de pompe dans la fibre (¢ < 0), pour lequel nous savons que les champs signal et
idler sont vides de tout photon, et un instant final postérieur au passage de 'impulsion dans la
fibre (t > Tprop, ot Tprop désigne le temps de propagation de I'impulsion dans la fibre).

Or, comme expliqué dans I’Annexe B.1, I’évolution temporelle du résultat d’'une mesure qui
serait effectuée sur le systéme (dans notre cas, le nombre de photons signal et idler) résulte de
I’évolution temporelle de la fonction d’onde du systéme et/ou des observables (les opérateurs
nombres de photons signal et idler), suivant la représentation que 1'on choisit d’utiliser. En
représentation d’Interaction, qui est la représentation que nous avons adoptée, les opérateurs
nombres de photons signal et idler portent la dépendance temporelle due a ’hamiltonien du
systéme fermé (I{IO), ce qui représente simplement la propagation des photons signal et idler
éventuellement créés ; la fonction d’onde de la paire, quant a elle, porte la dépendance temporelle

Quantique : les représentations de Heisenberg, de Schriédinger et d’Interaction.

2. Plus précisément, nous verrons dans ce chapitre que le modéle conduit a I’expression analytique de la den-
sité spectrale de probabilité de génération d’une paire de photons corrélés lors de la propagation d’une impulsion
de pompe dans la fibre, qui permet de prévoir les propriétés spectrales des paires générées. En intégrant ensuite
sur ’ensemble du spectre d’émission, on obtient I’expression de la probabilité p1, qui conduit au taux global de
génération des paires.

3. L’état de Fock & n photons est le vecteur propre de l'opérateur nombre de photons associé a la valeur
propre n.
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due a 'hamiltonien d’interaction (Hipt), ¢’est-a-dire due aux interactions avec le milieu, ce qui
représente le processus de création (ou d’annihilation) des paires en tant que tel. La fonction
d’onde de la paire a I'instant ¢, qui est notée |t)paire 1(t)) (I'indice I rappelle que nous travaillons
en représentation d’Interaction), vérifie :

Wpaives (t + dt)) = e~ i B Hine®) |y o (1)) (2.1.2)

ol fIint(t) est I’hamiltonien d’interaction qui fait évoluer la fonction d’onde de la paire entre les
instants ¢ et t + dt. Cet hamiltonien résulte de la somme de tous les hamiltoniens d’interaction
locaux Hing (70,t), qui décrivent l'interaction entre chaque point 7y du milieu non linéaire et le
champ électromagnétique en ce point 7y a l'instant ¢ :

Hint(t) = / ﬁint(ﬁ), t) = / Uint(fby t) d37—:0 (2.1,3)
Vﬁbre Vﬁbre

ol Vipre est le volume de la fibre (autrement dit, le volume du milieu non linéaire), et Uint(f"o, t)
est 'opérateur densité volumique d’énergie d’interaction local en 7y et & I'instant ¢. Notons que
la dépendance temporelle de I'hamiltonien local en 7 (et donc celle de ﬁint(t)) vient du fait que
I'intensité du champ de pompe en 7 évolue au cours du temps (puisque le champ de pompe
est constitué d’une impulsion qui se propage dans la fibre).

Puisque nous savons que [¢paire,1(t < 0)) = |0,0) (les champs signal et idler sont initialement
vides de tout photon), les équations (2.1.2) et (2.1.3) conduisent a :

i 2 ’ ’ _irt T (Fo.t!) d37 ’
Wpaire,[(t» — e h JE o Hing(t') dt 10,0) = e . fvﬁbre Usnt (70,t') d37 dt ‘070> (2.1.4)

Dans la limite ot nous nous restreignons a des efficacités non linéaires extrémement faibles,
I’équation ci-dessus peut étre écrite sous la forme développée a 'ordre 1 :

i [* " 3
’wpaire,[ (t)> = (]1 - h/ / Uint (TO;t/) d37“0 dt/) ’07 O>
—00 J Viipre

et
:yo,o>—;/ /V Uit (7, ') i d'[0,0) (2.1.5)
—o0 fibre

Cette expression traduit clairement le fait que, lorsqu’on se limite & un développement a
I'ordre 1 de la fonction d’onde de la paire, celle-ci s’écrit comme une superposition de deux
états :

e Premier état : aucune paire n’a été créée dans la fibre avant I'instant ¢ ;

e Deuxiéme état : une paire a été créée dans la fibre & I'un des instants ¢’ précédant t.

Dans le cas particulier ot ¢t > T),.p, c’est-a-dire a I’état final, nous avons :

U i . .
pisesnar) = 0.0 = 3 [ [ G (ont) ¥y 0.0) (21.6)
—o0 fibre
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La premiére étape du calcul consistera donc & dériver ’expression de Uint (7o, t) : il s’agira
d’exprimer, puis de quantifier, la densité volumique d’énergie d’interaction non linéaire d’ordre 3
entre le milieu et le champ électromagnétique au point 7 et a 'instant ¢ (notée Uint (70,1)).

Ensuite, la fonction d’onde de la paire a I’état final pourra étre calculée (a partir de 1'équa-
tion (2.1.6)), et nous en déduirons 'expression analytique de la densité spectrale de probabilité
de génération d’un photon au sein d’une paire de photons corrélés (voir équation (2.1.1)), ce qui
nous renseignera sur les propriétés spectrales des paires générées et sur le taux de génération
des paires.

Au préalable, je donne dans la section suivante une rapide description du milieu non linéaire
et du champ de pompe correspondant a nos conditions expérimentales.
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2.2 Description du milieu non linéaire et du champ de pompe

Le milieu non linéaire considéré est une fibre optique de longueur L. dans laquelle on
injecte, sur le mode transverse fondamental d’aire effective A.fr, et avec un taux de répéti-
tion I, des impulsions de pompe de profil temporel en amplitude normalisé 4, de forme sécante
hyperbolique 6 :

1 t
G, (t) = sech | — 2.2.1
)= e (7, 220
et de profil spatial transverse en amplitude normalisé, de forme gaussienne :

2

5 i Il
G| (T_‘l):< ) e “eif (2.2.2)

2
mueff

weyys est le rayon effectif du mode fondamental (Acsp = ngf ) [10].
Le spectre de pompe, normalisé en amplitude également, est donné par :

Gr, (w) = /GTO (t) et dt = my/ % sech <7r2T0w> (2.2.3)

Le champ de pompe réel s’exprime selon :
Ep (P t) = & (Fit) € = (B (FL,2,t) + B (FL,2,t)) &, (2.2.4)
ol le champ complexe s’écrit :
By (7L, 2,t) = |, (7L, 2,t)] e (Fro™ = o)

_ [ _Gmp Gy (71)Gr, (t - Z) ¢i(Fro T = not) (2.2.5)

2
260npvgp Vgp

Précisons les paramétres intervenant dans cette expression :

— A Pintérieur de I’enveloppe temporelle, le champ de pompe oscille a la fréquence Wy, (nous
considérons des impulsions sans dérive de fréquence).

— La propagation se fait dans la direction z, avec un vecteur d’onde noté Epo = [ (wpy) €-.
B (w) est la constante de propagation a la fréquence w.

— vgp est la vitesse de groupe a wy,. La largeur spectrale de la pompe est supposée
assez faible pour que ’on puisse négliger la dispersion de la vitesse de groupe
au sein du spectre de pompe.

— nyp est l'indice de réfraction linéaire du milieu traversé, a la fréquence wy,.

4. Voir I’Annexe B.2 pour les conventions de normalisation.

5. Pour une impulsion sécante hyperbolique d’amplitude proportionnelle a sech (¢t/7p), la largeur a mi-hauteur
en intensité est donnée par Trwum = 21In(1 + \/5) To ~ 1,763 Ty, et la largeur a mi-hauteur du signal d’auto-
corrélation est donnée par Tac = 1,543 Trwnm.

6. L’ensemble du calcul sera mené sans développer explicitement 1’expression de Gz, (t) (ou du spectre associé
GTO (w) défini juste aprés), et les expressions analytiques obtenues au final sont valables pour tout profil temporel
d’impulsions de pompe (pourvu que celui-ci soit normalisé). Cependant, nous étudierons spécifiquement le cas
d’une impulsion sécante hyperbolique, car c’est le profil temporel des impulsions délivrées par le laser Ti:Saphir
que nous utilisons pour nos expériences.
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— Enfin, &mp est I'énergie d’'une impulsion de pompe et vaut donc Nimp hwp,, avec Nimp
le nombre de photons de pompe par impulsion. Dans la suite, pour alléger les notations,
nous pourrons utiliser :

gim
A= |—5— (2.2.6)
2607‘Lp’l)gp

Rigoureusement, le champ de pompe impulsionnel (done, par définition, non monochroma-
tique) peut étre décrit comme un continuum de modes, c’est-a-dire que le champ complexe est
de la forme :

. . dw
Ep (T7t) = /Ep (T,w,t) %
dw

— E = —iwt
J

— /A Gy (71) @TO (W — Wpy) eilB(w)z—wt] dﬂ

o (2.2.7)

Dans I'équation (2.2.7) ci-dessus, E, (7,w) = AG | (7) G, (w — wp,) €P@)* est défini com-
me la transformée de Fourier 7 du champ complexe E, (7,t). Cette définition est cohérente avec
Pexpression (2.2.5) du champ complexe dans la limite ou la constante de propagation 3(w) est
remplacée par son développement de Taylor a l'ordre 1 autour de wy,. En effet, le calcul de
la transformée de Fourier temporelle du champ complexe tel que défini par I'équation (2.2.5)
donne :

LU—LUPO

E, (7, w) =AG, (FJ_) GTO (w— wpo) ei<’8(wp0)+ vgp )Z (2.2.8)

w—w

otl B (wpy) + ——=2 est justement le développement de Taylor de B(w) autour de wy, limité
Ugp

a lordre 1. Remarquons que faire 'approximation selon laquelle 5(w) peut étre remplacé par

son développement de Taylor limité a 'ordre 1 autour de wy, (pour tout w au sein du spectre
de pompe) revient a dire que 1'on suppose que la dispersion de la vitesse de groupe peut étre
négligée au sein du spectre de pompe, ce qui est justement une approximation que nous avons
faite pour écrire le champ de pompe complexe sous la forme (2.2.5).

Dans le cadre de cette étude, nous négligeons les pertes linéaires dans la fibre (la longueur
effective pourra donc étre assimilée & la longueur physique Lgpye). De plus, nous nous limitons
a des efficacités non linéaires trés faibles, de sorte qu'une seule paire de photons corrélés au
maximum pourra étre générée par impulsion de pompe. Ainsi, nous pourrons considérer que
les profils temporel et spectral de la pompe sont inchangés au cours de la propagation dans la
fibre (pas de pertes linéaires, pas de déplétion due aux processus non linéaires, et un élargis-
sement spectral par automodulation de phase complétement négligeable). Seule la position de
I'impulsion dans la fibre dépend du temps.

Une autre conséquence de ce régime de trés faible efficacité est que le walk-off temporel,
qui peut conduire & une réduction de la longueur d’interaction non linéaire par rapport a la
longueur de la fibre en régime d’amplification, n’aura aucune influence, car les photons signal
et idler sont synchrones avec la pompe au moment de leur création.

7. Voir I’Annexe B.2 pour les conventions choisies pour les transformées de Fourier temporelle et spatiale.
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2.3 Dérivation de I’'hamiltonien local d’interaction non linéaire

2.3.1 Energie locale d’interaction non linéaire

Nous cherchons dans un premier temps & décrire l'interaction locale du champ électroma-
gnétique avec un élément de volume d37 (situé autour du point 7) du milieu traversé par
I'impulsion de pompe. De maniére générale, 1’énergie locale d’interaction non linéaire d’un

mode [ (de fréquence w; — positive — et de vecteur d’onde l;wl = B(w;) 4) avec un élément de
volume d7 du milieu autour du point 7 s’exprime selon® [59] :
1 - "
Uint l (770) d3770 = Z I |:E* (?70, wl) : P(n) (’F(), wl) + C.C.:| d3770 (2.3.1)
7 n=2 n+l1

ol n est 'ordre de la non-linéarité, et pm) (70, w;) Pamplitude complexe de la composante de la
polarisation non linéaire d’ordre n a la fréquence w;. Rappelons que E* (7o, wy) <: E (7o, —wl)>
est le complexe conjugué (c.c.) de Pamplitude complexe du champ a la fréquence wy.

Dans le cas que nous étudions, seule la non-linéarité d’ordre 3 a une influence significative,
et 'expression de ’énergie locale d’interaction non linéaire d’ordre 3 avec un élément de volume
d37 du milieu autour du point 7 est donnée par :

Uint (70) d*7 =Y Uinta (Fo) d*7
!
1 S =03y _
= 1 Z [E* (To,wl) . PG (T’o,wl) + C.C.] d37"0 (2.3.2)
!
Nous réalisons ici la somme sur tous les modes du champ électromagnétique présents dans
le milieu non linéaire. Ce champ électromagnétique peut étre écrit comme la somme de trois
champs spectralement disjoints® (p = pompe, s — signal, i — idler) :

— — —

E(7 ) = &, (F,t) + & (7, 1) + & (7, 1) (2.3.3)

8. Voir I’Annexe B.3 pour quelques détails sur l'origine de cette formule.

9. En pratique, les photons signal et idler émis par mélange & quatre ondes a l’intérieur du spectre de pompe
(ce qui correspond en fait au phénoméne d’automodulation de phase) résultent d’un processus d’amplification
paramétrique et non pas d’une génération spontanée : ils ne seront donc pas exploitables en tant que paires de
photons corrélés. En pratique, donc, nous ne nous intéressons qu’aux paires générées dans des modes “éloignés” (de
part et d’autre) du spectre de pompe. C’est pourquoi nous pouvons considérer dans ce calcul des ensembles de
modes (pompe, signal et idler) disjoints.

De plus, la distinction nette entre les modes de pompe et les modes signal ou idler s’impose également du
fait que les premiers, avec leur population forte et (quasi) invariante au cours de la propagation dans la fibre,
peuvent étre considérés sous la forme d’un champ de pompe classique (avec un profil temporel et spatial donné),
tandis que les seconds ont une population initiale nulle (les paires doivent étre générées de maniére spontanée) et
une population finale quasi-nulle (un photon au maximum dans I’'un des modes signal et un photon au maximum
dans 'un des modes idler), et doivent donc subir une quantification pour étre correctement décrits.

Enfin, remarquons que nous pourrions ajouter un quatriéme champ disjoint des trois premiers, qui résulterait
de la génération de troisiéme harmonique & partir des photons de pompe. Cependant, dans les conditions de
notre étude, 'influence de ce champ sur I’évolution du systéme sera complétement négligeable car :

1. la fréquence 3 wy, est trés éloignée des fréquences signal et idler;

2. Defficacité du processus de génération de troisiéme harmonique est extrémement faible (car la condition
d’accord de phase associée n’est a priori pas vérifiée) et ce processus n’induit donc aucune modification
(spectrale, temporelle, ou d’intensité) sur le champ de pompe, et n’a donc aucune influence sur le processus
de mélange a quatre ondes spontané.
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que, dans un souci de simplification, nous écrirons dans un premier temps comme la superpo-
sition d’un grand nombre de modes discrets (le passage a la limite du continuum de modes se
fera naturellement par la suite) :

E (7, wlj,t) + c.c. (2.3.4)

(j = p, s oui)

Nous devons donc faire la somme sur trois ensembles de modes disjoints :

— I'ensemble des modes de pompe I, de fréquence w;, (proche de wy,, fréquence centrale du
spectre de pompe) ;

— l’ensemble des modes signal [; qui peuvent étre générés par mélange a quatre ondes a
partir des modes de pompe, et qui ont par convention une fréquence w;, inférieure a wp, ;

— l’ensemble des modes idler /; qui peuvent étre générés par mélange a quatre ondes & partir
des modes de pompe, et qui ont par convention une fréquence w;, supérieure a wp,.

Ainsi, nous avons :

3 [E (7o, w1) - P® (fo,wl)} = [E (7o,r) - B®) (Fo,wzp)]

l

+ [E* (Fo,wls) . p’(g) (Fo,wls)}

+ 3 [ (o) - PD) (7o) (2.3.5)

lp
ls

li
et nous pouvons exprimer chacun des trois termes du membre de droite de cette expression en

remplagant chaque vecteur P® (7o, w;) par son expression en fonction du champ électrique et
de la susceptibilité non linéaire d’ordre 3.

Expression des P (7, w;)

Nous donnons ci-aprés (équation (2.3.6)) 'expression de P®) (Fo,wlp) pour un mode de
pompe donné. Cette expression est composée de six termes pouvant étre classés en trois groupes
distincts :

— le premier terme, (2.3.6a), décrit U'interaction non linéaire d’ordre 3 faisant intervenir
deux modes de pompe, un mode signal et un mode idler : c’est le processus de mélange a
quatre ondes;

— les termes (2.3.6b) & (2.3.6e) décrivent I'interaction non linéaire d’ordre 3 faisant interve-
nir deux modes de pompe et deux modes signal — (2.3.6b) et (2.3.6d) —, ou deux modes
de pompe et deux modes idler — (2.3.6¢) et (2.3.6e); les termes (2.3.6b) et (2.3.6¢) cor-
respondent au processus de modulation de phase croisée entre la pompe et le signal et
entre la pompe et l'idler, respectivement ; les termes (2.3.6d) et (2.3.6e) correspondent
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au processus de Bragg scattering, au cours duquel il y a transfert d’énergie entre deux
modes de pompe d’une part, et deux modes signal (respectivement idler) d’autre part —
la conservation de I’énergie imposant que ’écart spectral entre les deux modes de pompe
soit égal a 'écart spectral entre les deux modes signal (respectivement idler) mis en jeu;

— le terme (2.3.6f) décrit l'interaction non linéaire d’ordre 3 ne faisant intervenir que des
modes de pompe : il s’agit du processus d’automodulation de phase.

PG (70, wi,)

€0
U 1s. 1} =
+6) X (w30, w15 —w,) E (7o,w,) E (7o, w1,) E* (7o, w,) (2.3.6b)
ls —
+6 Zé(g) (Wlp;wl,ﬂ Wi, s —wli) E (7_"0, wzp) E (70, wi; ) E* (70, wi,) (2.3.6¢)
L, =
6 > x¥ (“lp?wl;’ —Wlwwl;) E (Foawz;) E* (7, w1,) E (7o, wiy) (2.3.6d)
{Udsll}y =
wig # Wy,
+6 Z X(g) (wlp; Wi, 7wlz"wl;) E (’Fo, Wl;,) E* (FO,WZZ-) E <’Fo, Wl;) (2.3.66)
{l13,1} =
wy, # wyt
+3 Z é(fi) (wlp§ —wl;,,wlnglg/) E* (Fo,wl;)) E (Fo,wlg> E (Fo,wl;u) (2.3.6f)

(UBS

A noter que nous ne prenons en compte, dans les six sommes de Pexpression (2.3.6), que
les termes pour lesquels la conservation de ’énergie est assurée (la somme des trois derniers
arguments du tenseur susceptibilité non linéaire d’ordre 3 mis en jeu est égal au premier argu-
ment de ce méme tenseur). C’est ce que traduit la mise entre crochets des indices de sommation
(dans les sommes (2.3.6b) et (2.3.6¢), la conservation de I’énergie est automatiquement assurée,
d’ou I'absence de crochets). Rappelons que, par convention, toutes les fréquences w; sont prises
positives, comme défini au tout début de la section 2.3.

De la méme fagon, I’expression du vecteur polarisation non linéaire d’ordre 3 pour les modes
signal (respectivement idler) est composée de termes décrivant :

— le mélange a quatre ondes (termes (2.3.7a) et (2.3.8a));

— la modulation de phase croisée entre la pompe et le signal (respectivement ’idler) (termes

(2.3.7b) et (2.3.8b));

— le processus de Bragg scattering mettant en jeu deux modes de pompe et deux modes
signal (respectivement idler) (termes (2.3.7c) et (2.3.8¢));

— ainsi qu’un ensemble de processus ne mettant en jeu que des modes signal et/ou idler :
automodulation de phase du signal (respectivement de 'idler), modulation de phase croi-
sée entre le signal et l'idler, processus de Bragg scattering mettant en jeu deux modes
signal et deux modes idler. Ces processus ont une efficacité extrémement faible dans le
cadre de notre étude, car ’état initial du systéme correspond & des modes signal et idler
totalement vides de tout photon. Ils pourront donc étre négligés devant les termes décri-
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vant des processus mettant en jeu au moins deux modes de pompe, et nous les omettons
donc dans I'écriture de P®) (7, w;,) (équation (2.3.7)) et P®) (7, w;,) (équation (2.3.8)).

PO (7y,w,)

€0
3 Z 2(3) (wls;wlp7wl£)7 —wll) E (T_‘b, WZp) E (T‘_b, Wl;) E* (Fo, wli) (237&)
{lp,lpli} —
+6 Zé(S) (wls;wlp, —Wi, wls) E (770, wlp) E* (??0, wlp) E (Fo,wls) (2.3.7b)
lp —
+6 Z 2(3) (wls; —wlp,wl;,wl;) E* (7707wlp) E (Fo,wl;) E (Fo,wlg) (2.3.7¢)
{lpsdpilc} =
wlg # Wi
ﬁ(g) (’r_"o, Wll.) _
€0
3 Z é(:))) (wli;wlp, wl;, —wls) E (F(), WZP) E <F07wl;)) E* (F07 wls) (238&)
{plpols} =
+6 Zé(?’) (w3 wiys —wi s wi;) E (Fo,wi,) E* (Fo,wy,) E (Fo, wi,) (2.3.8b)
lp, —
+6 Z X(S) (wli; —wlp,w%,wlé) E* (Fo,wlp) E (Fg,w%) E (Fg,&@) (2.3.8¢)
{lpdp 1} =
wlg # wi,;

Dans la suite, nous supposerons que toutes les fréquences mises en jeu sont éloignées de
toute fréquence de résonance du milieu, de sorte que la dépendance en fréquence du tenseur
de susceptibilité non linéaire peut étre négligée. De plus, nous nous restreignons & une étude
scalaire en imposant a toutes les ondes d’avoir le méme état de polarisation rectiligne (selon
€, ). Nous pouvons alors poser :

Xy = & X, (2.3.9)

Retour a I’énergie locale d’interaction non linéaire d’ordre 3

L’énergie locale d’interaction non linéaire d’ordre 3 peut alors étre exprimée en combinant
les équations (2.3.2) et (2.3.5) a (2.3.9) :

. L A3
Uit (70) d*Fp = —= € ngf)f X
12 Z E* (Fo,wlp) E* (T'—[), wl;> E (T_‘b,wls) E (Fo, wli) + c.c. (2.3.10&)
T
+6 Z E* (Fo,wlp) E (Fo,wlp) E (770, wls) E* (Fo,wls) —+ c.c. (2.3.10b)

lp7ls
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+6 Z E* (Fo, wlp) E (F(), wlp) FE (’F(), wli) E* (Fo, wli) + c.c. (2.3.10C)

lIHZi

+6 Z E* (’f’b, wlp) E (FQ, wl;> E (Fo,wlls) E* (Fo, wls) + c.c. (2.3.10d)

{lpvl;; 7lS vlls}
wig # Wy,

+6 Z E* (Fo,wlp) E (Fo,w%> E (Fg,wl;> E* (7, wy;) + c.c. (2.3.10e)

(ol 1,123}
wi; # U-’l;

+3 Z E* (Fo,wlp) E* <’Fo, wl;}) E <’Fo, wlg> E (Fg, wlg/) + c.c. (2.3.10f)
{liﬂvl;wllplvllpn}

ou je rappelle que le terme (2.3.10a) correspond au mélange a quatre ondes, les termes (2.3.10b)
et (2.3.10c) a la modulation de phase croisée (pompe-signal et pompe-idler respectivement), les
termes (2.3.10d) et (2.3.10e) au processus de Bragg scattering mettant en jeu deux modes de
pompe et deux modes signal (respectivement idler), et enfin le terme (2.3.10f) & 'automodula-
tion de phase de la pompe.

A cette étape du calcul, nous pouvons nous intéresser a I'influence de chacun de ces termes
sur I’état du systéme.

Rappelons tout d’abord qu’a I’état initial, les modes signal et idler sont vides de tout photon.
Les seuls processus non linéaires d’ordre 3 qui peuvent alors faire évoluer ’état du systéme sont
I’automodulation de phase de la pompe et le mélange & quatre ondes direct, ¢’est-a-dire celui qui
se traduit par 'annihilation spontanée de deux photons de pompe accompagnée de la création
simultanée d’un photon signal et d’un photon idler (vérifiant la condition de conservation de
I'énergie). Ce n’est que lorsqu’une premiére paire de photons corrélés a été créée que les processus
de modulation de phase croisée, de Bragg scattering et de mélange a quatre ondes inverse
(impliquant la création de deux photons de pompe a partir de ’annihilition d’un photon signal
et d’'un photon idler — terme complexe conjugué dans (2.3.10a)) peuvent intervenir. Ainsi,
puisque nous limitons notre étude au cas oil 'efficacité non linéaire est trés faible, ces derniers
processus auront peu d’influence et pourront donc étre négligés .

Par ailleurs, nous savons (voir Chapitre 1, sous-sections 1.2.1 et 1.2.2) que la prise en compte
des processus d’automodulation de phase et de modulation de phase croisée se traduit simple-
ment par 'introduction, dans ’expression du champ de pompe, d’un déphasage non linéaire qui
a pour conséquences :

— d’élargir le spectre de pompe (voir Chapitre 1, partie 1.2.1.2);

— de modifier 'expression de la condition d’accord de phase (voir 'équation (1.2.32) et

discussion associée).
Or, puisque nous travaillons & des niveaux d’efficacité non linéaire extrémement faibles, nous
pourrons admettre que le déphasage non linéaire accumulé tout au long de la propagation de
I'impulsion de pompe dans la fibre est quasiment nul, autrement dit que I'influence des processus
d’automodulation de phase et de modulation de phase croisée est négligeable. En conséquence,
nous pourrons considérer que le spectre de pompe n’est pas élargi, et nous verrons que la
condition d’accord de phase sera indépendante de la puissance de pompe injectée dans la fibre.

En conclusion, nous pouvons raisonnablement simplifier 'expression de 1’énergie locale d’in-
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teraction non linéaire d’ordre 3 (équation (2.3.10)) en ne conservant que le terme (2.3.10a)
décrivant le processus de mélange a quatre ondes :

Uint (F()) d3770 =3 €0 Xf(j”)f Z E* (Fo,wlp) E* (Fo,wl;)> FE (Fo,wls) E (F(), wgi) + c.c. dgﬁ)
{lp,ll’a,ls,li}
(2.3.11)

Rappelons que Z désigne la somme sur tous les quadruplets de modes (I, l;,ls, l;)

{lplplssli}
tels que wy, + Wy = Wi, + w,. Ainsi, nous pouvons aussi écrire :

Uint (Fo) d377() =3 €0 ch)f Z E*(Fo, wlp, t) E*<F0, wl;), t) E(FO, wls,t) E(Fo, wli,t) + c.c. dgfo
ool L 1}
(2.3.12)
(o1, conformément a I’équation (2.3.4), E (Fo,wlj,t) =F (Fo,wlj) e ™' avec j = p, s ou i)
ou méme encore :

Uint (770) d3770 =3 €0 Xf})f X <Z [E* (Fo,wlp,t) + C.C.] Z |:E* <'F’0,w%,t> + C.C.} X

lp v,

> B (o, wi, t) +ec] Y [E (7o, w,t) + c.c.]> 37 (2.3.13)
T

Is l;

ot (---)p désigne la moyenne temporelle “aux temps courts”, c’est-a-dire sur une durée grande
devant la période des oscillations des champs, mais petite devant la durée des impulsions de
pompe. Ce moyennage temporel aux temps courts permet de ne conserver que les termes satis-
faisant une condition de conservation de I’énergie 1°.

Ainsi nous avons (cf. équation (2.3.4)) :
WAV ®3) 3=
Uint (70) d°79 = 3 €9 Xeffd 7o X
< (B, (70,t) + E} (7o, £))? [Es (7o, t) + E2 (Fo, )] [Ei (7o, t) + Ef (7, t)]>T (2.3.14)

soit (d’aprés l'expression du champ de pompe complexe donné en (2.2.5)) :

Uint (Fo) dgfb =3 €0 Xt(j”)f

<[€2w(wp0)z0€—2iwpot 1 e 2iB(wpg)z0 2itwpgt 4 2}

A3y x| B, (7, t)|* x

[Es (70,t) + E3 (7o, )] [E; (7o, 1) + E; (7o, t)]> (2.3.15)
T

10. Ainsi, ce moyennage aux temps courts joue le méme réle que la mise entre crochets des indices de sommation
dans I'équation (2.3.11).
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2.3.2 Quantification des champs signal et idler

L’étape de calcul suivante consiste & dériver ’hamiltonien local d’interaction non linéaire
d’ordre 3 en remplagant, dans I'expression (2.3.15) ci-dessus, 'amplitude complexe des champs
signal et idler par opérateur associé [69]. Le champ de pompe pourra étre considéré comme
classique, car il est intense et non déplété par les processus non linéaires mis en jeu.

Ej (7o, t) ~ Ej (7, t ZE 70, Wi t

-t
= E E (Fo,wy,) e

iEl L0 —iwy .t a
= _ 7 . 2.3.16
Z 260712 wl )VQe ! € ! ala ( )
* (= ; heay, —iky, . Fo_iwp tat
E5 (70,t) ~ Ef (To, t g —1 2c0n? (o, )VQe BT ay, (2.3.17)

(j = soui)
i

ai; et a; sont respectivement les opérateurs annihilation et création d’un photon dans le
J

mode lj, Vg est le volume de quantification et n(wj;) est 'indice de réfraction linéaire du milieu
traversé a la fréquence wy;. Les variations de n(w,) et de n(w;;) sur 'ensemble des modes signal

hwl ]
et idler respectivement ont une influence négligeable sur la valeur de | ———-—— associée,

2en?(wi; ) Vg
et nous pouvons donc remplacer n(wy,) par n(w, ) = ns et n(w;) par n(w, ) = n;, valeurs
prises aux fréquences wi,, et wy, satisfaisant la condition de conservation de l’énergie et la
condition d’accord de phase avec le mode de pompe de fréquence wy, (fréquence centrale du
spectre de pompe).

Volume de quantification & Passage a la limite continue

Nous considérons ici des champs électromagnétiques se propageant dans la direction z,
dans le mode transverse fondamental (d’aire effective A.y¢) d'une fibre optique. Nous pouvons
donc raisonnablement restreindre 1’étude aux modes signal et idler de vecteurs d’onde Els et
/;11, paralléles & €,. Cela revient & dire que I'extension transverse du volume de quantification
est assez faible pour n’autoriser qu'une seule valeur de k, (k; = 0) et une seule valeur de k,
(ky = 0). Typiquement, cela signifie que I’extension transverse du volume de quantification est
de I'ordre de I'extension transverse des champs électromagnétiques, c’est-a-dire Acgy [69].

En revanche, I'extension longitudinale Lg du volume de quantification doit étre prise la plus
grande possible pour que les champs puissent étre considérés comme des continuums de modes.
Rigoureusement, le passage a la limite des continuums de modes peut étre effectué lorsque L
tend vers +oo, avec le changement de variable suivant * [69] :

11. Nous faisons finalement une quantification unidimensionnelle, dans la direction z. La variable de quan-
tification peut étre le module du vecteur d’onde (ks ou k;) ou, de maniére équivalente, la fréquence (ws ou
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2.3. Dérivation de I’hamiltonien local d’interaction non linéaire

dk;
Do LQ/"'QW ~ LQ/ 51% 27T

[’ (2.3.18)

ce qui donne (toujours avec j = s ou 1)

hwj b1 (w;) eiBwj)zo o—iwjt 4 dw;
G20 g )= 2.3.19
260’/1 Aeff ¢ a(wj) 27 ( )
hwj Bi(w)) e~ 1Bwj)z0 giw;t ot dw;
iB(wji)zo iw . 239
260n2Aeff e al(w) 27 (2.3.20)

Les variations de 8 (wy, ) et de 51 (wy,) sur 'ensemble des modes signal et idler respectivement
hw; B1(wj)
26()71?Ae if

remplacer [;(w;,) par Bl(wlso) = 1/vgs et Bi(wy,) par ﬂl(wlio) = 1/vg;, valeurs prises aux
fréquences wy, et wy, —satisfaisant la condition de conservation de I'énergie et la condition
d’accord de phase avec le mode de pompe de fréquence wy, (fréquence centrale du spectre de

pompe). D’oul (avec j = s ou 1)
/ )0 st () duw; (2.3.21)
Qeon vgj eff 2w
R . . . dws
X (fo,t) = | —i | ——5—2—— e7 B0 giwit gF () =L 2.3.22
() / s € ) (2322

2.3.3 Hamiltonien local d’interaction non linéaire

ont une influence négligeable sur la valeur de associée, et nous pouvons donc

En injectant (2.3.21) et (2.3.22) dans I’équation (2.3.15), nous obtenons :

Uini (70) d*7 = 3 €0 XS”)f &7 | Ep (7o, )| % < [eziﬁ(wf"o)zoe—%‘*’pot + e~ 2iBlwpo )20 L2iwpet 4 2} X

i hws i8(ws)20 ,—iwst » —iB(ws )20 iwst At dws

Z/ 2eonZug, Acss <6’ e "la(ws) —e e*stal (ws) 5

Z/ QHM—’ (eiﬁ(wi)zoe—iwit&(wi) o e—iﬂ(wi)zoeiwit&T(wi>> dw; (2.3.23)
26077,1» UgiAeff 2w T

w;), sachant que ces deux paramétres sont simplement liés par k; = n(w;) w; /¢, et donc dk; = B1(w;) dw;. Par
ailleurs, il ne faut pas oublier de remplacer les opérateurs création et annihilation discrets (&er et a;,) par leurs

équivalents continus (a'(k;) et a(k;), ou af(w;) et a(w;)) en faisant le changement de variable approprié présenté

dans le systéme d’équations (2.3.18).
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En remarquant que le moyennage temporel aux temps courts (- --), permet d’éliminer les
termes qui oscillent & une fréquence “trop éloignée” de la fréquence nulle 12, I'équation (2.3.23)
ci-dessus devient :

. h WsWj
Ui (70) d370 = —3 e X2, d37 | E *,tQ// X
int (70) d”7 €0 Xeff @70 [ Ep (70, )] 20 Acypnsni \| Vgsvgi

<e2i6(wp0)zoe—2iwp0t [e—iﬁ(ws)zoeiwst&’[ (Ws) x e—iB(wi)ZOGiwit&’[ (wz)}

dws dw;

—2iB(wpg )20 ,2iw t|: if(ws)z0 ,—iwst A if(wi)zo ,—iwit A7, .. }
+e P00 e Po” | e e a(ws) X e e a(w 2.3.24
soit encore, en remarquant que |E, (7, t)]? €218(“ro)20 g =2iwpot — E2 (7o, t) :
> - - 3 - -
Uint (7’0) dSTO =-3 €0 Xif)f d37'0 Ez (7’0, t) X
h Wi —i(Beon)HBwi)s0 gilwstan)t g (1)t () ) 20 1
2e0Acfnsng \| Vgsvgi 27 2w
+Hec. (2.3.25)
(H.c. = hermitien conjugué)
12. Nous ne conservons que les termes dont ’exponentielle temporelle est de la forme e~ (Fwpg —ws—wilt oy

6+i(2w,,0 —wgs—w;)t )
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2.4 Fonction d’onde de la paire de photons corrélés

L’hamiltonien local d’interaction non linéaire nous permet d’exprimer la fonction d’onde de
la paire & I’état final, selon 1’équation (2.1.6). Nous avons '3 :

Uint (FO) ’07 0) =-3 €0 Xif)f Ez (T’O, )

h WsWi e—i(ﬂ(ws)+ﬂ(wi))zoei(ws-&-wi)t|1w 1) duws dw; (2.4.1)
260Aeffnsn’i UgS'Ugi s @ 27‘(‘ 27T
pairetnat) = 10,0} + - 3¢9 3 [
paire,final, ] ) h 0 Xefyf 2€0Aeffnsni VgsVgi

+o00 )
[ / e~ i(Bw)+B(wi)z0 ( / E2 (7o, t) ei<ws+wi>fdt> d3Fo] Tus o) Cg—fdw’ (2.4.2)
Va —

bre oo 27T

d’ou :

Or f_Jr;o Eg (70, 1) elwstwilt gt et la transformée de Fourier temporelle au point w = ws + w;
du carré de la fonction Ej, (7p,t) : il s’agit donc simplement de l'autoconvolution au point
w = ws + w; de la transformée de Fourier temporelle de cette fonction Ej, (7, t) :

oo dw

27
= [Ep * Ep] (7o, ws + wi) (2.4.3)

B2 (7o) €Vt = [ By (7o) By (oo + i = )

—00

et par ailleurs nous pouvons écrire :
/ [Ep * Ep} ('F07Ws 4 wl.)e—i(ﬁ(ws)-Fﬁ(wi))ZodS,,:»o
Vﬁbre
+o0 )
- R(z) ( / / [E, * E,) (7o, ws + wi)dQFm) e~ UBWs)+Bwi))z0 g (2.4.4)
—o© eff
ou :

Rizo) = { 1 sizp € [0; Labre) (2.4.5)

0 sinon

Nous remarquons alors que lexpression (2.4.4) n’est autre que la transformée de Fourier
spatiale (unidimensionnelle) au point k, = 5(ws) + S(w;) du produit des deux fonctions de 2
suivantes :

- RZ()
// [Ep * Ep) ro,wSerl)ero
eff

13. Du fait que a(ws)a(w;)|0,0) = 0 et que a'(ws)a'(w;)[0,0) = |l,, lu,), le terme hermitien conjugué dans
Pexpression (2.3.25) de ’hamiltonien local d’interaction non linéaire n’aura pas d’influence.
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autrement dit le produit de convolution au point k, = f(ws)+ B(w;) des transformées de Fourier
spatiales (unidimensionnelles) de ces deux fonctions de z :

+oo ‘
/ R(z0) ( // [Ep x Ep] (70, ws + Wi)d2FL0> e~ (Blwn) HBw)z0 g
—00 Acsy

TF,[R)*TF, // [E, * Ep) (7o, ws + wi)dQFm” (B(ws) + ﬁ(@) (2.4.6)
Acrs
avec .
TF, [R] (k.) = Lgpre sinc (ka2b> oI (2.4.7)

Procédons maintenant par étapes. Nous souhaitons d’abord établir ’expression analytique
de [Ep x E,)] (70, ws + w;). Pour cela, nous utilisons 'expression de Ej, (7, w) établie en (2.2.8) :

dw

[Ep * Ep) (7o, ws + w;) = /Ep (70, w) Ep (To, ws + wij — w) o

) _¥po ~ ~ ws+wl d
= 4G (7 ) )i )0 / Gty (w0 — o) Gy (e 01— 0 — ) om0 0

o
. Ws+w1 2wp0 d /
= A2G? (71y) el(Qﬁ(MPO)Jr /GTO (ws + wi — 2wy, — w’) %
. ws+w; —2wp ~ ~
L A2G2 (1) o (2B Lon)+ TEREEE )0 (G Gy | (s + 01 — 2 (2.4.8)

Remarquons ici que pour les couples de fréquences signal /idler (ws; w;) tels que wg+w;— 2wy,
est assez éloigné de 0, le terme [GTO * éTo] (ws + wi — 2wy,) (c’est-a-dire I"autoconvolution du

spectre de pompe) prendra une valeur quasi-nulle. Nous retrouvons donc ici le fait que, pour
que la génération paramétrique puisse avoir lieu aux fréquences w; et w;, il faut qu’il existe deux
modes de pompe assez peuplés dont la somme des fréquences soit égale a wy + w; (autrement
dit, que w, + w; — 2wy, soit assez proche de 0...).

Maintenant, nous calculons :

// [Ep * Ep] (Fo, ws + wi)dQﬂ_o
Acsy

(28 (wp )+ 20

=A% ¢ vgp )ZO |:GTO * GTO} (ws + w; — QWPO) // Gi (T_"J_U) dQ’FJ_O (2.4.9)
eff

avec [[ Ao G2 (7Lo) d*7Lg ~ 1 si le champ de pompe est “assez” confiné dans la fibre.
Et donc

TF,

// [Ep * Ep] (T, ws + wi)dQFL()] (k)
Acsy
ws+wi—2wp0>

= A? [GTO * G’TO:| (ws +w; — 2&1}70) /ei(Qﬁ(wPO)—'— vgp Zoe_ikzzOdZ()

- ot wi =2
= A2 [GTO * GTO} (ws + wi — 2wy,) 276 (25 (wpy) + w - k:) (2.4.10)
ap
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Ainsi nous avons :

TF,[R] « TF,

J[ BB+ w»d?m” (k)
Acts

= A? [GTO * GN!TO} (ws + w; — 2wp0) 27 Lgbre

;— 2 Lepr
« sinc KQB (tpy) + 20 = B0 k) ﬁb]

Ugp 2
. wstw; —2w Lbre
o o (28 (g )+ =TI k) B (2.4.11)
et donc en particulier au point k, = B(ws) + S(w;) :
TF,[R)+TF, / /A (B, * E,) (7o, ws + wl-)dQFM” (5%) + 5@))
eff
— A2 [GTO * GTO] (ws =+ w; — 2wp0) 27 Labre
;i — 2 L
sine | (26 () = Bln) - Bla) + 2220 ) Lot
Vgp 2
. wsFw;—2w Lepre
% e—l<25(wpo)_ﬂ(ws)—ﬂ(wi)+ vop po) fip (2_4_12)
A partir des équations (2.4.3) a (2.4.6) et (2.4.12), I'équation (2.4.2) devient :
i (3) h [ Wsli 2
ire,fin. = 07 0 -3 2mA“L T
[Vpaire,final,1) = 0,0) + 5 3 €0 Xefy // SeoAes rrismi \| Ugstgs T A Lipre
X [GTO * C~7YT()i| (ws + w; — 2wp0)
i — 2 L
coine | (26 ) = Bw) = ) + 22 ) L]
Ugp 2
. ws tw;—2w Libre .
g o200 )=Blun) =B ST ey dey d (2.4.13)
2w 2w
ce qui peut se mettre également sous la forme :
. WsWj
|Q;Z)paire,ﬁnal,l> = |07 0> +1 27 Ngp\/TgsNgi « | — 5 ’VLﬁbregimp
w2
Po
X |:GT0 * GTO} (ws 4+ wi — 2wp)
;i — 2 L
e [(25 (wpo) — Bles) — Alay) + 2 wPO) ﬁbre]
Ugp 2
. wstw; —2w Lgbre .
x o i(28 () -Blun)-ploppmgTEI) e )y ds do (2.4.14)
2w 2w

oll Ngp, Ngs et ng; sont les indices de groupe pompe, signal et idler respectivement, définis par
ng;i = ¢/vgj (j = p, s ou 1). Le coeflicient non linéaire v a été défini au Chapitre 1 (équa-
tion (1.2.13)) selon :

__ NaWp,

_ 2.4.15
¥ Aoy ( )
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ol ng est l'indice de réfraction non linéaire, lié & la susceptibilité non linéaire d’ordre 3 selon
(voir équation (1.2.8)) :
3X(3)
ny = AL (2.4.16)
4npeoc
Eimp, enfin, est I'énergie par impulsion de pompe (cf. équations (2.2.5) et (2.2.6)). Remarquons
que Emp est lice a la puissance créte de pompe P, selon :

PPO

0] (2.4.17)

gimp =

ot nous rappelons que Gr,(t) est le profil temporel en amplitude des impulsions de pompe.

