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Fluence F
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Nd:YAG
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N ™3

g

Seuil d’endommagement laser (Laser Induced Damage Threshold)
Densité d’énergie par unité de surface (J/cm?)

Cristal non linéaire de formule KTiOPO,4
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Cristal non linéaire de formule LiB3Oj5

Cristal non linéaire de formule KHy,PO,4

Cristal non linéaire de formule KD, H,_,PO,

Cristal de KGW dopé au Nd. Matériau actif laser de formule Nd:KGd(WOy)
Cristal de YAG dopé au Nd. Matériau actif laser de formule Nd:Y3Al5015

Génération de seconde harmonique
Génération de troisiéme harmonique
Oscillateur paramétrique optique

Orientation de coupe du cristal selon I'axe X (direction d’irradiation selon X)
La méme notation est appliquée pour les autres directions d’irradiation.
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une probabilité d’endommagement p telle que p = k/n

Seuil de claquage des défauts, seuil d’endommagement

Densité de précurseurs dans le matériau
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Introduction

Les lasers de puissance occupent aujourd’hui une place privilégiée dans de nombreux
secteurs industriels et de recherche. Ils sont utilisés dans des domaines aussi variés que
I'industrie (découpe, soudure, micro-usinage, marquage,...) ou la médecine (opthalmologie,
dermatologie, chirurgie,...), avec pour chaque application des besoins spécifiques. Afin de
répondre a de nouvelles applications, les sources lasers sont en constante évolution pour
augmenter leur puissance d’émission et leur intégration.

Un des freins a cet essor technologique est notamment I’endommagement des compo-
sants optiques soumis a de forts flux laser. Lorsqu’elle devient importante, cette dégrada-
tion physique des composants peut engendrer une détérioration de leurs fonctions optiques.
Dés le développement des lasers, la communauté scientifique s’est appliquée a étudier ’en-
dommagement des optiques afin de mieux comprendre l'origine du phénomeéne et ainsi
permettre 'amélioration de la tenue au flux des matériaux par la modification des procé-
dés de fabrication. Le congrés "Laser-Induced Damage in Optical Components" qui a lieu
chaque année depuis 1969 a Boulder (Colorado, Etats-Unis) illustre 'importance accordée
a cette thématique.

L’émergence de grands projets d’installation laser de trés forte puissance tels que le La-
ser MégaJoule en France et le National Ignition Facility aux Etats-Unis, destinés a ’étude
de la fusion thermo-nucléaire par confinement inertiel, ont permis de stimuler fortement les
recherches sur le sujet. La résistance des matériaux sous flux laser intense est également un
point particuliérement critique dans le cadre d’applications spatiales, ou le remplacement
de composants endommagés est impossible. Dans le contexte de ces travaux de thése, nous
pouvons citer le projet spatial ChemCam, qui doit permettre 'analyse a distance des roches
martiennes par spectrométrie du plasma & partir d’une source laser pulsée compacte et de
forte puissance.

Dans une chaine laser, les éléments clés, tels que les barreaux laser, les cristaux de
conversion de fréquence ou les cellules électro-optiques sont particuliérement concernés par
les phénomeénes d’endommagement et de vieillissement sous flux. Ces cristaux constituent
alors souvent une limitation a l'utilisation de faisceaux lasers intenses. Par ailleurs, des ef-
fets non linéaires (génération de seconde harmonique, autofocalisation) peuvent également
conduire a diminuer leur tenue au flux.



INTRODUCTION

L’endommagement laser des matériaux diélectriques en régime nanoseconde fait I'objet
de nombreux travaux de théses réalisés a 1'Institut Fresnel |1, 2, 3, 4, 5, 6, 7] qui s’est doté
depuis plus de 10 ans d’outils expérimentaux et théoriques permettant de caractériser et
de mieux comprendre 'origine du phénoméne. En revanche, peu d’études ont été réalisées
a ce jour sur la tenue au flux des cristaux non linéaires, exceptés sur les cristaux de KDP
dans le cadre d’études relatives au projet Laser MégaJoule.

Cette thése s’attache donc a I'étude de I'endommagement laser dans les cristaux non
linéaires. Cette étude a été réalisée dans le cadre de multiples collaborations entre I'Institut
Fresnel et la société Cristal Laser (Messein, 54), spécialiste de la croissance des cristaux, le
CNES, la société Thales Laser et le CEA. Le travail présenté sera consacré essentiellement
a la compréhension de l'origine de 'endommagement dans les cristaux de KTP, RTP et
LBO développés par la société Cristal Laser et utilisés principalement pour la conversion
de fréquence (KTP, LBO) et pour le fonctionnement en cellule électro-optique (RTP). De
plus, nous présenterons des résultats sur des cristaux de KDP et des barreaux laser de
Nd:KGW, obtenus respectivement dans le cadre des projets Laser MégaJoule (CEA) et
ChemCam (CNES/Thales Laser).