Dans le cas d’un profil temporel sécante hyperbolique tel que défini en (2.2.1), nous avons
G7,(t =0) = 1/(2Tp) et donc :

Eimp = Py, 2Tn (2.4.18)

Pour simplifier les écritures, nous noterons par la suite :

; Ngpy/TgsTgi  [Wsw;
2

2 VLﬁbregimp X [GTO * GTO] (Ws + w; — 2Wp0)

ws + wj — 2Wpo) Lﬁbre:|
2

<(Wsawi) =

« sinc [(25 (wpo) — Blws) — Blwr) +

—i(26(wo ) ~B(ws)—Blwi)+ 2P0 ) Lo

vYgp

Vgp

X e (2.4.19)

de sorte que :

‘wpaire,ﬁnal,f> = |07 0> + //C(w37wi) |1wsa 1w¢> dwsdwi (2420)

L’expression analytique (2.4.14) de la fonction d’onde de la paire a 'état final (en repré-
sentation d’Interaction) va nous conduire & I'expression analytique de la densité spectrale de
probabilité de génération d’une paire de photons corrélés par mélange & quatre ondes spontané
au cours de la propagation de I'impulsion de pompe dans la fibre, qui nous indiquera quelles
fréquences d’émission sont les plus probables, et quel taux de génération global nous pouvons
attendre (en fonction des conditions expérimentales utilisées — en particulier, la longueur de la
fibre, la puissance créte des impulsions de pompe et la largeur spectrale de la bande passante
de détection).
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2.5 Probabilité de génération d’'une paire

2.5.1 Densité spectrale de probabilité bidimensionnelle

La probabilité d’avoir généré une paire de photons corrélés avec un photon sur la plage
spectrale [w;w + dw| et Pautre sur la plage spectrale [w’;w’ + dw'] lors de la propagation de
I'impulsion de pompe dans la fibre est donnée par :

Proba(w w ) = ’ 1., 1, ‘wpalre final I>| dwdw’

‘//C WS)WZ 1,1 |1w57 w1> dwsdwz
‘//C UJS?wZ )(5((«01 —W)dwsdwi

= [¢(w, } dwdw’ (2.5.1)

dw dw'’

dwdw’

ol 0(w) est la fonction de Dirac.
I¢(w,w )]2 est la densité spectrale de probabilité bidimensionnelle de génération d’une paire
de photons corrélés 4. Elle peut étre mise sous la forme suivante :

‘C(wa w/) ‘2 = ‘Awpo 7T07Ppo

(
n NgsM ww!
Apr,T07Pp0 (wawl) = < gpm “ v Lfibre 1mp> (253&)
pO

me,To (w,w') = [GTO * GTO} (w + W 2wp0 (2.5.3b)

(@, ") Guopy 10 (W, ") Fuy (w0, 00") (2.5.2)

avec 15 :

/

Fopglinsd) = sinc?| (28 () = B0) = Bl + <=2 ) 2| (255

La notation adoptée, qui peut paraitre lourde au premier abord, permet de bien visualiser le
role des différents parameétres. wy,, (fréquence centrale du spectre de pompe), Ty (durée des im-
pulsions de pompe) et P, (puissance créte des impulsions de pompe), placés en indices, sont les
parameétres que nous pouvons faire varier expérimentalement, tandis que w et w’ sont les deux
variables de notre densité spectrale de probabilité bidimensionnelle : elles représentent les fré-
quences d’émission éventuelle des photons corrélés (sachant que, par convention, le photon basse
fréquence est le photon signal, et le photon haute fréquence le photon idler : wy < wyp, < wj).

14. La littérature fait souvent référence a cette densité spectrale de probabilité bidimensionnelle sous le terme
de Joint Spectral Density [31,70].

15. Rappelons que Eimp dépend de la puissance créte de pompe et de la durée des impulsions, et que dans le
cas particulier d’impulsions sécantes hyperboliques nous avons Eimp = Pp, 270.
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Analyse physique des différents termes

L. Awpo T0,Ppq (w7 w/) :

Ce premier terme met en évidence la dépendance quadratique en P, et en Lgp, (¢’est-a-dire
en ONI, max (Lfibre) = YLfibre Pp,) de la probabilité de générer une paire de photons corrélés par
mélange & quatre ondes spontané (voir Chapitre 1).

Remarquons qu’il n’est pas possible d’élucider de maniére directe la dépendance en Tp, qui
est aussi portée par le terme Gy, 7, (w,w) 16,

2. Gupy 1o (W, ')

L’expression analytique de ce deuxiéme terme est simple & établir dans le cas d’une impulsion
de pompe de profil temporel sécante hyperbolique tel que défini par ’équation (2.2.1) (le spectre
est donné par ’équation (2.2.3)) :

[GTO * GToF(x) = (’@;;;))2 (2.5.4)

sinh(%TO x

Ce terme, correspondant & ’autoconvolution du spectre de pompe, provient du fait que la
pompe est impulsionnelle, donc présente une largeur spectrale non nulle. Ainsi, la somme des
fréquences des deux photons de la paire générée n’est pas strictement contrainte & la valeur
2wp, 7.

Cependant, comme le montre son expression analytique (2.5.4), ce terme est malgré tout
maximal (et unitaire) lorsque w+w’ — 2wy, = 0, ce qui met en évidence le fait que les couples de
fréquences (w;w’) qui ont le plus de chances d’étre générés sont ceux qui vérifient la condition
de conservation de I’énergie avec le mode de pompe central (dégénéré), a wy,. Ce résultat est
relativement intuitif, puisqu’il s’agit du mode de pompe le plus peuplé. Plus généralement, nous
retrouvons le fait que, pour que la génération paramétrique puisse avoir lieu aux fréquences w
et ', il faut qu’il existe deux modes de pompe “assez peuplés” dont la somme des fréquences
est égale & w + W', autrement dit que w + w’ — 2wy, soit proche de 0.

A noter que :

2
/gwp07T0 (w,0) do’ = (2.5.5)

3To
Ainsi, la largeur & mi-hauteur de la fonction G, 1, est inversement proportionnelle a 7.

Les figures (2.5.1) et (2.5.2) permettent de visualiser I’allure de cette fonction bidimension-
nelle de w et de w’. Remarquons que sur les cartes de la figure (2.5.1) nous avons choisi une
fenétre de tracé centrée en wy, (ici, 2,266.10'° rad/s) et de méme largeur en abscisses et en
ordonnées. C’est pour cela que la courbe obtenue est parfaitement alignée avec la diagonale
descendante de la carte.

16. Notons cependant qu’en pratique, avec le laser Ti:Saphir que nous utilisons dans nos expériences, nous
pouvons faire varier la durée des impulsions tout en maintenant 1’énergie par impulsion Eimp constante : alors,
le paramétre ‘A"-’PovTOvao (w,w") restera inchangg, et seul le paramétre ngo»To (w,w") sera modifié.

17. Dans le cas d’'une pompe monochromatique, ou quasi-monochromatique — c’est-a-dire ne contenant qu’un
seul mode — le spectre de pompe se raméne & un Dirac en wy,, et le terme Gu,, 1, (w, w’) impose dans ce cas la
condition de conservation de ’énergie “habituelle” w + w’ — 2wp, = 0.
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24 24 1
To=1ps To=0,1ps
23 23
522 522
& ]
o 2.1 2 2.1
=] =]
=20 =20
3 3
19 19
1.8 1.8
181920 21222324 1.8 192021222324 0
w (10" rad/s) w (10" rad/s)

FiG. 2.5.1 — Cartes représentant I'évolution de Gu, 1, (w,w") en fonction de w et de w', pour une fréquence
centrale de pompe wp, = 2,266.10'° rad/s (soit \p, = 832 nm) et deux valeurs de Ty différentes.

224 225 226 227 228 229
' (10" rad/s)

Fic. 2.5.2 — Coupes (zoomées sur la plage [2,236;2,296].10'° rad/s) des deux cartes précédentes en w = wy, .
Le maximum est effectivement situé en w' = 2wp, — w (= wy, ). La largeur & mi-hauteur est de 2.10'? rad/s pour
To = 1 ps et 20.10"% rad/s pour Ty = 0,1 ps.

3. Fupy (w, ')

Ce dernier terme, indépendant de T (contrairement aux deux premiers), traduit la condition
d’accord de phase. Il trouve son origine dans l'intégration spatiale (sur ’ensemble du volume du
milieu non linéaire) de 'hamiltonien local d’interaction, intégration qui permet de prendre en
compte, & chaque instant ¢, la contribution de I’ensemble du milieu non linéaire sur 1’évolution
du systéme 8.

Ce terme est maximal (unitaire) lorsque 'argument du sinus cardinal est nul, c’est-a-dire

lorsque :

/
-2
WW T 2Wp =0 (2.5.6)

28 (wpy) — B(w) — Bw') +

Ugp
Cette expression traduit la condition d’accord de phase, et met en évidence le fait que
cette condition dépend fortement des propriétés de dispersion de la fibre traversée. Notons
que la réalisation de cette condition peut toujours étre obtenue, sous réserve d’avoir w et w’

suffisamment proches de wy,, pour que la dispersion de vitesse de groupe soit négligeable entre

18. Tl est intéressant de remarquer que la condition d’accord de phase (portée par le terme F.,, (w, w’)) découle
de 'intégration spatiale sur le volume total d’interaction entre le milieu et le champ (c’est-a-~dire le volume de
la fibre) tandis que la condition de conservation de I'énergie (portée par le terme G, 7,(w,w’)) découle de
Pintégration temporelle sur la durée totale d’interaction entre le milieu et le champ (mathématiquement, de —oo
a +o0o, puisque l’extension temporelle de I'impulsion de pompe est, mathématiquement, infinie — notons que
lensemble du traitement mathématique suppose l'existence d’une seule et unique impulsion de pompe...).
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ces trois fréquences. En effet, dans ce cas, on a simultanément 2 (wp,) — f(w) — B(w') ~ 0 et
w+w'—2wy, ~ 0, et la condition (2.5.6) est donc vérifiée (au moins en premicre approximation).
De maniére plus générale, il faut que les termes 23 (wp,) — B(w) — B(w') et (w + W' — 2wpy) /vgp
se compensent. Une telle situation peut se produire méme si les fréquences w et w’ sont ¢loignées

de wy,. Les couples (w;w’) qui conviennent dépendent fortement des propriétés de dispersion
de la fibre, ainsi que de la valeur de wy, choisie.

Pour illustration, nous donnons en figures (2.5.3) et (2.5.4) un ensemble de cartes permettant
de visualiser I'évolution de F,, avec w et w’ et avec la longueur d’onde centrale du spectre de
pompe, pour deux fibres dont nous connaissons la courbe de dispersion :

e la fibre microstructurée a coeur de silice RTI-1605-UV mise & notre disposition par 'ins-
titut Xlim, dont la longueur d’onde de dispersion nulle (Azpw) est égale a 834 nm (c’est-
a-dire 2,260.10'° rad/s), et dont j’ai déja parlé au Chapitre 1 (voir Annexe A.1);

e une fibre microstructurée a cceur liquide (HC-1550-PM-01 de chez NK'T Photonics remplie
d’acétone deutérée), dont la longueur d’onde de dispersion nulle est de 'ordre de 896 nm
(2,106.10% rad/s) (voir Annexe A.2).

Toutes les cartes sont centrées en w = w’ = wy, (attention : wy, change d’une carte a l'autre)

et avec une méme largeur (en abscisse comme en ordonnées) de 0,6.10%° rad/s.

281 263 257
Ap, =750 nm Ap, =810nm Ap, =831 nm
Q) @ @
e 261 E 243 E 237
S e 3 . 3
“241 <223 <217
3 3 3
221 2.03 197
221 241 261 2381 203 223 243 263 197 217 237 257
w (10" rad/s) w (10" rad/s) w (10" rad/s)
256 252 249
Ap, =834 nm Ap, =850 nm
<z 2 2
E 236 3 232 E 229
=216 T 212 <209
3 3 3
1.96 1.92 1.89
196 216 236 256 192 212 232 252 189 209 229 249
w (107 rad/s) w (107 rad/s) w (10" rad/s)

F1G. 2.5.3 — Cartes représentant I'évolution de F,,, (w,w') pour différentes valeurs de wp, (= 2mc/Ap,) —
Fibre a cceur de silice.
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2.59 248 243

Ap, =820 nm V. Ap=860nm | Ay, =885nm
\ \
= 2 | 2503 \
g 239 T 228 \ FES
" . n ) ° n ™
= 2 2 -
=219 g =203 i
- 208 Li\\\ -
1. 183
99 219 230 259  '8Bss 208 228 248 183 203 223 243
w (10" rad/s) w (10" rad/s) w (10" rad/s)
241 : 239 - 2.38 '
| Ao =895nm | A, =900 nm | Ap, =905 nm
\
z =2 z
E 221 E 2.19 3 2.18
3 4] - o
= — = — = -
=201 =199 — 198
3 3 3
1.81 1.78
1.81 201 221 241 1'719,79 199 219 239 1.78 198 218 2.38
w (10" rad/s) w (10" rad/s) w (10" rad/s)

Fi1G. 2.5.4 — Cartes représentant I'évolution de F,, (w,w’) pour différentes valeurs de wp, (= 2mc/Ap,) —
Fibre a coeur liquide.

~ La fibre a cceur liquide est beaucoup plus dispersive que la fibre & cceur de silice (on a

:l,qude(896 nm) ~ 40 x #51€(834 nm)) 1, ce qui se visualise aisément sur les deux séries de
cartes proposées : les zones ot la fonction Fuy, €st non nulle sont sensiblement plus fines dans
le cas de la fibre liquide que dans celui de la fibre en silice.

Comme attendu, nous constatons par ailleurs que, quelles que soient la fibre et la valeur de
wp, choisies, F,, ~est proche de 1 au centre de la carte, c’est-a-dire lorsque w et w' suffisamment
proches de wp, pour que la dispersion de vitesse de groupe soit négligeable entre ces trois
fréquences. Les autres zones de la carte pour lesquelles F,,, ~est proche de 1 ont une allure
qui dépend des propriétés de dispersion de la fibre. Il s’agit non seulement de leur finesse, que
j’ail déja mentionnée, mais également de leur aspect plus ou moins incurvé sur la carte. Cette
courbure est directement liée a la valeur du rapport B4/32 en régime de dispersion normale
(c’est-a-dire quand fa(wp,) > 0, soit quand Ay, est inférieure a la longueur d’onde de dispersion
nulle?°) : en particulier, elle sera d’autant plus prononcée que [34/f2 sera négatif. De fait, le
rapport 34/, en régime de dispersion normale est négatif dans le cas des deux fibres étudiées,
mais plus élevé en valeur absolue dans le cas de la fibre liquide que dans celui de la fibre & coeur
de silice, ce qui se traduit effectivement par une courbure plus forte pour la fibre liquide (voir
par exemple les cartes a Ay, = 834 nm pour la fibre a coeur de silice et a A,, = 895 nm pour la
fibre a cceur liquide).

19. Rappelons que B, (wo) est la valeur en wo de la dérivée m®™¢ de la constante de propagation § par rapport
a w (cf. Chapitre 1, équation (1.2.36)). En particulier, 83(Azpw) représente donc la pente de la courbe de
dispersion autour du point ou fB2 = 0.

20. Rappelons que la longueur d’onde de dispersion nulle vaut 834 nm pour la fibre a cceur de silice, et environ
896 nm pour la fibre a cceur liquide.
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D’un point de vue physique, nous avons vu au Chapitre 1 (voir équations (1.2.37) & (1.2.40))
que, dans le cas ol f2(wp,) est positif, 'accord de phase peut avoir lieu a condition que B4(wp,)
soit assez négatif. Cela se traduit sur les cartes de Fup, Par une courbure telle que la zone
ou Fy, est proche de 1 intercepte la diagonale descendante de la carte (voir les fleches sur la
figure (2.5.6) ci-aprés). En effet, rappelons-nous que la densité spectrale de probabilité bidi-
mensionnelle | (w, w’ )\2 est simplement proportionnelle au produit des deux fonctions Gy, 7, et
]:Wpo 2L La fonction waTO n’étant non nulle que dans la diagonale descendante de la carte (fi-
gure (2.5.1)), la densité spectrale de probabilité bidimensionnelle ne pourra prendre des valeurs
non nulles que si la fonction pro intercepte elle aussi cette diagonale.

Les figures (2.5.5) et (2.5.6) donnent quelques cartes permettant de visualiser ’évolution de
ce produit de fonctions Q’wpo To X Fuy,, avec w et w’ pour quelques valeurs de la longueur d’onde
centrale du spectre de pompe (autour de la longueur d’onde de dispersion nulle), dans le cas
des deux fibres étudiées. Pour ces tracés, nous avons choisi de prendre Ty = 0,1 ps, ce qui offre
un meilleur confort de visualisation que dans la cas ot T vaut 1 ps (puisque la largeur de la
fonction Gy, 7, est inversement proportionnelle a Tp).

257 256 252

Ap, =834 nm Ap, =850 nm

_ — To=0,1ps - To=0,1ps
3 237 3 236 g 232
<217 <216 Z2.12

3 3 3
9 1.96 192
197 217 237 257 196 216 236 256 192 212 232 252
w (10" rad/s) w (10" rad/s) w (10" rad/s)

Fic. 2.5.5 — Cartes représentant I’évolution de gwm,TO X ‘F“po en fonction de w et de w’, pour différentes
valeurs de wp, (= 2mc/Ap,), et To = 0,1 ps — Fibre a cceur de silice.

248 243 241
Ap, =860 nm Ap, =885 nm Ap, =895 nm

—~ ¥ To=0,1ps _ To=0,1ps _ To=0,1ps
5228 3 223 V7 3 221
E ‘ E ¥ E 2.01 h
= P4 <203 < 2.
S 208 ) S S

18 1.83 1.81

88e8 208 228 248 183 203 223 243 181 201 221 241

w (10" rad/s) w (10" rad/s) w (10" rad/s)

Fic. 2.5.6 — Cartes représentant I’évolution de me,TO X ‘F‘*’ro en fonction de w et de ', pour différentes
valeurs de wp, (= 2mc/Ap, ), et To = 0,1 ps — Fibre a cceur liquide.

21. Le coefficient de proportionnalité est Aw,,,1,P,, (w,w"), donc dépend a priori du point (w;w’) considéré.

/

Cependant, puisque le terme varie trés peu sur notre plage spectrale d’étude, nous pourrons considérer

Po

que AWPO,TO, Py, est indépendant de w et w’ (sa valeur est fixée par les caractéristiques du spectre de pompe —
Wpos To et Pp, — et la longueur de la fibre).
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2.5.2 Densité spectrale de probabilité de génération d’'un photon paramé-
trique

La probabilité d’avoir généré un photon signal sur la plage spectrale [wy; ws + dws| (quelle que
soit la fréquence du photon idler généré simultanément) est obtenue en intégrant |¢(ws, w;) |2 dws
par rapport a w; :

Proba(ws) = [/ |C(ws,wi)|2dwi] dws (2.5.7)

|¢(ws, wi)]2 dw; est la densité spectrale de probabilité de génération d’un photon signal.

wi
Elle sera notée par la suite DS Pygnal(w). Remarquons que, puisque les fréquences signal (res-
pectivement idler) ont été prises, par convention, inférieures (respectivement supérieures) a la
fréquence centrale de la pompe (wp,), nous pouvons poser :

+oo
/ ‘((w,w’)‘z dw'  siw € [0;wp,] (2.5.8a)

PO

0 sinon (2.5.8b)

DSPsignal (UJ) =

De méme, la densité spectrale de probabilité de génération d’un photon idler est définie par :

/mK(WW)\QdW’ si w € [wpy; +00] (2.5.9a)
0

0 sinon (2.5.9b)

DSPidler (U)) =

Ainsi, la densité spectrale de probabilité de génération d’un photon paramétrique
est définie par :
DSPphoton(W) = DSPsignal(W) + DSPidler(W) (2.5.10)

et puisque ((w,w’) = {(w',w) pour tout couple de fréquences (w;w’), nous obtenons :

+o0
DSPyhoton(w) = / ‘C(w,w')!zdw' (2.5.11)
0

La densité spectrale de probabilité de génération d’un photon paramétrique a la fréquence w
est donc proportionnelle ?? & I’aire sous la courbe obtenue en coupant la carte Guopg,To X Fun,
(voir figures (2.5.5) et (2.5.6)) a 'abscisse w.

Les figures (2.5.7) et (2.5.8) donnent un apergu de l'allure typique de la densité spectrale
de probabilité de génération d’un photon paramétrique, pour chacune des deux fibres étudiées
(nous supposons pour ces tracés que la puissance créte des impulsions de pompe vaut 0,3 W et
que les fibres ont une longueur de I'ordre du métre : I'efficacité non linéaire est alors assez faible
pour que la génération de paires multiples par une méme impulsion de pompe soit négligeable).
La encore, les courbes ont toutes été tracées sur une plage spectrale de méme largeur (égale
4 0,6.10 rad/s), centrée en wy, (valeur qui varie d'une courbe a I'autre). Les courbes corres-
pondant & Tp = 0,1 ps sont & mettre en relation avec les cartes des figures (2.5.5) et (2.5.6).

22. Le facteur de proportionnalité est A, o.T0,Pp, €t, comme nous l'avons déja mentionné, peut étre considéré
comme indépendant de w et w’ sur notre plage spectrale d’étude.
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Les courbes correspondant & Ty = 1 ps présentent un profil plus fin : cela est simplement dii
au fait, rappelons-le, que la largeur de la fonction G, 7, est inversement proportionnelle a Tg
(équation (2.5.5)). Quoi qu’il en soit, nous pouvons globalement décrire I’allure de ces courbes
de la maniére suivante :

— En régime de dispersion anormale (Ap, > Azpw), DS Pphoton(w) n'est non nulle que pour
w relativement proche de wp,, avec malgré tout une largeur de l'ordre de 10% rad/s
typiquement, soit 10 & 100 fois plus que la largeur du spectre de pompe 23 ;

— En régime de dispersion normale (\p, < Azpw), DSPphoton(w) présente aussi un pic
central (bien plus large que le spectre de pompe), mais ce pic central est accompagné
de deux pics latéraux plus fins, dont les maxima sont situés aux fréquences que nous
noterons w, et w, (avec w, < wp). Ce couple de fréquences vérifie wy, + wp = 2wy,. Par
ailleurs, plus Ap, se rapproche de la longueur d’onde de dispersion nulle, plus les deux pics
latéraux se rapprochent du pic central, jusqu’a fusionner : lorsque \,, = Azpw, la courbe
DS Pphoton(w) se présente sous la forme d'un plateau de largeur maximale.

Sur les courbes de la figure (2.5.8), il est notable que le pic latéral a w, est plus haut et plus
fin que le pic latéral & wy. On peut visualiser facilement sur les cartes de la figure (2.5.6) que
cette dissymétrie est liée a la courbure de la fonction bidimensionnelle 7, dans I'espace (w;w'),
autrement dit a la valeur du rapport (4/f2 en régime de dispersion normale. De méme, cette
dissymétrie existe bel et bien mais est quasiment imperceptible dans le cas de la fibre & coeur de
silice, pour laquelle la courbure de la fonction F,,, est tres faible. Quoi qu'il en soit, I'aire sous
le pic latéral & w, et laire sous le pic latéral & wy sont égales : en effet, ces deux aires représentent
respectivement la probabilité de générer un photon signal et la probabilité de générer un photon
idler dans les plages spectrales associées & ces deux pics, qui sont nécessairement égales.

Enfin, ces séries de courbes permettent & nouveau de visualiser trés nettement le fait que la
fibre & cceur liquide est plus dispersive que la fibre & cceur de silice, puisque pour une méme valeur
de Ty les courbes de la figure (2.5.8) ont un profil bien plus fin que celles de la figure (2.5.7).

0.020

0.020

0.020
- ~ Ap,=850nm
3 3 3 _
< 0015 <0015 2 0015 Pzl ]

2 2 g o = U2
& 0010 & 0010 £ 0010
Q Q Q
—‘2 0.005 —2 0.005 N 0.005
0.000 0.000 1 0.000
20 21 22 23 24 25 20 21 22 23 24 25 20 21 22 23 24 25
w (10" rad/s) w (10" rad/s) w (10" rad/s)
0.20 0.20 0.20
_ _ nuT: 8314 nm Ap,=850nm
3 3 0=1ps 3 To=1ps
£ 0.15 g 015 = 03W §0~15 Py =03W
& 0.10 & 0.10 & 0.10
] ) Q
X X X
% 005 % 0.05 2 005
0.00 0.00k 1 0.00
20 21 22 23 24 25 20 21 22 23 24 25 20 21 22 23 24 25
w (10" rad/s) w (10" rad/s) w (10" rad/s)

FiG. 2.5.7 — Densité spectrale de probabilité de génération d’un photon paramétrique dans la fibre a cceur de
silice. Rappelons que pour cette fibre, Azpw = 834 nm. Les courbes de la colonne de gauche correspondent donc
au régime de dispersion normale, celles de la colonne de droite au régime de dispersion anormale, et celles de la

colonne centrale au cas Ap, = Azpw.

23. Cette remarque n’est pas anodine, puisqu’elle permet de valider ’hypothése que nous avons faite selon
laquelle les photons paramétriques sont émis dans des modes spectralement éloignés des modes de pompe.
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Fi1c. 2.5.8 — Densité spectrale de probabilité de génération d’un photon paramétrique dans la fibre & coeur
liquide. Pour cette fibre, nous avons Azpw ~ 896 nm. Les courbes des deux premiéres colonnes correspondent
donc au régime de dispersion normale, et ’on voit que les deux pics latéraux sont effectivement d’autant plus
proches du pic central que \p, est proche de Azpw. Remarquons que DS Pphoton €st environ 16 fois plus faible
pour cette fibre a cceur liquide que pour la fibre a ccoeur de silice : cela vient du fait que le coefficient non linéaire ~
de la fibre liquide est environ 4 fois plus faible que celui de la fibre en silice (voir Annexes A.1 et A.2) (rappelons

que Ao, 1y,P,, €st proportionnel & 7).

2.5.3 Probabilité de génération d’'une paire de photons corrélés

Enfin, la probabilité d’avoir généré une paire de photons corrélés (quelles que soient les
fréquences signal et idler émises) est obtenue en intégrant |¢(ws,w;)|* par rapport a ws et w; :

p1:/ / ]C(ws,wi)|2dwsdwi (2.5.12)

Nous pouvons donc écrire (en utilisant les équations (2.5.8) et (2.5.9)) :

Wpy +oo 5
P1=/ / |¢(w,w")|” dw' | dw
0 Wpg

Wpy +oo
= / DSPyignai(w) dw | = / DS Pyignai(w) dw
0 0

= Psignal (2.5.13)

+oo Wpy 9
n :/ [/ ¢(w',w)] dw’] dw
w 0
dw

Po
+00 +oo
:/ DSBdler(W) :/ DSRdler(W) dw
w 0

Po

et :

= Pidler (2.5.14)
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d’ou :

_ Dsignal + Didler
2

“+o0o
/ DSPsignal(W) + DSPidler(w) dw
0

P1 (= Psignal = Didler)

[ = DN =

“+00o
/ DS Pyhoton(w) dw

2Jo
1 +oo p+4oo

= / / ‘C(w,w')‘Zdw dw’ (2.5.15)
2Jo Jo

Ol Psignal €t Pidler sont les probabilités de génération d’un photon signal (quelle que soit sa fré-
quence) et d’un photon idler (quelle que soit sa fréquence) respectivement, qui sont évidemment
égales l'une a Pautre, et égales a p; (probabilité de génération d’une paire).

Du modeéle a I'expérience...

En pratique, pour mettre en évidence la génération de paires de photons corrélés et les
propriétés de corrélations des deux photons d’une méme paire, il est nécessaire de détecter
séparément ces deux photons (& 'aide de deux détecteurs de photons uniques distincts). Il
faut donc séparer spatialement les photons signal et idler en sortie de la source, c¢’est-a-dire
les envoyer dans deux voies de détection distinctes. Pour cela, on utilise un montage constitué
(entre autres) d’éléments dispersifs (ce qui permet, par la méme occasion, de filtrer les photons
de pompe qui émergent eux aussi, et en trés grand nombre, de la fibre dans laquelle sont générées
les paires). Les bandes passantes de détection signal et idler (de fréquences centrales wsg, et w;,
et de largeurs spectrales Aw, et Aw; respectivement) sont fixées par les caractéristiques du
montage.

La probabilité de générer un photon signal (respectivement idler) dans la bande passante
de détection signal (respectivement idler) est donnée par :

Ws +Aws Wg +Aw5 —+o0o

(wsg;Aws) 02 0 2 "2 /

Psigenl = DS Pypoton(w) dw = }C(w,w)’ dw dw (2.5.16)
wsg— 25 wsg— 25 0

Aw

Aw; .
gt 5+ + igt 5"
o) _ [T pop P D NP dwde!  (2.5.17
Pidier = o photon (W) dw = ; ~ ¢(w,w)|” dw dw (2.5.17)
« Wig =3 "

. i
0

Le taux de détection que nous obtiendrons sur le détecteur de photons uniques de la voie
. . . . . (wsgiAws) . (wsg3Dw;)
signal (respectivement idler) sera proportionnel a p anal (respectivement p, °0 ), avec un
facteur d’atténuation correspondant aux pertes globales sur la voie de détection signal (respec-
(wsg;Aws) (wig;Aw;)

tivement idler). Remarquons que les probabilités Dgignal et Digier ne sont en général pas

égales 24,

24. 11 peut y avoir égalité par exemple si les bandes passantes sont centrées sur les deux pics latéraux de
la courbe de DS Pphoton(w) (C’est-a-dire ws, = wq et ws, = ws) et qu’elles sont assez larges pour englober
entiérement chacun des deux pics.
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La probabilité de générer une paire de photons corrélés avec le photon signal dans la bande
passante de détection signal et le photon idler dans la bande passante de détection idler est
donnée par :

Ws +7Aws wj +7Awi

(Wsq;Aws ), (wig ;Aw;) 02 0T 2 2 /

ppail(“)e 0 :/ N . ‘C(w,wﬂ dw dw (2.5.18)
weo— T Jwip= gt

La probabilité de détecter simultanément?® un photon signal et un photon idler sur les deux

. . N 503 Aws), (Wi ;Aw; = . .

détecteurs de photons uniques est proportionnel & péﬁife e (wigiBw ). Evidemment, si la somme
Ws + wi, est trop éloignée de 2wy, (c’est-a-dire si les deux voies de détection ne sont pas réglées
(Wsg;Aws); (wig;Aw;)

o S o 3 Y4 3
de sorte a respecter la conservation de 'énergie), Ppaire

sera quasi-nulle.

25. On suppose que les deux voies de détection sont équilibrées, c’est-a-dire que le temps de trajet du photon
signal entre la sortie de la fibre et le détecteur de photons uniques dans la voie signal est égal au temps de trajet
du photon idler dans la voie idler. Ainsi, les deux photons d’une méme paire doivent étre détectés simultanément
par les deux détecteurs.
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(Conclusion)

Le modéle analytique que nous venons d’établir donne une description quantitative du pro-
cessus de génération de paires de photons corrélés par mélange & quatre ondes spontané dans
une fibre optique, dans le cas d’'une pompe impulsionnelle. Rappelons que ce modéle repose sur
deux hypothéses importantes, qui fixent son domaine de validité :

1. Le spectre de pompe est supposé étre assez étroit pour que l'effet de la dispersion puisse
étre négligée au sein de ce spectre de pompe. Cela signifie que la longueur caractéristique
de dispersion Lp, définie par Lp = T3 /|B2(w)|, doit étre supérieure a la longueur de la
fibre pour toutes les fréquences w comprises dans le spectre de pompe.

2. L’efficacité non linéaire est supposée assez faible pour que la génération de paires multiples
par une méme impulsion de pompe puisse étre négligée. En pratique, cela signifie que
la probabilité de génération d’une paire par une impulsion de pompe doit elle-méme
étre extrémement faible (p; < 1), et le nombre moyen de paires générées par impulsion
de pompe (Nmoy) peut alors étre considéré comme égal & p; (et on a donc également
Nmoy < 1). Pour satisfaire cette hypothése en pratique, il est nécessaire de travailler avec
des puissances de pompe trés faibles. Remarquons que l'expression analytique (2.5.15),
associée aux équations (2.5.2) a (2.5.3), permet toujours, mathématiquement, d’obtenir
une valeur de p; pour un jeu de parameétres expérimentaux (wp,, 10, Pp,) donné : bien
entendu, si 'on choisit P, assez élevée, on peut obtenir une probabilité p; supérieure a
1, ce qui n’a pas de sens. Il est essentiel de garder a l'esprit que I'expression (2.5.15) de
la probabilité de génération d’une paire n’est physiquement valable que si elle conduit &
une valeur de py trés petite devant 1.

Une troisiéme hypothése ajoute que les modes signal et idler sont spectralement disjoints
des modes de pompe. Cette hypothése permet simplement de distinguer deux processus non
linéaires qui ont en réalité la méme origine physique : le mélange & quatre ondes spontané, et
I’automodulation de phase. L’automodulation de phase n’est en fait rien d’autre qu'un processus
de mélange a quatre ondes stimulé, au cours duquel les modes de pompe les plus peuplés (les
plus proches de la fréquence centrale wy,) transférent une partie de leur énergie aux modes de
pompe les moins peuplés (plus éloignés de wy, ), conduisant ainsi a un élargissement du spectre
de pompe. Cependant, seuls les photons générés par mélange a quatre ondes spontané (c’est-a-
dire dans des modes initialement vides de tout photon) peuvent étre exploités en tant que paires
de photons corrélés, et les photons générés par automodulation de phase ne nous intéressent
donc pas.

Le point de départ de notre modéle est ’expression de 1’énergie locale d’interaction non
linéaire (2.3.1) donnée par R.W. Boyd [59], associée a la quantification des champs signal et idler.
La dérivation de I’expression analytique de la fonction d’onde de la paire de photons corrélés met
en évidence 'apparition d’une condition d’accord de phase (terme en sinus cardinal) résultant
de l'intégration spatiale sur I’ensemble du milieu non linéaire, et 'apparition d’une condition de
conservation de I’énergie (sous la forme d’une autoconvolution du spectre de pompe) résultant de
Iintégration temporelle sur la durée totale d’interaction. Par ailleurs, nous montrons également
que la probabilité de génération d’une paire est proportionnelle a (’YgimpLﬁbre)Q /Tv. Rappelons
que le coefficient non linéaire 7y est proportionnel & I'indice de réfraction non linéaire et a I'inverse
de T'aire effective du mode fondamental de la fibre.
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2.5. Probabilité de génération d’une paire

Il est intéressant de constater que notre modeéle est en accord avec celui présenté par Alibart
et al. dans la référence [71]. Les auteurs considérent une impulsion de pompe de profil temporel
gaussien en propagation guidée dans une fibre optique, et décrivent cette impulsion de maniére
trés générale comme un continuum de modes possédant chacun sa propre fréquence et sa propre
constante de propagation. Leur premiére étape consiste a calculer 'influence de deux modes de
pompe quelconques sur I’évolution du systéme (suivant une approche quantique en représenta-
tion de Heisenberg 26) avant d’intégrer le résultat sur I'ensemble des couples de modes de pompe
possibles. Le calcul est rendu possible par 'approximation essentielle selon laquelle 'efficacité
non linéaire est extrémement faible, de sorte qu’une seule paire au maximum peut étre générée
lors de la propagation de l'impulsion de pompe dans la fibre. Une expression analytique du
nombre moyen de paires générées est alors dérivée en faisant I’approximation selon laquelle la
dispersion de la vitesse de groupe peut étre négligée au sein du spectre de pompe ainsi que dans
toute la bande passante signal d’une part et toute la bande passante idler d’autre part.

Ainsi, méme si la démarche de calcul différe (en particulier par le choix de la représentation
utilisée et la description du spectre de pompe), les approximations effectuées sont identiques
aux notres, et I'expression analytique du nombre moyen de paires générées est de forme similaire
& notre expression analytique de la probabilité p; de génération d’une paire.

Rappelons que l'intérét du modéle que nous avons développé est de nous permettre de pré-
dire les performances de notre source en termes de taux de génération des paires de photons
corrélés et de propriétés spectrales des paires émises. D’un point de vue pratique, il nous offre
en particulier la possibilité de choisir, pour une fibre donnée, la meilleure configuration expé-
rimentale pour I'observation de la génération des paires de photons corrélés. Plus précisément,
comme nous 'avons déja mentionné plus haut, il est nécessaire de séparer, en sortie de la fibre
génératrice, les photons signal des photons idler, ainsi que des trés nombreux photons de pompe
qui n’ont pas été convertis lors de leur propagation dans la fibre 2”. Pour cela, comme nous le
verrons dans le Chapitre 3, nous avons construit en sortie de la fibre un spectrométre & deux
bras : un bras signal, de bande passante de détection centrée en wg, et de largeur Aws, et un bras
idler, de bande passante de détection centrée en w;, et de largeur Aw; (les photons de pompe
seront envoyés dans une troisiéme direction et éliminés dans un piége a lumiére). Notre modéle
va nous permettre de choisir le jeu de paramétres expérimentaux (wpy; wsy; wi,) (c’est-a-dire la
maniére dont nous devons régler le laser Ti:Saphir et les deux bras du spectrométre) conduisant
a la fois :

— au respect des conditions de conservation de I’énergie et d’accord de phase;

— et & un écart spectral entre les photons de pompe et les photons signal et idler assez élevé

pour que lefficacité de filtrage des photons de pompe soit supérieure a 100 dB.

Il est intéressant de remarquer que dans le cas ou la fibre est relativement peu dispersive,
comme c’est le cas de la fibre & coeur de silice qui nous a servi d’exemple pour les simulations
de la section 2.5 du présent chapitre, il est possible d’obtenir un plateau de probabilité de
génération maximale relativement large (voir figure (2.5.7), colonne centrale). Ainsi, un fort
écart spectral entre les photons de pompe et les photons signal et idler peut étre obtenu au sein
de ce plateau, et seul le respect de la condition de conservation de I’énergie est requis entre wy,,

26. Voir Annexe B.1.

27. Plus quantitativement, si une impulsion de pompe contenant 10 millions de photons de pompe (ordre de
grandeur typique) conduit & la génération d’une paire de photons corrélés, les photons de pompe devront étre
filtrés avec une efficacité d’au moins 90 4 100 dB pour que les photons corrélés puissent étre détectés proprement.
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ws, €t w;, : pour une valeur donnée de wy,, tous les couples (ws,; wj, ) satisfaisant la conservation

8 (Wsg;Aws)  (wig;Aw;)

de I'énergie et inclus dans le plateau®® conduiront aux mémes valeurs de p

signal » idler
Ws ;Aws ), (win ;Aw; N . . c e . . .
et pl()aisroe ) (wio Z), et donc aux mémes taux de détections individuelles (signal et idler) et
simultanées.

En revanche, dans le cas d’une fibre fortement dispersive, comme la fibre a cceur liquide qui
nous a servi de second exemple, le plateau de probabilité de génération maximale est toujours
relativement étroit (méme si la longueur d’onde de pompe est prise égale a la longueur d’onde
de dispersion nulle), et 'obtention d’un fort écart spectral entre les photons de pompe et les
photons signal et idler nécessite de travailler sur les pics latéraux : il faut régler les deux bras
du spectromeétre de sorte que ws, = w, (maximum du pic latéral basses fréquences) et w;, = wp
(maximum du pic latéral hautes fréquences). Ce réglage est beaucoup plus contraignant que
dans le cas précédant, car w, et wp sont fixés a la fois par la condition de conservation de
I’énergie et par la condition d’accord de phase.

Comme mentionné plus haut, I'exploitation de ce modéle analytique (en particulier pour
tracer la courbe de densité spectrale de probabilité de génération d’un photon paramétrique)
nécessite une certaine connaissance préalable des propriétés de la fibre génératrice :

— sa longueur (Lgpye) ;

— son coefficient non linéaire (), autrement dit son indice de réfraction non linéaire (ng) et

laire effective du mode fondamental (Acfy);

— sa courbe de dispersion.

C’est la raison pour laquelle une phase expérimentale préliminaire de caractérisation de la
fibre génératrice est nécessaire. Nous présentons au début du Chapitre 3 les techniques mises
en oeuvre pour la détermination expérimentale du coefficient non linéaire et de la courbe de
dispersion d’une fibre optique, ainsi que les résultats obtenus dans une fibre a coeur liquide
particuliére 2?, avant d’aborder l'expérience de génération et détection des paires de photons
corrélés dans cette fibre a coeur liquide.

28. N’oublions pas qu’il faut malgré tout maintenir un écart spectral assez élevé avec la pompe pour que
celle-ci puisse étre filtrée efficacement.

29. Il s’agit de la fibre microstructurée a coeur creux HC-1550-PM-01 de chez NKT Photonics remplie d’acétone
deutérée qui nous a servi d’exemple illustratif dans ce chapitre, et qui est présentée en Annexe A.2.
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CHAPITRE 3

Génération de paires de photons corrélés
dans une fibre a coeur liquide

Ce chapitre regroupe les principaux résultats expérimentaux obtenus avec une fibre micro-
structurée a cceur creux remplie d’acétone deutérée. Les étapes de caractérisations linéaire et
non linéaire, indispensables pour choisir une configuration expérimentale favorable a 1’obser-
vation des paires de photons corrélés, sont d’abord présentées en détails. La section suivante
donne une description du montage de détection des paires de photons corrélés que nous avons
mis en place, et discute des contraintes expérimentales inhérentes a la détection de ces paires.
L’observation des photons corrélés en tant que telle et la mise en évidence de la réduction du
niveau de photons Raman font 'objet de la derniére section de ce chapitre.
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CHAPITRE 3. GENERATION DE PAIRES DE PHOTONS CORRELES DANS UNE FIBRE A CCEUR LIQUIDE

3.1 Introduction

Les résultats expérimentaux présentés dans ce chapitre ont été obtenus a partir d’un laser de
pompe Ti:Saphir ( Tsunami de chez Spectra-Physics) accordable entre 700 nm et 1000 nm (avec
une plage de fonctionnement optimal entre 800 nm et 900 nm typiquement). Ce laser délivre des
impulsions picosecondes linéairement polarisées, de profil temporel sécante hyperbolique, avec
un taux de répétition I' = 80 MHz et une puissance moyenne pouvant atteindre 3 W. Aprés un
étage de mise en forme spatiale du faisceau et de filtrage du fond de fluorescence émis par le
laser ! (figure (3.1.1)), ces impulsions sont injectées sur le mode fondamental (gaussien) de la
fibre a coeur liquide.
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FiGc. 3.1.1 — En sortie du laser Ti:Saphir, une partie (~ 4% en intensité) du faisceau est envoyée vers un
autocorrélateur (AC) pour mesurer la durée des impulsions. L’autre partie (majoritaire) passe tout d’abord par
un étage d’ajustement (atténuation) de l'intensité (lame demi-onde suivie d’'un cube séparateur de polarisation
— CSP) puis est envoyée dans I’étage de mise en forme et filtrage : le fond de fluorescence émis par le laser
est filtré a laide d’un réseau de diffraction (300 traits/mm, blazé dans I'ordre 1 pour une longueur d’onde de
1000 nm) tandis qu’un systéme afocal permet d’adapter le diamétre du faisceau en vue d’optimiser l'injection
dans la fibre microstructurée. L’association {lame demi-onde + polariseur rectiligne} placée juste en entrée de la
fibre microstructurée permet d’ajuster finement la puissance du faisceau injecté dans la fibre (P, ). L’injection se
fait par I'intermédiaire d’un objectif de microscope (Obj.). Remarquons que la “complexité” apparente (nombre
et agencement des miroirs) de I’étage de mise en forme et filtrage permet d’adapter trés simplement ce montage
a celui de I'étude du processus d’amplification paramétrique par mélange a quatre ondes, que je présenterai plus
loin (sous-section 3.2.4).

1. Voir ’Annexe C.1 pour plus de détails sur la fluorescence du Ti:Saphir.
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3.1. Infroduction

Nous avons utilisé une fibre microstructurée a ceeur creux achetée chez NKT Photonics (HC-
1550-PM-01). Comme sa référence I'indique, cette fibre a été initialement congue pour fournir
une bande de transmission autour de 1550 nm et étre & maintien de polarisation. Cette propriété
est obtenue en introduisant quatre plots de silice (voir figure (3.1.2)-b) qui brisent la symétrie
par rotation d’ordre 6 de la gaine et induisent une biréfringence An forte entre les deux axes de
symétrie (dits azes neutres) ainsi créés. La documentation fournie par NKT Photonics indique
An > 21074,

Fowm

Fic. 3.1.2 — (a) Photographie par microscope électronique a balayage de la coupe transverse de la fibre HC-
1550-02 de chez NKT Photonics. La fibre HC-1550-PM-01 que nous utilisons a une structure identique, avec
un diameétre de coeur de 'ordre de 12 um et un pas de structure de 4 um, a ceci prés que quatre “points” de
silice ont été ajouté au niveau de la premiére couronne (voir photo b) pour introduire une forte biréfringence et
assurer ainsi la propriété de maintien de polarisation.

Nous avons choisi de remplir cette fibre? d’acétone deutérée (figure (3.1.3)), dont I'indice
de réfraction linéaire est naqg = 1, 355.

O
D D

DDDD

Fi1c. 3.1.3 — Structure moléculaire de I’acétone deutérée. Cette structure est identique a celle de ’acétone, a
ceci prés que chaque atome d’hydrogéne est remplacé par un deutérium, ce qui permet de s’affranchir des raies
d’absorption dues aux liaisons C—H.

Le contraste d’indice entre le coeur de la fibre et la structure en silice est donc réduit par
rapport au cas de la fibre remplie d’air, ce qui a pour premiére conséquence de décaler la bande
de transmission vers les basses longueurs d’onde, selon la relation [50] :

2 2

Aremplie = Avide nSﬂ;e—_nhT?;lde (311)

silice air
ol Ayide €t Aremplie donnent la localisation approximative du centre de la bande de transmission
de la fibre vide ou remplie de liquide respectivement. Dans notre cas, la bande de transmission
est décalée vers 900 nm (figure (3.1.4)), ce qui est parfaitement adapté a la plage spectrale
d’émission de notre laser de pompe Ti:Saphir.

De plus, la largeur de la bande de transmission est telle que la raie Raman principale de
I'acétone deutérée (qui correspond & un écart spectral de I'ordre de 2100 cm ™!, c’est-a-dire un
écart d’environ 170 nm pour une pompe vers 900 nm — voir figure (3.1.5)) est largement rejetée

2. Le dispositif et la procédure de remplissage sont présentés en Annexe C.2.
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Fic. 3.1.4 — Bande de transmission de la fibre HC-1550-PM-01 remplie d’acétone deutérée (mesure réalisée a
partir d’une source supercontinuum). La bande s’étend typiquement de 820 nm a 925 nm.

en dehors de cette bande de transmission. Quelques raies Raman secondaires, de trés faible
intensité, sont encore contenues dans la bande de transmission (pour des écarts spectraux de
331 em™!, 410 em™! et 478 em ™! [72]). Il s’agira donc de choisir la longueur d’onde du faisceau
laser de pompe de sorte a ce que les photons signal et idler soient générés en dehors de ces raies
Raman (les photons Raman pourront ainsi étre éliminés par un simple filtrage en sortie de la
fibre microstructurée).

A I'intérieur de la Raies Raman
bande de transmission principclles
>
d 1
2
C
£
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Raies Raman Ecart spectral )\ )\ (cm™)

secondaires

Fic. 3.1.5 — Spectre Raman de I'acétone deutérée [72].

Une autre conséquence du remplissage de la fibre est de réduire fortement sa biréfringence.
Aprés remplissage, en effet, nous avons cherché a identifier les deux axes neutres de la fibre,
en faisant tourner 1'état de polarisation (rectiligne) du faisceau injecté et en analysant I’état de
polarisation obtenu en sortie de fibre. Dans le cas d’une fibre fortement biréfringente, lorsque
la direction de polarisation du faisceau injecté coincide avec 'un des deux axes neutres, I’état
de polarisation est maintenu lors de la propagation dans la fibre, et le faisceau émergent est
donc lui aussi linéairement polarisé. En revanche, dans le cas d’une fibre faiblement biréfrin-
gente, I'influence des fluctuations de la géométrie transverse de la fibre sur toute sa longueur
(fluctuations inhérentes aux techniques d’étirage des fibres) n’est plus négligeable : I'orientation
des axes neutres fluctue autour d’une position moyenne sur toute la longueur de la fibre. En
conséquence, un faisceau injecté avec un état de polarisation rectiligne sortira de la fibre avec
un état de polarisation trés généralement elliptique. Il existe cependant une situation “privilé-
giée” pour laquelle Pellipticité sera minimale : il s’agit du cas ou la direction de polarisation du
faisceau injecté coincide avec la direction moyenne de 'un des deux axes neutres (direction que
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3.1. Infroduction

nous appellerons “axe neutre moyen”). Au contraire, si la direction de polarisation du faisceau
injecté est & 45° des deux axes neutres moyens, 'ellipticité sera maximale.

Or nous avons effectivement constaté que I’état de polarisation du faisceau de sortie était
elliptique, quelle que soit la direction de polarisation du faisceau injecté, avec cependant deux
directions “privilégiées” pour lesquelles 'ellipticité obtenue était minimale. La fibre, initiale-
ment fortement biréfringente, est donc devenue faiblement biréfringente aprés remplissage. Les
résultats présentés sur la figure (3.1.6) ont été obtenus en injectant un faisceau a 833 nm, et
conduisent a une ellipticité minimale de l'ordre de 5° typiquement, c’est-a-dire un taux d’ex-
tinction® d'un peu plus de 10 dB. Bien que la biréfringence puisse dépendre de la longueur
d’onde, les mémes valeurs ont été retrouvées lorsque le faisceau injecté était réglé a 885 nm
(mais d’autres longueurs d’onde de pompe sont susceptibles de conduire a des biréfringences
plus fortes, ou bien plus faibles encore). Remarquons par ailleurs que la direction des deux axes
neutres moyens dépend de la géométrie d’enroulement de la fibre : cela signifie que la biréfrin-
gence induite par les contraintes mécaniques subies par la fibre n’est pas négligeable, et qu’il
est donc préférable de ne pas modifier cet enroulement lors des expériences. En pratique, nous
avons en général travaillé en configuration dite enroulée, pour laquelle I'extinction obtenue sur
I'un des deux axes neutres moyens peut atteindre 15 dB environ (voir figure (3.1.6)).
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Orientation relative de la direction de polarisation du faisceau injecté (°)

Fi1G. 3.1.6 — Evolution de ellipticité de I’état de polarisation du faisceau émergent en fonction de I'orientation
(par rapport a une direction arbitraire) de la direction de polarisation du faisceau injecté. Trait plein bleu :

résultat obtenu lorsque la fibre était enroulée sur elle-méme (deux boucles); Pointillés rouges : résultat obtenu
lorsque la fibre était dépliée.

3. L’ellipticité € et le taux d’extinction de polarisation T EP sont définis selon :

€ = Arctan (%:)

TEP = 10 log,, (%)
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CHAPITRE 3. GENERATION DE PAIRES DE PHOTONS CORRELES DANS UNE FIBRE A CCEUR LIQUIDE

3.2 Caractérisations linéaires et non linéaires préliminaires

Le modeéle développé au Chapitre 2 doit nous permettre de prévoir, pour une longueur
d’onde de pompe donnée, les longueurs d’onde signal et idler auxquelles vont étre générées les
paires de photons corrélés avec la plus forte probabilité, et d’optimiser en conséquence le réglage
de notre montage de détection (présenté plus loin, en section 3.3). Cependant, la réalisation de
simulations & partir de ce modéle nécessite de connaitre la courbe de dispersion et le coefficient
non linéaire de la fibre (en plus de sa longueur, qui est simple & mesurer).

3.2.1 Mesure de la courbe de dispersion de la fibre a coeur liquide

3.2.1.1 Principe de la mesure

Pour mesurer la dispersion de notre fibre, nous avons choisi une technique de mesure inter-
férométrique de temps de vol 4, dont le principe est illustré sur la figure (3.2.1).

FIBRE A TESTER

LASER /\ (m *{

IMPULSIONNEL e

ACCORDABLE <
e ————— =
y

N,
COIN M= === =-—
DE CUBE ¢—--——)

C(w) N\ ,X—l
L

Fic. 3.2.1 — Principe de la mesure interférométrique de temps de vol, permettant de remonter a la fonction
B2(w) de la fibre testée.

Une impulsion de pompe, dont nous connaissons la fréquence centrale w, est séparée en
deux impulsions sceurs envoyées dans deux voies distinctes : une voie de référence, de longueur
ajustable grace a une ligne a retard, et ou la propagation se fait exclusivement dans ’air ; et une
voie test contenant la fibre & cceur liquide & tester. En sortie du dispositif, les deux impulsions
sceurs sont recombinées et envoyées sur une caméra. Si le recouvrement temporel entre les deux
impulsions est parfait, c¢’est-a-dire si leur temps de propagation sur chacune des deux voies est
identique, on obtient sur la caméra des franges d’interférence de contraste maximal.

Lorsqu’on fait varier la fréquence centrale w des impulsions, le temps de propagation dans
la voie test varie & cause de la dispersion de vitesse de groupe de la fibre, et on doit réajuster la
longueur de la ligne & retard sur la voie référence pour retrouver un contraste de frange maximal.

4. Parmi les diverses techniques possibles (interférométrie en lumiére blanche, modulation de phase ou d’am-
plitude de la porteuse, etc.), celle que je décris ici était la plus simple & mettre en ceuvre a partir du matériel a
notre disposition, et la mieux adaptable a notre montage expérimental.
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3.2. Caractérisations linéaires et non linéaires préliminaires

La mesure de la position du coin de cube (notée C) en fonction de w est donc simplement
proportionnelle & 'indice de groupe dans la fibre, ny(w), autrement dit a f1(w), mais & une
constante pres :
1 Ng(w
fiw) = —— = g(«) = cst1 +
vg(w) c CLfibre

C(w) (3.2.1)

oll vg(w) est la vitesse de groupe & la fréquence w. La constante cst; dépend des conditions
expérimentales (entre autres, les longueurs des deux voies).

Cette mesure donne donc entiérement accés a la courbe fa(w), c’est-a-dire a la dispersion
de vitesse de groupe (ou Group-Velocity Dispersion, GVD) de la fibre testée :

Ba(w) = CLibre dcdfuw) (3.2.2)
tandis que la fonction f(w) est obtenue par intégration de (3.2.1) par rapport a w :
B(w) = esty + csty w+ D(w) (3.2.3)
avec :
D(w) = CLibre /C(w)dw (3.2.4)

En pratique, nous disposons d’une série de m points expérimentaux de mesure de C en
fonction de w : {(w1;C1), (w2;C2), -+, (wm; Cr)}, et nous ajustons sur cette série de points
une fonction polynomiale d’ordre N (< m). Les dérivations successives de ce polynéme en
fonction de w donnent accés & Ba2(w) (qui sera donc représenté par une fonction polynomiale
d’ordre N — 1), f3(w) (polynéme d’ordre N — 2), B4(w) (polynéme d’ordre N — 3), etc. Or,
comme je 'ai déja évoqué au Chapitre 1 (partie 1.2.2.2), il se trouve que, trés généralement, les
termes d’ordre supérieur a 4 du développement de Taylor de la fonction 5(w) ont une influence
négligeable. Ainsi, seule la connaissance des fonctions [2(w), B3(w) et B4(w) nous intéresse
réellement. Nous choisirons donc en pratique d’ajuster sur nos points expérimentaux (wg; C)
une fonction polynomiale d’ordre N > 4.

La fonction D(w) est alors parfaitement connue, sous la forme d’un polynéme d’ordre N + 1
en w.

Notons que cette technique de mesure interférométrique de temps de vol nécessite d’utiliser
des impulsions courtes (de faible longueur de cohérence) pour obtenir une bonne précision sur
la valeur de C(w), tout en conservant un spectre “suffisamment étroit” pour que l'incertitude
sur la valeur de w ne soit pas trop forte. Il s’agit donc de faire un compromis entre la durée des
impulsions et la largeur du spectre associé, de sorte & obtenir la mesure de dispersion la plus
précise, tant en abscisses qu’en ordonnées. Comme nous allons le voir, notre laser Ti:Saphir en
régime picoseconde, délivrant des impulsions d’extension spatiale de ’ordre de 0,5 mm avec un
spectre de largeur de 'ordre de 0,5 nm, permet d’atteindre un compromis raisonnable.

Remarquons enfin que cette technique permet également de vérifier que la dispersion interne
au spectre de pompe est négligeable (ce qui est 'une des hypothéses que nous avons faites dans
le modeéle analytique présenté au Chapitre 2) : il suffit pour cela de vérifier que les impulsions
n’ont pas subi d’élargissement temporel au cours de leur propagation dans la fibre & coeur
liquide. Notons d’ailleurs que si un tel élargissement avait lieu, il serait lui-méme dépendant de
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la valeur de la longueur d’onde centrale des impulsions (Ay,) : ainsi, il suffit de vérifier que la
durée des impulsions de sortie est indépendante de \,,. En pratique, comme je le présenterai
en partie 3.2.1.4 ci-aprés, nous avons mesuré ’écart entre les deux positions du coin de cube

pour lesquelles le contraste des franges est égal a la moitié de sa valeur maximale (positions qui
sont notées Ci;;) et Cf/_Q)), qui est proportionnel a la durée des impulsions en sortie de la fibre
a ceeur liquide.

3.2.1.2 De la mesure de la dispersion a la condition d’accord de phase

L’équation (3.2.3) met bien en évidence le fait que la mesure réalisée ne donne pas rigoureu-
sement accés a I’évolution de la constante de propagation 3 en fonction de w (les constantes csty
et csty étant a priori indéterminées). Cependant, la constante de propagation 5(w) n’intervient
que dans U'expression de F,,, (w,w’) (équation (2.5.3)), c’est-a-dire sous la forme :

/
W+ W' — 2wp,

2B(wpo) — Blw) = B(W) + (3.2.5)
Ygp
A partir de ’équation (3.2.3) nous montrons que l’expression ci-dessus est égale & :
(est1 — B1(wpy)) (2wp, — w — w') + 2D (wp,) — D(w) — D(w') (3.2.6)
et grace a I’équation (3.2.1) nous savons que :
est1 — PBi(wp,) = C(wpy) (3.2.7)

cL fibre

Ainsi, puisque notre mesure permet de connaitre les fonctions C(w) et D(w), elle donne
parfaitement acces aux valeurs de la fonction F, .

3.2.1.3 Discussions sur le montage mis en place

Superposition spatiale et temporelle des faisceaux test et de référence

Le montage expérimental de mesure de la dispersion est présenté en figures (3.2.2) et (3.2.3).

Dans un premier temps, deux caméras sont utilisées pour visualiser transversalement les
deux faisceaux mis en jeu (faisceau test et faisceau de référence) aprés leur recombinaison, &
courte distance (CAM1) et a longue distance (CAM2). En superposant spatialement les deux
faisceaux simultanément sur les deux caméras, nous nous assurons de leur superposition spatiale
sur ’ensemble du trajet commun.

Le coin de cube est initialement positionné “grossiérement” & une distance du prisme telle
que les chemins optiques des deux impulsions sceurs soient & peu prés égaux . L’optimisation
de la superposition temporelle des deux impulsions soeurs lors de leur recombinaison nécessite
un ajustement de la longueur de la ligne a retard avec une précision meilleure que le millimétre
(pour des impulsions picosecondes). C’est la raison pour laquelle nous avons placé le coin de

5. Le calcul approximatif du chemin optique dans la voie test est rendu possible par la connaissance de la
longueur de la fibre, de 'indice de réfraction linéaire du liquide (nadgs = 1, 355), qui donne une bonne estimation
de l’indice effectif du mode, et par ’évaluation de la distance de propagation dans 'air sur cette voie test.
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Fi1ac. 3.2.2 — Montage expérimental de mesure de la dispersion — Phase de superposition spatiale et temporelle
des faisceaux test et de référence : utilisation de deux caméras, I'une a courte distance, l'autre a longue distance
aprés recombinaison des deux faisceaux sur le cube 50/50.

cube sur une platine de translation motorisée, qui offre une plage de translation de 50 mm avec
une précision de l'ordre de 5 pm.

En ajustant la superposition spatiale des faisceaux a courte et longue distance, nous obte-
nons rapidement la teinte plate (c’est-a-dire que nous n’avons plus des franges d’interférence
rectilignes mais des anneaux d’interférence), et nous pouvons ajuster la longueur de la ligne a
retard de sorte & maximiser le contraste des anneaux d’interférence a 'ceil (sur 'une ou l'autre
des deux caméras). Il s’agit d’une premiére optimisation grossiére de la superposition temporelle
des deux impulsions.

Notons que 'optimisation du contraste nécessite également que les deux faisceaux aient le
méme état de polarisation et des intensités du méme ordre de grandeur. Ces parameétres sont
controlés grace aux associations de polariseurs rectilignes et lames demi-ondes présentées sur le
schéma de la figure (3.2.2).

Visualisation du contraste des interférences & I’oscilloscope

Pour optimiser de maniére plus précise la superposition temporelle des deux impulsions,
nous remplagons la caméra CAM2 par une photodiode (dont le temps de réponse est assez lent
pour que les impulsions ne soient pas résolues) reliée a un oscilloscope (voir figure (3.2.3)).

Pour que nous puissions visualiser le contraste des interférences, il faut qu’il y ait un dé-
filement des anneaux au niveau du capteur. Les variations de phase dues aux instabilités du
montage sont trop faibles (inférieures & 7) pour permettre de mesurer a la fois le maximum
et le minimum d’intensité. Nous avons donc choisi de monter I'un des miroirs de la voie test
sur une cale piézo-électrique, dont les déplacements (amplitude et fréquence) sont controlés par
un générateur basses fréquences (GBF) (voir figure (3.2.3)). Le signal obtenu a l'oscilloscope
est périodique, d’amplitude maximale lorsque le contraste d’interférence est maximal. L’obser-
vation de ce signal en temps réel nous permet donc d’ajuster précisément, griace & la platine
de translation motorisée, la position optimale du coin de cube. Cette mesure est réalisée pour
différentes valeurs de la longueur d’onde des impulsions, et pour chaque longueur d’onde nous
notons la position relative du coin de cube par rapport & une position de référence arbitraire.
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Fic. 3.2.3 — Montage expérimental de mesure de la dispersion — Phase d’optimisation du contraste d’interfé-
rences : la caméra longue distance a été remplacée par une photodiode reliée a un oscilloscope, et I'un des miroirs
a été monté sur une cale piézo-électrique pour obtenir un défilement périodique des anneaux sur le détecteur.

3.2.1.4 Résultats

Je présente ci-apres les mesures réalisées sur la fibre a coeur liquide (HC-1550-PM-01 remplie
d’acétone deutérée). La dispersion de la fibre microstructurée a cceur de silice RT1-1605-UV,
que j’ai déja évoquée au Chapitre 2 et qui a fait 'objet des expériences présentées dans I'article
reproduit en Annexe E, a également été mesurée. Le résultat est présenté en Annexe A.1.

La mesure a été réalisée, sur chacun des deux axes neutres moyens de la fibre a coeur
liquide, pour une longueur d’onde de pompe variant de 790 nm a 910 nm par pas de 3 & 5 nm.
Nous obtenons 31 points de mesure de la forme {A,; C()p)}, avec A\, en nm et C'()\,) en mm
(représentant la position relative du coin de cube par rapport & une position de référence
Cy, c’est-a-dire le déplacement que nous avons di lui appliquer pour retrouver le contraste
d’interférence maximal). L'incertitude sur A, est trés faible (quelques dixiémes de nanométres
seulement) : le laser Ti:Saphir fournit des impulsions avec un spectre de largeur a mi-hauteur de
I'ordre de 0,5 nm, dont nous sommes en mesure de régler la longueur d’onde centrale avec une
précision de 0,05 nm typiquement. L’incertitude en ordonnée est évaluée par répétabilité, et en
utilisant les fonctions de moyennage de 'oscilloscope. Elle est de 'ordre de quelques dizaines de
pm typiquement, sauf pour la mesure réalisée a 910 nm %. Notons que les points expérimentaux
présentés sur la figure (3.2.4) correspondent aux mesures réalisées sur I'un des deux axes neutres
moyens : les résultats obtenus sur I’autre axe neutre moyen sont identiques, dans le sens ot I’écart
entre les points expérimentaux d’un axe neutre moyen a l'autre est inférieur aux incertitudes
de mesure. Ce résultat confirme le fait que notre fibre, une fois remplie d’acétone deutérée, est
trés peu biréfringente.

6. L’incertitude sur la mesure & 910 nm est plus forte car les conditions de mesure sont moins favorables :
nous sommes en effet prés du bord de la bande de transmission de la fibre & coeur liquide, et la transmission
commence donc & étre dégradée. Le signal obtenu sur 'oscilloscope est donc plus faible, et 'optimisation de son
amplitude est plus délicate.
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F1Gc. 3.2.4 — Résultats bruts de la mesure de dispersion : position relative du coin de cube en fonction de la
longueur d’onde des impulsions.

Je donne également en figure (3.2.5) I’évolution de 'écart C§/+2) - C’f/;) en fonction de la
longueur d’onde de pompe. Comme expliqué plus haut, le fait que cet écart soit indépendant
(aux incertitudes de mesure prés) de la longueur d’onde permet de vérifier que la dispersion de
vitesse de groupe dans cette fibre microstructurée est négligeable au sein du spectre de pompe

(comme nous l’avons supposé dans le modéle présenté au Chapitre 2).
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Fic. 3.2.5 — Ecart 0572) — Cf/}) en fonction de la longueur d’onde de pompe. C’Srz) et Cf/}) sont les deux

positions du coin de cube pour lesquelles le contraste est égal a la moitié de sa valeur maximale (pour une
longueur d’onde donnée). Cet écart est donc simplement proportionnel a 'extension spatiale des impulsions en
sortie de la fibre microstructurée. L’absence globale de variation avec la longueur d’onde montre que la dispersion
de vitesse de groupe peut étre négligée au sein du spectre de pompe.

Les mesures brutes {A,; C()\,)} ont alors été converties sous la forme {wy; C(wp)}, avec
wp = 2mc/ A, en rad/s et C(wp) en m, et nous avons ajusté sur ces points expérimentaux une
fonction polynomiale d’ordre IV en wj,, avec N variant de 4 & 13. Nous avons ainsi pu constater
que, pour que la fonction d’ajustement intercepte les barres d’erreur de chacun des 31 points
de mesure, il fallait choisir N > 9. La fonction polynomiale d’ajustement d’ordre 9 est tracée
en trait plein en superposition des points expérimentaux sur la figure (3.2.4). Son expression
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est de la forme :

N
Poly9(w) = Z T W' (3.2.8)
m=0

avec N = 9, w en rad/s et x,, en m.(rad/s)”"™. Les valeurs des z,, sont données ci-aprés
(tableau 3.1) .

La dispersion de vitesse de groupe (GVD) de la fibre est obtenue en dérivant une fois la
fonction Poly9 par rapport & w (voir équation (3.2.2)) :

N-1
Ba(w) = Kpp w™ (3.2.9)
m=0
avec (voir tableau 3.1) :
Ko = g (m+1) o (3.2.10)

Son allure est présentée sur la figure (3.2.6) (sur la plage spectrale sur laquelle la mesure
a effectivement été réalisée, c’est-a-dire [790; 910] nm). La longueur d’onde de dispersion nulle
Azpw vaut donc 896 nm. Cette valeur varie trés peu (quelques dixiémes de nanométres seule-
ment) si 'on change 'ordre N (> 9) du polynéme d’ajustement. En revanche, si I’ajustement
est réalisé sur les 30 premiers points expérimentaux seulement (c’est-a-dire en omettant le point
de mesure & 910 nm, qui présente une trés grande barre d’erreur), nous obtenons une longueur
d’onde de dispersion nulle de 895 nm. L’incertitude sur la valeur de Azpw est donc de l'ordre
du nanomeétre.

1.0y
€ 05 1
N‘G
'9 00
S /
8 -0.5 1
= Azpw = 896 nm
~-1.0 ‘ ‘ ‘ ‘ s A
800 820 840 860 880 900
Longueur d'onde (nm)
Fic. 3.2.6 — Dispersion de vitesse de groupe de la fibre a cceur liquide, calculée a partir de la fonction

polynomiale d’ajustement d’ordre 9. La longueur d’onde de dispersion nulle Azpw est ainsi estimée 4 896 nm.

7. A noter que le nombre de chiffres significatifs utilisés n’est pas arbitraire : nous avons constaté qu’il
était primordial de prendre en compte au moins 14 chiffres significatifs pour chaque coefficient x,, fourni par
I’ajustement polynomial pour que le résultat soit cohérent avec les points expérimentaux.
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TABLE 3.1 — Tableau récapitulatif.

Longueur de la fibre (*)

Indice de réfraction linéaire
de 'acétone deutérée

Lﬁbre = 17 28 m

NAde — 1, 355

Ajustement sur les points
expérimentaux {w;C(w)}
(avec w en rad/s et C(w) en m)

9
Poly9 (w) = Z Tpw™

m=0

2o = 4,1112983040823 . 10° m

z1 = —1,2900254764061 . 10~ m. (rad/s) "
Ty = 1,6538649308776 . 10723 m. (rad/s) >
x5 = —1,0427406023693 . 1038 m. (rad/s)~°
x4 = 2,4110905616644 . 10~°4 m. (rad/s)
x5 = 9,707227222152 . 10~ 70 m. (rad/s) "

26 = —8,995139576193 . 10~° m. (rad/s) °
27 = 2,8908865553834 . 1071%0 m_ (rad/s) "
zs = —4,5328373685968 . 10716 m. (rad/s)®
To = 2,8962797119609 . 107132 m. (rad/s) "’

Dispersion de la vitesse
de groupe

8
B2 (w) = Z K,,w™
m=0

Ko = —6,7188826896154 . 1077 s2.m~!

Ky = 1,7227759696642 . 10731 (s2.m~1). (rad/s) "
Ky = —1,6292821912020 . 10~46 (s2.m~!). (rad/s) >
K3 = 5,0231053368008 . 10762 (s2.m~!). (rad/s) *
K, = 2,5279237557688 . 10~ 77 (s2.m~!). (rad/s) *
K5 = —2,8109811175602 . 10-92 (s2.m~1). (rad/s) "
K = 1,0539690566502 . 10197 (s2.m~1). (rad/s) "
K7 = —1,8886822369153 . 107123 (s2.m~1). (rad/s) "
Ks = 1,3576311149817 . 107139 (s2.m~1). (rad/s)®

Longueur d’onde
de dispersion nulle

Azpw = (896 &+ 1) nm

(*) Attention : Lors de la phase de caractérisations préliminaires (mesure de la dispersion et
du coefficient non linéaire), nous avons utilisé une fibre de longueur égale a 1,28 m. C’est cette
valeur qu’il faut utiliser pour passer des coefficients x,, aux coefficients K,,. La fibre dans
laquelle ont été réalisée les mesures de génération de paires de photons corrélés (voir section 3.4
de ce chapitre) est identique a celle-ci, mais avec une longueur de 1,05 m seulement.
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La fonction D(w), quant a elle, est obtenue en intégrant une fois la fonction Poly9 par
rapport & w (voir équation (3.2.4)) :

N

2 T,
D — m+l1 3.2.11
(w) cLgpre ) m+1 w ( )

La fonction Fuy, intervenant dans le modeéle analytique présenté au Chapitre 2 est donc
maintenant connue sur la plage spectrale [790; 910] nm (c’est-a-dire, en terme de fréquences, sur
la plage [2,07; 2,39].10% rad/s). Pour étre en mesure d’exploiter le modéle, il reste & déterminer
le coefficient non linéaire v de la fibre.

3.2.2 Mesure du coefficient non linéaire de la fibre a coeur liquide

La technique que je vais décrire dans cette sous-section pour la détermination du coeflicient
non linéaire v de notre fibre a coeur liquide consiste & mettre a profit le fait que ce coeffi-
cient non linéaire ne gouverne pas seulement le processus de mélange & quatre ondes, mais
également le processus d’automodulation de phase®. Comme nous I'avons vu au Chapitre 1
(sous-section 1.2.1), lorsqu’un faisceau impulsionnel est injecté dans une fibre optique, le pro-
cessus d’automodulation de phase induit un élargissement du spectre au cours de la propagation
(sans modification du profil temporel des impulsions). En sortie de la fibre, I’élargissement est
proportionnel & vFPereteLeff, 00 Perate €st la puissance créte des impulsions injectées (qui peut
étre mesurée a I'aide d'un puissance-métre?), et L, rf est la longueur effective d’interaction 10,

Plus précisément, dans le cas particulier d’impulsions de profil temporel sécante hyperbolique
(c’est le cas des impulsions délivrées par notre laser Ti:Saphir), nous disposons d’un modéle
analytique [73| permettant de calculer, & partir du spectre initial injecté en entrée de la fibre,
la forme du spectre obtenu en sortie, pour une fibre de coefficient non linéaire v donné. Nous
avons mis & profit ce modéle analytique pour, & partir d’une série de spectres mesurés en sortie
de fibre, remonter a la valeur du coefficient non linéaire +.

Rappelons au passage I'expression du coeflicient non linéaire de la fibre :

2 n9

=2 (3.2.13)
ApoAery

ol \p, est la longueur d’onde centrale des impulsions de pompe, Ay est I'aire effective du mode
fondamental de la fibre, et no I'indice de réfraction non linéaire du liquide . Cette expression

8. Rappelons que, fondamentalement, ces deux processus ont la méme origine physique : comme nous ’avons
déja remarqué au Chapitre 2, 'automodulation de phase n’est autre qu’un processus de mélange a quatre ondes
stimulé interne au spectre de pompe (voir la Conclusion du Chapitre 2, p.77).

9. Le puissance-métre mesure en fait la puissance moyenne, et connaissant la durée des impulsions et le taux
de répétition du laser, nous pouvons remonter a la puissance créte.

10. L.y peut étre légérement inférieure & la longueur physique de la fibre (Lgbre) sous leffet des pertes
linéaires. Rappelons que si I’on note « le coefficient de pertes linéaires (en m™*'), la longueur effective est donnée
par (voir équation (1.2.43)) :

1 — e~ 9Lfibre

Lepp=—" 3.2.12
£r " ( )

Dans le cas ol les pertes linéaires sont négligeables, on a Lefs ~ Lebre-
11. Le mode fondamental est suffisamment confiné dans le cceur (liquide) pour que la contribution non linéaire
de la silice de la structure soit négligeable.
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3.2. Caractérisations linéaires et non linéaires préliminaires

met en évidence le fait que la mesure du coefficient non linéaire ~, combinée a celle de 'aire
effective Acpr (qui peut étre réalisée en imageant le mode transverse de propagation sur une
caméra CCD), donne accés a la valeur de 'indice de réfraction non linéaire ny du liquide (qui,
pour la plupart des liquides, est indisponible dans la littérature). Il est ainsi montré dans l'article
donné en référence [73]12 que le ny de acétone deutérée est égal & (5,2 £ 0,8).10720 m2. WL,

Remarquons que nous aurions finalement pu (puisque le ny de 'acétone deutérée est, contrai-
rement & la plupart des liquides, présent dans la littérature) nous contenter de mesurer 'aire
effective de notre fibre pour remonter au coefficient non linéaire . Cependant, comme cela est
mis en évidence dans article [73], c’est la mesure de l'aire effective qui est limitante en terme
d’incertitude. Il est donc plus judicieux de mesurer directement . Une premiére estimation
peut cependant étre réalisée, sachant que l'aire effective de notre fibre est de I'ordre de 30 pm? :
pour \,, = 882 nm, nous obtenons vy ~ 0,01 m~ P WL

3.2.2.1 Principe

Nous considérons une fibre de longueur L. et de coefficient de pertes linéaires «, dans
laquelle on injecte, sur le mode transverse fondamental d’aire effective A.r, des impulsions de
profil temporel en amplitude de la forme suivante :

U(t, z = 0) = \/ Perete sech <t> (3.2.14)

To

Le spectre en amplitude est donné par :

~ . T
Ulw,z=0)= /U(t,z =0) et dt = \/ Peyete ™ Tp sech (ﬂ 20 w) (3.2.15)

Il est montré dans la référence [73] qu’aprés propagation dans une fibre de longueur Legpye
et de coeflicient de pertes linéaires « le spectre en amplitude a évolué selon :

U(w,z = Lfibre) = ﬁ(w,z =0) e_%x oy <{1 + i@,l — iTOw} , {1, 1} , i’yLefquéte)
2 2 72 2 2
(3.2.16)
ot I'on utilise la fonction hypergéométrique généralisée o Fo({ay,as}, {b1,b2}, 2).
Le spectre en intensité est simplement donné par le carré du module du spectre en ampli-

tude :
2

I(W; z = Lﬁbre) - ‘ﬁ(wa z = Lﬁbre)

(3.2.17)

Expérimentalement, nous pouvons mesurer le spectre obtenu en sortie de fibre a l'aide
d’un analyseur de spectre optique. En ajustant alors sur ce spectre expérimental la fonction
I(w,z = Lfipye), nous sommes capables de remonter a la valeur du coefficient non linéaire .
Cela suppose, bien entendu, d’avoir connaissance de la valeur des autres paramétres mis en jeu
dans la fonction d’ajustement I(w,z = Lgpre), ¢'est-a-dire :

— le coefficient de pertes linéaires «

— la puissance créte des impulsions injectées Perate
la “durée” des impulsions Ty
— la longueur de la fibre Lgyye

12. Voir Uerratum associé [74].
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CHAPITRE 3. GENERATION DE PAIRES DE PHOTONS CORRELES DANS UNE FIBRE A CCEUR LIQUIDE

La longueur de la fibre a été mesurée au préalable (1,28 m). Ty est mesuré a l'aide d’un

autocorrélateur 3. Enfin, nous avons aLgpre << 1, et effet des pertes linéaires peut donc étre né-

aLgpre
gligé : nous pourrons donc simplifier ’équation (3.2.16) en prenant e~ B et Less ~ Lpre-

Cela a également pour conséquence de nous donner accés & Perate par une simple mesure de
puissance moyenne en sortie de fibre. En effet, puisque les pertes linéaires sont négligeables, la
puissance moyenne mesurée en sortie de fibre correspond & la puissance moyenne Py,qy effecti-
vement injectée dans la fibre, qui est reliée & Perate selon :

Pmoy =2 TO I' Perete (3218)

ou I' est le taux de répétition du laser Ti:Saphir (égal a 80 MHz).

3.2.2.2 Résultats

Je présente en figure (3.2.7) deux spectres mesurés a I’analyseur de spectre optique en sortie
de la fibre & coeur liquide, dans les conditions expérimentales suivantes :
— Apo = (882,00 £ 0,05) nm
— 1ac = (2,0 +£0,3) ps, c’est-a-dire Ty = (0,7 = 0,1) ps
— Proy = (0,34 £0,02) mW et Py = (25,0 £0,5) mW
= Peote = (2,9+0,4) W et Peate = (210 £30) W

Proy = 0,34 mW Proy = 25,0 mW
PaAs D'ELARGISSEMENT ELARGISSEMENT
| | | 0.1
. 0.001 —~
z 2 0001}
o -5 @
§ 10 § 1075
2 107 Z 107
107 10°° | | | I
375 330 885 890 875 880 885 890

Longueur d'onde (nm) Longueur d'onde (nm)

FiGc. 3.2.7 — Spectres expérimentaux mesurés en sortie de fibre (en bleu) a basse puissance (a gauche) et a
haute puissance (a droite). En rouge, j’ai superposé le résultat fourni par le modele en absence d’automodulation
de phase (a gauche) et en présence d’automodulation de phase avec un coefficient non linéaire v ajustable (a
droite). L’ajustement conduit a v = 0,012 m~ LWL

Le spectre de gauche correspond & une puissance créte trés faible, pour laquelle 1'élargis-
sement spectral par automodulation de phase est négligeable. On peut donc considérer que
le spectre mesuré est identique au spectre incident. C’est la raison pour laquelle la fonction
I(w,z = 0) = Puete ©° T2 sech?(nTow/2), superposée en trait plein rouge (recentrée en
W = wy, ), coincide bien avec le spectre expérimental (en prenant pour les parameétres Perete, 10
et wp, les valeurs mesurées expérimentalement).

13. Rappelons que pour une impulsion sécante hyperbolique d’amplitude proportionnelle & sech (t/Tp), la
largeur & mi-hauteur en intensité est donnée par Trwnm = 21In(1+ \/5) To ~ 1,763 Ty, et la largeur & mi-hauteur
du signal d’autocorrélation est donnée par Tac = 1,543 Trwuwm. Nous avons done Ty = 7ac /(1,543 x 1,763).
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3.2. Caractérisations linéaires et non linéaires préliminaires

En revanche, sur le spectre de droite, obtenu avec une puissance créte bien plus élevée,
I’élargissement par automodulation de phase est nettement visible. En ajustant sur ce spectre
la fonction I(w, z = Lepye) avec le coefficient non linéaire v comme seul paramétre d’ajustement,
nous obtenons :

v = (0,012 4+ 0,002) m~L.W~! (3.2.19)

Notons que cette valeur est cohérente avec 'estimation que nous avons faite en début de
cette sous-section (y ~ 0,01 m~ . W~1),

3.2.3 Densité spectrale de probabilité de génération d’'un photon paramé-
trique

Ayant déterminé expérimentalement la courbe de dispersion et le coefficient non linéaire
de notre fibre & cceur liquide, nous sommes désormais en mesure de tracer, pour une longueur
d’onde de pompe donnée, la courbe de densité spectrale de probabilité de génération d’un
photon paramétrique par mélange & quatre ondes spontané dans cette fibre, en utilisant le
modéle analytique développé au Chapitre 2. Nous prendrons pour ce tracé une puissance de
pompe trés faible (typiquement Peete = 0,3 W) et une durée d’impulsion Ty de l'ordre de 1 ps
(compatible avec nos conditions expérimentales).

La figure (3.2.8) donne le résultat de la simulation dans le cas ou la longueur d’onde de
pompe est égale & 885 nm 4. D’aprés cette simulation, les photons paramétriques doivent étre
générés vers 860 nm et 912 nm si la longueur d’onde de pompe est égale & 885 nm.

0.35¢
0.30¢
0.25¢
0.20¢
0.15¢
0.10¢

005 ]
0.00¢ | | S| S—
860 880 900 920

A (nm)

10"® x DSP photon()

F1c. 3.2.8 — Courbe de densité spectrale de probabilité de génération d’un photon paramétrique dans la fibre
a ceeur liquide, tracée pour \p, = (2mc/wp,) = 885 nm, Perate = 0,3 Wet Tp = 1 ps.

Plus généralement, nous pouvons tracer la carte de densité spectrale de probabilité de gé-
nération d’un photon paramétrique (figure (3.2.9)), qui permet de visualiser qualitativement
I’évolution de la courbe de densité spectrale de probabilité en fonction de la longueur d’onde
de pompe. Autrement dit, la courbe de la figure (3.2.8) correspond a la coupe de la carte de la
figure (3.2.9) en \,, = 885 nm. Remarquons que, pour un meilleur confort de visualisation (en
particulier, pour étre en mesure de bien visualiser les rebonds dus & I'évolution en sinc? de la

14. Remarquons que cette figure correspond au graphe de la colonne centrale, ligne du bas, de la figure (2.5.8)
du Chapitre 2. La fibre a cceur liquide qui nous a servi d’exemple dans le Chapitre 2 est la fibre HC-1550-PM-01
remplie d’acétone deutérée que nous étudions dans le chapitre présent.
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densité spectrale de probabilité), nous avons choisi de tracer la carte en échelle logarithmique 5.

920

900

A (nm)
o0
o0
S

860

840
875 880 885 890 895 900 905 910

Ap, (nm)

Fig. 3.2.9 — Carte de densité spectrale de probabilité de génération d’un photon paramétrique. Abscisse :
longueur d’onde de pompe. Ordonnées : longueurs d’onde signal et idler générées. En trait plein noir, nous avons
superposé la courbe d’accord de phase calculée a partir du modéle classique d’amplification paramétrique par
mélange a quatre ondes en régime quasi-monochromatique (pour une puissance de pompe de 0,3 W).

Superposée a cette carte, nous avons tracé (en trait plein noir) la courbe d’accord de phase
donnée par le modele classique (amplification paramétrique par mélange a quatre ondes en
régime quasi-monochromatique — voir Chapitre 1, sous-section 1.2.2, et en particulier les équa-
tions (1.2.32) et (1.2.33) donnant la condition d’accord de phase et 'expression du désaccord
de phase brut), pour une puissance de pompe de 0,3 W. Cette superposition nous permet de
vérifier que les deux modéles sont bien cohérents entre eux. Certes, leurs domaines de validité
différent : le modéle classique décrit le phénomene d’amplification paramétrique par mélange a
quatre ondes, et est dans 'incapacité de décrire le processus spontané ; le modéle quantique du
Chapitre 2, en revanche, décrit le processus spontané et n’est valable que pour des efficacités
non linéaires trés faibles (donc ne permet en aucun cas de décrire le mécanisme d’amplification
paramétrique). Cependant, les longueurs d’onde de génération spontanée les plus probables et
les longueurs d’onde ou le gain d’amplification est maximal sont, en premiére approximation,
identiques.

3.2.4 Validation expérimentale en régime d’amplification

Avant d’aller plus loin, il convient de rappeler que nos résultats de simulation sont basés sur
deux mesures expérimentales préliminaires (la mesure de la dispersion et la mesure du coefficient
non linéaire), qui sont intrinséquement entachées d’incertitudes. Ainsi, la carte de densité spec-
trale de probabilité, ainsi que la courbe d’accord de phase calculée a partir du modeéle classique,
présentent elles-mémes une certaine incertitude. Sur la courbe de la figure (3.2.8) par exemple,
la position des maxima des deux pics latéraux n’est sans doute juste qu’a quelques nanométres
pres. Nous savons que, si nous utilisons des impulsions de pompe a 885 nm, les photons signal et

15. Les variations de couleur suivent une échelle logarithmique, de sorte que la coupe verticale de la carte en
Apo = 885 nm ne donnera pas la figure (3.2.8) mais son équivalent en échelle logarithmique.
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3.2. Caractérisations linéaires et non linéaires préliminaires

idler seront générés préférentiellement autour de 912 nm et 860 nm respectivement (& quelques
nanomeétres preés).

Cette premiére estimation nous sera d’'une grande utilité pour le réglage du montage de
détection des paires de photons corrélés (présenté dans la section 3.3 suivante). Mais comme
nous n’avons pas connaissance a priori de 'ampleur de 'incertitude sur la courbe d’accord de
phase, nous avons choisi de réaliser une premiére vérification expérimentale de la validité de cette
courbe, en régime d’amplification. Je présente dans cette sous-section le montage expérimental
d’étude du processus d’amplification paramétrique par mélange a quatre ondes, et les résultats
que nous avons obtenus dans la fibre a cceur liquide.

3.2.4.1 Montage d’étude du régime d’amplification

Pour observer le phénoméne d’amplification paramétrique par mélange a quatre ondes dans
la fibre & cceur liquide, nous avons adapté notre montage expérimental comme indiqué sur
la figure (3.2.10). Nous avons ajouté un étage permettant, en extrayant (a l'aide d’une lame
séparatrice) une partie du faisceau impulsionnel délivré par le laser Ti:Saphir, de produire un
faisceau de faible puissance et trés large spectralement, qui nous servira de signal & amplifier.
Le méme étage permet également de recombiner spatialement et temporellement le faisceau
pompe et le faisceau signal ainsi produit avant de les injecter dans la fibre & coeur liquide.

PRODUCTION DU SIGNAL
(faible puissance, large bande)
+
RECOMBINAISON SPATIALE & TEMPORELLE
DES FAISCEAUX POMPE & SIGNAL

S
|

ATTENUATION DU FAISCEAU

Vers . Lame
ANALYSES DIVERSES... séparatrice
: ’&& ................... &gR - 4%)
MESURE DE LA
DUREE D’IMPULSION
Pout X
A
\§ * IJ l “' T T &\“
3 Obj. Laser
S / v & T,~1ps [%2
: r=8omuz | Tisa
g Afocal A~ [700; 1000] nm
g -
Impulsions
g 4 Py " " MISE EN FORME DU FAISCEAU sécantes hyperboliques
- v, U
Obj.
Polar. /2

F1Gc. 3.2.10 — Montage expérimental d’étude du processus d’amplification paramétrique par mélange a quatre
ondes dans la fibre a cceur liquide. Par rapport au montage d’étude de la génération des paires par mélange a
quatre ondes spontané (voir figure (3.1.1)), nous avons ajouté un étage de production du faisceau signal et de
recombinaison spatiale et temporelle des faisceaux pompe et signal, et supprimé I’étape de filtrage.
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Evidemment, aprés recombinaison des deux faisceaux, il ne faut pas passer par I’étage de
filtrage (représenté en grisé sur la figure (3.2.10)), qui aurait pour conséquence de supprimer
le faisceau signal. Le passage d'une configuration de montage a l'autre 6 est en pratique trés
facile grace a l'utilisation de miroirs amovibles.

Le schéma de principe de I'étape de production du faisceau signal et de recombinaison des
faisceaux pompe et signal est présenté sur la figure (3.2.11).

Production du Signal + Recombinaison des Faisceaux
PRINCIPE

FIBRE MICROSTRUCTUREE

LASER /\

A CCEUR DE SILICE

} Azpw = 834 nm
3

\ Régime de dispersion
Q((( TRES anormal

TI:SAPHIR F——>
~ [875;900] nm Mélange a quatre ondes
< EN CASCADE
H 2 0
SIGNAL
&
P —40
CoIN & -60 /"‘/\’\
DE CUBE < 860 880 900 920
Longueur d'onde (nm)
POMPE N\ LR_' |
E 0
% ) N
= 40 ~< T AT->0
£ 60 ~
860 880 900 920
Longueur d'onde (nm)
Vers I'étage de
MISE EN FORME...

FiGg. 3.2.11 — Schéma de principe de la production du faisceau signal & partir des impulsions délivrées par le
laser Ti:Saphir et d’une fibre microstructurée a coeur de silice.

Nous utilisons une fibre microstructurée a coeur de silice dont la longueur d’onde de disper-
sion nulle est égale & 834 nm 7. Nous voulons étudier 'amplification paramétrique dans la fibre
a coeur liquide pour des longueurs d’onde de pompe comprises entre 875 nm et 900 nm typi-
quement. Pour la fibre & cceur de silice, nous nous trouvons donc en régime de dispersion (trés)
anormale, c’est-a-dire & des longueurs d’onde (trés) supérieures a la longueur d’onde de disper-
sion nulle. Dans un tel régime, la combinaison complexe des effets non linéaires et dispersifs
peut conduire (& condition que 'efficacité non linéaire soit assez élevée) a un fort élargissement
spectral 8 [75]. Nous pouvons ainsi obtenir en sortie de la fibre & coeur de silice un spectre de
plusieurs dizaines de nanomeétres de large (un exemple typique est donné sur la figure (3.2.11)).

16. Configuration 1 : pompe seule + passage par 1’é¢tage de filtrage (¢tude du mélange a quatre ondes spontané).
Configuration 2 : pompe + signal, sans passage dans I’étage de filtrage (étude du processus d’amplification
paramétrique).

17. 1l s’agit de la fibre RTI-UV-1605 de chez Xlim qui a servi d’exemple pour les simulations réalisées a la fin
du Chapitre 2.

18. Puisque nous utilisons des impulsions picosecondes, 1’élargissement est essentiellement gouverné par le
processus de mélange & quatre ondes (en régime de dispersion anormale, on désigne souvent ce processus sous
le terme d’instabilité de modulation), qui conduit en cascade & l'apparition de bandes latérales de plus en plus
éloignées du spectre de pompe [75].
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L’optimisation du recouvrement temporel des impulsions pompe et signal lors de la re-
combinaison des deux faisceaux est réalisée a 1’aide d’une ligne a retard (voir figure (3.2.11)).
Cependant, il est important de noter que plus les effets non linéaires subis dans la fibre a
ceeur de silice sont forts, c’est-a-dire plus I’élargissement spectral est important, plus le profil
temporel des impulsions risque lui aussi d’étre modifié : les impulsions, initialement sécantes hy-
perboliques, se scindent sous la forme de trains d’impulsions aléatoirement réparties [75|. Pour
assurer un bon recouvrement temporel des impulsions signal avec les impulsions de pompe (ce
qui est nécessaire pour pouvoir observer un processus d’amplification paramétrique efficace dans
la fibre & coeur liquide), il est important de maintenir un profil temporel assez “propre” (c’est-
a~dire proche d’un profil sécante hyperbolique) pour les impulsions signal. Il faut donc faire un
compromis entre 1’élargissement spectral et la qualité temporelle des impulsions, en ajustant la
puissance créte injectée dans la fibre a coeur de silice.

Les impulsions signal et de pompe recombinées sont finalement injectées sur le mode fonda-
mental de la fibre & coeur liquide. Sous 'effet du processus d’amplification paramétrique, nous
nous attendons & obtenir en sortie de cette fibre un spectre correspondant & la superposition
du spectre de pompe et du spectre signal avec amplification aux deux longueurs d’onde prévues
par la courbe d’accord de phase®.

3.2.4.2 Résultats - Validation des simulations

Sur la figure (3.2.12) je présente un résultat caractéristique obtenu avec une longueur d’onde
de pompe de 880 nm. Le graphe de gauche présente le spectre de pompe (en noir) et le spectre
signal (mesurés indépendamment 'un de l'autre avant leur recombinaison) en échelle logarith-
mique. Le graphe de droite présente, en échelle linéaire, le spectre obtenu en sortie de la fibre a
ceeur liquide (restreint & la plage de longueurs d’onde [905; 915] nm) dans trois cas différents :

— en noir, lorsque seul le faisceau de pompe est injecté dans la fibre & cceur liquide : aucun
signal n’est détecté sur ’analyseur de spectre optique, car le spectre de pompe est situé
en dehors de la fenétre de mesure ;

— en bleu, lorsque seul le faisceau signal est injecté : un faible signal est détecté a 'analyseur
de spectre optique, correspondant a la portion du spectre signal (non modifié lors de la
propagation dans la fibre & cceur liquide) contenue dans la fenétre de mesure;

— en rouge, lorsque les deux faisceaux sont injectés simultanément : nous retrouvons alors
un spectre qui se superpose au spectre signal (& quelques fluctuations prés) avec, en plus,
une amplification d’un facteur de 'ordre de 5 sur une bande spectrale d’environ 1 nm de
large centrée vers 909 nm.

Nous avons répété l'expérience en faisant varier la longueur d’onde de pompe A, entre
875 nm et 900 nm typiquement. La position des bandes spectrales amplifiées a été reportée
sur la figure (3.2.13). L’incertitude sur la position de ces bandes amplifiées est assez forte
(plusieurs nanométres), en particulier & cause de l'instabilité du spectre signal 2°. Cependant,

19. Remarquons que notre spectre signal s’étend a la fois au-dela et en-dega du spectre de pompe : les conditions
initiales ne sont donc pas celles qui ont été utilisées au Chapitre 1 pour dériver I’expression analytique du gain
d’amplification (équation (1.2.41)). Cependant, cette étude ne s’intéresse pas particuliérement a la valeur du
gain d’amplification, mais & la position des longueurs d’onde amplifiées en fonction de la longueur d’onde de
pompe, qui sont fixées par la condition d’accord de phase (elle-méme indépendante des conditions initiales).

20. La méthode de génération du faisceau signal que nous avons choisie ne permet sans doute pas d’obtenir les
mesures d’amplification les plus “propres” possibles. Outre le risque de déformation temporelle des impulsions
dont j’ai déja parlé plus haut (qui réduit le recouvrement temporel avec les impulsions de pompe), le spectre
élargi obtenu est assez instable, ce qui rend difficile 'observation des bandes amplifiées. Une part de cette
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EN SORTIE
DE LA FIBRE A CEUR LIQUIDE
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Fia. 3.2.12 — Résultat expérimental caractéristique d’amplification paramétrique par mélange a quatre ondes
dans la fibre a cceur liquide. Comme le montre le spectre noir de la figure de gauche, la longueur d’onde centrale
du spectre de pompe est égale a 880 nm. Le faisceau signal est trés large (plusieurs dizaines de nanométres) et
de faible puissance (spectre bleu). Lorsque les deux faisceaux sont recombinés et injectés simultanément dans
la fibre a cceur liquide, on observe une amplification d’un facteur de 'ordre de 5 & 909 nm (spectre rouge de la
figure de droite).

les bandes amplifiées sont globalement observées aux longueurs d’onde attendues. Ces résultats
nous permettent de valider les résultats des simulations, tout en suggérant qu'une incertitude
de plusieurs nanomeétres peut étre a envisager sur la courbe d’accord de phase (autrement dit,
sur les longueurs d’onde signal et idler qui ont les probabilités de génération les plus fortes en
régime spontané).
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F1G. 3.2.13 — Positions des bandes spectrales amplifiées (ronds noirs) reportées sur la courbe d’accord de phase
calculée a partir du modeéle classique (trait plein noir). Comme sur la figure (3.2.9), la carte en couleur représente
la densité spectrale de probabilité de génération d’un photon paramétrique en régime de mélange a quatre ondes
spontané (les longueurs d’onde d’émission spontanée les plus probables coincident avec la courbe d’accord de
phase calculée classiquement, comme nous le remarquions déja dans la sous-section 3.2.3). Les ronds noirs, quant
a eux, sont en bon accord avec la courbe d’accord de phase, étant données les incertitudes expérimentales assez
fortes sur les mesures d’amplification paramétrique.

instabilité est intrinséque au processus d’élargissement spectral par mélange a quatre ondes en cascade [75]. Elle
peut aussi provenir de fluctuations dans la qualité d’injection dans la fibre microstructurée a coeur de silice (une
trés faible diminution du couplage du faisceau dans cette fibre peut induire une forte diminution des effets non
linéaires, donc de I’élargissement du spectre obtenu en sortie). Nous avons cependant choisi cette méthode car
elle s’adaptait parfaitement au matériel que nous avions a disposition, et permettait malgré tout d’avoir une
validation quantitative (bien qu’entachée d’incertitudes relativement fortes) de nos résultats de simulation.
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3.2. Caractérisations linéaires et non linéaires préliminaires

3.2.5 Conclusion

Les mesures préliminaires de la dispersion et du coefficient non linéaire de la fibre nous ont
permis d’utiliser le modéle analytique présenté au Chapitre 2 pour tracer la carte de densité
spectrale de probabilité de génération d’un photon paramétrique. Nous pouvons donc prévoir
les longueurs d’onde signal et idler qui vont étre générées par mélange a quatre ondes spontané.
L’étude menée en régime d’amplification montre par ailleurs que les longueurs d’onde prévues
par les simulations peuvent étre entachées d’une incertitude de plusieurs nanomeétres. Comme
nous allons le voir dans les sections suivantes, ces résultats ont orienté notre conception du
montage de détection des paires de photons corrélés, et surtout la procédure que nous avons
mise en place pour optimiser la détection de ces paires de photons.

Pour mémoire, les principales caractéristiques de notre fibre a coeur liquide sont regroupées
en Annexe A.2.
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CHAPITRE 3. GENERATION DE PAIRES DE PHOTONS CORRELES DANS UNE FIBRE A CCEUR LIQUIDE

3.3 Montage expérimental de détection des paires de photons
corrélés

3.3.1 Double spectrométre a deux réseaux

Pour mettre en évidence la génération de paires de photons corrélés dans la fibre a coeur
liquide, il est nécessaire de mettre en place un montage permettant de détecter séparément
les photons signal et les photons idler sur deux détecteurs de photons uniques différents. Ce
montage devra par ailleurs répondre & plusieurs contraintes :

Problématique n°1 : Filtrer efficacement les photons de pompe;

Problématique n°2 : Minimiser les pertes pour les photons signal et idler;

Problématique n°3 : Minimiser la détection de photons issus de ’environnement ;

Problématique n°4 : Assurer la plus grande symétrie possible entre les deux voies de détec-

tion (en termes de chemins optiques et de largeur des bandes passantes de détection).

Pour répondre a ces objectifs, et a l'aide de I'expertise d’Isabelle Zaquine du Laboratoire
Traitement et Communication de I'Information, nous avons choisi de mettre en place un spec-
trométre a deux bras tel que représenté sur la figure (3.3.1). Aprés avoir donné une description
détaillée de ce montage, je présenterai quelques résultats expérimentaux qui nous ont permis
d’en caractériser les performances.

Fibres de collection
(multimodes ou monomodes)

DPU
TAUX DE COMPTAGE
Module 2 INDIVIDUELS
Module 1 CORRELATIONS
TEMPORELLES

Piege
alumiére

3
=

T =

BOITE DE PROTECTION § A2
5
5
=
§ 4 Pin " " .... Enprovenance
= OZ' I_I ” du Ti:Saphir
b polar.  A/2

Fic. 3.3.1 — Montage de détection réalisé. Les photons signal et les photons idler sont envoyés vers deux
détecteurs de photons uniques (DPU) différents. Les photons de pompe sont majoritairement éliminés dans un
piége a lumiere. L’ajout des deux réseaux de diffraction secondaires (accompagnés de diaphragmes a iris) permet
de minimiser la détection des photons de pompe diffusés sur le premier réseau dans les deux directions d’analyse.
Les mesures réalisées par les détecteurs de photons uniques (taux de comptage individuels et histogrammes de
corrélations temporelles entre les deux voies) seront décrites en détails dans la sous-section 3.3.2 ci-apreés.
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3.3. Montage expérimental de détection des paires de photons corrélés

3.3.1.1 Description du double spectrométre

Problématique n°1 :

La séparation des photons signal et idler est réalisée a I’aide d’un systéme dispersif. Théo-
riquement, un réseau de diffraction doit permettre, & condition d’imposer une distance assez
grande entre ce réseau et les détecteurs, de séparer efficacement les photons signal des photons
idler et, surtout, des photons de pompe. Rappelons qu’'une efficacité de filtrage d’au moins 90 dB
est requise pour les photons de pompe pour que ceux-ci ne viennent pas polluer la détection
des photons corrélés.

Cependant, en pratique, les réseaux de diffraction n’étant jamais de qualité parfaite, une
part des photons de pompe est toujours diffusée dans les directions des deux voies de détection.
Pour s’affranchir de ces photons de pompe diffusés, il est nécessaire d’ajouter un second réseau
de diffraction sur chacune des deux voies, comme représenté sur la figure (3.3.1). Clest la
raison pour laquelle nous dénommons notre montage de détection “double spectrométre a deuz
réseaux’. Les réseaux secondaires ont pour role d’envoyer les photons de pompe diffusés qui
auront suivi la méme direction que les photons signal/idler que l'on cherche & détecter dans
une direction différente de celle de ces photons signal/idler, de sorte a ce qu’ils n’arrivent pas
sur les détecteurs de photons uniques. Juste en amont de chacun de ces réseaux secondaires, un
diaphragme a iris, centré sur la voie d’analyse et de diamétre assez grand pour ne pas limiter
I'ouverture numérique de détection, permet d’améliorer encore la qualité de suppression des
photons de pompe diffusés.

Notons que les photons de pompe “directs”, c¢’est-a-dire ceux qui ont été diffractés dans la
direction prévue par la théorie des réseaux, sont éliminés dans un piége a lumiére.

Problématique n°2 :

Dans le but de minimiser les pertes aux longueurs d’onde signal et idler, nous avons congu
le montage de sorte & minimiser le nombre de composants optiques mis en jeu. Par ailleurs,
I’ensemble des miroirs utilisés sont dorés (de réflectivité supérieure a 90%) ou spécifiquement
traités entre 750 nm et 1100 nm (réflectivité de 'ordre de 97% vers 900 nm).

Les trois réseaux de diffraction utilisés ( Thorlabs, GR25-1208) ont un pas de 1200 traits/mm,
et sont blazés dans 'ordre 1 pour une longueur d’onde de 750 mm en configuration Littrow.
Leur réflectivité dépend de 1’état de polarisation du faisceau incident, et peut atteindre prés
de 80% au maximum (pour un état de polarisation orthogonal aux traits). En pratique, nous
travaillerons avec des longueurs d’onde légérement supérieures & la longueur d’onde de blaze,
et en configuration quasi-Littrow (de sorte que les photons diffractés ne soient pas renvoyés
rigoureusement dans leur direction d’incidence, autrement dit vers la fibre a cceur liquide).
C’est la raison pour laquelle la réflectivité maximale que nous pourrons obtenir est plutot de
Pordre de 70% seulement.

Notons que pour maximiser la réflectivité du premier réseau, il est important d’obtenir
en sortie de la fibre & coeur liquide un état de polarisation le plus rectiligne possible (ce qui
suppose que la direction de polarisation du faisceau injecté soit confondue avec I'un des deux
axes neutres moyens de la fibre — voir section 3.1 du présent chapitre), et d’orienter cet état de
polarisation orthogonalement & la direction des traits du réseau. Ce réglage est réalisé a l'aide
du polariseur rectiligne en entrée de la fibre et de la lame-demi onde (associée éventuellement
a un second polariseur rectiligne) en sortie.
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CHAPITRE 3. GENERATION DE PAIRES DE PHOTONS CORRELES DANS UNE FIBRE A CCEUR LIQUIDE

Problématique n°3 :

Pour satisfaire la problématique n°3, il n’est pas suffisant de travailler tous éclairages éteints.
Comme nous allons le voir dans la section 3.3.2 suivante, les détecteurs de photons uniques
que nous utilisons présentent un taux de coups d’obscurité (dark counts) de 1'ordre de 60 s~*
seulement. Pour tirer profit de ce trés faible taux de dark counts, il est important de réduire le
niveau de bruit environnant en-dessous de cette valeur de 60 s~1. Pour cela, il a été nécessaire
de protéger le montage de détection a ’aide d’une boite opaque (représentée par le rectangle
grisé sur la figure (3.3.1)), dont la seule ouverture permet de laisser passer les photons diffractés
sur le premier réseau.

Par cette ouverture cependant, quelques photons de bruit issus de I’environnement peuvent
atteindre les détecteurs de photons uniques. Il s’agit en particulier des photons diffusés sur
les composants optiques en amont de la fibre & cceur liquide, dans la portion du montage ou
le faisceau de pompe est assez puissant (plusieurs dizaines ou centaines de mW de puissance
moyenne). Pour minimiser la détection de ces photons de bruit, nous avons d’une part placé
la majeure partie du montage amont & l'intérieur d’une seconde boite de protection, et d’autre
part ajouté des tubes opaques au niveau de I'extrémité d’entrée de chacune des deux fibres de
collection reliées aux détecteurs de photons uniques.

De plus, deux filtres RG665 permettent de supprimer les photons de longueur d’onde in-
férieure & 665 nm éventuellement présents dans la salle (en particulier & cause de I’écran du
module de contrdle des détecteurs de photons uniques).

Enfin, les deux fibres reliées aux détecteurs de photons uniques, qui ne sont que partiellement
a l'intérieur de la boite de protection du montage de détection, sont protégées d’une gaine noire
permettant de minimiser la collection de photons environnants a travers la gaine. Deux jeux de
fibres ont été testés :

— un jeu de fibres multimodes, de diameétre de coeur égal & 50 pm ;

— un jeu de fibres monomodes, de diamétre de coeur égal & 9 pm.

Les avantages et inconvénients de ces deux jeux de fibres sont différents : le jeu de fibres multi-
modes permet d’obtenir un fort taux de couplage (prés de 90%) vers les détecteurs de photons
uniques, tandis que le jeu de fibres monomodes doit permettre d’éliminer plus efficacement les
photons de pompe diffusés résiduels (au prix d’une efficacité d’injection plus faible).

Problématique n°4 :

La symétrie du montage, tant du point de vue du chemin optique parcouru par les photons
signal et par les photons idler que du point de vue de la largeur des deux bandes passantes de
détection, n’est pas exigible en réalité. Il sera cependant plus simple d’analyser les résultats de
mesure 2! et de les comparer aux prévisions données par notre modeéle analytique si les chemins
optiques sont égaux et les bandes passantes de détection de méme largeur.

La configuration de notre montage de détection (et en particulier I'orientation des réseaux
secondaires) permet de satisfaire ces deux critéres (au moins en premiére approximation).

21. (c’est-a~dire les taux de comptage individuels sur les deux voies, et le tracé des histogrammes de corrélation
temporelle entre les deux voies)
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3.3. Montage expérimental de détection des paires de photons corrélés

3.3.1.2 Caractérisation des performances du double spectrométre

La plupart des caractérisations présentées ci-aprés ont été réalisées en remplagant la fibre
a cceur liquide par une fibre de référence (HC-800-01 de chez NKT Photonics) dans laquelle ni
le mélange & quatre ondes ni la diffusion Raman ne sont censés survenir. Il s’agit d’une fibre
microstructurée a coeur creux, dont la bande de transmission s’étend typiquement de 780 nm
a 880 nm (les principales caractéristiques de cette fibre sont présentées en Annexe A.3). Seule
I’évaluation de la largeur des bandes passantes de détection a été réalisée avec une autre fibre
microstructurée : il s’agit de la fibre a coeur de silice RTI-1605-UV dont j’ai parlé & plusieurs
reprises (voir Annexe A.1), et dont la bande de transmission coincide approximativement avec
celle de la fibre & coeur creux HC-800-01 (ce qui permet de travailler sur la méme gamme de
longueurs d’onde dans ces deux fibres).

Nous avons dans un premier temps utilisé le jeu de fibres multimodes pour injecter les
photons signal et idler vers les détecteurs de photons uniques. Les changements apportés lors-
qu’on remplace les fibres multimodes par les fibres monomodes sont évoqués & la fin de cette
partie 3.3.1.2.

Sensibilité aux photons de I'environnement

Pour évaluer la sensibilité du montage aux photons de I’environnement (y compris les pho-
tons diffusés sur les composants optiques de la partie du montage non protégée par la boite
opaque en amont de la fibre microstructurée), nous coupons le faisceau de pompe délivré par le
laser Ti:Saphir en plagant un piége a lumiére juste en entrée de la fibre microstructurée. Dans
ces conditions, les deux détecteurs de photons uniques affichent un taux de comptage égal au
taux de dark counts (environ 60 s~!). Le niveau de détection des photons de I’environ-
nement est donc négligeable. Ce résultat est indépendant de la valeur de la longueur d’onde
du faisceau délivré par le laser Ti:Saphir.

Largeur des bandes passantes de détection

Le réglage des longueurs d’onde centrales des bandes passantes de détection (A, et Aj)
peut étre réalisé grace a I'accordabilité du laser Ti:Saphir. On régle la longueur d’onde du
faisceau émis par le Ti:Saphir a la valeur Ay, (respectivement \;,) souhaitée, et on l'injecte
dans la fibre microstructurée. En sortie de la fibre, le faisceau doit suivre la voie d’analyse
signal (respectivement idler). Son injection dans la fibre multimode & I'extrémité de la voie
d’analyse est optimisée & I'analyseur de spectre optique.

Pour mesurer la largeur de la bande passante de détection signal (respectivement idler), la
procédure utilisée est la suivante :

— Le faisceau délivré par le laser Ti:Saphir est toujours réglé a A\, (respectivement \;,), et
avec une durée d’impulsion T de Uordre de la picoseconde, de sorte que nous avons un
spectre en entrée de la fibre microstructurée de largeur & mi-hauteur de I'ordre de 0,5 nm.
En réglant la puissance injectée dans la fibre a une valeur assez élevée, nous pouvons élargir
le spectre sur une plage de plusieurs nanométres grace au processus d’automodulation de
phase 22. Ce spectre élargi obtenu en sortie de la fibre microstructurée est mesuré a l'aide
d’un analyseur de spectre optique.

22. C’est la raison pour laquelle nous utilisons dans cette étape de caractérisation la fibre a coeur de silice, et
non pas la fibre & coeur creux (dans laquelle le processus d’automodulation de phase n’aurait pas lieu).
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— Le faisceau se propage ensuite dans la voie d’analyse, et ’on mesure le spectre obtenu en
sortie de cette voie (c’est-a-dire en sortie de la fibre multimode) & l'analyseur de spectre
optique.

— Le rapport de ces deux spectres nous donne une bonne estimation de la bande passante
de détection. En ajustant sur les points expérimentaux correspondant a ce rapport une
fonction gaussienne, nous pouvons vérifier la valeur de Ay, (respectivement \;,) et évaluer
la largeur A\, (respectivement A);) de la bande passante de détection.

Les résultats de la figure (3.3.2) ont été obtenus aprés avoir réglé les voies d’analyse a
804,6 nm (voie idler) et 865,7 nm (voie signal)?3. L’ajustement gaussien sur le rapport des
spectres mesurés en sortie de la fibre microstructurée et en sortie de la fibre multimode conduit
a une largeur de bande passante de détection A\; = 0,5 nm sur la voie idler et Ay = 0,7 nm
sur la voie signal. Compte tenu des fluctuations du laser Ti:Saphir entre la mesure de chacun
des deux spectres dont on fait le rapport, l'incertitude sur A)g et A); est assez forte (de 'ordre
de 0,2 nm). Cette mesure est cependant suffisante pour avoir une premiére estimation de la
largeur des bandes passantes (et pour vérifier que A\ et A); sont bien du méme ordre de
grandeur, comme nous le souhaitions).
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Fic. 3.3.2 — Rapport des spectres mesurés en sortie de la fibre microstructurée et en sortie de la fibre

multimode sur chacune des deux voies (points rouges). En noir, nous avons tracé I’ajustement gaussien sur ces
points expérimentaux. La largeur a 1/e de la fonction gaussienne est égale a 0,5 nm sur la voie idler et 0,7 nm
sur la voie signal. Nous vérifions par ailleurs que le maximum de la gaussienne est situé a 804,6 nm sur la voie
idler et a 865,7 nm sur la voie signal.

Filtrage des photons de pompe

Les deux voies d’analyse sont réglées a 804,6 nm et 865,7 nm. Pour de telles longueurs
d’onde signal et idler, la longueur d’onde de pompe nécessaire pour respecter la condition de
conservation de I’énergie dans un processus de mélange & quatre ondes dégénéré en fréquence est
égale & 834,0 nm. Nous réglons donc le laser Ti:Saphir a cette longueur d’onde. Les impulsions
ont une durée T de l'ordre de 1 ps, et le spectre de pompe a une largeur & mi-hauteur de
l'ordre de 0,5 nm (voir figure (3.3.3)). Nous avons donc un écart spectral de 'ordre de 30 nm
(soit environ 60 fois plus que la largeur du spectre de pompe) entre les photons de pompe et
la longueur d’onde centrale des deux voies d’analyse (s, et Aj,). En terme de fréquences, cela
correspond & un écart de + 83.10'2 rad/s.

Nous utilisons dans cette partie la fibre & coeur creux HC-800-01. Ainsi, méme pour des
puissances de pompe assez élevées (typiquement, Pyy ~ 2 mW de puissance moyenne en sortie

23. Ce choix de longueurs d’onde est justifié plus loin (voir sous-section 3.4.2).
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Puissance (mW)
IS)

825 830 835 840
Longueur d'onde (nm)

Fic. 3.3.3 — Allure typique du spectre de pompe, lorsque Ty ~ 1 ps.

de la fibre microstructurée), le spectre de pompe n’est pas élargi : automodulation de phase
est complétement négligeable dans le coeur creux, car 'indice de réfraction non linéaire de 1’air
est quasi-nul. Pour la méme raison, le mélange & quatre ondes ne peut avoir lieu. La diffusion
Raman dans l'air est elle aussi négligeable 24,

Une puissance moyenne en sortie de la fibre microstructurée Py, = 2 mW correspond, pour
un taux de répétition I' = 80 MHz, & un nombre de photons de pompe par impulsion donné

par :

P,
Nimp = %utr ~ 108 photons/imp. (3.3.1)

Aro

c’est-a-dire & un nombre de photons de pompe par seconde :
N = Nipp T ~ 8.10'° photons/s (3.3.2)

Etant donné le fort écart spectral entre les photons de pompe et les bandes passantes de
détection des deux voies d’analyse (environ 30 nm dans la configuration choisie), la majeure
partie de ces 8.10 photons de pompe par seconde est éliminée dans le piége a lumiére positionné
entre les deux voies d’analyse (voir figure (3.3.1)). Il reste cependant les photons de pompe
diffusés dans les deux directions d’analyse (& cause des imperfections du premier réseau de
diffraction du montage). Le diaphragme a iris et le réseau secondaire de chaque voie doivent
permettre de minimiser la détection de ces photons de pompe diffusés.

Les deux détecteurs de photons uniques affichent des taux de comptage C; = 18000 s~!
(voie idler, basse longueur d’onde) et Co = 34000 s~! (voie signal, haute longueur d’onde)
respectivement lorsque Poy = 2 mW (c’est-a-dire N = 8.10'% s=1). Ainsi, si tous les coups
détectés sont dus & des photons de pompe diffusés, cela signifie que 'efficacité de filtrage est de
l'ordre de 115 dB.

Cependant, d’autres sources de bruit peuvent aussi étre responsables de ces taux de comp-
tage de 18000 s~! et 34000 s~!. En particulier, bien que le faisceau délivré par le Ti:Saphir
passe, en amont de la fibre microstructurée, par un étage de filtrage ayant pour role de sup-
primer le fond de fluorescence (temporellement continu) émis par le laser 2°, I'efficacité de ce

24. Notons cependant qu’il n’est pas complétement inenvisageable que quelques photons Raman soient produits
dans la structure en silice qui entoure le cceur creux, si le mode fondamental transverse n’est pas extrémement
bien confiné dans le ceeur...

25. Voir Annexe C.1 pour une description plus précise de la fluorescence du Ti:Saphir.
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filtrage est limitée, 1a encore, par les imperfections du réseau de diffraction utilisé (réseau Fd-
mund Optics doré, 300 traits/mm, blazé dans ordre 1 pour 1000 nm). Ainsi, méme pour des
écarts spectraux assez forts (de plusieurs dizaines de nanomeétres) par rapport aux photons de
pompe, la fluorescence ne peut étre filtrée avec une efficacité supérieure & 50 dB typiquement.

Parmi les 18 000 et 34 000 photons par seconde détectés, nous souhaitons identifier les pho-
tons de pompe diffusés (a Ay, ) et les photons de fluorescence résiduelle (& A, et ;). Les photons
de fluorescence se propagent dans le mode transverse fondamental de la fibre microstructurée,
et leur injection est donc optimisée dans les fibres multimodes. En revanche, la diffusion des
photons de pompe sur les différents composants optiques du montage se fait de maniére quasi-
isotrope. Ainsi, si I'injection dans les fibres multimodes est déréglée verticalement, le niveau de
photons diffusés détectés ne doit pas changer tandis que le niveau de photons de fluorescence
doit décroitre (en suivant le profil gaussien du mode fondamental).

Cette mesure a été réalisée en jouant, pour chacune des deux voies, sur I'inclinaison verticale
du réseau secondaire (voir figure (3.3.1)). Lorsque U'inclinaison est modifiée sur la voie idler, le
taux de comptage de la voie signal (C2) doit rester inchangé tandis que celui de la voie idler
(C1) doit suivre une évolution gaussienne (figure (3.3.4)-a), et vice versa (figure (3.3.4)-b). En
pratique, nous constatons que ce comportement est globalement bien respecté, bien que quelques
défauts (dus a l'instabilité du montage 29) apparaissent :

1. Tout d’abord, le niveau maximal atteint par C; sur la figure (3.3.4)-a est plus faible que
les 18 000 s~ ! attendus : sans doute que 'injection dans la fibre multimode en sortie de
la voie idler n’était plus optimale lors de la mesure (voir note de bas de page 26) ;

2. Ensuite, un saut est observé dans la valeur de C; lors du déréglage vertical de la voie
signal (voir figure (3.3.4)-b), alors que C; ne devrait pas étre modifié lors de ce déréglage :
la encore, I'instabilité du support de la fibre sur la voie idler est sans doute a mettre en
cause (voir note de bas de page 26).
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F1G. 3.3.4 — Evolution des taux de comptage Cy (voie idler) et C2 (voie signal) lorsqu’on dérégle verticalement
Pinjection dans la fibre multimode de la voie idler (a) ou de la voie signal (b). Globalement, le taux de comptage
sur la voie déréglée suit une évolution gaussienne reproduisant le profil du mode transverse fondamental dans
lequel se propagent les photons de fluorescence résiduelle, tandis que le taux de comptage sur l'autre voie
reste inchangé (aux défauts de stabilité prés). Un ajustement gaussien permet d’évaluer le niveau de base,
correspondant au niveau de photons diffusés (quasi-isotropes) collectés. Dans les deux cas, nous obtenons un
niveau de base de I'ordre de 1000 s™*.

26. Cette instabilité venait principalement des supports sur lesquels étaient fixées les fibres multimodes a
I’époque de ces mesures. Depuis, ces instabilités ont été corrigées, et les taux de comptage fluctuent beaucoup
moins : le réglage des deux voies d’analyse reste stable pendant plusieurs jours typiquement, si les variations de
température de la salle ne sont pas trop importantes (supérieures & quelques °C).
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Quoi qu'il en soit, 'ajustement gaussien indique que le niveau de base (correspondant au
niveau de photons de pompe diffusés détectés) est de I'ordre de 1000 s~! seulement. Rappelons
que ces mesures ont été réalisées avec Poy; = 2 mW, c’est-a-dire N ~ 8.10™ photons de pompe
par seconde. L’efficacité de filtrage des photons de pompe atteint donc prés de 130 dB.

Les photons de fluorescence résiduelle semblent plus limitants que les photons de pompe
diffusés. Notons cependant que nous travaillerons a terme (pour la génération de paires de
photons corrélés dans la fibre a cceur liquide) a des longueurs d’onde un peu plus élevées
(vers 900 nm), pour lesquelles la fluorescence du Ti:Saphir est plus faible (d'un facteur 10
typiquement). Quoi qu’il en soit, §'il s’avére que les photons de fluorescence résiduelle sont
génants pour ’observation des paires, il pourra étre envisagé d’améliorer les performances de
I’étage de filtrage de la fluorescence en amont de la fibre microstructurée.

Remarquons que efficacité de filtrage des photons de pompe de 130 dB a été obtenue pour
un écart spectral ente les photons de pompe et les longueurs d’onde d’analyse Ay, et A;, de
lordre de 30 nm. La méme étude a été réalisée pour un écart spectral plus faible, de 7,5 nm
seulement, conduisant a une efficacité de filtrage de l'ordre de 85 dB seulement. Pour que la
détection des paires signal/idler ne soit pas polluée par les photons de pompe, un
écart spectral d’au moins 20 nm est souhaitable entre les photons de pompe et les
photons corrélés générés.

Estimation des pertes

L’efficacité de transmission des photons a Ay, et A;, dans les deux voies d’analyse respec-
tivement est de lordre de 30%. Cela prend en compte la transmission de la lentille d’imagerie
qui permet de collimater le faisceau (voir figure (3.3.1)), la réflectivité des différents miroirs,
la réflectivité des réseaux dans leur ordre de diffraction utile, la transmission des filtres RG665
aux longueurs d’onde Ay, et \;, respectivement, et 'efficacité de couplage dans les fibres multi-
modes (de 'ordre de 80% a 90% typiquement). Il faut ajouter a cette efficacité de transmission
efficacité des détecteurs de photons uniques (modules SPCM-AQRH-14 de chez Fzcelitas Tech-
nologies, avec photodiode & avalanche en silicium). La documentation indique une efficacité de
détection globale (prenant en compte l'efficacité de la photodiode a avalanche et efficacité
de 'adaptateur de couplage) de l'ordre de 30 & 40% vers 900 nm. Au final, 'efficacité de
détection de notre montage global est de ’ordre de 10%.

Passage au jeu de fibres monomodes

En remplagant le jeu de fibres multimodes (de diamétre de coeur égal a 50 pm) par le jeu

de fibres monomodes (de diamétre de coeur égal a 9 pm), nous constatons que :

— L’efficacité de détection de notre montage global diminue, a cause de la diminution du
taux de couplage dans les fibres monomodes (de 'ordre de 20% a 25% seulement) par
rapport au cas des fibres multimodes : nous obtenons une efficacité de détection globale de
2% a 3% seulement. Pour la méme raison, le niveau de photons de fluorescence résiduelle
diminue d’un facteur de l'ordre de 4.

— L’avantage principal est que la collection des photons de pompe diffusés (quasi-isotrope)
doit diminuer en proportion du rapport des aires de coeur des fibres multimodes et mo-
nomodes, c’est-a-dire d’un facteur de l'ordre de 25. Et en effet, nous constatons que le
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niveau de photons de pompe diffusés est devenu inférieur au niveau de dark counts des
détecteurs.

— Enfin, les bandes passantes de détection (et en particulier leur largeur) semblent légére-
ment réduites : nous obtenons AAg ~ AX; ~ 0,3 nm & 0,5 nm typiquement.

3.3.2 Systéeme de comptage et de mesure des corrélations temporelles

Maintenant que les performances de notre montage de détection ont été caractérisées,
intéressons-nous aux détecteurs de photons uniques et aux types de mesures qu’ils nous per-
mettent de réaliser.

3.3.2.1 Détecteurs de photons uniques

Comme je ’ai évoqué plus haut, nous utilisons deux détecteurs de photons uniques identiques
(modules SPCM-AQRH-14 de chez FEzcelitas Technologies, avec photodiode & avalanche en
silicium), dont les caractéristiques principales (fournies par le constructeur) sont regroupées
dans le tableau 3.1 ci-aprés.

TABLE 3.1 — Caractéristiques des détecteurs SPCM-AQRH-14.

Plage spectrale de détection [400; 1060] nm
Efficacité de détection a 900 nm ~ 30 a 40%
Niveau de dark counts <100s7! (~60a70s7T)
Dead time ~ 20 ns
Plage de réponse linéaire ~ [0;10%] 1
Taux de comptage maximal mesurable ~ 40.10% s~ 1

Précisons que le dead time correspond a la durée “aveugle” qui suit toute détection?7 : tout
photon arrivant moins de 20 ns aprés une détection préalable ne sera pas détecté. Cela signifie en
particulier que deux paires de photons corrélés générées par deux impulsions de pompe succes-
sives (séparées de 12,5 ns ?®) ne peuvent pas étre détectées toutes les deux. Cependant, puisque
nous travaillons a des niveaux d’efficacité non linéaire trés faibles (pour éviter la génération
de paires multiples par une méme impulsion de pompe), la probabilité de génération de deux
paires par deux impulsions successives est extrémement faible, et le dead time des détecteurs
ne devrait donc pas étre limitant.

Notons que la réponse des détecteurs est linéaire tant que le taux de comptage reste inférieur
a 10% coups par seconde typiquement 2.

Ces deux détecteurs sont incorporés dans un instrument commercialisé par Aurea Techno-
logy et associés a un dispositif électronique (Time-to-Digital Converter — TDC) permettant
de mesurer les corrélations temporelles entre les deux détecteurs. Les résultats de mesure sont
obtenus par l'intermédiaire d’un logiciel d’acquisition, et sont de deux sortes :

e Mesure des taux de comptage individuels sur chacun des deux détecteurs (voir

partie 3.3.2.2);

e Mesure des corrélations temporelles entre les deux détecteurs (voir partie 3.3.2.3).

27. Remarquons que le terme de “détection” peut désigner la détection d’un photon (utile ou de bruit) ou un
coup d’obscurité (dark count).

28. Rappelons que le taux de répétition du laser Ti:Saphir est de 80 MHz.

29. Pour les taux de comptage plus élevés, une courbe de correction est fournie par le constructeur.
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Deux modes d’acquisition peuvent étre utilisés, dénommés “Mode de détection continue” et
“Mode de détection déclenchée”. En mode de détection continue, comme son nom l’'indique,
toutes les détections sont prises en compte (sauf celles qui se produisent dans les périodes de dead
time). En mode de détection déclenchée en revanche, il est possible de choisir a quels instants
les détections doivent étre effectivement prises en compte : un signal d’horloge périodique est
utilisé pour déclencher 'ouverture d’une fenétre de mesure pendant laquelle les détecteurs sont
actifs. La largeur de ces fenétres est elle aussi ajustable. En réglant le signal d’horloge de sorte
a ce qu’il soit synchronisé sur les impulsions de pompe émises par le laser Ti:Saphir, il est donc
possible de s’affranchir des détections de bruit qui ne sont pas synchrones avec les impulsions
de pompe (c’est le cas de la plupart des détections dues aux photons de l’environnement, aux
photons de fluorescence résiduelle, et aux dark counts des détecteurs).

Le mode de détection continue est cependant plus simple de mise en ceuvre, et nous avons
dans un premier temps choisi de nous limiter & ce mode de détection. Nous verrons par ailleurs
que la proportion de photons non synchrones avec les impulsions de pompe restera relativement
faible au cours de nos mesures 3.

3.3.2.2 Comptage des photons

Dans le cadre de notre étude, les coups (ou clics) enregistrés par les détecteurs de photons
uniques peuvent étre classés en 6 catégories, se différenciant les unes des autres au moyen de
3 critéres principaux :

e le synchronisme des clics avec les impulsions de pompe;

— Nous noterons [S] les clics synchrones avec les impulsions de pompe, et [S] les
clics non synchrones.

e lorsque les clics proviennent de photons collectés sur les détecteurs (ce qui est toujours
le cas sauf pour les clics de dark counts), leur relative isotropie en entrée de la fibre de
collection (multimode ou monomode) ;

— Nous noterons [M] les photons spatialement restreints au mode fondamental
de la fibre microstructurée, et [M] les photons isotropes en entrée de la fibre

de collection.
e la dépendance du nombre de clics avec la puissance de pompe moyenne injectée
dans la fibre microstructurée (Poyt).
— Nous noterons [P] les clics dont le nombre est indépendant de Py, [P] ceux
dont le nombre évolue linéairement avec Py, et [PQ] ceux dont I’évolution est

quadratique avec Pyyt.

Ainsi, nous distinguons :

1. les dark counts : [S], [M]3!, [P]

30. Notons également que la plupart des résultats de mesure (de taux de comptage et de corrélations tempo-
relles) présentés dans ce chapitre ont été obtenus avec une version du logiciel qui présentait un certain nombre
de défauts de fonctionnement, et que l'utilisation du mode de détection déclenchée n’était alors pas envisa-
geable. Aprés de nombreuses interactions avec le personnel d’Aurea Technology, et plusieurs nouvelles versions
du logiciel, la plupart des bugs techniques qui nous génaient ont pu étre résolus, et quelques fonctionnalités ont
également été adaptées a nos conditions d’utilisation (nous utilisons en particulier des taux de comptage trés
faibles). Aujourd’hui, des acquisitions & long terme (plusieurs heures) peuvent étre réalisées, des mesures de
corrélations temporelles peuvent étre effectuées méme avec de trés faibles taux de comptage, et I'utilisation du
mode de détection déclenchée peut étre envisagée.

31. Parler d™isotropie” pour les dark counts n’a pas beaucoup de sens. Ce que nous prenons en compte ici est
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2. les photons de 'environnement (écrans, voyants lumineux des appareils de mesure, photons
de pompe diffusés sur les différents éléments optiques du montage en amont de la fibre
microstructurée...) : [S], [M], [P]

3. les photons de pompe diffusés sur le premier réseau du montage de détection dans les
directions des voies d’analyse (et que les diaphragmes a iris et les seconds réseaux n’ont
pas permis d’éliminer) : [S], [M], [P]

4. les photons de fluorescence résiduelle : [S], [M], [P]

5. les photons Raman : [S], [M], [P]

6. les photons paramétriques : [S], [M], [P?]

Notons que les clics de bruit de type 2 ont été réduits & un niveau inférieur au niveau de
dark counts grace a 'ajout des boites de protection sur le montage.

De maniére générale, le taux de comptage sur les voies signal et idler (en mode de détection
continue) est donc de la forme :

Aw;
wiy+—5+

Ci=a1+b Pout‘l_rnl /

ws

Wig =5
Awe

wsg+ =5

DSPphoton(W) dw <: a1+ b1 Pout + 1 P3Ut>

02:a2+b2pout+r7]2/ R

Wsp— "2

DSPphoton(w) dw <: az + by Pout + c2 Pc?ut) (333)

ou I' est le taux de répétition du laser Ti:Saphir, et 0, est l'efficacité de détection globale sur la
voie m. DS Pphoton(w) étant proportionnel & P2, nous obtenons un polynéme d’ordre 2 en
Pout, dont le terme quadratique est exclusivement lié aux photons paramétriques
générés par mélange 4 quatre ondes dans la fibre microstructurée.

Ainsi, dans la fibre & coeur creux HC-800-01, puisque le processus de mélange a4 quatre
ondes ne peut avoir lieu, nous nous attendons a obtenir des taux de comptage augmentant
linéairement avec Py, essentiellement sous effet des photons de fluorescence résiduelle 3.
C’est effectivement le comportement que nous observons expérimentalement, comme le met en
évidence la figure (3.3.5).

Lorsque des photons paramétriques sont générés, en revanche, les taux de comptage doivent
croitre comme P2,

simplement le fait que leur nombre ne dépend pas du réglage d’injection dans les fibres de collection reliées aux
modules de détection.

32. Remarquons une nouvelle fois que le processus de diffusion Raman spontanée peut éventuellement avoir
lieu dans la structure en silice de la fibre, avec un taux de couplage non nul au mode transverse fondamental.
Ces photons Raman peuvent contribuer (bien qu’en proportion sans doute trés faible) a la croissance linéaire du
taux de comptage avec Poyus. Ils pourraient éventuellement étre différenciés des photons de fluorescence résiduelle
en mode de détection déclenchée grace au fait que, contrairement a ces derniers, ils sont synchrones avec les
impulsions de pompe.
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FiG. 3.3.5 — Evolution du taux de comptage sur chacun des deux détecteurs en fonction de la puissance de
pompe Pgy,¢ injectée sur le mode fondamental de la fibre a coeur creux HC-800-01. Ces résultats ont été obtenus
avec des impulsions de pompe a 834,0 nm, de durée Ty = 0,8 ps, les voies d’analyse réglées a 804,6 nm et
865,7 nm, et avec les fibres de collection multimodes. En ajustant sur les points expérimentaux une fonction
polynomiale d’ordre 1 en P,yu¢, nous obtenons une ordonnée a l'origine (a1 et az dans les équations (3.3.3)) de
lordre de 50 s~! sur les deux voies, ce qui correspond au niveau de dark counts, comme attendu. Le fait que
la pente soit plus forte (d’un facteur de I'ordre de 2) sur la voie signal peut avoir des origines diverses : légére
dissymétrie des voies en termes de largeur des bandes passantes de détection, de pertes, de niveau de fluorescence
résiduelle, etc. Le niveau de photons Raman générés dans la structure en silice, s’il n’est pas négligeable, peut
aussi expliquer cet écart : dans la configuration de longueurs d’onde (Apy; Asy; Nig) choisie, le taux de diffusion
Raman spontanée doit étre environ 5 fois plus fort sur la voie signal que sur la voie idler.

3.3.2.3 Maesure des corrélations temporelles

Principe d’une mesure de type TCSPC

Le dispositif électronique ( Time-to-Digital Converter — TDC) placé en sortie des deux détec-
teurs de photons uniques permet de mesurer les corrélations temporelles de détection entre les
deux voies, par une technique usuellement désignée sous le sigle TCSPC (pour Time-Correlated
Single-Photon Counting). Cette technique consiste & enregistrer, sur un trés grand nombre de
coups, l'instant de détection d’un photon (ou dun dark count) sur un détecteur donné, par
rapport au front montant (ou éventuellement au front descendant) d’un signal d’excitation. Ce
signal d’excitation peut étre périodique ou non. Dans notre cas, il s’agira d’'un signal d’hor-
loge (donc périodique) interne au dispositif, de fréquence fork. Usuellement dans ce genre de
mesure, la durée mesurée entre le signal d’excitation et la détection est appelée start-stop-time.

Le temps de réponse du TDC, noté ATrpc min est égal & 6 ns : les détections arrivant
moins de 6 ns apres le front montant de notre signal d’horloge ne seront pas prises en compte
(zones grisées sur la figure (3.3.6)). De plus, les limites de capacité du TDC sont telles que toute
détection arrivant plus de 500 ns apreés le front montant d’horloge le plus récent seront elles
aussi perdues. Cette limite haute est notée ATrpc maz- Remarquons cependant (cela se visualise
aisément sur la figure (3.3.6)) que pour ne pas étre limité par ATrpc mas il suffit d’imposer
une fréquence d’horloge ferk telle que 1/ ferk < ATrpe,mas (autrement dit, dans notre cas,
focuk > 2 MHz). Les start-stop-times mesurés seront dans ce cas compris entre ATrpc min €t

1/ foLk.
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Fi1Gc. 3.3.6 — Principe d’une mesure de type TCSPC.

Construction de I’histogramme des corrélations temporelles entre les deux voies

Puisque nous cherchons a comparer les temps d’arrivée des photons sur les deux détecteurs,
il faut mesurer I'écart temporel entre les start-stop-times enregistrés sur les deux voies. L’his-
togramme des corrélations temporelles permet de visualiser la statistique de ces écarts, et de
mettre en évidence, le cas échéant, une probabilité plus forte de détections en coincidence sur
les deux détecteurs, signature de la présence de photons corrélés dans les deux voies d’analyse.
Pour qu’un point de mesure soit reporté dans ’histogramme, il faut :

1. qu'un start-stop-time soit enregistré par le TDC pour 'un des deux détecteurs (noté A).
Cette valeur est notée 4 ;

2. puis qu'un start-stop-time soit enregistré par le TDC pour l'autre détecteur (noté B).
Cette valeur est notée tp;

3. et enfin, que Pécart temporel 5 entre la détection sur le détecteur B et le front montant
d’horloge précédant la détection sur le détecteur A soit inférieur & ATrpc maez = 500 ns.
Dans le cas contraire, les limites de capacité du TDC ne lui permettent pas d’enregistrer
la valeur t/;.

Alors, un point de mesure est reporté dans I'histogramme a Pabscisse t3 — ¢ 4.

Remarquons que t4 est compris entre ATTDC,mm et 1 / foLk et que t'B est compris entre
ATTDC,min et ATTDC,mam' Ainsi tlB — 14 sera compris entre 0 et ATTDC,max — ATTDC,miW

Or, nous avons appelé A le détecteur sur lequel survient la premiére détection et B celui
sur lequel survient la seconde. En pratique, la premiére détection peut survenir sur le détecteur
de la voie 1 (A =1 et B = 2) ou sur le détecteur de la voie 2 (A =2 et B = 1). Sil'on trace
I’histogramme comparant les instants d’arrivée des photons sur le détecteur 2 par rapport aux
instants d’arrivée des photons sur la voie 1 (c’est-a-dire si 'on mesure t;, — ¢1), le cas A =1
et B = 2 donnera un point d’histogramme & une abscisse positive, tandis que le cas A = 2 et
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B =1 donnera un point & une abscisse négative. Ainsi, I’histogramme s’étendra typiquement
entre — (ATTDC,WGJJ - AT‘TDC,min) et + (ATTDC,maa; - ATTDC,min)-

Histogramme typique dans le cas d"un faisceau de pompe continu

Lorsque le faisceau de pompe est continu, les instants d’arrivées des photons sur les deux
détecteurs sont équiprobables, et I'histogramme des corrélations temporelles entre les deux voies
prend l'allure générale présentée sur la figure (3.3.7).

( CONDITIONS D' ACQUISITION : )

0 S 4 * Fibre creuse HC-800-01

" - I N » Faisceau pompe :
8 157 (TSN [ . continu
§ ° Pouf =35 “W
5 10 * Ay =8340nm
8 * Voies d'analyse :
(©] * Ao =804,6 nm

5 * Np=8657nm

« Durée d'acquisition : 15's
0 + Largeur des barres d'histogramme : 0,05 ns

-300 -200 -100 0 100 200 300
Ecart temporel f';-t, (ns)

Fi1c. 3.3.7 — Histogramme typique dans le cas d’un faisceau de pompe continu.

Si des paires de photons corrélés sont présentes dans les deux voies d’analyse, un pic situé
autour de I’écart temporel nul (appelé pic de coincidences) doit apparaitre. Cela suppose cepen-
dant que l'efficacité non linéaire soit assez forte et les pertes sur les deux voies assez faibles pour
que ce pic de coincidences sorte du niveau de base. L’histogramme de la figure (3.3.7) ci-dessus
correspond & la fibre microstructurée a coeur creux HC-800-01, dans laquelle le processus de
mélange & quatre ondes n’a pas lieu, et aucun pic de coincidences n’est donc attendu.

Histogramme typique dans le cas d'un faisceau de pompe impulsionnel

Lorsque le faisceau de pompe est impulsionnel (avec un taux de répétition I'), 'histogramme
des corrélations temporelles entre les deux voies prend l'allure générale présentée sur la fi-
gure (3.3.8). Un niveau de base est toujours présent, correspondant aux détections temporel-
lement équiprobables (en particulier les dark counts et les photons de fluorescence résiduelle).
Mais nous observons également la présence de pics, espacés de la période de répétition du laser
de pompe. Cela signifie qu'une proportion importante des détections correspond & des photons
synchrones avec les impulsions de pompe. Dans le cas de la figure (3.3.8), qui a été obtenue dans
la fibre creuse HC-800-01, il s’agit trés majoritairement de photons de pompe diffusés sur le
premier réseau du montage. Cependant, dans une fibre a cceur de silice par exemple, les photons
Raman générés lors de la propagation des impulsions de pompe dans la fibre viendront aussi
faire croitre ces pics. Enfin, si des paires de photons corrélés sont également générées, le pic de
coincidences, situé autour de ’écart temporel nul, devra croitre plus rapidement que les autres
pics (qui seront dans ce cas désignés sous le terme de pics secondaires).

Notons que les pics ont une largeur de U'ordre de 2,5 ns. Cette largeur provient essentiellement
de la gigue (jitter) des détecteurs. Enfin, le pic de coincidences n’est pas exactement centré

118



CHAPITRE 3. GENERATION DE PAIRES DE PHOTONS CORRELES DANS UNE FIBRE A CCEUR LIQUIDE

( CONDITIONS D’ACQUISITION Z)
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F1c. 3.3.8 — Histogramme typique dans le cas d’un faisceau de pompe impulsionnel.

sur ’abscisse nulle, ce qui est simplement di au fait que les deux voies d’analyse n’ont pas
rigoureusement la méme longueur (d’un point de vue optique et/ou électronique).

Relation statistique entre le nombre de points dans I’histogramme et les faux de comptage

Un point de mesure sera reporté dans I’histogramme lorsque les trois conditions listées p.117
sont satisfaites.
La probabilité que la condition n°1 soit satisfaite est donnée par :

Proba(l) = Cy4 x (
fork

- ATTDC’mm) (3.3.4)

ou je rappelle que C4 est le taux de comptage sur le détecteur A.
De méme, la probabilité que la condition n°2 soit satisfaite est donnée par :

Proba(2) = CB X < — ATTDC,min) (335)

JoLk

ol Cp est le taux de comptage sur le détecteur B.

Si I’on suppose maintenant que la condition n°1 est satisfaite, la probabilité que les condi-
tions n°2 et n°3 soient simultanément satisfaites (notée Proba({2&3}|1)) correspond en fait
a la probabilité qu’un start-stop-time soit enregistré pour le détecteur B dans la fenétre de
mesure ouverte par le clic sur le détecteur A et de largeur ATrpc maez — ta. En moyenne, la
largeur de cette fenétre de mesure est égale & ATrpC mar — tAmoy (OU tAmoy est la valeur
moyenne du start-stop-time enregistré sur le détecteur A). Or, puisque t4 peut prendre des
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valeurs comprises entre ATrpcmin = 6 ns et 1/fcrk = 400 ns (nous utilisons en pratique
une fréquence d’horloge de 2,5 MHz), nous pouvons considérer en premiére approximation que
t A,moy ~ 1/(2fcLk) = 200 ns.

Ainsi, on peut montrer que la probabilité Proba({2&3} | 1) est donnée par :

Proba({2&3} | 1) = Proba(2) x forx (ATTDQW _ 1) (3.3.6)
2foLk

Enfin, 'ouverture de la fenétre de mesure pour le détecteur B a lieu a chaque fois qu'un start-
stop-time est enregistré pour le détecteur A, c’est-a-dire en moyenne a la fréquence Proba(1) x
fork = Cax (1= ATrpe,minfcLk). Le nombre de points de mesure reportés dans I’histogramme
(ou occurrences) par seconde est donc égal a Proba(1l) x fork x Proba({2&3} | 1), et le nombre
total d’occurrences accumulées sur une durée d’acquisition AT,.q est donné par :

Nror = ATyeq X (Proba(l) X fCLK> x Proba({2&3} | 1)

1
fork

1

2
- A7ﬂTDC,min> (ATTDC,max ~ 57
2feLk

= ATueq X Ca Cp % fE1K ( ) (3.3.7)

Pour finir, la prise en compte des deux cas possibles {A = 1,B = 2} et {A =2,B = 1}
conduit & :

1
NTOT =2 ATva X C1 CQ X f%LK <fCLK

2
1
- ATTDC,min) <ATTDC,ma1’ - ) (338)
2foLk

En I’absence de mélange & quatre ondes, C; et Co sont des polyndémes d’ordre 1 en Py
(voir équations (3.3.3)), et Npor doit donc croitre quadratiquement avec Pyy. En revanche, en
présence de mélange & quatre ondes, C; et Co sont des polynémes d’ordre 2 en Py et Ntor
doit donc croitre en puissance quatrieme de Ppy;.

Dans le cas d’un faisceau de pompe impulsionnel, nous pouvons détailler un peu plus 1’évo-
lution du nombre de points dans I’histogramme (pour une durée d’acquisition donnée) en fonc-
tion de la puissance de pompe injectée dans la fibre microstructurée, en considérant séparément
I’évolution :

— du niveau de base (entre les pics) ;

— du nombre d’occurrences dans un pic secondaire ;

— du nombre d’occurrences dans le pic de coincidences,
et ce dans deux cas distincts :

— en labsence de mélange a quatre ondes (par exemple, dans la fibre creuse HC-800-01) ;

— en présence de mélange & quatre ondes.

Par exemple, une occurrence dans le niveau de base correspond & deux détections dont
I’une au moins est non synchrone avec les impulsions de pompe. Dans le cas ou1 il n’y a pas de
mélange & quatre ondes, Cy et Cy sont des polynémes d’ordre 1 en Py, et la contribution linéaire
peut étre décomposée en deux termes : I'un résultant de coups synchrones avec les impulsions

de pompe (coefficient b,@ dans le tableau 3.2) et l'autre résultant de coups non synchrones

. S . . .
(coefficient b[m]). Au final, le nombre d’occurrences entre les pics suivra donc une croissance
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quadratique en P,y. En revanche, dans le cas ot le mélange & quatre ondes est présent, C; et
Co sont des polynémes d’ordre 2 en Py, mais les coups non synchrones ne contribuent pas au
terme quadratique : le nombre d’occurrences entre les pics suivra donc une croissance cubique
en Pyyt.

Les occurrences dans les pics (secondaires ou de coincidences) résultent de deux détections
synchrones avec les impulsions de pompe, et leur nombre doit donc évoluer selon P2, s’il n’y a
pas de mélange a quatre ondes, et selon Pglut en présence de mélange & quatre ondes.

Le tableau 3.2 synthétise cela en indiquant ’ordre du polyndéme en Py, décrivant 1’évolution

du nombre d’occurrences dans les différents cas.

TABLE 3.2 — Tableau récapitulatif : Ordre du polynéme en P, décrivant I’évolution du nombre d’occurrences
entre les pics et dans les pics, en présence ou en I’absence de mélange a quatre ondes.

Absence de mélange a quatre ondes | Présence de mélange & quatre ondes
C’m = am + (bLS] + bg]) Pout Cm =am + (bg] + bgs]) Pout + /imPc?ut
Niveau de base
. 2 3
(entre les pics)
PICS. 9 A
secondaires
..Pif: de = pic secondaire 4
coincidences
TotAL 2 4

Bien entendu, dans le cas ol le mélange a quatre ondes est présent, bien que les pics secon-
daires et le pic de coincidences croissent tous en P, nous nous attendons a ce que le coefficient
du terme d’ordre 4 soit plus élevé pour le pic de coincidences que pour les pics secondaires.
Appelons respectivement w§°™ et w$*"! ces deux coefficients. Si ’'on note 11 ~ 72 = 7 le taux
de transmission sur les deux voies d’analyse (entre la sortie de la fibre microstructurée et la
détection effective sur le détecteur de photons uniques), w$°™° est proportionnel & la probabilité
d’avoir généré une paire de photons corrélés multiplice par nins = n? (c’est-a-dire multipliée
par la probabilité que les deux photons de la paire aient été transmis et détectés). En revanche,
wiecond est proportionnel & la probabilité d’avoir généré deux paires de photons corrélés & moins
de 500 ns (c’est-a-dire ATrpc mae) d'intervalle multipliée par 2n1mp = 2n? (ce terme traduit
simplement le fait que I'un au moins des deux photons signal et I'un au moins des deux photons
idler doivent étre transmis et détectés). Or, pour éviter la génération de paires multiples par une
méme impulsion de pompe, nous devons travailler avec des efficacités non linéaires extrémement
faibles, de sorte qu'une paire de photons corrélés soit générée toutes les 100 (voire toutes les
1000) impulsions de pompe seulement (c’est-a-dire toutes les 1 & 10 us en moyenne). Ainsi, la

probabilité de générer deux paires & moins de 500 ns d’intervalle est trés faible (bien plus faible

que la simple probabilité de générer une paire), et wiecond est donc bien plus faible que wg*™°.
Une remarque supplémentaire que nous pouvons faire est que, puisque wZOYnC et wiecond

sont proportionnels & 7172, le terme d’ordre 4 dans la croissance des pics est susceptible de
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devenir négligeable si les pertes sur les voies d’analyse sont trop fortes. Nous travaillons en
pratique avec des valeurs de 7y et 7o légérement inférieures a 10% lorsque nous utilisons le
jeu de fibres multimodes, et de 'ordre de 2 & 3% si l'on choisit le jeu de fibres monomodes
(voir partie 3.3.1.2). Ces valeurs ne sont pas aberrantes par rapport & celles que nous avons pu
trouver dans la littérature, mais peuvent sans doute étre améliorées (en jouant sur le traitement
des différents composants optiques du montage de détection, ainsi que sur 'optimisation de
I’injection dans les fibres de collection — en particulier lorsque nous choisissons de travailler avec
les fibres monomodes).

Exemple : Résultats obtenus dans la fibre creuse HC-800-01

Nous avons fait ’acquisition de deux séries d’histogrammes :
— T'une en fixant la puissance de pompe injectée dans la fibre microstructurée Py & 2,0 mW
et en faisant varier la durée d’acquisition AT,.q de 15 s & 180 s;
— lautre en fixant AT,cq & 180 s et en faisant varier Py de 0,2 mW & 2,0 mW (par pas de
0,2 mW).
Dans tous les cas, le faisceau de pompe était impulsionnel, avec A,, = 834,0 nm et T = 0,8 ps,
et les voies d’analyse étaient réglées a 804,6 nm et 865,7 nm.
Sur ces histogrammes, nous comptons :
— le nombre d’occurrences dans chacun des 47 pics (de largeur de 'ordre de 2,5 ns), et nous
en déduisons la valeur moyenne Ny sur ces 47 pics;
— le nombre d’occurrences dans chaque intervalle entre deux pics (de largeur de l'ordre de
10 ns), et nous en déduisons la valeur moyenne Nporspic sur 'ensemble des intervalles;
— le nombre total d’occurrences sur la plage [-300; +300] ns, Npor.
Nous tragons ensuite Npic, Nhors-pic €t NTOT :
— en fonction de AT,eq, pour Poyy = 2,00 mW (figure (3.3.9), colonne de gauche) ;
— en fonction de Py, pour AT,eq = 180 s (figure (3.3.9), colonne de droite).
Remarquons que 'extension de I'histogramme est limitée par le logiciel d’Aurea Technology
a la plage [-300; +300] ns (bien que les capacités du TDC puissent permettre de faire des
mesures d’histogrammes sur une plage plus large : [-494 ; +494| ns — voir p.117).

Comme attendu, Npic, Nhors-pic €6 NToT sont proportionnels a la durée d’acquisition ATcq.
Les graphes de Npic et Nhors-pic €n fonction de AT,.q semblent présenter un point aberrant pour
AT,cq = 60 s. Cependant, nous constatons que le point associé¢ pour Ntot est bien aligné avec
les autres points, ce qui veut dire que les occurrences “perdues” dans les pics se retrouvent dans
les intervalles entre les pics (de sorte que le nombre total d’occurrences reste identique). Ce
phénomeéne semble donc étre le résultat d’un passage du laser Ti:Saphir en régime continu (ou
partiellement continu) au cours de la mesure associée au point d’abscisse AT,eq = 60 s.

En ce qui concerne ’évolution de Npic, Nhors-pic €6 NToT avec Poyg, nous constatons qu’elle
est quadratique, et c’est bien ce que nous attendions (voir tableau 3.2). Nous observons éga-
lement deux points aberrants, pour Py = 1,4 mW et Poyy = 1,6 mW, ce qui n’apparait pas
sur le troisiéme graphe (Ntor en fonction de Pyt ). Encore une fois, il semble que les occur-
rences “‘perdues” dans les pics se retrouvent dans les intervalles entre les pics, et ’hypothése
d’un passage du laser Ti:Saphir en régime (partiellement) continu pendant la mesure est trés
probable.

122



CHAPITRE 3. GENERATION DE PAIRES DE PHOTONS CORRELES DANS UNE FIBRE A CCEUR LIQUIDE

) 2
o o
- S = 5 800}
2z 2z
g 3 g Z 600¢
£ 8 £ 8 a0
g 5 £ o
2k > % 200}
8 0 8 0
S0 50 100 150 200 © 00 05 10 15 20
Durée d'acquisition (s) Pou (MW)
g g 300p ‘ ‘ e ]
o 250 Nhors—pic = A 250F NhOTS'PiC 2
2. £ 200¢ S B
2 = g £ 200:
E S 50 8o .
£ 5 100 2 £ 100-
S £ o £ °
Z, § 50t Z § 50¢
2 0 ‘ \ \ L2 0L ‘ ‘ ‘ J
=0 50 100 150 200 © 00 0.5 1.0 15 20
Durée d'acquisition (s) Pout (mW)
g g
5 £ 60000 . 5 260000 R
5 8 50000 ot 2 S 50000: TOT
S % 40000 2 F 40000¢
3 g 30000 = & 30000/
£ @ 20000 S %l 20000
£ 210000 2 -~ 10000}
EZ \ \ \ T2 oL ‘ | | ]
z 0 0 100150 200 .2 00 05 10 15 20
Durée d'acquisition (s) Py (mW)

Fic. 3.3.9 — Evolution du nombre d’occurrences entre les pics, dans les pics, et dans ’ensemble de I’histo-
gramme, en fonction de la durée d’acquisition (colonne de gauche) et de la puissance de pompe injectée dans
la fibre microstructurée a cceur creux HC-800-01 (colonne de droite). Sur les graphes de Nror en fonction de
la durée d’acquisition et de la puissance de pompe, les triangles représentent le résultat du calcul de 1’équa-
tion (3.3.8) a partir des taux de comptage C1 et C mesurés simultanément aux acquisitions des histogrammes
(et avec ferkx = 2,5 MHz, ATTtpc,min = 6 ns et ATTpc,maz = 500 ns).

Le fait que I'évolution de Nporspic avec FPoyg soit quadratique comme celle de Np;. montre
que les coups détectés en dehors des pics ne sont pas uniquement dus aux dark counts : cette
croissance quadratique est la signature des photons de fluorescence résiduelle (ou tout au moins,
de photons non synchrones avec les impulsions de pompe mais dont le nombre est proportionnel
a la puissance de pompe).

Enfin, nous vérifions sur le graphe de Npor en fonction de P,y que le nombre total d’oc-
currences dans 1'histogramme suit bien la relation (3.3.8), du moins tant que Py, reste assez
faible. Pour les plus fortes valeurs de la puissance de pompe, les taux de comptage deviennent
assez élevés, et un effet de saturation di au dead time des détecteurs commence a se faire sentir.
Le graphe de Ntot en fonction de la durée d’acquisition, tracé dans le cas de la puissance de
pompe Pyt la plus élevée (2,0 mW), met également en évidence cet effet de saturation : les

123



3.3. Montage expérimental de détection des paires de photons corrélés

points expérimentaux (ronds) sont alignés sur une droite de pente légérement plus faible que la
pente obtenue & partir de la relation (3.3.8) et de la mesure des taux de comptage individuels
C1 et Cy (triangles).

3.3.3 Conclusion

Maintenant que le montage de détection des paires de photons corrélés a été présenté, que
ses performances ont été caractérisées, et que nous avons pris connaissance des différents types
de mesures qu’il nous permet de réaliser, je vais exposer dans la section suivante les résultats de
génération de paires de photons corrélés que nous avons obtenus dans la fibre microstructurée
HC-1550-PM-01 remplie d’acétone deutérée. Ces résultats seront & mettre en comparaison avec
les résultats de référence auxquels nous a menés I’étude de la fibre microstructurée a coeur creux
HC-800-01, ainsi qu’a ceux qui peuvent étre obtenus (avec le méme montage de détection) &
partir d’une fibre microstructurée a coeur de silice. Si dans la fibre creuse HC-800-01 le mélange
a quatre ondes et la diffusion Raman spontanée peuvent tous deux étre considérés comme
négligeables, ces deux processus sont au contraire simultanément présents dans la fibre & coeur
de silice, et la diffusion Raman vient alors polluer la qualité quantique des paires de photons
corrélés. Dans notre fibre & cceur liquide, la diffusion Raman doit pouvoir étre drastiquement
réduite, conduisant a la génération de paires de photons corrélés de trés grande pureté.

Rappelons que les deux types de mesures que nous pouvons réaliser avec notre montage de
détection sont les suivantes :

1. Mesure des taux de comptage individuels sur chacune des deux voies : la pré-
sence de photons paramétriques générés par mélange a quatre ondes dans la fibre micro-
structurée se traduira par une croissance quadratique de ces taux de comptage avec la
puissance (créte) de pompe, tandis que les photons Raman éventuellement générés parti-
ciperont & cette croissance sous la forme d’un terme linéaire avec la puissance (moyenne)
de pompe;

2. Mesure de P’histogramme des corrélations temporelles entre les deux voies :
la présence de paires de photons corrélés dans les deux voies se traduira par la prédomi-
nance du pic de coincidences par rapport au niveau de base et (dans le cas d’'une pompe
impulsionnelle) aux pics secondaires. La présence de photons Raman aura tendance a
faire augmenter le nombre d’occurrences dans les pics secondaires et dans le pic de coin-
cidences de la méme quantité absolue, et donc a réduire le rapport entre le nombre total
d’occurrences dans le pic de coincidences et le nombre moyen d’occurrences dans un pic
secondaire. Ce rapport sera donc un critére quantitatif pour évaluer la qualité quantique
de notre source de paires de photons corrélés. Notons cependant que ce critére met égale-
ment en jeu les performances de notre montage de détection, et en particulier les pertes sur
les deux voies d’analyse : il ne s’agira donc pas d’un critére quantifiant les performances
intrinséques de notre source, mais les performances de I’ensemble {source + montage de
détection}.
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3.4 Premiere démonstration expérimentale de génération de
paires de photons corrélés dans une fibre a coeur liquide

3.4.1 Choix des longueurs d’onde de travail

3.4.1.1 Rappel des contraintes expérimentales

Sauf indication contraire, les résultats expérimentaux que je vais présenter dans cette der-
niére section ont été obtenus en utilisant le jeu de fibres de collection monomodes, et en injectant
le faisceau de pompe sur I'un des deux axes neutres moyens de la fibre a coeur liquide décrite au
tout début du présent chapitre (section 3.1) : il s’agit de la fibre microstructurée a coeur creux
HC-1550-PM-01 remplie d’acétone deutérée, dont le coefficient non linéaire v a été mesuré égal a
(0,01240,002) m~'. W~ (voir sous-section 3.2.2). Nous rappelons que la bande de transmission
de cette fibre s’étend typiquement de 820 nm a 925 nm (voir figure (3.1.4)) et que sa longueur
d’onde de dispersion nulle (Azpw) a été évaluée autour de 896 nm (voir partie 3.2.1.4). Pour
des longueurs d’onde de pompe A, de 'ordre de Azpw, le spectre Raman de I'acétone deutérée
donné dans la littérature |72] met en évidence la présence de trois raies Raman secondaires dans
la bande de transmission de la fibre, correspondant aux écarts spectraux suivants : 331 cm™?,
410 cm™! et 478 cm™! (voir figure (3.1.5)). Pour une longueur d’onde de pompe comprise entre
875 nm et 900 nm, cela signifie que les photons produits par diffusion Raman spontanée dans
le coeur de la fibre seront décalés d’environ 25 nm (raie n°l), 32 nm (raie n°2) et 37 nm (raie
n°3) des photons de pompe.

Par ailleurs, nous avons vu (partie 3.3.1.2) qu’un écart spectral d’au moins 20 nm est requis
entre les photons de pompe et les photons paramétriques pour que la détection des paires ne
soit pas polluée par les photons de pompe. Pour prendre une “marge de sécurité”’, nous avons
décidé de travailler avec un écart spectral de I'ordre de 30 nm (qui conduit, comme nous ’avons
vu, & une efficacité de filtrage des photons de pompe de 'ordre de 130 dB). Ce choix, guidé par
les performances de filtrage spécifiques de notre montage de détection, peut paraitre malvenu
au premier abord, puisqu’il nous fait travailler avec des écarts spectraux paramétriques (entre
les photons de pompe et les photons signal et idler qui doivent étre générés) du méme ordre que
les écarts spectraux Raman que nous venons d’évoquer. Cependant, cette configuration est au
contraire parfaite pour une démonstration de principe, puisqu’elle va nous permettre de mettre
en évidence notre capacité a positionner précisément les longueurs d’onde des paires de photons
corrélés générées entre les raies Raman secondaires du liquide, c’est-a-dire notre capacité a faire
en sorte que les photons Raman induits par ces raies secondaires soient produits & des longueurs
d’onde bien distinctes de celles des paires de photons corrélés (ce qui rend ainsi possible leur
¢limination par filtrage spectral en sortie de la fibre microstructurée).

Nous reportons sur la figure (3.4.1) ci-apreés le lieu des points ot la densité de probabilité
de génération d’un photon paramétrique dans cette fibre a cceur liquide (calculée a partir du
modele analytique du Chapitre 2) est maximale (ce qui, comme nous I’avons déja vu, correspond
en premiére approximation a la courbe d’accord de phase calculée & partir du modéle classique
en régime d’amplification — a trés faible puissance de pompe). Superposée a cette courbe,
nous tragons également la position des raies Raman secondaires de ’acétone deutérée qui sont
contenues dans la bande de transmission de notre fibre. La zone grisée correspond & notre plage
spectrale d’étude préférentielle, pour laquelle I’écart spectral paramétrique est de 'ordre d’une
trentaine de nanomeétres. D’aprés cette figure (3.4.1), une longueur d’onde de pompe A, réglée
a 882,5 nm doit conduire a la génération de paires de photons corrélés & 854,5 nm et 912,5 nm
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& coeur liquide

1

approximativement, avec donc un écart spectral paramétrique égal a 371 cm™, c’est-a-dire

exactement entre les deux raies Raman secondaires a 331 em~! et 410 cm™ L.
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Fig. 3.4.1 — Courbe d’accord de phase de notre fibre a cceur liquide (noir) et localisation des raies Raman
secondaires de I’acétone deutérée incluses dans la bande de transmission de la fibre. Ces trois raies correspondent
a des écarts spectraux de 331 cm™*, 410 ecm™! et 478 cm™' par rapport au faisceau de pompe. En grisé, notre
zone spectrale d’intérét (conduisant a un écart spectral paramétrique d’une trentaine de nanométres).

Cependant, il ne faut pas oublier que, comme I’a mis en évidence notre étude du processus
de mélange & quatre ondes en régime d’amplification (sous-section 3.2.4), la courbe d’accord
de phase présente une incertitude de plusieurs nanomeétres en abscisses et en ordonnées. Les
bandes passantes de détection des deux voies d’analyse de notre double spectrométre ayant une
largeur de l'ordre de 0,5 nm seulement (voir partie 3.3.1.2), il n’est pas certain qu’en réglant les
longueurs d’onde centrales de ces deux voies d’analyse (Ag, et \;,) aux valeurs prévues par la
courbe d’accord de phase (pour une valeur de \,, donnée) nous soyons en mesure de détecter
effectivement des paires de photons corrélés. Une procédure de réglage et d’optimisation est
donc nécessaire pour réussir a trouver une configuration de longueurs d’onde {A,g; Asy; Aig }
satisfaisant la condition d’accord de phase et conduisant & un écart spectral paramétrique de
I'ordre de 370 cm ™1

3.4.1.2 Présentation de la procédure de réglage et d’optimisation

La premiére phase de la procédure consiste a identifier précisément (c’est-a-dire avec une
précision meilleure que la largeur des bandes passantes de détection A)g et A);) une configu-
ration de longueurs d’onde {Ap,; Asy; Aiy } satisfaisant la condition d’accord de phase.

Pour ce faire, la procédure est la suivante :

1. Régler la voie d’analyse idler a une longueur d’onde \;, donnée et identifier, & I'aide de
la courbe d’accord de phase (figure (3.4.1)), la longueur d’onde de pompe )\Z(,Solmu) pour
laquelle des photons idler sont censés étre générés a cette longueur d’onde A\ ;

2. Régler le laser Ti:Saphir a cette longueur d’onde )\I(,%imu), et mesurer 1’évolution du taux de

comptage sur la voie d’analyse idler (C1) en fonction de la puissance de pompe injectée dans
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la fibre microstructurée (Poyt). Nous rappelons (voir partie 3.3.2.2) que cette évolution
doit prendre la forme d’un polynéme d’ordre 2, avec un terme quadratique (de coefficient
¢1, voir équation (3.3.3)) exclusivement lié aux photons paramétriques (ici, les photons
idler) générés par mélange a quatre ondes dans la fibre microstructurée, et un terme
linéaire (de coefficient b;) auquel contribuent :

— les photons Raman produits dans la fibre microstructurée a la longueur d’onde \;; ;

— les photons de pompe diffusés résiduels ;

— les photons de fluorescence résiduelle.

3. Réitérer cette mesure (C; en fonction de Pyyt) pour des valeurs de Ay, variant sur une plage
d’une dizaine de nanométres autour de )\;%imu), et tracer I’évolution du coefficient ¢; (terme
quadratique de la croissance de C; avec Pyy) en fonction de \A,,. Cette derniére courbe
doit reproduire I'allure de la densité spectrale de probabilité de génération paramétrique 23
(convoluée par la bande passante de détection de la voie d’analyse idler), et doit donc nous
permettre d’identifier la longueur d’onde de pompe optimale, c¢’est-a-dire celle permettant
de satisfaire au mieux la condition d’accord de phase dans le cas d’une longueur d’onde
idler égale a la valeur \;, que nous avons choisie. La longueur d’onde signal associée s’en
déduit directement, & l'aide de la condition de conservation de 1’énergie.

Je disais il y a quelques instants que nous souhaitions par ailleurs que la configuration
de longueurs d’onde {\,y; Asy; Aip} conduise & un écart spectral paramétrique de l'ordre de
370 cm ™. Cette valeur est basée sur les données de la littérature, selon lesquelles les deux raies
Raman secondaires de ’acétone deutérée que nous voulons éviter correspondent & des écarts
spectraux de 331 cm™! et 410 ecm™~! [72]. Cependant, il est intéressant de voir que la procédure
que je viens de décrire pour l'identification de la longueur d’onde de pompe satisfaisant la
condition d’accord de phase (pour une longueur d’onde idler donnée) permet aussi de déterminer
expérimentalement la position des raies Raman du liquide remplissant la fibre. Mieux que cela,
nous pouvons plus généralement en déduire I'allure de ces raies Raman (en particulier leur
largeur, éventuellement convoluée par la largeur des bandes passantes de détection). Il suffit
pour cela de tracer I’évolution du coefficient by (associé au terme linéaire de la croissance du taux
de comptage C; avec Poyt) en fonction de Ay, (ou en fonction de I’écart spectral paramétrique
|Apo — Aso|, de préférence converti en cm~! pour une comparaison plus confortable avec les
données de la littérature). Considérant que la contribution des photons de pompe diffusés et
des photons de fluorescence résiduelle ne dépend pas de 1’écart spectral entre le faisceau de
pompe et la voie d’analyse (au moins en premiére approximation, sur la plage — relativement
restreinte — d’écarts spectraux étudiée), nous pouvons admettre que les variations de by doivent
reproduire 'allure des raies Raman du liquide remplissant la fibre (a la convolution par la bande
passante de détection prés) 34,

Il s’agit alors de vérifier d’une part que les maxima des deux raies Raman que nous mesurons
sont bien situés vers 331 cm ™! et 410 cm ™! comme annoncé dans la littérature, et d’autre part
que le maximum de la bande paramétrique (courbe d’évolution de ¢;) est bien localisé entre les
deux raies Raman.

33. Plus précisément, il s’agit de la coupe horizontale de la carte de densité spectrale de probabilité de
génération d’un photon paramétrique (figure (3.2.9)) en A = X, .

34. Je présente en Annexe C.3 une analyse détaillée montrant que ces mesures du parameétre by permettent
quantitativement de remonter & la valeur de la section efficace de diffusion Raman associée aux raies secondaires
mises en jeu, et que le résultat obtenu est cohérent avec les données de la littérature.
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3.4.1.3 Mise en ceuvre de la procédure - Choix des longueurs d’onde de travail

Puisque la figure (3.4.1) annonce que la condition d’accord de phase est respectée avec un
écart spectral paramétrique de 371 cm ™! dans la configuration {Ap, =882,5nm; Ay, =912,5nm;
i, = 854,5 nm}, nous avons appliqué la procédure décrite ci-dessus en réglant initialement la
voie d’analyse idler a A;, = 854,5 nm. Ce ne sont cependant pas les mesures que je vais pré-
senter ci-aprés, puisque nous avons montré que cette configuration de longueurs d’onde n’était
finalement pas la configuration optimale 3°. Ces premiéres mesures nous ont indiqué que 1'écart
spectral paramétrique devait étre légérement réduit (d’environ 25 em™!, soit environ 2 nm)
pour que la bande paramétrique soit bien localisée entre les deux raies Raman.

Nous avons alors choisi de régler la voie d’analyse idler a \;, = 857,0 nm, et avons appliqué
la procédure en faisant varier Ap, de 879,0 nm a 891,0 nm (par pas de 0,5 nm). L’évolution
des parameétres by et ¢; est présentée en figure (3.4.2), en fonction de A\, d'une part, et en
fonction de [(1/Ap,) — (1/Ai)] (en em™!) d’autre part. Un ajustement gaussien sur les points
expérimentaux de ¢; (composante quadratique) montre que la bande spectrale paramétrique
est centrée en A\’ = (885,7 4 0,1) nm, avec une largeur & mi-hauteur 3¢ de (2,0 & 0,2) nm. Un
ajustement lorentzien®” sur les points expérimentaux de b; (composante linéaire) montre que
les maxima des deux raies Raman correspondent & des écarts spectraux de (330,6 & 0,5) cm ™!
et (410,5 £ 0,6) cm™ !, avec des largeurs a mi-hauteur égales a (21 & 3) cm™! (soit (1,7 &
0,2) nm) et (29 & 4) em~! (soit (2,3 + 0,3) nm) respectivement.
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Fic. 3.4.2 — Evolutions de la composante linéaire (b1) et de la composante quadratique (c1) de la croissance
du taux de comptage sur la voie d’analyse idler en fonction de la puissance de pompe injectée dans la fibre
microstructurée a cceur liquide. Les courbes en trait plein correspondent aux ajustements réalisés sur les points
expérimentaux : ajustement gaussien sur les points de c1, ajustement “double lorentzien” (deux pics lorentziens
adjacents) avec niveau de base non constant (nous avons autorisé une évolution polynomiale d’ordre 3) sur les
points de by. Pour information, une courbe typique de Ci en fonction de P,,:, permettant de déterminer les
valeurs de by et c1, est donnée plus loin (figure (3.4.3)).

Notons que ces mesures ont été effectuées en utilisant le jeu de fibres de collection mono-
modes, pour lesquelles nous avons montré que le niveau de photons de pompe diffusés collectés

35. Nous avons expérimentalement constaté que la longueur d’onde de pompe paramétrique optimale pour une
voie idler réglée a 854,5 nm n’était finalement pas située a 882,5 nm mais plutot vers 884,7 nm, et le maximum
de la bande spectrale de génération paramétrique était alors presque confondu — & moins de 1 nm prés — avec
celui de 'une des deux raies Raman secondaires de I'acétone deutérée.

36. N’oublions pas que ce que nous mesurons ici est la convolution de la densité spectrale de probabilité de
génération paramétrique avec la bande passante de détection de la voie d’analyse idler, qui a une largeur de
Pordre de 0,5 nm (cette largeur reste quoi qu’il en soit relativement petite devant les largeurs de raies Raman
et de bande spectrale paramétrique que nous obtenons).

37. Nous avons vu au Chapitre 1, sous-section 1.2.3, que les raies Raman des liquides présentaient un profil
lorentzien.
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était de 'ordre du taux de dark counts (quelques dizaines de coups par seconde) pour une puis-
sance Py égale a 2,0 mW. Nous obtenons ici by = 640 s~!.mW ! entre les deux raies Raman,
ce qui correspond donc & un niveau de l'ordre de 1300 s~! pour une puissance P,y de 2,0 mW.
Cette valeur ne peut donc pas étre uniquement imputée aux photons de pompe diffusés : les
photons de fluorescence résiduelle, ou éventuellement les photons Raman persistants (dus au
recouvrement des deux raies Raman secondaires entre elles), doivent étre majoritairement res-
ponsables de ce niveau de bruit.

Les résultats expérimentaux présentés dans la suite de chapitre ont été obtenus dans la confi-
guration de longueurs d’onde suivante : {\,, = 885,50 nm; A\s, = 915,95 nm; \;; = 857,00 nm}
(rappelons que nous sommes capables de régler chacune de ces trois longueurs d’onde avec une
précision de 0,05 nm typiquement). Certes, la valeur de A, choisie n’est pas rigoureusement
celle pour laquelle I'ajustement gaussien de la figure (3.4.2) prévoit efficacité paramétrique la
plus forte, mais il s’agit effectivement de celle qui nous a expérimentalement permis d’observer
la valeur la plus forte pour le paramétre quadratique ¢; (voir le point de mesure associé sur la
figure (3.4.2) 3%). Nous avons donc préféré, au moins dans un premier temps, garder cette valeur
de longueur d’onde de pompe.

3.4.2 Mise en évidence du processus de mélange a quatre ondes spontané
par la mesure des taux de comptage

Comme nous 'avons vu dans la section 3.3 du présent chapitre et venons de le mettre en
évidence dans la sous-section 3.4.1 qui précéde, le premier type de mesure que nous pouvons
réaliser a ’aide de notre montage de détection s’intéresse a 1’évolution du taux de comptage sur
chacune des deux voies d’analyse en fonction de la puissance de pompe injectée dans la fibre
microstructurée. La croissance quadratique de ces taux de comptage avec la puissance de pompe
est la signature du processus de mélange & quatre ondes spontané, par lequel des photons signal
et idler sont générés dans la fibre a cceur liquide aux longueurs d’onde d’analyse Ay, et A;,.

Ce type de mesure a donc été mis a profit pour le choix de la configuration optimale de
longueurs d’onde, mais nous n’avons pas pris le temps dans la sous-section précédente de pré-
senter en détail ’allure des courbes obtenues, ni la procédure expérimentale que nous avons
suivie pour remonter le plus précisément possible aux valeurs des paramétres by et ¢;. Ce sont
ces points que je vais aborder ici, avant de comparer les résultats & ceux qui ont été obte-
nus (dans une configuration expérimentale similaire) avec la fibre microstructurée a coeur de
silice RTI-1605-UV 39, ainsi qu’aux prévisions fournies par le modéle analytique développé au
Chapitre 2.

3.4.2.1 Evolutions du taux de comptage avec la puissance de pompe en régime impulsion-
nel et en régime continu

Le taux de diffusion Raman spontanée est proportionnel a la puissance moyenne de pompe
Proy injectée dans la fibre microstructurée (que nous mesurons en pratique en sortie de la

38. Ceci est simplement lié au pas de variation en longueur d’onde que nous avons utilisé lors de la mesure
précédente (0,5 nm). Notons que ’écart entre la valeur optimale annoncée par 'ajustement (885,7 nm) et celle
que nous utilisons en pratique (885,5 nm) est petit devant la largeur de la bande paramétrique (~ 2 nm).

39. Encore une fois, je rappelle qu’il s’agit de I'une des deux fibres qui nous ont servi d’exemples pour les
simulations de la fin du Chapitre 2, et qui fait aussi 'objet de I’étude expérimentale présentée dans l'article
fourni en Annexe E.
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fibre, comme expliqué dans la partie 3.2.2.1, et c’est la raison pour laquelle nous ’appelons
également P,yt). Quel que soit le régime de fonctionnement de notre laser de pompe Ti:Saphir,
impulsionnel picoseconde (régime de modes verrouillés en phase) ou continu, pour une méme
puissance moyenne de pompe le taux de diffusion Raman spontanée sera le méme.

En revanche, nous avons mis en évidence au Chapitre 2 que la densité spectrale de probabilité
de génération paramétrique est proportionnelle & Sfmp JTo %, ot Eimp est I'énergie contenue dans
une impulsion de pompe et Tp la durée de 'impulsion 4'. De maniére équivalente, nous pouvons
donc dire que la densité spectrale de probabilité de génération paramétrique est proportionnelle
& Pnoy X (Perete/T), oit I' est le taux de répétition du laser de pompe. Rappelons que pour
des impulsions de profil temporel sécante hyperbolique sech(t/7j) en amplitude, la puissance
moyenne et la puissance créte sont liées par Proy = 27101 Perete. Dans la limite ot le laser de
pompe fonctionne en régime continu et non plus en régime impulsionnel, 275" tend vers 1 et
Pcréte = Pmoy-

Or, lorsque le laser Ti:Saphir fonctionne en régime impulsionnel picoseconde, puisque le
taux de répétition est égal & 80 MHz, la puissance créte est environ 10* fois plus élevée que la
puissance moyenne. Cela signifie que, pour une puissance moyenne donnée, P’efficacité
du processus de mélange a quatre ondes spontané sera environ 108 fois plus élevé
en régime impulsionnel picoseconde qu’en régime continu.

Suivant ces considérations, si nous étudions dans un premier temps 1’évolution des taux de
détection sur les deux voies d’analyse (C; et Cz) en fonction de la puissance moyenne (Poyt)
injectée dans la fibre microstructurée en régime de pompe continue, nous ne nous attendons pas
A une croissance quadratique, puisque le processus de mélange a quatre ondes sera négligeable :
nous attendons plutot une évolution linéaire (avec également un terme constant non nul, prin-
cipalement da au taux de dark counts des détecteurs). Evidemment, dans le cas d’une fibre a
ceeur de silice (telle que notre fibre RT1-1605-UV), le terme linéaire sera principalement di aux
photons Raman, tandis que dans une fibre a coeur liquide (telle que notre fibre HC-1550-PM-01
remplie d’acétone deutérée) nous espérons pouvoir réduire drastiquement la contribution des
photons Raman, et nous trouver alors limités par les photons de pompe diffusés subsistants (et
éventuellement les photons de fluorescence résiduelle).

En régime de pompe impulsionnelle picoseconde, en revanche, 1’évolution de C; et Co avec
P,y verra I'ajout du terme quadratique d & la génération des photons paramétriques par
mélange & quatre ondes spontané (processus dont l'efficacité aura été multipliée par 10® typi-
quement par rapport au cas du régime de pompe continue).

Expérimentalement, cette approche est intéressante car il est extrémement facile en pratique
de passer du régime de pompe impulsionnelle picoseconde (régime de modes verrouillés en phase)
au régime de pompe continue tout en conservant la méme puissance moyenne de pompe, et vice
versa : il suffit pour cela de désactiver ’alimentation du modulateur acousto-optique assurant
le verrouillage des modes en phase, ou de le ré-activer.

Je présente ci-aprés les résultats expérimentaux obtenus dans la fibre HC-1550-PM-01
remplie d’acétone deutérée, dans la configuration de longueurs d’onde {)\,, = 885,50 nm;
Aso = 915,95 nm; \;, = 857,00 nm}, en régime de pompe continue et en régime de pompe

40. Voir les équations (2.5.2) a (2.5.5) et (2.5.11).
41. Je rappelle que les impulsions de pompe délivrées par le laser Ti:Saphir ont un profil temporel sécante hy-
perbolique sech(t/To) en amplitude, ce qui correspond a une largeur & mi-hauteur en intensité Trwum = 1,763 Tp.
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impulsionnelle picoseconde (7p = 0,8 ps). La figure (3.4.3) reporte les mesures effectuées sur
la voie d’analyse idler (Cy1). Le cas de la voie signal sera évoqué en détails un peu plus loin
(partie 3.4.2.442).

Un ajustement polynomial d’ordre 1, de la forme C; = a1 + b1 Pout, sur les points expéri-
mentaux obtenus en régime continu conduit & la valeur du paramétre linéaire :

by = (701 £31) s~ L.mW™! (3.4.1)

la valeur de a; ayant été fixée a 70 s (il s’agit de la valeur du taux de comptage affichée par
le détecteur idler lorsqu’un piége a lumiére est placé juste en entrée de la fibre microstructurée,
et qui est trés majoritairement due aux dark counts du détecteur).

Sur les points expérimentaux obtenus en régime impulsionnel, un ajustement polynomial
d’ordre 2, de la forme C; = a1 + b1 Pout + €1 Pgut, avec les paramétres a; et by fixés 4 70 s™! et
701 s~L.mW~! respectivement, conduit & la valeur du paramétre quadratique :

c1 = (44,5+1,4) s L.mW—2 (3.4.2)
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Fic. 3.4.3 — Evolutions du taux de comptage sur la voie idler en fonction de la puissance de pompe moyenne
injectée dans la fibre a cceur liquide, en régime de pompe continue (ronds pleins et tirets bleus) et en régime de
pompe impulsionnelle (ronds vides et trait plein rouge), en échelle linéaire (a gauche) et en échelle logarithmique
(abscisses et ordonnées) (a droite). Les courbes en tirets et trait plein correspondent aux ajustements polyno-
miaux réalisés sur les points expérimentaux. Notons que pour les mesures réalisées en régime de pompe continue,
nous nous sommes restreints a des puissances de pompe inférieures a 2 mW pour ne pas risque d’endommager
la fibre (en particulier, de créer des bulles suite a un échauffement du liquide).

D’un point de vue qualitatif, la croissance quadratique du taux de comptage en régime im-
pulsionnel est trés nettement visible, tant en échelle linéaire qu’en échelle logarithmique. Il s’agit
donc d’une signature trés claire du processus de mélange & quatre ondes spontané. Avant d’aller
plus loin et d’analyser quantitativement les résultats (voir parties 3.4.2.2 et 3.4.2.3 ci-aprés), il
me semble indispensable de souligner le fait qu’il s’agit 1a de la PREMIERE DEMONSTRATION EXPE-
RIMENTALE D’UN PROCESSUS DE MELANGE A QUATRE ONDES SPONTANE DANS UNE FIBRE A CCEUR LIQUIDE.
Ce point est loin d’étre anodin, puisqu’il s’agit bien de la premiére porte expérimentalement
ouverte vers 'obtention d’une source de paires de photons corrélés fibrée de trés haute qualité
quantique.

42. Je réserve une partie spécifique a cette étude car, comme nous allons le voir, cela va me permettre de monter
comment certaines “mésaventures expérimentales” nous ont menés a établir une procédure d’optimisation plus
aboutie, et donc plus performante, que celle que j’ai présentée jusqu’ici.
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3.4.2.2 Comparaison avec la fibre a coeur de silice - Réduction du niveau de photons Raman

Le méme type de mesures a été réalisé dans la fibre & coeur de silice RTI-1605-UV (présentée
en Annexe A.1), dans la configuration de longueurs d’onde {\,, = 834,00 nm; Ay, = 865,70 nm ;
Aip = 804,60 nm}. L’écart spectral paramétrique était alors, comme dans le cas de la fibre a
ceeur liquide, de l'ordre de 30 nm (et, puisque nous avons utilisé le jeu de fibres de collection
multimodes, le taux de filtrage des photons de pompe était de l'ordre de 130 dB). Lorsque le
laser de pompe Ti:Saphir était utilisé en régime impulsionnel, nous avions Ty = 0,8 ps (comme
précédemment). Deux différences sont malgré tout a noter :

— La premieére provient du fait que les mesures sur la fibre a coeur de silice ont été effectuées
sans les boites de protection, qui ont été installées sur le montage ultérieurement (chrono-
logiquement, les mesures sur la fibre & cceur de silice ont précédé de plusieurs mois celles
réalisées sur la fibre a cceur liquide). En conséquence, le terme constant a; dans 1’évolu-
tion du taux de comptage Cq1 avec P,y est bien plus élevé que le taux de dark counts du
détecteur (ce qui n’est cependant pas génant pour l'évaluation des paramétres linéaire et
quadratique by et c1, car le terme constant est loin d’étre prédominant) ;

— Pour comprendre la seconde différence, il faut se rapporter a la courbe de densité spec-
trale de probabilité, coupe verticale de la carte de densité spectrale bidimensionnelle en
Apo = 834,00 nm, que nous reproduisons en figure (3.4.4) ci-aprés. Pour la configuration
de longueurs d’onde choisie, les photons paramétriques envoyés dans les voies d’analyse
de notre montage de détection (& \s, = 865,70 nm et \;, = 804,60 nm) n’ont pas été
produits dans des pics latéraux d’accord de phase (qui sont d’ailleurs inexistants dans
cette configuration), mais dans le lobe central (qui présente un plateau de densité de
probabilité de génération maximale sur une plage spectrale trés étendue — environ 60 nm
de large). Ceci n’a pas d’influence importante sur le résultat obtenu, si ce n’est que le
réglage des voies d’analyse est beaucoup moins critique : si, au lieu de régler la voie idler
a 804,60 nm, je fais une erreur et la régle & 805 nm ou 806 nm par exemple, la densité
spectrale de probabilité de génération paramétrique étant inchangée sur toute la bande
passante de détection idler (qui a une largeur, rappelons-le, de l'ordre de 0,5 nm), nous
ne verrons pas de différence sur I’évolution du taux de comptage avec P,y (si I'on néglige
le fait que l'efficacité de filtrage des photons de pompe doit décroitre a mesure que \;, se
rapproche de Ay).
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F1Gc. 3.4.4 — Densité spectrale de probabilité de génération d’un photon paramétrique dans la fibre micro-
structurée a ceeur de silice RTI-1605-UV, pour A\,, = 834,0 nm, Ty = 0,8 ps et Ppoy = 0,1 mW.
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Les résultats sont présentés en figure (3.4.5). Comme précédemment, le paramétre constant
a 6té déterminé expérimentalement : a; ~ 7000 s~!. Les ajustements polynomiaux (d’ordre 1
sur les données en continu, d’ordre 2 sur les données en impulsionnel) conduisent a :

by = (903 £4).10° s~ L.mW~! (3.4.3)
c1 = (4834+9).10° s~ t.mW 2 (3.4.4)
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Fic. 3.4.5 — Evolutions du taux de comptage sur la voie idler en fonction de la puissance de pompe moyenne
injectée dans la fibre a cceur de silice, en régime de pompe continue (ronds pleins et tirets bleus) et en régime
de pompe impulsionnelle (ronds vides et trait plein rouge), en échelle linéaire (a gauche) et en échelle logarith-
mique (abscisses et ordonnées) (a droite). Les courbes en tirets et trait plein correspondent aux ajustements
polynomiaux réalisés sur les points expérimentaux.

La premiére chose & constater est que le paramétre by obtenu dans la fibre a coeur liquide
(voir équation (3.4.1)) est plus de 1000 fois plus faible que celui que nous obtenons ici dans
la fibre & cceur de silice. Ceci est une signature trés claire du fait que le niveau de photons
Raman a été drastiquement réduit dans la fibre a coeur liquide, d’environ trois ordres
de grandeur. Ce résultat est extrémement satisfaisant, car il s’agit de la mise en évidence
expérimentale de I'intérét d’utiliser une fibre & coeur liquide plutot qu'une fibre & coeur de silice
dans les réseaux de télécommunications quantiques. La réduction du niveau de photons Raman
est intrinséquement due aux propriétés Raman spécifiques des liquides, en particulier au fait
que leur spectre Raman se présente sous la forme de raies trés fines, dont il est donc possible
de s’affranchir (soit en les rejetant en dehors de la bande de transmission de la fibre, soit en
choisissant une configuration adéquate permettant de générer les paires de photons corrélés en
dehors de ces raies Raman). Ce résultat, que nous avons établi sur ’exemple d’une fibre remplie
d’acétone deutérée, est donc une DEMONSTRATION EXPERIMENTALE TRES GENERALE DE L'INTERET DE
L’ ARCHITECTURE FIBREE A CCEUR LIQUIDE POUR LES RESEAUX DE TELECOMMUNICATIONS QUANTIQUES.

Intéressons-nous maintenant a la génération de paires de photons corrélés en tant que telle.
Nous constatons que le parameétre ¢; obtenu dans la fibre HC-1550-PM-01 remplie d’acétone
deutérée (voir équation (3.4.2)) a lui aussi subi une forte réduction par rapport a la valeur que
nous obtenons ici dans la fibre & coeur de silice, de plus d’un facteur 10 000. Une réduction était
effectivement a prévoir, puisque le coefficient non linéaire de notre fibre a coeur liquide est plus
faible (d'un facteur de l'ordre de 4) que celui de la fibre & coeur de silice (voir Annexe A), mais
I’ampleur de cette réduction parait plus forte qu’attendu. Pour aborder ce point de maniére un
peu plus quantitative, nous allons comparer les résultats expérimentaux aux prévisions fournies
par le modeéle analytique du Chapitre 2.
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3.4.2.3 Comparaison avec le modéle analytique
D’aprés I'équation (2.5.17) établie au Chapitre 2, nous pouvons écrire :

(wig;Aw;)

C§51mu) =T M Pidler

wio+%
=T / ~ DS Pphoton(w) dw (3.4.5)
WigT T3

Ainsi, nous sommes capables d’estimer le taux de comptage attendu sur la voie idler di aux
photons paramétriques générés par mélange & quatre ondes spontané dans la bande passante
de détection idler, et donc de donner une estimation cgsnnu) du paramétre quadratique de la
croissance du taux de comptage avec la puissance de pompe. Pour les simulations, nous avons
fixé :

— Ty = 0,8 ps;

= Pout = 1 mW;

- A)X; = 0,5 nm;

— m1 = 8% pour la fibre & cceur de silice, n; = 2% pour la fibre & cceur liquide 43 ;
I' = 80 MHz.

Dans le cas de la fibre a coeur de silice, nous avons de plus imposé \,, = 834,0 nm et
Aip = 854,6 nm, pour étre en conformité avec nos conditions expérimentales. Alors, nous obte-
nons :

S 10,108 s mW 2 (3.4.6)

1,silice

Ce résultat est assez satisfaisant, car il est en bon accord, en ordre de grandeur, avec la valeur
obtenue expérimentalement : ¢; = 483.103 s7.mW~2 (seul un facteur 2 sépare ces deux valeurs,
ce qui est trés correct dans le cadre d’un modéle analytique et compte tenu des incertitudes que
nous avons sur les valeurs de 7, et A); en particulier).

Dans le cas de la fibre a cceur liquide, nous avons imposé A, = 885,5 nm, et avons choisi
la valeur de A;, qui coincide avec le maximum du pic latéral idler calculé & I'aide du modele
analytique (861,3 nm). Rappelons qu’en pratique nous avons montré que la valeur optimale
était décalée de plusieurs nanométres par rapport a celle annoncée par la simulation (857,0 nm
au lieu de 861,3 nm). Nous obtenons alors :

o e = 3,9.10° 5~ LmW 2 (3.4.7)
Ainsi, cgs’ifgﬁi)de est environ 250 fois plus faible que cgséﬁlllél, alors qu’expérimentalement nous

obtenons un facteur de I'ordre de 10* entre les deux paramétres ¢;. La valeur expérimentale
de c; dans la fibre a cceur liquide est environ 100 fois plus faible que celle annoncée par la
simulation. Autrement dit, l’efficacité non linéaire est environ 100 fois plus faible que ce que
nous pouvions attendre d’aprés les simulations. L’origine de cet écart important reste pour
Iinstant indéterminée, bien que plusieurs “pistes” soient envisagées :

43. Je rappelle que les résultats présentés dans le cas de la fibre a coeur de silice ont été obtenus avec le jeu de
fibres de collection multimodes, tandis que pour la fibre & coeur liquide nous avons utilisé les fibres monomodes.
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— La premiére serait que, contrairement a ce que nous pensions, nous ne nous soyons pas
placés au maximum du pic latéral de densité de probabilité de génération paramétrique,
mais sur un maximum local secondaire (éventuellement un “rebond” di a I’évolution de la
densité spectrale de probabilité en sinus cardinal au carré). Ce probléme n’aurait pas été
rencontré dans la fibre & coeur de silice du fait que nous ayons travaillé dans le lobe central
plutot que sur les pics latéraux (voir figure (3.4.4)). Cette hypothése semble cependant
assez bien contredite par l'allure de la courbe de ¢; en fonction de \p, que nous avons
présentée en figure (3.4.2), qui suit bien un profil gaussien de largeur de 'ordre de 2 nm
(ce qui est cohérent avec les simulations) ;

— La seconde hypothése concerne les inhomogénéités de microstructuration de la fibre sur
toute sa longueur (qui est de l'ordre du meétre). Ces inhomogénéités, intrinséquement
liées aux techniques de tirage des fibres microstructurées, pourraient étre responsables
d’une forte réduction de la longueur effective d’interaction pour le mélange a quatre
ondes et/ou d'une allure plus complexe de la carte de densité spectrale de probabilité
de génération (avec une subdivision des pics d’accord de phase en pics secondaires de
plus faible intensité). Notre modéle analytique ne prend pas en compte ces éventuelles
inhomogénéités structurelles de la fibre. Notons que si 'impact de telles inhomogénéités
ne semble pas se faire sentir dans le cas de notre fibre a coeur de silice, cela peut étre
simplement d au fait que celle-ci est bien moins dispersive que la fibre & coeur liquide
(et qu’il faudrait donc des inhomogénéités bien plus fortes pour avoir un effet de la méme
ampleur que ce qui est observé dans la fibre a cceur liquide).

Plus généralement, si, quelle qu’en soit 'origine, la longueur effective d’interaction pour le
mélange a quatre ondes est réduite, nous devrions pouvoir le mettre en évidence en réitérant
les séries de mesure précédentes avec une fibre a cceur liquide plus courte. Puisque 'efficacité
non linéaire semble réduite d'un facteur ~ 100 par rapport aux simulations, cela correspond
a une longueur effective d’interaction environ 10 fois plus faible que la longueur physique de
la fibre actuelle (Lgpre = 1,05 m). Ainsi, en prenant une fibre de 10 cm de longueur, nous
devrions pouvoir obtenir la méme efficacité non linéaire qu’avec la fibre initiale de 1,05 m, tout
en réduisant le taux de diffusion Raman spontanée d’un facteur 10 environ.

Les investigations concernant I’écart entre ’expérience et les simulations en terme d’efficacité
de génération des paires sont actuellement en cours. Fort heureusement, cette réduction de
Iefficacité non linéaire n’est pas rédhibitoire pour l'observation du processus de mélange &
quatre ondes, ni (comme nous le verrons dans la sous-section 3.4.3) pour 'observation des
corrélations temporelles entre les voies d’analyse signal et idler. L’inconvénient principal est
avant tout que cette fibre HC-1550-PM-01 remplie d’acétone deutérée ne va finalement pas
nous permettre de mettre en évidence une réelle augmentation du ‘“rapport signal & bruit” de
notre source de paires de photons corrélés par rapport aux sources fibrées & coeur de silice.
Mais, puisque ce comportement est trés probablement lié & la fibre & coeur liquide étudiée en
elle-méme, et non pas & I'architecture “fibre & cceur liquide” dans sa généralité, un autre choix de
géométrie de microstructuration et/ou de liquide devrait pouvoir permettre de s’affranchir de
ce probléme (par exemple, en s’arrangeant pour avoir une fibre globalement moins dispersive,
ou en utilisant un liquide d’indice de réfraction non linéaire ny bien plus fort 44...).

44. Certains liquides ont des na extrémement élevés. Le CS2 (disulfure de carbone), par exemple, posséde un
no environ 200 fois plus fort que celui de la silice.
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3.4.2.4 Casdelavoie signal - Mise en évidence de la sensibilité du systéme a la température

Apreés avoir étudié I’évolution du taux de comptage sur la voie idler réglée a 857,00 nm
(pour une pompe a 885,50 nm), nous avons réglé la voie d’analyse signal a As, = 915,95 nm
(conformément & la condition de conservation de I’énergie) et effectué les mémes mesures que
sur la voie idler. Il est important de noter, cependant, que ces deux séries de mesures (voie
idler et voie signal) n’ont pas été acquises simultanément, mais a quelques jours d’intervalle.
La conséquence de cela est que les résultats obtenus sur la voie signal sont loin d’étre aussi
concluants que ceux obtenus sur la voie idler : le coefficient quadratique co est bien plus faible
que son équivalent sur la voie idler ¢; (de Pordre de 5 s~1.mW =2 seulement).

Ce résultat est trés certainement di & la grande sensibilité de la courbe d’accord de phase de
notre fibre & coeur liquide a la température : une variation de quelques °C de la température de la
salle peut induire un décalage de plusieurs nanomeétres de la courbe d’accord de phase, de sorte
que la configuration de longueurs d’onde {\,, = 885,50 nm ; Ay, = 915,95 nm; \;, = 857,00 nm}
(qui satisfait toujours la conservation de 1’énergie) ne respecte plus la condition d’accord de
phase.

Ceci a été confirmé par le fait que nous avons malgré tout réussi a trouver une longueur
d’onde de pompe (Ap, ~ 889 nm) permettant d’obtenir une valeur de cy proche de la valeur de
c1 démontrée précédemment (co ~ 37 s~1.mW~2). La courbe d’accord de phase semble donc
avoir subi un décalage de 4 & 5 nm en abscisses par rapport au jour ol ont été effectuées les
mesures sur la voie idler.

Ce résultat est doublement intéressant : d’une part, il nous met en garde sur 'importance
de travailler dans des conditions de température stables, avec des variations inférieures & 1°C
typiquement. D’autre part, il met en évidence la possibilité d’optimiser la détection des paires de
photons corrélés en jouant sur un parameétre unique et continument variable : si la configuration
de longueurs d’onde {\p,; Asy; Aip} choisie respecte la conservation de 'énergie et n’est pas
“trop éloignée” de la condition d’accord de phase, un simple ajustement de la température
du systéme doit pouvoir permettre de décaler la courbe d’accord de phase de sorte a la faire
coincider avec la configuration de longueurs d’onde choisie. Cette technique a été employée,
comme nous allons le voir dans la sous-section suivante 3.4.3, pour optimiser la détection des
coincidences temporelles (c’est-a-dire la détection des paires de photons corrélés) entre les deux
voies d’analyse.

3.4.3 Mise en évidence de la génération de paires de photons par la mesure
des corrélations temporelles

Nous avons démontré (partie 3.4.2.2) que le processus de mélange & quatre ondes spontané
avait bien lieu dans notre fibre a coeur liquide, en détectant les photons paramétriques générés
avec une efficacité croissant quadratiquement avec la puissance de pompe. Cependant, nous
n’avons pas, jusqu’a présent, étudié simultanément les deux voies d’analyse, et en particulier
nous n’avons donc pas démontré la propriété de corrélation temporelle qui existe entre les
deux photons d’une méme paire (c’est-a-dire leur simultanéité d’émission lors du processus de
meélange & quatre ondes), qui fait pourtant tout I'intérét de ce type d’objet en vue d’applications
dans le domaine des télécommunications quantiques. C’est la démonstration expérimentale a
laquelle je m’attache dans cette derniére sous-section.

Comme expliqué dans la sous-section 3.3.2 du présent chapitre, I'association des deux dé-
tecteurs de photons uniques au dispositif électronique Time-to-Digital Converter nous permet
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de mesurer les corrélations temporelles de détection entre les deux voies d’analyse, et donc de
mettre en évidence, le cas échéant, la présence de paires de photons temporellement corrélés
dans ces deux voies. Cette présence se traduira par une plus forte probabilité de détections
simultanées (ou en coincidence) sur les deux voies, et donc par la prédominance, dans I’his-
togramme des corrélations temporelles, d’'un pic situé autour de 1’écart temporel nul (appelé
pic de coincidences). Pour plus de précisions, je renvoie le lecteur a la partie 3.3.2.3, ou la
construction et les caractéristiques des histogrammes de corrélations temporelles sont décrites
en détails.

L’histogramme que je présente en figure (3.4.6) a été obtenu dans les conditions expérimen-
tales suivantes :

— Configuration de longueurs d’onde : {\,, = 885,50 nm ; A\;; = 915,95 nm; A\;, = 857,00 nm};

— Puissance de pompe moyenne injectée dans la fibre a cceur liquide : Py = 2,8 mW ;

— Durée des impulsions de pompe : Ty ~ 1 ps;

— Température de la salle : T° = 21,6°C;

— Fibres de collection : Monomodes (diameétre de cceur égal 4 9 um) ;

— Durée d’acquisition : AT}cq ~ 300 s.
Je rappelle par ailleurs que le faisceau de pompe délivré par le laser Ti:Saphir est linéairement
polarisé, et que nous orientons cette direction de polarisation parallelement a I'un des deux axes
neutres moyens de la fibre a coeur liquide. La température a été ajustée finement de sorte a
maximiser la prédominance du pic de coincidences par rapport aux pics secondaires.
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FiG. 3.4.6 — Histogramme des corrélations temporelles obtenu avec notre fibre a coeur liquide dans la confi-
guration de longueurs d’onde {\p, = 885,50 nm; \s, = 915,95 nm; \;, = 857,00 nm}, aprés optimisation (en
particulier) de la température. La largeur des barres de I’histogramme est prise égale a 0,05 ns, ce qui est trés
inférieur tant a la gigue temporelle des détecteurs (~ 2,5 ns) qu’a la période de répétition du laser Ti:Saphir
(12,5 ns).

Dans cet histogramme, nous dénombrons :

— Nror = 2031 occurrences au total, ce qui est cohérent avec la relation (3.3.8) puisque
durant I'acquisition de I’histogramme les taux de comptage valaient C; = (21004100) s~*
et Co = (5850 + 150) s~ 14

— dont Npic coine. = 1068 occurrences dans le pic de coincidences ;

— et Npic second. = 17 occurrences par pic secondaire en moyenne.

45. Ces valeurs conduisent en effet & Nror = (2145 4 244) s~ !, en notant que la durée d’acquisition n’est
malheureusement connue qu’a 10% prés pour cette mesure, et constitue donc la principale source d’incertitude.
Rappelons que fecrx = 2,5 MHz, ATrpc,min = 6 ns et ATrpc,maz = 500 ns.
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La prédominance du pic de coincidences devant les pics secondaires est trés nette : dans
Iensemble de I’histogramme (qui s’étend sur une plage de 600 ns de large environ), plus de la
moitié des occurrences sont venues s’accumuler dans le pic de coincidences (de largeur de I'ordre
de 2,5 ns a cause de la gigue temporelle des détecteurs). Nous pouvons également remarquer
(en particulier sur le zoom présenté sur la partie de droite de la figure (3.4.6)) que le nombre
d’occurrences entre les pics est extrémement faible, signifiant la bonne efficacité de notre mon-
tage en ce qui concerne la suppression des photons de bruit non synchrones avec les impulsions
de pompe.

Comme je I'expliquais dans la conclusion de la section 3.3, le rapport entre le nombre d’oc-
currences dans le pic de coincidences et le nombre moyen d’occurrences dans un pic secondaire
nous renseigne sur la qualité quantique de la source (autrement dit sur la pureté de génération
des paires de photons corrélés), puisque la présence de photons Raman aura tendance a faire
augmenter Npic second. €6 NVpic coine. de la méme quantité absolue, et donc a réduire le rapport
Npic coinc. /Npic second.- Dans la littérature, ce rapport est usuellement dénommé Coincident-to-
Accidental Ratio (CAR), car il représente le rapport entre le nombre total de coincidences et
le nombre de “fausses” coincidences, ou coincidences “accidentelles”’, dues & deux détections si-
multanées ne provenant pas des deux photons d’une méme paire 6. En effet, statistiquement,
parmi la totalité des coincidences mesurées (c’est-a-dire parmi les occurrences contenues dans le
pic de coincidences), il y aura autant de coincidences accidentelles que le nombre d’occurrences
contenues dans un pic secondaires. Les autres coincidences sont les “vraies” coincidences, celles
qui sont dues & deux photons paramétriques issus d’'une méme paire.

Dans le cas de I'histogramme présenté en figure (3.4.6), nous obtenons :

N, ic coinc.
CAR = 222 =63 (3.4.8)
Npic second.

Du point de vue de 'expérimentateur qui admet que les deux photons d’une méme paire
générée par mélange a quatre ondes sont émis simultanément (puisqu’il I'a appris ainsi), ce CAR
nettement supérieur & 1 montre que les deux voies d’analyse sont bien réglées pour respecter
la condition d’accord de phase & la longueur d’onde de pompe utilisée (au moins en premiére
approximation).

Du point de vue du théoricien qui admet que les voies d’analyse étaient réglées a 'accord
de phase (puisqu’on le wvoulait ainsi), ce CAR supérieur a 1 est une preuve de la propriété
de corrélation temporelle portée par les deux photons générés lors du processus de mélange a
quatre ondes.

Plus généralement (et plus sérieusement), ce résultat met en évidence que nous avons réussi a
concevoir un systéme permettant de générer et de détecter des paires de photons temporellement
corrélés. Les performances de ce systéme global (c’est-a-dire de ’ensemble {source fibrée & coeur
liquide + montage de détection}) peuvent étre quantifiées par la valeur du CAR. La valeur
obtenue ici montre que 98,4% des coincidences sont des wvraies coincidences. Cette valeur est
globalement satisfaisante, car elle est au minimum du méme ordre de grandeur que celles que
nous pouvons trouver dans la littérature pour des sources de paires de photons corrélés fibrées a
ceeur de silice (microstructurées ou non), du moins tant que le systéme est étudié a température
ambiante [76-79].

46. Une coincidence accidentelle peut étre obtenue, par exemple, si deux photons de bruit sont détectés, par
hasard, au méme instant sur les deux détecteurs. Ou encore un photon de bruit et un dark count, un photon
paramétrique et un photon de bruit, etc.
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Notons cependant que nous espérions obtenir un CAR beaucoup plus élevé, grace a la
suppression (ou du moins la trés forte réduction) des photons Raman dans notre fibre a coeur
liquide. Si nous n’obtenons pas mieux, cela est simplement di au fait que I'efficacité non linéaire
a, elle aussi, été réduite (et d’un facteur bien plus important que ce que laissaient espérer
nos simulations), comme je 1’ai mentionné dans la partie 3.4.2.3 ci-avant. J’en profite pour
rappeler que l'origine de cette réduction de l'efficacité non linéaire est actuellement en cours
d’investigation, et que, par ailleurs, ce probléme est trés probablement intrinséquement lié¢ a
l’association {géométrie de microstructuration + liquide} que nous avons choisie : 'utilisation
d’une autre fibre microstructurée a cceur creux et/ou d’un autre liquide de remplissage, qui
conduirait par exemple a une fibre a coeur liquide moins dispersive et/ou plus non linéaire
(c’est-a-~dire avec un coefficient non linéaire v plus élevé), pourrait permettre de s’affranchir de
ce probléme, et conduire ainsi & des CAR bien plus forts.

3.4.4 Conclusion

Pour conclure ce dernier chapitre, et avant de tirer un bilan plus complet du travail réalisé
et des perspectives qui sont aujourd’hui ouvertes, j'aimerais préciser que I’histogramme que je
viens de présenter est le résultats d’optimisations qui ont sans doute poussé notre montage
actuel jusqu’a ses limites de performances (en termes d’efficacité de génération et de détection
des paires, d’efficacité de filtrage du bruit, de stabilité mécanique du montage, de stabilité du
laser de pompe Ti:Saphir, etc.). De nombreuses voies d’amélioration sont envisageables (que
j’évoquerai dans la partie “Bilan & Perspectives”). Mais quoi qu’il en soit, le montage actuel
nous a permis :

e de faire la premiére démonstration expérimentale de génération de paires de photons
corrélés par mélange a quatre ondes spontané dans une fibre microstructurée a cceur
liquide ;

e de mettre en évidence expérimentalement la possibilité offerte par cette architecture hy-
bride de s’affranchir du processus de diffusion Raman spontanée, qui est la limitation
principale des sources de paires de photons corrélés fibrées a coeur de silice.

Ces démonstrations expérimentales constituent des preuves de principe, qui ouvrent main-

tenant la voie au développement de sources de paires de photons corrélés fibrées compactes et
de haute qualité quantique.
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BILAN & PERSPECTIVES

Vers une source de paires de photons corrélés compacte et de
trés haute qualité quantique

Le travail de recherche présenté dans ce manuscrit s’inscrit dans le cadre de 'amélioration de
la qualité quantique des sources de paires de photons corrélés fibrées pour les télécommunications
quantiques. La principale limitation des sources fibrées & coeur de silice est due au processus de
diffusion Raman spontanée, qui est & l'origine de la génération de photons de bruit non corrélés.
Le spectre de gain Raman de la silice étant trés large, une partie de ces photons Raman est
nécessairement générée aux mémes longueurs d’onde que les paires de photons corrélés utiles,
et ne peut donc pas étre filtrée en sortie de la source.

L’idée que nous avons proposée pour nous affranchir de ces photons de bruit tout en gardant
un dispositif fibré, compact et simple de mise en ceuvre consiste & remplacer le cceur de silice par
un ceeur liquide, et de tirer profit des propriétés Raman particuliéres des liquides. Contrairement
a la silice (dont le spectre Raman est trés large), les liquides présentent en général un spectre de
gain Raman constitué de raies trés fines, et avec un décalage Raman relativement important.
Ainsi, si 'on part d’une fibre microstructurée a cceur creux et qu’on la remplit d’un liquide non
linéaire, en choisissant de maniére adéquate la géométrie de la microstructuration et I'indice de
réfraction linéaire du liquide, il est possible d’une part de rejeter les raies Raman principales
du liquide en dehors de la bande de transmission de la fibre (donc de s’affranchir de la majeure
partie des photons Raman potentiels), et d’autre part de générer les paires de photons corrélés
en dehors des raies Raman secondaires qui restent incluses dans la bande de transmission (les
photons Raman dus a ces raies secondaires sont générés a des longueurs d’onde bien différentes
de celles des paires de photons corrélés, et peuvent donc étre filtrés en sortie de la source).
Cette technique devait donc nous permettre de réduire drastiquement le niveau de bruit de la
source de paires de photons. Nous en avons fait la démonstration expérimentale & ’aide d’une
fibre microstructurée a cceur creux HC-1550-PM-01 de chez NKT Photonics (de 1 m de long)
remplie d’acétone deutérée.

Cette démonstration expérimentale a été réalisée en mesurant 1’évolution du taux de gé-
nération des paires de photons corrélés en fonction de la puissance de pompe injectée dans la
fibre a cceur liquide, et en comparant cette évolution & celle obtenue (avec le méme montage de
détection) dans le cas d’une fibre microstructurée a cceur de silice. Nous avons montré qu'il était
effectivement possible de générer les paires en dehors des raies Raman de 'acétone deutérée, et
que la contribution des photons Raman était alors réduite d’environ trois ordres de grandeur
par rapport au cas de la fibre & cceur de silice.

Par ailleurs, la mesure des corrélations temporelles entre les voies d’analyse signal et idler
de notre montage de détection conduit & un CAR (Coincident-to-Accidental Ratio) de plus
de 60. Ce rapport, qui permet de quantifier & la fois la qualité quantique de la source et les
performances du systéme de détection, est au moins du méme ordre de grandeur que ce que nous
pouvons trouver dans la littérature dans le cas de sources fibrées & cceur de silice. Ce résultat,
bien qu’encourageant, est moins bon que ce que nous attendions : en réduisant le niveau de
photons Raman d’environ un facteur 1000 et en gardant une efficacité de génération des paires
du méme ordre de grandeur que dans une fibre & cceur de silice, nous espérions augmenter le
CAR de plusieurs ordres de grandeur.

En comparant nos résultats expérimentaux avec les simulations réalisées a partir du modéle
analytique présenté au Chapitre 2 de ce manuscrit, nous avons constaté que l'efficacité de
génération des paires était en pratique réduite d’environ deux ordres de grandeur par rapport
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a ce qu’annoncaient les simulations. L’origine de cette réduction “inattendue” de l'efficacité
non linéaire est actuellement en cours d’investigation (j’en reparlerai un peu plus loin, lorsque
j’aborderai les études expérimentales actuelles ou programmeées a court terme). Il est a noter
cependant que ce probléme n’est sans doute pas intrinséquement d & l’architecture hybride
(fibre microstructurée a cceur liquide) en tant que telle, mais bien aux caractéristiques propres
de la fibre que nous avons utilisée, et que I'utilisation d’une autre fibre a cceur creux et/ou d’un
autre liquide doit pouvoir permettre de s’en affranchir.

Le modéle analytique que je viens d’évoquer a été développé dans le but de prédire de
maniére quantitative les performances de notre source en termes de taux de génération des paires
et de propriétés spectrales des paires émises. Ce modéle est basé sur la description quantique
du processus de mélange & quatre ondes spontané en régime de pompe impulsionnelle et de
trés faible gain non linéaire, et a été validé avec les résultats expérimentaux obtenus dans la
fibre & coeur de silice RTI-1605-UV. Au-dela de nous permettre d’identifier le probléme de la
réduction de I'efficacité non linéaire dans notre fibre & cceur liquide, ce modéle nous a été d’'une
aide précieuse pour la conception et le réglage du montage de détection des paires en sortie de
la fibre a coeur liquide.

L’ensemble des résultats obtenus au cours de ce travail de thése constitue la premiére dé-
monstration expérimentale de génération de paires de photons corrélés dans une fibre a cceur
liquide, et nous a conduits a mettre en évidence la possibilité de s’affranchir du processus de
diffusion Raman spontanée, a 'origine de la majeure partie du bruit dans les sources de paires
de photons corrélés fibrées & coeur de silice. Ces premiers résultats ouvrent donc la voie a la
réalisation de sources de paires de photons corrélés compactes et de haute qualité quantique qui
pourront étre mises & profit en particulier dans le domaine des télécommunications quantiques.

Voies d’améliorations du dispositif & Etudes en cours

Le perfectionnement du dispositif peut étre mené selon plusieurs axes. A court terme, une
amélioration des performances du montage de détection peut étre obtenue en optimisant le
choix des composants optiques utilisés : il s’agit de maximiser la réflectivité ou la transmission
de ces composants (réseaux de diffraction, miroirs, lentille d’imagerie, objectif de microscope),
en particulier par des traitements de surface optimisés pour nos longueurs d’onde de travail.
L’utilisation de supports d’injection dans les fibres de collection plus sophistiqués, permettant
en particulier un réglage fin en inclinaison (0 et ¢), en translation (z et y) et en focalisation
(z), conduirait & une minimisation accrue des pertes de couplage dans ces fibres de collection.

En ce qui concerne la fibre a cceur liquide en tant que telle, un nouveau systéme de micro-
cuves, développé récemment au sein du groupe MANOLIA, pourrait remplacer les deux cuves de
remplissage utilisées actuellement, et accroitre significativement la compacité et la stabilité de
I’ensemble du dispositif.

Enfin, la question qui est actuellement & I’étude concerne l'origine de la réduction inatten-
due de lefficacité de génération des paires de photons corrélés dans notre fibre HC-1550-PM-01
de 1 m de long remplie d’acétone deutérée. Au-deld méme de simplement identifier ’origine
de ce probléme, il s’agit de répondre a la question trés générale : “Quelle fibre (type de micro-
structuration, aire effective, longueur, dispersion) et quel liquide doit-on choisir pour maximiser
les performances de la source ?” Le choix du liquide nécessite de prendre en compte a la fois
ses propriétés optiques (indices de réfraction linéaire et non linéaire) et ses propriétés physico-
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chimiques (viscosité, volatilité, toxicité...), de sorte a ce que le dispositif soit optimisé tant en
terme de génération des paires que de simplicité et sécurité de mise en ceuvre.

Comme je I'ai précisé au Chapitre 3, les inhomogénéités de la microstructuration sur toute
la longueur de la fibre sont une cause potentielle de réduction de Vefficacité de génération
des paires. Ces inhomogénéités, inhérentes aux techniques de tirage des fibres microstructurées,
peuvent étre responsables d une forte réduction de la longueur effective d’interaction non linéaire
pour le mélange a quatre ondes, en particulier dans une fibre assez fortement dispersive (comme
c’est le cas de notre fibre HC-1550-PM-01 remplie d’acétone deutérée). La comparaison de nos
résultats expérimentaux avec les simulations réalisées a partir de notre modéle analytique (qui
ne prend pas en compte une éventuelle réduction de la longueur d’interaction pour le mélange a
quatre ondes par rapport a la longueur physique de la fibre) suggére que la longueur d’interaction
est environ 10 fois plus faible que la longueur de la fibre. Ce point pourrait étre facilement vérifié
en réitérant nos expériences de génération de paires a partir d’une fibre HC-1550-PM-01 remplie
d’acétone deutérée dont la longueur serait de I'ordre de 10 cm seulement. Cette vérification est
programmeée a court terme.

Auparavant cependant, des séries de mesures systématiques sont en cours de réalisation, qui
doivent nous permettre d’estimer la robustesse de notre dispositif (c’est-a-dire la stabilité de
ses performances lorsqu’on fait varier différents paramétres, comme la température, la durée
et I’énergie des impulsions de pompe, la longueur d’onde de pompe, etc.) et de déterminer son
point de fonctionnement optimal. Par exemple, la mesure du CAR en fonction de la puissance
de pompe injectée dans la fibre a déja permis de montrer qu’il existe une valeur optimale de la
puissance de pompe permettant de maximiser ce rapport (voir figure (BP.1)) :

— Pour des puissances plus faibles, le CAR diminue car les performances de détection sont
intrinséquement limitées par le niveau de dark counts des détecteurs, qui devient de moins
en moins négligeable & mesure que nous faisons diminuer la puissance de pompe (et donc
le taux de génération des paires). Il s’agit donc 1a d’une limitation exclusivement due au
montage de détection, et non pas a la source en elle-méme;

— Pour des puissances plus élevées, le CAR subit une décroissance dont l'origine est sans
doute attribuable & la fois aux performances du montage de détection (en particulier au
niveau de pertes dans les deux bras du spectrométre) et a la qualité de la source (la
génération de paires multiples, qui est susceptible de survenir si 'on augmente trop la
puissance de pompe, induira nécessairement une diminution du CAR).
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Fic. BP.1 — Premiére mesure de I’évolution du CAR en fonction de Poy:, réalisée dans la configuration de
longueurs d’onde {\p,, = 885,5 nm; \s, = 915,4 nm; X\;;, = 857,5 nm}, des durées d’impulsions de 'ordre de
0,8 ps, et une température de (21,5 + 0,2)°C.
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L’influence de I’état de polarisation du faisceau pompe, ainsi que la possibilité de mettre a
profit des configurations d’accord de phase en polarisations croisées (c’est-a-dire de générer les
paires de photons corrélés sur un état de polarisation orthogonal & celui du faisceau de pompe),
sont également en cours d’étude. Des mesures préliminaires ont déja montré que, dans le cas
de notre fibre HC-1550-PM-01 remplie d’acétone deutérée, 'efficacité du processus non linéaire
en polarisations croisées n’était pas complétement négligeable (bien que beaucoup plus faible
qu’en polarisations paralléles). Suivant 'application visée !, il pourra étre souhaitable d’exalter,
ou au contraire d’inhiber, ’efficacité non linéaire en polarisations croisées, ce qui influencera le
choix de la géométrie de microstructuration et du liquide non linéaire.

Vers l'intrication des paires

Le développement d’une source de paires de photons corrélés n’est en général que la premiere
étape vers la réalisation d’une source de paires de photons intrigués : ce sont en effet ces
objets particuliers, dont les propriétés semblent défier I'intuition, qui sont exploités tant dans
le cadre de tests fondamentaux de la mécanique quantique (violation des inégalités de Bell
pour démontrer la complétude du formalisme de la mécanique quantique) que dans celui du
traitement et de la communication de I'information quantique (cryptographie quantique, calcul
quantique, téléportation quantique, etc.).

L’intrication quantique se référe a I’état d’un systéme constitué de deux sous-systémes (ou
plus) qui ne peuvent étre décrits que dans leur ensemble, et non pas de maniére individuelle :
la description du systéme ne peut s’exprimer comme l'ensemble des descriptions individuelles
des sous-systémes qui le constituent. Mathématiquement, cela signifie que 'état |¢) du systéme
global ne peut étre décrit comme le produit tensoriel de deux états |¢1) et |¢p2) décrivant respec-
tivement le premier et le second sous-systémes 2. Pour le lecteur qui, comme moi, serait “non-
quanticien”, les concepts de base (mathématiques et historiques) permettant de comprendre
plus précisément ce qu’est un état intriqué sont présentés en Annexe D.

Nous disposons actuellement d’un montage permettant de générer des paires de photons
corrélés non intriqués. En effet, I'état quantique [¢paire) de la paire générée est parfaitement
déterminé (fixé par les conditions expérimentales) et non pas en superposition de deux états
quantiques distincts. Pour que les photons de la paire générée soient intriqués, il faut produire
cette paire dans une superposition d’états quantiques :

\INTRICATION — CORRELATION ® SUPERPOSITION

Conceptuellement, le principe est assez simple : il suffit que la paire de photons de pompe
qui s’annihilent pour créer la paire de photons signal et idler par mélange & quatre ondes soit
elle-méme dans une superposition d’états quantiques. Comment réaliser cela ?

En pratique, la paire de photons de pompe est issue d’une impulsion de pompe qui posséde
certaines propriétés bien déterminées, comme par exemple son état de polarisation ou son
instant d’entrée dans le milieu non linéaire. Si I'on est capable de séparer cette impulsion

1. Comme nous allons le voir dans la section suivante, notre source de paires de photons corrélés peut étre
mise a profit pour générer des paires de photons intriqués. Suivant le schéma d’intrication choisi, le fait d’avoir
une efficacité non linéaire non nulle en polarisations croisées peut étre un avantage ou un inconvénient (ou méme
navoir aucune influence).

2. Rappelons (voir Annexe B.1) qu’en mécanique quantique tout systéme physique peut étre décrit par un
vecteur d’état contenant toute I’information sur le systéme.
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de pompe en deux impulsions filles (disons pour simplifier d’intensité identique, c¢’est-a-dire
contenant chacune le méme nombre de photons de pompe) possédant, par exemple, deux états
de polarisation orthogonaux (disons |H) et |V)) ou deux instants d’entrée dans le milieu non
linéaire différents (disons |tg) et |t1) = |tg + AT)), alors, si une paire est effectivement générée,
il y aura 50% de chances que la paire de photons de pompe annihilés soit issue de I'impulsion
fille 1, et 50% de chances qu’elle soit issue de I'impulsion fille 2. Son état quantique est donc de
la forme :

1
2

[¥pompe) = 7 (Ito) [to) + [t1) [t1)) (BP.2)

En préparant la paire de photons de pompe dans 1’état donné par I’équation (BP.1), nous
générerons une paire de photons signal et idler intriqués en polarisation (voir figure (BP.2));
dans le cas de I’équation (BP.2) il s’agira d’une intrication temporelle (figure (BP.3)).

ty A/‘?“
/\ CSP

[Ypompe) = —= ([H) [H) + V) [V)) (BP.1)

-5

° o
& Wuine) = 75 () [H) + V) V)

Milieu NL

Fic. BP.2 — Préparation d’une paire de photons intriqués en polarisation. CSP = Cube Séparateur de Pola-
risation. Le milieu non linéaire (NL) sera notre fibre a cceur liquide.

AT Milieu NL
Ao (@D

@)

50/50

1
wpairo =—(t to) + |T1) |1
A =050 | ) ﬁ“ o) [to) + [t1) [t1))

Fic. BP.3 — Préparation d’une paire de photons intriqués temporellement. 50/50 = Coupleur fibré symétrique.
Le milieu non linéaire (NL) sera notre fibre a cceur liquide.
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Parmi les deux procédures d’intrication que je viens d’évoquer 3, I'intrication en polarisation
met en jeu des contraintes expérimentales particuliéres. Les deux impulsions de pompe filles ont
des états de polarisation orthogonaux, et pour un fonctionnement correct de la source, toutes
deux doivent étre injectées sur un axe neutre de la fibre non linéaire. Pour cela, deux possibilités

sont envisageables :

1. L’impulsion fille 1 est injectée sur I'un des deux axes neutres, tandis que 'impulsion fille 2
est injectée sur l'autre axe neutre. Pour obtenir un état maximalement intriqué (c’est-
a-dire |Ypaire) = ([H) |H) +|V) |V)) /V/2), il faut alors que lefficacité non linéaire soit
identique sur les deux axes neutres. Des mesures préliminaires réalisées sur notre dispositif
ont montré que, pour une configuration de longueurs d’onde {Ap; Asy; Aig} donnée, la
génération des paires de photons corrélés avait effectivement lieu sur les deux axes neutres
de notre fibre & coeur liquide, mais avec des efficacités légérement différentes (le taux de
génération des paires et le CAR étaient différents d'un axe neutre a lautre). Cela est
simplement di au fait que les courbes de dispersion de notre fibre, bien que trés proches,
sont légérement différentes sur les deux axes neutres, et que la courbe d’accord de phase
pour le mélange & quatre ondes varie donc elle aussi légérement d’un axe neutre & ’autre.

2. La seconde possibilité consiste & injecter les deux impulsions filles sur le méme axe neutre.
L’égalité des efficacités non linéaires vues par les deux impulsions filles serait ainsi automa-
tiquement assurée. Dans la configuration contra-propagative présentée sur la figure (BP.2),
cela suppose d’appliquer une torsion de 90° entre les deux extrémités de la fibre, de sorte
a ce que les deux états de polarisation orthogonaux des impulsions filles soient alignés sur
le méme axe neutre.

Dans un schéma de montage tout fibré, la procédure d’intrication temporelle décrite sur la
figure (BP.3) est sans doute plus simple & mettre en ceuvre, puisqu’elle ne met en jeu que deux
coupleurs fibrés 50/50 dans une configuration d’interférométre de Mach-Zehnder dissymétrique
(ou déséquilibré, c’est-a~-dire dont 1'un des bras est plus long que 'autre). Notons par ailleurs
que, dans cette approche, la qualité de I'intrication n’est pas dégradée par les fluctuations de
polarisation éventuelles. La stabilisation de la longueur des deux bras de 'interférométre peut
cependant devenir un point critique, en particulier lorsque 1’on cherche a produire des photons
intriqués de grande finesse spectrale.

Le travail de recherche présenté dans ce manuscrit constitue la premiére étape d’un projet
mené en collaboration étroite entre le groupe MANOLIA du Laboratoire Charles Fabry et le
groupe Sécurité et Réseaux (en la personne d’Isabelle Zaquine) du Laboratoire Traitement et
Communication de I'Information (LTCI). A terme, les sources de paires de photons corrélés
fibrées a cceur liquide étudiées et caractérisées au sein du groupe MANOLIA pourront étre
mises a profit par le LTCI pour des expériences de génération de paires de photons intriqués
(temporellement et/ou en polarisation), dans 'objectif de développer des sources de trés haute
qualité pour les télécommunications quantiques.

3. Notons que d’autres types d’intrication existent, qui mettent & profit d’autres degrés de liberté de la
lumiére (comme la fréquence, le moment orbital angulaire, ou encore le mode spatial de propagation).
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A.1 Fibre microstructurée a coeur de silice RTI-1605-UV

f——51.86 pm|

|—491.56 pm

193 ym

AccV SpotMagn Det WD ———— 5um
26.0kv 3.0 8000x BSE 12.3

Fig. A.1 — Coupe transverse de la fibre microstructurée a cceur de silice RTI-1605-UV de chez Xlim.

TABLE 1

Longueur de la fibre Lgpre = 0,97 m

Aire effective du mode

Agrr ~4 2
fondamental s pm

Indice de réfraction linéaire
de la silice (~ indice effectif du Nsilice ~ 1,45
mode fondamental)

Bande de transmission ~ [740 ; 920] nm

3
B2 (w) = Z K,w™
m=0

Dispersion de la vitesse

— -24 2 1
de groupe Ko = —1,8110500896234425 . 10 s“.m

K = 2,1530389065354214 . 10739 (s2.m~1). (rad/s) "
Ky = —8,706787346496976 . 10~5° (s2.m~1). (rad /s)
K3 = 1,2061182225010229 . 10~ (s2.m~1). (rad/s)

Longueur d’onde

de dispersion nulle Azpw = (834 £ 1) nm

Indice de réfraction non linéaire

silice —20 2 —1
de la silice ) 2,7.107" m*.'W

Coefficient non linéaire

-~ -1 -1
3 Agpw v~ 0,00 m™". W
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A. Caractéristiques des trois fibres utilisées dans nos expériences

A.2 Fibre microstructurée HC-1550-PM-01 remplie d’acétone deutérée

Fic. A.2 — Coupe transverse de la fibre microstructurée a coeur creux HC-1550-PM-01 de chez NKT Photonics.

TABLE 2

Longueur de la fibre

Lpre = 1,05 m

(1,28 m lors de la phase de caractérisations prélimiaires)

Aire effective du mode
fondamental

Aeff ~ 30 ,LLHl2

Indice de réfraction linéaire
de lacétone deutérée (~ indice
effectif du mode fondamental)

NAde = 1,355

Bande de transmission

~ [820 ; 925] nm

Dispersion de la vitesse
de groupe

8
62 (w) _ Z mem
m=0

Ko = —6,7188826896154 . 10717 s2.m ™"

Ky = 1,7227759696642 . 103! (s2.m~1). (rad/s) "
Ky = —1,6292821912020 . 10746 (s2.m~1). (rad/s) >
K3 = 5,0231053368008 . 102 (s2.m~1). (rad/s)~°
Ky = 2,5279237557688 . 1077 (s2.m~1). (rad/s) "
K5 = —2,8109811175602 . 10792 (s2.m~!). (rad/s) ~°
K = 1,0539690566502 . 107197 (s2.m~1). (rad/s)°
K7 = —1,8886822369153 . 10123 (s2.m~1). (rad /s) "
Kg = 1,3576311149817 . 107139 (s2.m~1). (rad/s) ®

Longueur d’onde
de dispersion nulle

Azpw = (896 &+ 1) nm

Indice de réfraction non linéaire
de 'acétone deutérée

ny = (5,2 + 0,8).1072° m? W1

Coefficient non linéaire
a Azpw

v = (0,012 + 0,002) m~L.W~1
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A.3 Fibre microstructurée a coeur creux HC-800-01

Fig. A.3 — Coupe transverse de la fibre microstructurée a coeur creux HC-800-01 de chez NKT Photonics.

TABLE 3

Longueur de la fibre Lgpre ~ 1 m

Aire effective du mode

Agpp ~ 2
fondamental rf~ 30 pm

Indice de réfraction linéaire
du ceeur creux (~ indice effectif Nair ~ 1
du mode fondamental)

Bande de transmission ~ [780 ; 880] nm

Coefficient non linéaire Négligeable
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ANNEXES

B.1 Représentations de Schrédinger, de Heisenberg et d’Interaction

B.1.1 Quelques rappels de base

En mécanique quantique, un systéme physique peut étre décrit par un vecteur d’état (ou
une fonction d’onde!) qui contient toute I'information sur le systéme [80]. Par ailleurs, toute
grandeur physique que nous sommes susceptibles de mesurer sur le systéme correspond & un
opérateur hermitique qui agit sur le vecteur d’état. Lorsque la grandeur physique associée &
'opérateur O est mesurée sur un systéme physique décrit par la fonction d’onde [¢), nous
savons que :

1. les seules valeurs possibles pour le résultat de mesure sont les valeurs propres z; de

lopérateur O;

2. la probabilité p(x) de trouver le résultat particulier zj est donnée par :

plaw) = [exly)l (B.1)

ol |xg) est le vecteur propre de I'opérateur O associé a la valeur propre x.

Supposons maintenant que nous disposons d’un ensemble de systémes préparés dans le méme
état 1), et que nous effectuons sur tous ces systémes la mesure de la grandeur physique associée
a lopérateur O. Nous obtenons alors des valeurs différentes pour chaque mesure (comme quand
on lance un dé), mais il est alors possible d’en déduire une valeur moyenne, qui est usuellement
notée (O), et dont on peut montrer qu’elle est égale a :

(0) =" ap plax) = ¥|O) (B.2)
k

Or cette valeur moyenne est elle-méme susceptible d’évoluer au cours du temps, et comme
nous le voyons sur I’équation (B.2) ci-dessus, cette évolution temporelle peut, mathématique-
ment, étre imputée a une évolution temporelle de la fonction d’onde et/ou a une évolution tem-
porelle de 'opérateur. Le choix de la modélisation mathématique de cette évolution temporelle
correspond exactement au choix de la représentation : Schrédinger, Heisenberg, ou Interaction.

B.1.2 Les trois représentations de la mécanique quantique

Représentation de Schrédinger

La représentation “usuellement” utilisée en mécanique quantique est la représentation de
Schrédinger, dans laquelle ’évolution temporelle de la valeur moyenne d’un résultat de mesure
est exclusivement imputée & une évolution temporelle de la fonction d’onde, tandis que les
opérateurs sont indépendants du temps.

e Fonction d’onde : |¥g (2))
e Opérateurs : Og

e Evolution temporelle de la fonction d’onde :

Equation de Schrodinger :
d|Ts (1))
dt

1. Par abus de langage, nous assimilerons vecteur d’état et fonction d’onde, car les deux jouent le méme roéle
dans la théorie et représentent conceptuellement la méme chose : I’état du systéme.

= WS (1) (B.3)
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avec H : hamiltonien du systéme o
H = Hy + Hiy, indépendant du temps, d’oi |Wg (1)) = e~ H s (0))

(Hint = 0 dans le cas d’un systéme fermé)

Représentation de Heisenberg

La représentation “symétrique”, dans laquelle I’évolution temporelle de la valeur moyenne
d’un résultat de mesure est exclusivement imputée & une évolution temporelle de 'opérateur,
tandis que la fonction d’onde est indépendante du temps, est la représentation de Heisenberg.

e Fonction d’onde : (V) = [¥g (0))
e Opérateurs? : Oy (t) = e Og e n
e Evolution temporelle des opérateurs :

Equation de Heisenberg? :

dOp (t) 1

dt th

|
@
=
IBI
Il
SIS
VS
(@)
T
=
>
|
>
(@)
T
N

(B.4)

Représentation d’Interaction

Enfin, une troisiéme représentation peut étre utilisée, la représentation d’Interaction. Il s’agit
en fait d’une combinaison des représentations de Schrédinger et de Heisenberg : les opérateurs
dépendent du temps comme ils en dépendraient dans la représentation de Heisenberg si le sys-
téme était fermé (c’est-a-dire qu'ils portent la dépendance temporelle due & ﬁo) ; et la fonction
d’onde dépend du temps sous effet des interactions avec l'extérieur (autrement dit, elle porte
la dépendance temporelle due a lEIint).

e Fonction d'onde : [¥; (1)) = e 10 [Wg (1)) = e~ 7 Tm |Wg (0))
e Opérateurs : Op () = ento Og e~ nlho
e Evolution temporelle de la fonction d’onde :

ajv; () 1 ag, o ik
M — — it Hing e~ it W7 (1))

dt ih
1 -
= e (1) |91 (1) (1.5)
ot I;Ti'nt (t) est appelé hamiltonien d’interaction dépendant du temps.
e Evolution temporelle des opérateurs :
dor(t) 1 [ R N
— o, H] B.
10~ (o). Ho (5.6)

Au final, dans le cas d’un systéme fermé, les représentations de Heisenberg et d’Interaction
sont équivalentes. Comme son nom l'indique, U'intérét de la représentation d’Interaction appa-
rait pour les systémes qui sont en interaction avec leur environnement, ce qui sera le cas du

2. Hy (t) = enfls Hs e~ s — Hs = H : I'hamiltonien est identique dans les représentations de Schrodin-
ger et de Heisenberg, et donc indépendant du temps.

3. Ou l'on retrouve que H ne dépend pas du temps, puisque [ﬁ, I:I] =0.
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systéme que nous étudions : notre systéme est constitué de la réunion des champs signal et
idler, initialement vides de tout photons, et est en interaction avec son environnement a travers
les interactions non linéaires d’ordre 3.

Cependant, les deux autres représentations peuvent aussi étre utilisées dans le cas d’un sys-
téme ouvert : il suffit pour cela de reporter I'intégralité de la dépendance temporelle du résultat
de mesure (celle qu’on aurait si le systéme était fermé, et celle qui est due aux interactions
extérieures) soit aux opérateurs (Heisenberg), soit a la fonction d’onde (Schrédinger).

B.1.3 Lien intuitif avec la physique classique

En physique classique, le choix de la représentation s’impose a nous assez naturellement,
selon la nature localisée ou délocalisée du systéme étudié. La question sous-jacente & ce choix
intuitif est la suivante : le résultat® de la mesure d’une grandeur physique donnée sur un
systéme donné dépend-il du référentiel d’étude ?

Prenons le cas d'un systéme ondulatoire (délocalisé), par exemple une onde monochroma-
tique. Les grandeurs physiques mesurables sur ce systéme (= les observables) sont 'amplitude,
la fréquence... et les résultats de mesure ne dépendent pas du référentiel d’étude. Si
un résultat de mesure évolue au cours du temps, on attribue intuitivement cette évolution a
une modification des caractéristiques du systéme (c’est-a-dire de sa fonction d’onde) et non pas
a une modification de la facon de faire la mesure. Ce cas correspond donc & la représentation
de Schrodinger, dans laquelle c¢’est la fonction d’onde qui porte l'intégralité de la dépendance
temporelle tandis que les observables sont stationnaires.

Considérons maintenant le cas d’un systéme corpusculaire (localisé), par exemple une bille.
Les grandeurs physiques mesurables et dont le résultat de mesure est susceptible de dépendre
du temps sont la position, la vitesse, le moment angulaire®... et les résultats de mesure
dépendent du référentiel d’étude. Contrairement au cas d’un systéme délocalisé, ’étude
d’un systéme localisé peut donc assez naturellement se faire en représentation de Heisenberg,
représentation dans laquelle les observables dépendent du temps tandis que la fonction d’onde
est stationnaire.

Il est alors assez facile de comprendre que, dans une approche quantique des systémes et
des phénomeénes physiques, du fait de la dualité onde-corpuscule de tout systéme, la représen-
tation choisie pour étudier le systéme peut, sans a prior: particulier, étre la représentation de
Schrodinger, de Heisenberg, ou méme une combinaison des deux (représentation d’Interaction).

4. (que l'on suppose dépendant du temps)
5. Nous pouvons également mesurer la masse ou le volume de la bille, par exemple, mais le résultat de ces
mesures ne doit pas dépendre du temps, donc ces observables n’ont pas d’intérét dans notre raisonnement.
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B.2 Transformées de Fourier temporelle et spatiale

Les conventions utilisées pour les transformées de Fourier spatiale et temporelle sont les
suivantes :

f=[1@ s e 0= [ 1) e g (B.7)

(B.8)

On dira que la fonction f est normalisée si :

Jirra = [ir@P 52 =1 (B.9)

Jlr@f @ = [|r®f (ji’fg 1 (B.10)
Avec ces normes, I'opération de convolution est alors définie par -
fro®=[1()gl—t) at (B.11)
Fro (@) = [ £t - 7) 7 (B.12)
Fro = [ 1) gl-w) (B.13)

(B.14)
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B.3 Densité volumique d’énergie d’interaction non linéaire

La relation que nous utilisons au début de la section 2.3 pour exprimer la densité volumique
d’énergie d’interaction non linéaire provient de la référence [59] (p. 37). Cette expression peut
étre retrouvée a partir de la relation trés générale de thermodynamique des milieux diélectriques
donnée par Landau et Lifshitz [81] (équation 11.6, p. 53), qui relie ’amplitude complexe de la
polarisation du milieu & une fréquence w donnée et la densité volumique d’énergie d’interaction
selon :
annt

Fi) = OE;(w)

(B.15)

avec j = x, Yy ou 2.

Pour simplifier, nous adoptons une approche scalaire en supposant que tous les vecteurs
champ et polarisation sont paralléles & €. Alors, 'amplitude complexe de la polarisation non
linéaire d’ordre n a la fréquence w est liée & la densité volumique d’énergie d’interaction non
linéaire d’ordre n selon :

aU(n)
P*(n) “Yint B.1
@) = 55 (5.16)
Or nous avons :
P w) = xS 3 Bl Blwiy) -+ Elwr, ) E* (@, w4+, _,) (B17)

1 b2 ln—1

ou chacune des sommes est effectuée sur I'ensemble des modes du champ électromagnétique
présent dans le milieu.
Les équations (B.16) et (B.17) nous conduisent donc a écrire :

o - ;ﬁf{zz S Y (S ) Bl ) Bl ) a8

lnlln

En effet, en dérivant 1'expression (B.18) ci-dessus par rapport a E(w) (pour une fréquence
w quelconque associée & un mode du champ électromagnétique présent dans le milieu), nous
obtenons n + 1 fois le méme terme, et 'on retrouve donc bien la relation (B.16) :

8U1(n 6OXeff
8Et :n—i—lzz ZZ@Ew)

S ) In—1 In

E* (Z wlk> E(w,)E(wy,) - E(wi,_, ) E(w,,)

- efriﬁflf Z Z Z Z {E* (Z wlk) 8(w) [E(wll)E(wb) T E(Wlnl)E(Wln)]
Ll k=1

nll
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6OXeff
n+1

(n)

_ CO0Xeyy

n—+1

EOXS})f

n—+1

1 b2

DM HREL)

lnlln

n—1
{n Oy (o) msten

1 2 ln—1

n—1
+ZZ ZE wh wlz E(wln—l)E* <w+ Zwlk) }

= P*(") (W)

lh 2 ln—1

Yy ZE(z) ) E) - Bt

I 12 ln—1

(B.19)
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C.1 A propos de la fluorescence du Ti:Saphir

Dans le laser de pompe que nous utilisons, le milieu amplificateur est un cristal de saphir
(Al;03) dopé avec des ions titane Ti** (qui viennent se substituer, en trés faible pourcentage,
aux ions AI¥T). Le niveau électronique fondamental des ions Ti3" est scindé en deux bandes
d’énergie relativement larges (voir figure (C.1)-a), de sorte que les spectres d’absorption et de
fluorescence s’étendent sur plusieurs centaines de nanométres (voir figure (C.1)-b).

a) b)
20 1.0
Relaxation %E
q i
A

Infrared = i

- | Fluorescence = b
= =}

S / £ 0.5
e Blue-green <

= | Absorption Z 7
o [=

153 2 ]
(=4 <

LLI - —

Ty 7

0 T T T T T T T T T T T T 1
400 500 600 700 800 900 1000
0- Wavelength (nm)

Fic. C.1 — (a) Structure des bandes d’énergie de Iion Ti*" inséré dans la matrice de saphir. (b) Spectres
d’absorption (entre 400 nm et 600 nm typiquement) et d’émission par fluorescence (entre 600 nm et 1000 nm
typiquement) du cristal de saphir dopé au titane. Les deux figures sont tirées de la documentation technique du
laser Tsunami fournie par Spectra Physics.

En pratique, le cristal de saphir dopé au titane est pompé par un faisceau laser continu a
532 nm, et un fond de fluorescence continu est donc émis, superposé au faisceau impulsionnel
obtenu grace au verrouillage des modes en phase. Le niveau de fluorescence est extrémement
faible en comparaison de la puissance créte des impulsions générées (voir figure (C.2)), et ce fond
continu n’est donc en général pas génant. Mais ce n’est pas le cas dans le cadre des expériences
que nous menons, puisque nous travaillons au niveau du photon unique. Le fond continu de
fluorescence doit donc étre filtré.

10
10" ;I
10° |
10° |

/

Puissance OSA (mW)

7
10 My eSS

b Al el Al

'|O-9 T T T T T T T T T T T T T T T LT T T T T T

800 820 840 860 880
Longueur d'onde (nm)

Fic. C.2 — Spectre d’émission du laser Ti:Saphir mesuré a l'aide d’un analyseur de spectre optique. Les
impulsions sont générées 4 834 nm, et le fond continu de fluorescence, bien qu’ayant un niveau de puissance trés
inférieur (~ 80 dB d’écart), est bien visualisable.
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C.2 Dispositif de remplissage de la fibre a coeur liquide

La technique de remplissage de la fibre & cceur creux est trés simple, puisqu’il suffit de
laisser le liquide entrer et progresser dans la fibre par capillarité. La fibre a coeur creux (vide)
est initialement clivée et insérée, a chacune de ses deux extrémités, dans une cuve munie d’un
hublot en verre et d’un bouchon, tel que représenté sur la figure (C.3).

Emplacement
pour bouchon/piston

Fiac. C.3 — Cuve utilisée pour les expériences présentées dans ce manuscrit.

L’une des deux cuves est alors remplie de liquide, puis fermée (de maniére la plus étanche
possible) pour éviter I’évaporation (en particulier lorsque le liquide utilisé est trés volatil).
Suivant la viscosité du liquide et la longueur de la fibre, le remplissage par capillarité peut
prendre quelques heures (c’est le cas par exemple pour une fibre HC-1550-PM-01 de 1 m que
I’on souhaite remplir d’acétone deutérée), voire quelques demi-journées (le processus peut éven-
tuellement étre accéléré en appliquant une légére pression dans la cuve d’entrée a l'aide d’un
piston). Lorsque le liquide apparait a 'autre extrémité de la fibre, la seconde cuve est a son
tour remplie du méme liquide et fermée de maniére étanche. Les deux extrémités de la fibre
sont alors totalement immergées dans le liquide, et orientées en direction du hublot de la cuve
dans laquelle elles sont insérées. Les impulsions de pompe sont injectées dans la fibre & travers
le hublot de la cuve d’entrée, et récupérées, aprés propagation, a travers le hublot de la cuve de
sortie.
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C.3 Taux de comptage en régime continu et section efficace différentielle
de diffusion Raman de I'acétone deutérée

Comme mentionné dans la sous-section 3.4.1 du Chapitre 3 de ce manuscrit, lorsque le laser
de pompe Ti:Saphir fonctionne en régime continu, la mesure de I’évolution du taux de comptage
en fonction de la puissance de pompe injectée dans la fibre microstructurée (Poyt) et de I'écart
spectral entre les photons de pompe et le centre de la bande passante de détection de la voie
d’analyse (o0 = [(1/Ap,) — (1/Ai,)] en em™1) doit permettre de remonter a la section efficace
différentielle de diffusion Raman spontanée de chacune des deux raies secondaires que nous
avons identifiées (& Oraje 1 = 331 cm ™! et Opaje 2 = 410 cm™1).

Rappelons tout d’abord (voir Chapitre 1, équation (1.2.54)) que la puissance Stokes diffusée,
mesurée dans un angle solide A)gjige €t sur une plage spectrale dw, est donnée par :

%S

PStokes = (8&)89

) 0w AQgolige I, N (Cl)

ou Iy, est 'intensité du champ incident et IV le nombre de molécules dans le volume de diffusion.
928
Ow 0f)
La puissance Stokes associée & une raie Raman donnée, mesurée dans un angle solide
AQgolide, est donc donnée par :

est la section efficace spectrale différentielle de diffusion Raman spontanée.

: os
P = (m) Ao LN (©2)

as
ol Bl est la section efficace différentielle associée & la raie Raman considérée.

Dans notre cas, nous pouvons considérer que l'angle solide de détection est égal & ’angle
solide d’émission, c’est-a-dire :

AQuotide = 270 (1 —Vi- NA2) (C.3)

ou NA est 'ouverture numérique de la fibre microstructurée (de l'ordre de 0,1 dans notre cas).
L’intensité du champ incident est donnée par :
Pout

I = (C.4)
Aers

ou je rappelle que A,y est I'aire effective du mode fondamental, sur lequel se propage le faisceau
de pompe (de l'ordre de 30 um? dans notre cas).

Enfin, le volume de diffusion étant défini par la longueur de la fibre Lgpe (de I'ordre du
métre dans notre cas) et laire effective Agys, le nombre de molécules dans ce volume est égal

a
N :NA mi LﬁbreAeff (05)

oit M4 est le nombre d’Avogadro (M4 = 6,02.10%3 mol~!), p la densité du liquide et m,, sa
masse molaire (p = 0,872.10° g.m ™3 et m,, = 64 g.mol~! dans le cas de I’acétone deutérée).
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Ainsi, la section efficace différentielle associée & la raie Raman considérée est donnée par :

a8 1 Mo, praie
o0 okes C6
o0 (AQsolide Lﬁbre 8 NA P) 8 Pout ( )

Or, comme je vais le montrer maintenant, les mesures que nous avons réalisées nous donnent

acces a la valeur de PE5 - (pour chacune des deux raies secondaires identifiées).

Contribution des photons Raman au taux de comptage

La voie idler étant réglée a \;, = 857,0 nm (avec une largeur de bande passante de détection
A\; de l'ordre de 0,5 nm), nous avons mesuré le taux de comptage (C1) en fonction de Py et
de lécart spectral o = [(1/Ap,) — (1/Ai,)| en em™! (en régime de pompe continue) :

CI(UQ Pout) =a] + bl(U) Pout
=a; + b(liif'f + ﬂuO(O_) Pout + b?nti—StokeS(o_) Pout (07)

Nous en avons extrait la valeur du paramétre b en fonction de o, et avons ajusté sur les
points expérimentaux ainsi obtenus une fonction constituée de la superposition de deux pics
lorentziens adjacents avec un fond polynomial (variant relativement peu avec o) :

— le fond représente la contribution des photons de pompe diffusés et des photons de

fluorescence résiduelle (b3 1o (4)) ;

)

— les deux pics lorentziens représentent les deux raies Raman secondaires de ’acétone
deutérée (nous vérifions d’ailleurs que les maxima sont bien localisés & oya5e 1 = 331 cm !
et Oraje 2 = 410 cm™1).

Dans la suite, nous considérerons le premier pic lorentzien, c’est-a-dire la raie Raman a

Oraie 1 = 331 em™ 1. A partir de notre ajustement, nous connaissons I’aire sous le pic lorentzien :
Araie1 = (49,249,2).10% s L.mWLem™! (C.8)

autrement dit l'intégrale de b"imti‘smkes (o) par rapport & o pour le premier pic :
Araie 1= / anti-StokeS(U) do
raie 1

Canti—Stokes - P
_ / 1 (05 Pout) do (C.9)
raie 1 Fout

ol C‘fnti‘StOkes(a; Py,ut) représente la contribution des photons Raman dans le taux de comptage
total C1(o; Pout) :

; Ny dP o’
Czlmtl—StokeS(U; Pout) — 771/ RAS/S(OJ) Mg Stokes( ) dO’l

!
BP 40 he do

)\i dPStokes (U)
= Rasys(00(Ap)) == Adppy, (C.10)
Précisons les termes intervenant dans cette expression. Tout d’abord, je rappelle que 7; est
efficacité globale de détection sur la voie idler (dans le cas des mesures que nous étudions ici,

elle est de lordre de 2 & 3% typiquement). Rag /S(J) représente le rapport d’intensité entre
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les raies de diffusion anti-Stokes et Stokes associées & un méme décalage spectral o. Il doit
étre pris en compte car notre mesure est effectuée, pour des raisons pratiques, du cété basses
longueurs d’onde (voie d’analyse idler), c’est-a-dire sur les raies Raman anti-Stokes, tandis que
les spectres et sections efficaces de diffusion Raman disponibles dans la littérature sont donnés
du coté Stokes. Ce rapport est égal a :

)\ 4 _hco
Rasys(o) = (32 ) ¢ HF (1)

ol Ag et Aag sont les longueurs d’onde d’émission des photons Raman Stokes et anti-Stokes
respectivement (et Rag/g vaudra donc 0,26 dans nos conditions expérimentales et pour la raie
Raman étudiée).

Enfin, / représente l'intégration sur I’ensemble de la bande passante de détection.
BPaes

Rappelons que notre bande passante de détection est centrée en \;, = 857,0 nm et de largeur
A\; de l'ordre de 0,5 nm. En terme de nombre d’onde (o = 1/X), la bande passante est donc
centrée en :

1 1
o0(Apy) = — — — (C.12)
o Aig Apo
(elle se déplace donc avec \,,) et de largeur :

AN

] (C.13)
2

Aoppy,, ~

(Aogp,,, ~ 6,81 ecm~! dans notre cas).
. . /
Nous supposons par ailleurs que Aogp,,, est suffisamment petit pour que le terme Ry g/s(0") x
dPStokes (UI)

do’
détection ®, ce qui permet d’obtenir 1’expression (C.10).

puisse étre considéré comme invariant sur toute la largeur de la bande passante de

Section efficace différentielle calculée pour la premiére raie Raman

A partir des équations (C.6), (C.9) et (C.10), on montre que :

oS 1 Mm Araie 1 he
— = X (C.14)
o AQsolide Liibre Na p M Aoppy, Bas/s(Traie 1) Aig
et I'application numérique donne :
oS
50 = 1,310 m?.sr7t = 1,3.1073% cm?sr! (C.15)

6. En pratique, Aop,,, est environ 4 fois plus faible que la largeur de la raie Raman.
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Comparaison avec les données de la littérature

Nous ne disposons pas de données directement relatives a la raie Raman secondaire a
331 cm™! de l'acétone deutérée. Cependant, moyennant quelques hypothéses et approxima-
tions, les données disponibles doivent étre suffisantes pour obtenir un ordre de grandeur de
la section efficace différentielle de cette raie Raman, permettant de vérifier la validité de la
valeur (C.15) que nous obtenons par nos mesures.

Nous disposons du spectre Raman de 1'acétone deutérée (voir figure (3.1.5) [72]), qui nous
permet dans un premier temps de constater que la raie Raman secondaire a laquelle nous nous
intéressons est environ 39 fois moins intense que la raie Raman principale de ’acétone deutérée
(4 2108 cm™1).

Par ailleurs, les données de la littérature concernant divers composés présentant une forme
deutérée et une forme non deutérée (eau, benzéne...) montrent [82] que les sections efficaces
différentielles des raies Raman principales sont du méme ordre de grandeur pour les deux
formes, deutérée et non deutérée. Nous supposerons alors que la méme régle est valable dans
le cas de l'acétone, et que la section efficace différentielle de la raie principale de l'acétone
deutérée peut étre considérée comme du méme ordre de grandeur que celle de 'acétone, soit
environ 7,9.1073° cm?.sr71 [82].

Enfin, la raie Raman principale de I’acétone (& 2925 cm™!) a une largeur trés proche de
celle de la raie Raman secondaire de I'acétone deutérée a 331 ecm~! (de l'ordre de 20 cm™!
typiquement). Ainsi, le rapport de leurs intensités (de 'ordre de 39) donne une bonne estimation
du rapport de leurs sections efficaces différentielles. La section efficace différentielle de la raie
secondaire qui nous intéresse serait donc de 'ordre de 2.1073! ¢cm?.sr— 1.

Cependant, cette valeur correspondrait a une mesure réalisée avec une longueur d’onde de
pompe de 488 nm (ce sont les conditions expérimentales exposées dans la référence [83|, d’on
sont tirées les données présentées dans la référence [82| que nous utilisons). Nous utilisons quant
a nous une longueur d’onde de pompe de 'ordre de 882 nm, et la section efficace différentielle
doit donc subir une atténuation de I'ordre de (488/882)* ~ 0,1. Nous attendons ainsi, en ordre
de grandeur, une section efficace différentielle de 2.10732 cm?.sr— 1.

Trés clairement, cette valeur est tout a fait cohérente avec celle que nous avons déduite de
nos mesures (1,3.10732 cm?.sr~!, voir résultat (C.15)). Les taux de comptage Raman observés
sont donc conformes & nos attentes.
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D Intrication quantique & Paires de photons intriqués
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D.1 Formalisme mathématique

L’intrication quantique est une conséquence directe du principe de superposition, qui est sans
doute la propriété la plus fondamentale et la plus contre-intuitive de la mécanique quantique .
Considérons un systéme de vecteur d’état |¢) appartenant a l’espace bidimensionnel £ dont les
états |z) et |y) forment une base orthonormée® :

|9) = Alx) + ply) (D.1)

avec |A° + |u[* = 1. Si A # 0 et p # 0 alors le systéme est en superposition des deux états |z)
et |y).

Une base orthonormée de l'espace £ ® £ (a quatre dimensions) est formée par les états
|z) @ |z), |[x) @y), |y) @|z) et |y) @ |y), et tout état |1) de cet espace peut donc étre écrit sous
la forme :

) = alz) @ |z) + Blz) @y) +vly) @|z) + 6 |y) © |y) (D.2)
ou, pour alléger les notations :
) = ala)|z) + Bz} [y) + v 1y) [x) + 6 1y) [v) (D.3)

avec |a|* + 8] + [7* + 10> = 1.

Supposons qu'un tel état |¢)) de l'espace & ® £ puisse se factoriser en deux états |¢1) et
|p2) de D'espace & (c’est-a-dire qu'il est le produit tensoriel de ces deux états |¢p1) et |p2)). Cela
signifie qu’il existe A1, p1, Ao et s tels que :

if® + [l =1 (D.4)
No|® + |uaf® = 1 (D.5)
o = )\1)\2 (D.G)
B = Aip2 (D.7)
Y= A (D.8)
0 = papo (D.9)
En effet, si [p1) = A1 |z) + pa |y) et [p2) = A2 |z) + p2 |y) alors :
[61) @ |p2) = M2 |z) [x) 4+ Az |[2) |y) + pide [y) o) 4 pape [y) [y) (D.10)

(Et on montre facilement que [\ Xo|* 4| A1 pia|* |1 Ao >+ |1 p12|* = 1 & partir des équations (D.4)
et (D.5).)

Les équations (D.6) a (D.9) impliquent directement 1’égalité suivante :

ad —py=0 (D.11)

7. Dans le cadre de la mécanique quantique, un systéme physique peut se trouver en superposition de deux
états classiques (ou plus), du moins tant qu’aucune mesure n’est effectuée pour déterminer effectivement 1’état
du systéme.

8. Le systéme en question peut par exemple &tre un photon, de vecteur d’état de polarisation |¢) appartenant a
I’espace bidimensionnel £ dont une base orthonormée est formée par les états |H) (état de polarisation horizontal)
et |V) (état de polarisation vertical).
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D. Intrication quantique & Paires de photons intriqués

Ainsi, inversement, si cette égalité (D.11) n’est pas vérifiée, cela signifie que 1'état |¢) de
lespace £ ® £ ne peut pas se factoriser en deux états |¢1) et |p2) de I'espace £. 11 s’agit 1a
de la définition mathématique d’un état intriqué.

Exemple :

Considérons un état |1)) de 'espace &€ ® £ défini par I'équation (D.3) et tel que =~ = 0.
Nous avons donc ad — By = ad (et |al® + |[6]* = 1).

L’égalité (D.11) ne peut donc étre vérifiee que si & = 0 ou 6 = 0. Autrement dit, tout état
|1) de la forme |¢) = a|x) |x) + 0 |y) |y) avec o # 0 et & # 0 est un état intriqué.

D.2 Un peu d'histoire...

De tels états intriqués ont été imaginés pour la premiére fois par Einstein, Podolsky et Rosen
dans leur célebre article de 1935 [84] pour démontrer (ou tenter de démontrer) I'incomplétude
du formalisme quantique.

Pour un tel état, initialement appelé “état EPR”, une mesure qui serait réalisée sur le premier
sous-systéme donnerait un résultat aléatoire mais parfaitement corrélé au résultat de la mesure
qui serait ensuite effectuée sur le second sous-systéme, et ce quelle que soit la distance séparant
les deux sous-systémes & l'instant de ces mesures.

Prenons par exemple le cas d’une paire de photons préparée dans 1’état de polarisation EPR
(ou intriqué) suivant :

1
V2

ou |H) et |V) représentent les états de polarisation horizontal et vertical respectivement.

¥) (1H) [H) + V) V) (D.12)

La mesure de I’état de polarisation du photon 1 donnera de maniére équiprobable le résultat
|H) ou le résultat |V), mais la mesure réalisée par la suite sur le photon 2 donnera de maniére
certaine le méme résultat que la mesure effectuée sur le photon 1.

Selon le formalisme quantique, cette corrélation forte s’explique par le fait que, lorsque la
mesure est réalisée sur le photon 1, le photon 2 (dont I’état de polarisation n’était pas défini avant
cette mesure) est instantanément projeté dans I’état de polarisation paralléle au résultat de cette
mesure, et ce, répétons-le, quelle que soit la distance séparant les deux photons a l'instant de la
mesure sur le photon 1. Cette description semble contredire le principe de relativité (selon lequel
deux objets séparés d’une distance assez grande ne peuvent pas s’influencer mutuellement — car
ils ne peuvent pas échanger d’information a une vitesse supérieure a celle de la lumiére!). De
ces fortes corrélations prédites par le formalisme quantique pour les états intriqués, Einstein,
Podolsky et Rosen concluent donc que les deux sous-systémes possédent, dés P’instant de
leur création, une propriété commune fixant leur état, de maniére aléatoire mais corrélée
(|H) |H) ou |V)|V) dans le cas de la paire de photons intriqués décrite ci-dessus). Une telle
propriété commune aléatoire d’une paire a [’autre n’étant pas prise en compte dans le formalisme
quantique (qui attribue le méme état quantique |¢) — de la forme de I’équation (D.12) — a toutes
les paires), Einstein, Podolsky et Rosen en concluent que le formalisme quantique est incomplet.

Une trentaine d’années plus tard, Bell offre & ce débat un cadre purement mathématique,
en établissant les inégalités qui portent son nom [85] et qui doivent nécessairement étre véri-
fices dans n’importe quelle “théorie a variables cachées” ou “théorie & paramétres supplémen-
taires” comme celle qu’Einstein aurait voulu voir remplacer le formalisme quantique qu’il jugeait
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incomplet (mais dont il reconnaissait 'efficacité de prédiction...).

Or, il est formellement possible de démontrer [86] que, lorsque les mesures réalisées sur
les deux sous-systémes sont soumises & certaines conditions particuliéres, les prédictions de la
mécanique quantique conduisent & une violation des inégalités de Bell? . Ce résultat permet donc
d’affirmer qu’aucune théorie a variables cachées ne peut reproduire [’ensemble des prédictions de
la mécanique quantique, et donc que le fait de compléter le formalisme quantique en y ajoutant
des paramétres supplémentaires comme le suggéraient Einstein, Podolsky et Rosen n’est pas
satisfaisant.

9. La démonstration expérimentale a été tentée pour la premiére fois (et avec plus ou moins de succés) dés
le début des années 1970 [15,16,87], avec cependant des schémas expérimentaux trés éloignés du schéma idéal.
Les premiers résultats spectaculaires et concluants ont été apportés au début des années 1980 par les célébres
“expériences d’'Orsay” [88].
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ANNEXES

E Article : Frequency-dissymmetric parametric sideband gene-
ration in a microstructured fiber

Cet article, publié en novembre 2013, est le résultat d’observations et d’analyses que nous
avons menées lors de la phase préliminaire de validation du montage “amont” d’injection des
impulsions de pompe dans notre fibre microstructurée (voir schéma de la figure (3.1.1)). La
validation de cette partie du montage a été réalisée en utilisant, & la place de la fibre & cceur
liquide, la fibre microstructurée & coeur de silice RTI-1605-UV de chez Xlim, dont nous connais-
sions déja les propriétés linéaires et non linéaires (courbe de dispersion, coefficient non linéaire,
courbe d’accord de phase et gain d’amplification par mélange a quatre ondes).

Lors de cette phase de validation, nous avons observé le processus de mélange & quatre
ondes spontané amplifié dans la fibre & coeur de silice, en régime de dispersion anormale, mais
également en régime de dispersion normale, alors que la courbe d’accord de phase (voir fi-
gure (1.2.4)) annonce que le processus ne peut pas avoir lieu de maniére efficace si B2 est
positif. Plus étonnant, en régime de dispersion normale, les bandes paramétriques générées et
amplifiées présentaient une claire dissymétrie en fréquence par rapport au spectre de pompe
injecté dans la fibre microstructurée.

L’article reproduit ici présente les observations et études systématiques que nous avons
réalisées et les analyses qui nous ont menés a identifier I'origine de ce phénoméne & premiére vue
surprenant. Bien qu’il nous ait occupés quelques temps, ce travail est fortement indépendant de
mon sujet de thése & proprement parler ; c’est la raison pour laquelle j’ai choisi de le mentionner
en annexe de ce manuscrit.
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We experimentally demonstrate the nonlinear generation of frequency-dissymmetric sidebands by injecting
picosecond pump pulses inside the fundamental mode of a silica-core photonic crystal fiber in its normal
dispersion regime. A systematic analysis highlights the fact that this phenomenon is based on the combination
of the two major nonlinear effects occurring inside the fiber: self-phase modulation and degenerate four-wave
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mixing. © 2013 Optical Society of America
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1. INTRODUCTION

Four-wave mixing (FWM) in optical fibers [1] is the basis
of a large variety of applications. This mechanism has been
demonstrated as one of the sources for supercontinuum
generation [2]. On the other hand, fiber-optic parametric
amplifiers (FOPAs) can be used for signal amplification and
wavelength conversion, even in the visible range of the optical
spectrum [3]. FOPAs can also be employed for ultrafast signal
processing, due to the quasi-instantaneous nature of this non-
linear process [4]. Moreover, spontaneous FWM in optical
fibers [5,6] opens the way to all-fiber quantum communication
devices useful in the field of quantum communication net-
works [7].

The development of photonic crystal fibers (PCFs) [8] led
to a leap forward in the field of nonlinear optics in fibers. In-
deed, the original properties of such fibers allow us to control
nonlinear effects and to reinforce their efficiency; that is to
say, to optimize the performances of devices that are based
on these nonlinear effects [9-13]. For example, efficient
FWM occurs only when the phase-matching condition is sat-
isfied; thus pump, signal, and idler wavelengths must be close
to the zero-dispersion wavelength 4, of the fiber. In the case of
conventional silica fibers, 4, is about 1.3 pm, and generated
photons necessarily have wavelengths close to this value, thus
covering the telecoms wavelength bands. PCFs allow us to
overcome this limitation: appropriately designing the micro-
structuration of the fiber enables to tailor its dispersion prop-
erties and, particularly, to position the value of 4, in the near
infrared, opening the possibility to generate pairs of photons
in the visible [6].

In pulsed regime, FWM is generally associated to another
well-known nonlinear effect, governed by the same nonlinear
parameter: self-phase modulation (SPM), which occurs when
a single pulsed pump beam is injected in the silica core of a
fiber [14], and that is responsible for a spectral broadening of

0740-3224/13/112889-09$15.00/0

(190.4370) Nonlinear optics, fibers; (190.4380) Nonlinear optics, four-wave mixing; (190.3270)

the pump beam. These phenomena are usually considered as
decoupled from each other in FWM experiments and treated
independently in analytical models. For example, if supercon-
tinuum generation is mainly governed by SPM in the fs regime,
it is the FWM mechanism that governs supercontinuum gen-
eration in the ps regime; in that case, it was shown that simple
CW FWM equations are sufficient to describe the observations
[2]. Identically, for the generation of pairs of photons [5-7],
where ps laser sources are usually used, the CW modeling
of FWM is generally successfully used to describe the exper-
imental results. In this paper, we demonstrate that, using a
PCF in its normal dispersion regime, it is possible to reach
an operating point for which such a decoupling is no longer
valid. Independently describing spontaneous FWM, on the one
hand, and SPM on the other hand, leads to simulation results
that are not consistent with our experimental observations.
Indeed, as we will see in Section 4, we actually observe for
the first time to our knowledge a spontaneous FWM phenome-
non when injecting pump pulses at a wavelength 4;,; for which
the calculated phase-matching curve predicts that no efficient
FWM process can occur. Moreover, this FWM phenomenon
shows a clear frequency dissymmetry with respect to the in-
jected pulse frequency.

The paper is organized as follows. Section 2 starts with a
brief theoretical description of the two nonlinear processes
involved in our experiments: SPM and degenerate FWM. In
Section 3, we describe the properties of our PCF and the ex-
perimental setup. In Section 4, we present our experimental
results and discuss the role of SPM in getting efficient fre-
quency-dissymmetric FWM in the normal dispersion regime
of a fiber. Finally, a conclusion is drawn in Section 5.

2. THEORETICAL BACKGROUND

In this section, we give a brief theoretical description of the
two nonlinear phenomena involved in our experiments: SPM

© 2013 Optical Society of America
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and degenerate FWM. These processes are both governed by
the real part of the third-order nonlinear susceptibility y® of
the medium.

For the experiments presented in this paper, the slowly
varying envelope and the quasi-monochromatic field approx-
imations can be adopted, and all the equations presented in
this section are valid in this framework. However, since the
propagation duration is high (approximately 5 ns in a 1 m long
fiber) compared to the pulse duration we used (about 1 ps),
the effects of the group-velocity mismatch (GVM) should be
taken into account, particularly regarding the FWM process.
Note that we can use a scalar approach, since all the involved
fields in our experiments present the same linear polarization
state (see Section 3).

A. Self-Phase Modulation

SPM originates from the intensity-dependence of the refrac-
tive index in nonlinear optical media. It results in a spectral
broadening of optical pulses injected inside the medium, with-
out any temporal change [14].

Solving the nonlinear propagation equation with negligible
dispersion shows that SPM gives rise to an intensity-
dependent phase-shift, which reaches its maximum value at
the maximum of the pulse temporal shape. This maximum
value is

1-e*
q)NL,max(z) = 7PpLeff(z) = 7Pp p , €))

where P, is the injected pump peak power, « is the attenua-
tion constant (due to linear losses), and L. (2) is the effective
propagation length of the pulse inside the nonlinear medium.
7 is the nonlinear coefficient of the medium, given by [14]
_ opny
CAetr

v ©))
where c is the speed of light in vacuum, w,, is the pump fre-
quency, ng) is the nonlinear refractive index of the material
(in our case, the propagating mode is mainly contained in
the silica core of a fiber, and thus we can use the ng ) of silica:
2.7x 1072 m? . W-! [14]), which is proportional to the real
part of @, and A is the effective mode area.

Intensity dependence of the nonlinear phase shift results in
the creation of new spectral components, due to the fact that
the optical frequency is no longer constant in the total tempo-
ral width of the pulse: the pulse is chirped. The instantaneous
optical frequency differs from the central frequency, and the
difference éw is given by

Sw(t) = - aq)g;(t) ) 6)

Thus, the initial spectrum is broadened, and after a propa-
gation length z inside the nonlinear medium, this spectral
broadening is proportional to the maximum nonlinear phase
shift [14]:

AA(2)

m o DOy, max (2). (€Y

The experiments presented in this paper involve hyperbolic
secant pulses [see Fig. 1(a)]. For such a temporal shape, an
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Fig. 1. Measured (black curves) intensity spectra (in logarithmic
scale) for an hyperbolic secant pulse (with an injected peak power
equal to 407 W) at the input (a) and at the output (b) of a third-order
nonlinear medium, with the simulated (red) spectra [see Eq. (5)] using
parameters a = 0.17 m™1, 7 = 1.1 ps, Py, max = 67, and 2 = 0.97 m
and a central wavelength equal to 815 nm.

analytical model giving the spectral evolution due to SPM
[15] [see Fig. 1(b)] is available. According to this analytical
model, if we call U(¢;z = 0) = sech(¢/T,) the normalized am-
plitude of the injected pulse, the intensity spectrum after a
propagation length z is given by

I(w;2) = Iye*TZ sech? (%TO)
1 . oTy 1 .oT 1 X
X ZFZ({§ =+ ’LTO,E - 170}, {é s l}vz(bNL,max(z))

1 ,EUTO 1 .CUTO 1 .
X 2F2({§ - @Ti + %T} {é 1}, —Zq)NL,max(z))
®)

where ,F'y({a;, as}, {1, ba}, x) is the generalized hypergeomet-
ric function with coefficients {2; 2}.

B. Degenerate Four-Wave Mixing

In degenerate FWM, pump photons at frequency w,, are anni-
hilated in pairs to simultaneously create a pair of signal and
idler photons at frequencies w,; and w;, respectively, such as
o, - 0 = o; - w, (energy conservation, which implies that
the signal and idler photons are generated symmetrically in
frequency with respect to the pump spectrum) [14]. This proc-
ess occurs with high efficiency only if the phase-matching
condition (i.e., momentum conservation) is satisfied. The
phase-matching condition depends on the values of the propa-
gation constant f at frequencies w,, ws, and w;, the nonlinear
coefficient y and the pump peak power P, and can be written
as [14]

Blwg) + P(@;) - 2p(wy) + 2P, = 0. ©

It is easy to show that this condition, which allows us to
calculate the phase-matching curve of the fiber for degenerate
FWM (for a given pump power), can be simplified to a con-
dition on the group-velocity dispersion (GVD) f5(w) (second
derivative of  with respect to @) of the fiber, which can be
experimentally determined (by a time-of-flight measurement,
for example).

In amplified spontaneous degenerate FWM with pump
photons at w,,, the amplification gain at frequency o is given
by [14]

Gy 0) = ( 7Py

2
W) sinh?(g(w,; @) Lpwy). ™M
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where Ly is the interaction length for FWM, and g(w),; ®) is
the parametric gain given by

soyi) = \/Ne(wa» (rr, - )

2 2
with
Ak(wy; w) = 2(wp) - f(w) - Loy, - @). ®

When the phase-matching condition is perfectly satisfied
(Ak(w)y; w) = 2yPp), the parametric gain reaches its maximum
value gmax(@,) = yPp, and the amplification gain becomes

L
Gl 0) = S G, L) = i (Do T2 ).
eff

10)

where @y, nax and Leg are the values of the maximum non-
linear phase shift and the effective propagation length [see
Eq. (1)] at the output of the fiber, i.e., with 2 = Lg,, (physical
length of the fiber).

The interaction length Ly can be lower than the effective
length of the fiber (which is already lower than the physical
length of the fiber because of linear losses) due to temporal
walk-off, which can occur between the pump pulses and the
generated signal and idler pulses.

Interestingly, Eq. (10) underlines the fact that FWM and
SPM are governed by the same parameter: the maximum non-
linear phase-shift @y, .« OF, in other words, the nonlinear co-
efficient y, i.e. the nonlinear refractive index ng ) (which is
proportional to the real part of y®).

Experiments that are presented in this paper involve high-
gain regime. In such a regime, we can use a classical approach
to describe amplified spontaneous FWM, which leads us to
show that the expression of the generated power on a fre-
quency range [w - (Aw/2); w + (Aw/2)] when pumping at
o, is [16]

B [
P(w,; 0; Aw) = 2] s
-5

1
(G(wp; ') - é) w'dw'. (1)
Note that if Aw (which, in practice, represents the spectral
resolution of the OSA used to measure the spectra) is small
enough (that is to say, smaller than the spectral width of
the generated parametric bands), we can write

1
P(w,; 0; Aw) ~ éwAw(G((op; w) - é), (12)

and thus, when the phase-matching condition is perfectly sat-
isfied (i.e., at the maximum value of the amplification gain),
we get [according to Eq. (10) and in the high gain limit]

h Lpwm
Py (0); 05 Aw) ~ 2 wsAw sinh? (@NL‘maX T) . (13
T eff

C. Two Usually Decoupled Phenomena
As we already said, FWM and SPM are governed by the same
parameter (the real part of y®). However, they are usually
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decoupled. Indeed, in silica, even after SPM-induced spectral
broadening, the pump spectral width usually remains lower
than the parametric gain spectral width, on the one hand,
and lower than the spectral shift between the pump and
FWM-generated signal and idler waves, on the other. Thus
SPM-induced spectral broadening of the pump usually has
no influence on parametric generation by FWM.

In this paper, we demonstrate that we can find a regime in
which this decoupling between FWM and SPM-induced spec-
tral broadening is not valid anymore, and that the latter plays a
key role in getting a frequency-dissymmetric FWM.

3. EXPERIMENTAL SETUP

A. Photonic Crystal Fiber Properties

The silica-core PCF used in our experiments (XLIM, RTI-1605-
UV, see inset of Fig. 2) exhibits a very small (but nonzero)
birefringence (An < 107%), thus giving rise to two princi-
pal axes.

The GVD p,(w) of this PCF has been experimentally deter-
mined by an interferometric time-of-flight measurement [17]
for wavelengths from 740 to 930 nm on each of the two prin-
cipal axes. Due to the very small birefringence, the results are
quasi-identical for the two axes. For the principal axis used in
the following experiments, a polynomial fit to our experimen-
tal data leads to

/)’2((1)) = (K() + Kl(,l) + Kz(l)z + K3w3), (14)

1

with f5(w) in s> - m™1, @ in rad - s7! and polynomial fit param-

eter values given by:
K, = -1.8110500896234425 - 10-24,
K, = 2.1530389065354214 - 10-%,
K, = -8.706787346496974 - 10-%5,
K3 = 1.2061182225010229 - 10-7.

The result is consistent with the analytical calculation pro-
vided by Saitoh and Koshiba [18] using the geometrical param-
eters of our PCF (a hole diameter d = 1.7 pm and a hole pitch
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Fig. 2. Calculated phase-matching curve (black) and amplification
gain profile based on the GVD measurement (plotted with a pump
peak power value of 200 W). Inset: scanning electronic microscopy
(SEM) image of the transverse structure of our silica-core PCF.
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Table 1. Properties of Our Silica-Core PCF

Property Notation Value Unit
Length Lper 0.97 m
Attenuation a 0.17 m!
Effective length Lt 0.89 m
Birefringence An <1075

Hole diameter d 1.7 pm
Hole pitch A 2.3 pm
Effective area A 4.0 pm?
Nonlinear index ny’ 2.7x1020  m2. W!
Nonlinear coefficient y ~0.05 m!. Wl
Zero-dispersion wavelength Ao 834 nm
Vertical asymptote ~830 nm

A = 2.3 pm, estimated with a precision of about 5% on the
SEM image of the transverse structure of the PCF, see inset
of Fig. 2). This analytical model allows us to calculate the ef-
fective V parameter of our PCF, and then, using the effective
mode area expression as a function of this effective V param-
eter [19], we find Ay = 4.0 pm?. And thus, according to
Eq. (2), for a pump wavelength around 830 nm, the nonlinear
coefficient of our silica-core PCF is about 0.05 m™! . W-1,

Finally, from this GVD measurement, we estimate the zero-
dispersion wavelength of the PCF: 4, = 834 nm, and we de-
duce the phase-matching curve given in Fig. 2, in which we
note that there is a vertical asymptote around 830 nm. Thus
FWM should not be observed if the pump wavelength 4, is
lower than this limit value.

The various properties of our silica-core PCF are summa-
rized in Table 1.

B. Setup
Our experimental setup is shown schematically in Fig. 3.

A Ti:sapphire laser delivers picosecond hyperbolic secant
pulses [see Fig. 1(a)] with an 80 MHz repetition rate. The pulse
duration T, is systematically measured using an autocor-
relator.

The pump beam is linearly polarized, and we use a half-
wave plate (HWP) to choose the orientation of this linear
polarization state. As we already said, the PCF presents a
residual birefringence that gives rise to two principal axes.
We align the polarization state of the pump beam with one
of these principal axes, and thus we get a linearly polarized
beam at the output of the PCF. Even if this paper exclusively
provides the results that have been obtained through a sys-
tematic analysis on this principal axis, it is important to note
that similar results were obtained on both axes.

We inject the pump pulses through a microscope objective.
At the output of the PCF, we use an imaging lens and a video
camera to monitor the transverse profile of the beam. Thus we
can check that the injected beam propagates on the funda-
mental mode of the PCF. Thanks to a removable mirror,

Silica-corePCF CAM

HWP o Imag. Obj.
E-()

Obj. Obj. Removable
mirror

Fig. 3. Experimental setup used to observe frequency-dissymmetric
FWM in our PCF. (Obj., microscope objective; HWP, half-wave plate;
Imag., imaging lens.)
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we can choose between viewing the transverse profile of
the beam and injecting it into an optical spectrum analyzer
(OSA) in order to measure the output spectrum. Note that
the shape of the output spectrum also gives information about
the injection quality: as soon as the injected beam propagates
on more than one transverse mode, the measured output spec-
trum becomes unstable and oscillating. In other words, the
quality and stability of the output spectrum guarantees that
the beam is injected on the fundamental mode of the fiber.

Moreover, the output spectrum measurement also allows
us to check that the parametric sidebands are linearly co-
polarized with the pump beam. Thus the scalar approach used
in Section 2 is actually valid.

C. Getting the Pump Power Value by Measuring the
SPM-Induced Spectral Broadening of the Pump

In all our experiments, precise knowledge of the value of the
injected peak power P), is essential, since it drives the spectral
location and the power level of the generated sidebands. Thus
we need an experimental way to accurately measure this
parameter. That is why the analytical model resulting in
Eq. (5) is useful.

Indeed, by fitting this analytical model to the SPM-broad-
ened spectrum measured at the output of the PCF, we can
get the value of @y, ,.x (Maximum nonlinear phase shift at
the output of the fiber), which is the only adjustable parameter
in Eq. (5) [we have prior knowledge of the propagation length
Lgper, the attenuation constant a (see Table 1), and the pulse
duration T’y by an autocorrelation measurement]. Thus we can
accurately deduce the value of P, according to Eq. (1).

4. RESULTS AND DISCUSSION

On the phase-matching curve (see Fig. 2), the vertical asymp-
tote at 4, ~ 830 nm reveals that FWM should not be observed
if the pump wavelength 1, is lower than this limit value.
Our experimental observations are different from this pre-
diction. Indeed, we observe, for example, that an amplified
spontaneous FWM process actually occurs when injecting
pulses at 815 nm, with generation of signal and idler spectral
bands around 925 and 745 nm, respectively (see Fig. 4), con-
trary to what is expected according to the phase-matching
curve. Moreover, a clear frequency dissymmetry with respect
to the injected pulse frequency (o, = 2¢/4y;) is seen: gener-
ated signal and idler frequencies w, and w; do not satisfy
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z | I
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10—]0 n | |
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-60 -40 20 0 20 40 60
Frequency shift from the injected pulse frequency (THz)

Fig. 4. Example of frequency-dissymmetric spectrum, which has
been observed when injecting picosecond hyperbolic secant pulses
at 815 nm inside the fundamental mode of the PCF (OSA resolution:
2 nm, i.e., 0.9 THz). The spectral width of the injected beam is in-
creased by a factor of about 100 due to SPM.
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05 + @; = 20y,. Of course, this result does not mean that
the energy conservation is not satisfied, but that the signal
and idler photon pairs are not created from two photons at
frequency wy,; but at a slightly different frequency wsqurce SUCh
as 2wsou!’ce = 0 + w;.

To understand the origin of this phenomenon, we made
some spectrum measurements varying the injected beam
wavelength on the one hand, and the injected peak power
on the other. The results clearly highlight the key role played
by SPM-induced spectral broadening in getting an efficient
frequency-dissymmetric FWM process in the normal
dispersion regime of our PCF.

A. Injected Wavelength Influence
When varying the injected wavelength 1, three operating
regimes clearly appear (see Fig. 5):

(1) The first one (zone I), which corresponds to the values
of Jip; much higher than 4, (anomalous dispersion regime),
and for which our experimental results (generated sideband
maxima) follow the phase-matching curve, and the FWM proc-
ess is frequency-symmetric as expected.

(2) The second one (zone II.a), which corresponds to the
values of 4;,; much lower than 4, (normal dispersion regime),
and for which we observe an unexpected and frequency-
dissymmetric efficient FWM process.

(3) A transition regime between these two first regimes
(zone ILb), for which we can see that the generated sidebands
exhibit two local maxima each (see inset of Fig. 5). The fre-
quency dissymmetry is exhibited for both pairs of maxima
(the external one, the farther from the pump spectrum; and
the internal one, the closer from the pump spectrum), as it
can be clearly seen in Fig. 6. The origin of such double-
maximum sidebands is discussed in Subsection 4.C.

Figure 6 presents the evolution of Agyc. as a function of 4;y;,
clearly showing the dissymmetry that appears when moving to
the normal dispersion regime. Recall that Agy.ce is simply
calculated thanks to the energy-conservation condition, based
on wavelengths 4, and 4; measured at the maxima of the

900

850

Signal & Idler wavelengths (nm)

800 E
3 —40
. -60
z -80
750 = Wavelength (nm)

800 820 840 860 880 900 920
Pump wavelength (nm)

Fig. 5. Comparison between the experimental location of the gener-
ated sidebands (for a quasi-constant injected pump peak power of
about 200 W) with the phase-matching curve. The white straight line
(y = x) corresponds to the value of ;. Inset: typical spectrum
observed in zone IL.b, with double-maximum sidebands.
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Fig. 6. Evolution of A,uce as a function of 4,;. Crosses: anomalous
dispersion regime and internal sideband (in the transition regime) re-
sults. Dots: external sideband (in the transition regime) results.
Straight line (y = x): value of ;. For values of 1, higher than
870 nm, Agource remains equal to Ay, (the corresponding crosses, which
are not plotted here, are still on the straight line).

generated sidebands. We clearly see that A, iS equal to
Jinj in the anomalous dispersion regime, as expected. But
the dissymmetry is well viewed in the normal dispersion re-
gime since Agoyrce is NOt equal to 4y, anymore.

Moreover, the dashed straight line, corresponding to
Asource = Aiim = 828 nm, shows that Aq,yee iS always higher
than this limit value ;. In other words, it highlights the fact
that only wavelengths higher than 4;;,,, typically can effectively
be used as pump for an efficient FWM process. As this limit
value seems to correspond to the vertical asymptote (located
around 830 nm), this result is consistent with the phase-
matching curve.

Another interesting point, which is well viewed in Figs. 5
and 6, is the continuity exhibited by the internal and external
maximum pairs of zone IL.b with, respectively, the sidebands
of zone I and the sidebands of zone Il.a. This spectral location
continuity is added to a power-level continuity, shown in
Fig. 7. Indeed, the internal maximum power level is different
from the external maximum-power level, and this difference
evolves with 4;,;. More precisely, the internal maxima, which
follow on from the sidebands of zone I, are predominant as
long as A;; > 832 nm typically. Their power level decreases,
however, as 1,; decreases, whereas the power level of the
external maxima grows progressively. The internal maxima
end up disappearing when A;,; becomes lower than 824 nm
typically. Only the external maxima remain observable, which
are in the continuity of the sidebands of zone IlLa.
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Injected wavelength A;,; (nm)

Fig. 7. Difference between internal and external maximum power
level (in dB) as a function of the injected wavelength. For injected
wavelengths higher than 834 nm (resp. lower than 825 nm) typically,
the power difference between the two maxima can be evaluated with
good reliability only on the idler (resp. signal) sideband; that is why
only idler (resp. signal) data is plotted.
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Fig. 8. Average injected power used for the spectrum measurements
presented in this subsection. Our experimental criterion was to keep,
on the OSA, approximately the same sideband power level for all the
measured spectra. This experimental data interestingly highlights a
trend showing that the injected power has to be increased when
Jinj decreases from 4. The solid line is a guideline.

This phenomenon is a clear signature of a competition
between two mechanisms responsible for the presence of
the two maxima.

For this set of experiments, a last interesting point remains.
Indeed, we noted that the minimum peak power that we had to
inject inside the PCF in order to observe the parametric side-
band generation became higher and higher when we entered
more and more heavily in the normal dispersion regime (see
Fig. 8). This result is far from insignificant, since it actually
allows us to intuitively understand the key role played by
SPM in getting a frequency-dissymmetric FWM process.

Indeed, at the input of the fiber, the spectral width of the
injected pulses is very small (typically less than 0.5 nm), and if
the injected wavelength is lower than 830 nm typically (ver-
tical asymptote location), according to the phase-matching
curve, no efficient FWM should be observed. But, during the
propagation inside the fiber, the spectrum broadens due to
SPM, and if the injected peak power is high enough to produce
a sufficiently large broadening factor (see Subsection 2.B), a
part of the spectrum can cross beyond the vertical asymptote
and effectively be used as pump for an efficient FWM process.
Of course, the lower A is, the larger the broadening factor
has to be in order to make a part of the injected spectrum
cross beyond the vertical asymptote and intercept the
phase-matching curve.

Thus, understanding this phenomenon as a FWM process
assisted by SPM-induced spectral broadening is consistent
with all the experimental results presented in this subsection.
Moreover, it has been quantitatively confirmed by our second
set of experiments by varying the injected peak power (see
Subsection 4.B below).

B. Injected Power Influence
For these experiments, we chose three characteristic wave-
lengths, one for each operating regime described in the pre-
vious subsection: 873 nm (zone I); 830 nm (zone ILb); and
825 nm (zone IL.a). For each of them, we measured the output
spectrum by varying the injected peak power (see Fig. 9).
We know that, when the phase-matching condition is per-
fectly satisfied, the amplification gain increases exponentially
with the pump peak power and the interaction length Lpyy
[see Eq. (10)]. In other words, by plotting the generated side-
band maximum-power level (P;;, expressed in dBm) as a
function of the injected peak power (Py,;, expressed in W),
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Fig. 9. Measured spectrum networks for A, = {873;830;825} nm
and P;,; varying typically between 170 and 290 W for 4;,; = 873 nm,
between 230 and 510 W for 1;,; = 830 nm, and between 330 and
530 W for A;,; = 825 nm (OSA resolution: 2 nm). For 4;,; = 873 nm,
we see the apparition of a cascade FWM process when Py is above
230 W typically.

we must find a straight line, whose slope is proportional to
Lrwy and (in first approximation) independent of the
wavelength.

As we can see in Fig. 10, we indeed find a straight line for
experimental data in the anomalous dispersion regime (we
can take this straight line as a reference, since we know that
everything works as expected in this regime). Moreover, by
superimposing the experimental spectra with the simulation
results provided by the model described in Subsection 2.A
[see Egs. (7) and (11)], we can see that this simple model
is quite consistent with the experimental observations (see
Fig. 11), at least as long as the nonlinear effects remain quite
weak (for high injected peak power values, the output spec-
trum explodes with the apparition of a cascade FWM process,
and a simple description of the involved nonlinear processes
becomes impossible). Indeed, this simple model gives:

(1) The spectral location of the sideband maxima with
only a 3- or 4-nm-shift compared to the experimental results.
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Fig. 10. Measured sideband power level (from spectra in Fig. 9)
plotted as a function of the total injected power. Filled symbols:
signal; empty symbols: idler; circles: anomalous dispersion regime
(with J;,; = 873 nm); squares: normal dispersion regime (with 4, =
825 nm); upward and downward triangles: internal and external
maxima, respectively, in the transition regime (with 1;;; = 830 nm).
The dashed and solid lines correspond to the simulation results with
an interaction length Lpwy = Legr = 0.9Lgper and Lpwy = 0.8Lg =
0.7Lgper, respectively.
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Fig. 11. Measured spectra for 4,; = 873 nm and with an OSA spec-
tral resolution of 2 nm. Black solid lines correspond to the simulation
results [based on Egs. (7) and (11)] with Lpwy = 0.8Ley = 0.7Lgper
and pump peak powers equal to the injected peak powers: {175;
210; 225; 240} W.

(2) The right maximum power level, provided an interac-
tion length Lgwy reduced by a factor 0.8 from the effective
length L. (ie., by a factor 0.7 from the physical length
Lgper), thus showing that the temporal walk-off effect actually
has a small but real influence.

(3) And last but not least, a sideband spectral width con-
sistent with the experimental results, showing that SPM-
induced spectral broadening of the injected pulses has no
major influence (since our model is based on the quasi-
monochromatic field approximation), at least in a low-power
regime.

The problem is that the other data series in Fig. 10 are not
aligned (as they should be, however) on the same straight line
as the experimental results obtained in the anomalous
dispersion regime. Interestingly, this result is consistent with
our interpretation of the phenomenon. Indeed, in the anoma-
lous dispersion regime, the total injected power is used as a
pump for the degenerate FWM process. But, by contrast, it is
not the case in the normal dispersion regime, in which only the
part of the spectrum that has crossed beyond 830 nm typically
(thanks to SPM-induced spectral broadening) is effectively
used. Plotting the evolution of Pg; as a function of this
useful power (rather than the total injected power) should
lead to a common alignment of all data series on the same
straight line.
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Fig. 12. Example of SPM-broadened spectrum recorded in linear
scale and with an OSA resolution of 0.2 nm. Py, is proportional to
the integral of the entire spectrum (red); Pysefurgzsnm and
Psefur834 nm are proportional to the integrals of the green part and
the blue part, respectively (with the same proportionality factor).

To determine the value of the useful power, we record
SPM-broadened spectra with a spectral resolution of 0.2 nm
on the OSA and with a linear power scale (see Fig. 12).
The total injected peak power P;,; is proportional to the inte-
gral of the entire associated spectrum, whereas the useful
peak power is proportional (with the same proportionality
factor) to the integral of this spectrum above a cutoff wave-
length 1, only. The value 4, has to be precisely determined,
knowing that it is around 830 nm.

To determine the precise value of 1,, we record a series of
spectra (as described in the previous paragraph) keeping
Ainj = 825 nm and varying P;,; from 330 to 530 W. For each
of these spectra, we try out several cutoff wavelengths (from
815 to 835 nm with an increment of 1 nm), and we calculate
the useful powers for each of the spectra and each of the
tested cutoff wavelengths. In what follows, we call them
Pygetur - We choose 815 and 835 nm to be the two extreme
values of tried cutoff wavelengths because (1) the correction
made with 1, = 815 nm is expected to be weak, since
Pygerugis nm Will remain close to Py, and (2) by contrast
Pserursss nm Will be equal to zero (for the lowest values of
P;j) or close to zero since a very small part of the spectra
can reach wavelengths higher than 835 nm (see Fig. 12).

Then we plot the red data series of Fig. 10 as a function of
all the Pygeqy;, With 4, varying from 815 to 835 nm, and we find
that the only value of 1. leading to an alignment of these red
data series on the theoretical blue straight line of Fig. 10 is
around 828 nm. To further confirm this result, we then calcu-
late Pygefy1 828 nm fOT Aipj = 830 nm and P;y,; varying from 230 to
510 W (with still the same procedure, recording SPM-
broadened spectra with a spectral resolution of 0.2 nm on
the OSA), and we plot the green and black data series (asso-
ciated with internal and external maxima, respectively) of
Fig. 10 as a function of these Py gy 828 nm- We also retrieved
the alignment of these data series on the theoretical blue
straight line (see Fig. 13, which shows the common alignment
of all the data series on this blue straight line). Thus we can
conclude that the correct value of 4, is about 828 nm (with a
precision of about 2 nm).

It is important to note that the fact that this correction pro-
vides a common alignment for all the data series (i.e., that
there actually exists a unique cutoff wavelength, which is valid
for all the values of ;) is a quantitative confirmation of the
analysis we made based on our first study (when varying the
injected wavelength). Indeed, this result confirms that an ef-
ficient FWM can be observed even if the phase-matching
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Fig. 13. Measured sideband power level plotted as a function of the
“right” useful power Pygefu g28 nm- (See caption of Fig. 10.)

curve (which has been calculated neglecting the effect of
SPM-induced spectral broadening) predicts that it should
not occur because a part of the SPM-broadened injected spec-
trum falls beyond the vertical asymptote and thus intercept
the phase-matching curve.

We also easily understand the origin of the frequency dis-
symmetry, since we can clearly see that Ay, (Which can be
seen as the central wavelength of the useful spectrum, see
Fig. 12) is necessarily higher than /J;,; (central wavelength
of the entire broadened spectrum).

C. Discussion on the Origin of Double-Maximum
Sideband Generation

As illustrated in Fig. 9, spectra that are recorded in the tran-
sition regime IL.b, exhibit two double-maximum sidebands
(whereas there is only one maximum for each sideband gen-
erated in zones I and II.a). These two maxima are clearly dis-
tinguishable, particularly when 4;,; ranges between 825 and
835 nm typically.

The exact origin of such a double-maximum sideband gen-
eration is not obvious. One avenue that could be explored in-
volves the effect of temporal walk-off. The interaction length
Lgwy changes weakly with 1, (at least on the range of 4;,; that
we study). However, these weak variations could be respon-
sible for the presence of two local maxima (rather than a
unique one) on the amplification gain curve as a function
of wavelength, for a given pump wavelength [see Eq. (7)].
In a qualitative way, we can understand the problem as
follows.

When 1;,; moves away from the zero-dispersion wavelength
of the fiber (1, = 834 nm), the GVM increases between the
pump pulse and the generated pulses. In the anomalous
dispersion regime, the signal and idler wavelengths are quite
close to the pump wavelength, and thus GVD-induced tempo-
ral walk-off has a relatively weak impact (the interaction
length is reduced by a factor of ~0.8 compared to the effective
length of the fiber, which is already reduced by a factor of ~0.9
compared to the physical length of the fiber; thus we
have Lpyy ~ 0.7Lgper)-

By contrast, when A;,; decreases from J, the situation be-
comes more complex, with the apparition of two maxima in
the FWM sidebands. We interpret this coexistence as a signa-
ture of the competition between the spectrally large FWM gain
and the temporal walk-off.

The internal maxima correspond to a situation with low
temporal walk-off as the frequencies stay close to the pump,
but with a smaller gain as those frequencies are generated far
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from the maximum of the gain curve. The amplitude of the
internal maxima goes lower as A;,; decreases further, since
they are generated farther and farther from the gain
maximum.

At the same time, the external maxima are generated with a
high gain as they are closer to the gain maximum, which is
enough to compensate for their larger temporal walk-off com-
ing from a larger frequency separation from the pump. Para-
doxically, those external maxima become less and less
sensitive to the temporal walk-off, as they need (to be gener-
ated) a sufficiently large SPM-induced spectral broadening of
the injected pulses to create the source wavelength. When ;,;
decreases, the source wavelength is created closer and closer
to the fiber output, and the remaining fiber length is no longer
sufficient to generate a substantial temporal separation be-
tween the various frequency components. Thus the amplitude
of the external maxima becomes larger and larger compared
to the amplitude of the internal maxima (see Fig. 7).

5. CONCLUSION

We experimentally demonstrate that an efficient FWM proc-
ess can be observed in the normal dispersion regime of a fiber,
in contradiction with the prediction provided by the phase-
matching curve calculated from the GVD measurement of
the fiber. We show that it is the result of the combination
of two nonlinear phenomena: degenerate FWM and SPM. In-
deed, whereas the phase-matching curve is usually plotted
without taking into account the possibility of a spectral broad-
ening of the injected pulses during their propagation inside the
fiber, we can see that, under certain conditions, the decou-
pling between FWM and SPM-induced spectral broadening
is not valid anymore.

One of the unexpected features of this phenomenon lies
in its frequency-dissymmetric behavior. Of course, this fre-
quency dissymmetry does not mean that the energy conser-
vation is not satisfied, but only that the effective pump
frequency wgouce is slightly different from the injected
frequency wiy;.

Such a frequency-dissymmetric FWM can be observed only
if the phase-matching curve for degenerate FWM exhibits a
vertical asymptote, i.e., if no efficient FWM process is ex-
pected when pumping below the zero-dispersion wavelength
typically. As a result, it is worth noting that this phenomenon
advantageously presents an extension of the spectral range on
which an efficient FWM process can occur: instead of being
restricted to injected pulse wavelengths higher than the zero-
dispersion wavelength 4 of the fiber, experimenters can work
with lower wavelengths, providing the availability of a high
enough peak power and/or interaction length to sufficiently
broaden (by SPM) the injected pulse spectrum.

Our experimental investigations, combined with some
simple analytical models, have allowed us to understand
the origin of this surprisingly unexpected and frequency-
dissymmetric FWM process. Some more complete analytical
and/or numerical models could allow us to confirm our analy-
ses and moreover to clearly identify the origin of the double-
maximum sideband generation occurring in the transition
regime. Such models should take into account FWM, SPM,
Raman scattering, and, last but not least, propagation effects
such as temporal walk-off.
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Résumeé :

Une technique couramment employée pour développer les sources de paires de photons cor-
rélés indispensables au domaine des télécommunications quantiques repose sur le processus
non linéaire de mélange a quatre ondes, qui peut avoir lieu directement dans le coeur d’une
fibre optique. Cette architecture fibrée permet de s’adapter au mieux aux besoins des réseaux
de communications quantiques (en particulier en minimisant les pertes par couplage lors de
la connexion de la source aux autres composants du réseau). L’utilisation d’une fibre micro-
structurée plutdt que d’une fibre de silice conventionnelle permet d’ajuster les propriétés de
dispersion de la fibre et d’optimiser ’efficacité du processus non linéaire. Cependant, les sources
fibrées usuelles, a ceeur de silice, présentent une limitation majeure : leur pureté quantique est
fortement dégradée par la diffusion Raman spontanée, qui survient elle aussi dans le coeur en
silice de la fibre. Pour s’affranchir de ce probléme, notre idée est de remplacer le ceeur en silice
par un ceur liqguide, en utilisant une fibre microstructurée a coeur creux rempli d’un liquide non
linéaire. Nos recherches nous ont ainsi conduits & faire la premiére démonstration expérimentale
de génération de paires de photons corrélés dans une fibre & coeur liquide, et & montrer que,
grace aux propriétés Raman particuliéres des liquides (dont le spectre Raman se présente en
général sous la forme de raies trés fines), il était possible de réduire de plusieurs ordres de gran-
deur le niveau de diffusion Raman spontanée dans la source. Ce travail ouvre donc la voie au
développement de sources de paires de photons corrélés fibrées de trés haute qualité quantique.

Abstract:

Quantum telecommunication technologies rely on correlated photon pair sources, which are
often based on the third-order nonlinear process of spontaneous four-wave mixing in silica-
core photonic crystal fibres. A fibred architecture is advantageous because it minimizes the
coupling losses between the optical source and the other components of quantum communica-
tion networks. Moreover, using a photonic crystal fibre rather than a conventional silica fibre
offers the possibility of improving the photon generation (thanks to a small effective core area)
and extending the wavelength coverage (thanks to dispersion management through the micro-
structuration design). However, the performances of silica-core photonic crystal fibre sources
are limited in terms of quantum purity, because of the ubiquitous spontaneous Raman scattering
process, which is a source of uncorrelated broadband noise photons in silica. We propose an
original solution to this Raman problem by replacing the silica core by a liquid core, thanks to
a hollow-core photonic crystal fibre filled with a nonlinear liquid. We actually performed the
first experimental demonstration of the generation of correlated photon pairs in a liquid-core
fibre, and demonstrated that, thanks to the specific Raman properties of liquids (which usually
exhibit thin-line Raman spectra), it is possible to reduce the Raman noise level by several orders
of magnitude. This work opens the way for the development of high quantum quality correlated
photon pair fibred sources.
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