Le chapitre 1 est une introduction aux problématiques de I’endommagement laser dans
les cristaux non linéaires. Nous nous intéresserons tout d’abord aux différents types de
lasers de puissance et leurs applications les plus courantes. Puis, nous définirons I’endom-
magement laser et les enjeux de ce travail. Nous présenterons le contexte de cette étude a
travers deux cas particuliers de projets de lasers de puissance pour lesquels la tenue au flux
joue un role essentiel. Enfin, aprés une description des interactions laser-matiére, nous abor-
derons les différentes origines possibles de I’endommagement dans les composants optiques.

Le chapitre 2 est consacré aux cristaux non linéaires. Nous discuterons dans un pre-
mier temps du role et du choix des cristaux dans les cavités laser, en nous attachant en
particulier aux applications électro-optiques et de conversion de fréquence. Dans un second
temps, nous nous intéresserons a la structure cristallographique, aux principales propriétés
physiques et applications des cristaux étudiés. Pour finir, nous présenterons les différentes
étapes de fabrication de ces cristaux, allant du procédé de croissance cristalline au traite-
ment en couches minces optiques.

Le chapitre 3 présente la métrologie de I’endommagement laser. Nous y exposerons tout
d’abord les procédures expérimentales de caractérisation de tenue au flux des composants.
Nous détaillerons également un modéle statistique afin de permettre I'interprétation des
mesures d’endommagement. Par la suite, nous décrirons le dispositif expérimental déve-
loppé pour réaliser cette étude. Finalement, la validation de la métrologie sera réalisée au
moyen d'une étude d’endommagement laser dans la silice et de tests de répétabilité pour
les différents cristaux étudiés.



INTRODUCTION

Le chapitre 4 est dédié aux problémes de métrologie spécifiques aux cristaux non li-
néaires. Dans un premier temps, compte tenu des petites dimensions et de la forte valeur
ajoutée des cristaux, nous aborderons différents aspects pour optimiser la mesure statis-
tique d’endommagement. Dans un second temps, nous verrons que les tests de tenue au flux
peuvent étre perturbés par la présence d’effets dus a la biréfringence (aberrations, walk-off)
ou par des phénoménes non linéaires (autofocalisation, génération de seconde harmonique).
Nous montrerons que l’anisotropie des parameétres physiques des cristaux peut engendrer
une anisotropie du seuil de tenue au flux laser.

Dans le chapitre 5, nous nous intéresserons a ’endommagement laser dans les cristaux
de KTP et RTP. Appartenant & la méme famille cristallographique, le KTP est connu pour
la génération de seconde harmonique des lasers Nd:YAG, tandis que le RTP est plutot uti-
lisé pour des applications électro-optiques. Nous dresserons tout d’abord un bref état de
lart sur le probléme de "gray-track" dans ces cristaux. Une étude multi-parameétres sera
réalisée afin de mieux comprendre l'origine de I'endommagement laser. Nous nous inté-
resserons dans un premier temps a l'influence des procédés de croissance cristalline sur la
tenue au flux laser. Puis, nous observerons le comportement de fatigue sous irradiation
multiple aux deux longueurs d’onde d’utilisation de 1064 et 532 nm. Nous caractériserons
également les effets de la polarisation et de la direction d’irradiation laser sur la tenue au
flux de ces cristaux. Pour finir, nous étudierons l'effet du mélange de longueurs d’onde 1064
-+ 532 nm sur le seuil d’endommagement laser. Nous nous attacherons alors en particulier
a I’étude de la tenue au flux dans les cas d’utilisation fonctionnelle de ces cristaux pour la
génération de seconde harmonique et 'application en cellule de Pockels.

Enfin, le chapitre 6 traitera du cas d’un cristal a trés haute tenue au flux laser avec
I’étude de 'endommagement dans le cristal de LBO. De par son domaine de transparence
allant jusqu’a 160 nm et son seuil d’endommagement particulierement élevé, ce cristal est
un matériau de choix pour des applications de puissance dans I’'UV. Nous présenterons tout
d’abord un état de I'art sur 'endommagement du LBO, centré en particulier sur l'effet des
défauts. Puis, des tests préliminaires nous permettront de définir les points critiques du
composant et les parameétres pertinents pour I'étude & mener. De la méme maniére que
pour les cristaux de KTP et RTP, nous étudierons I'influence sur la tenue au flux laser de
la longueur d’onde, de la fatigue, de la polarisation et de la direction d’irradiation, afin
de permettre d’appréhender les mécanismes responsables de 'endommagement. Pour finir,
nous nous intéresserons au cas particulier de la génération de seconde harmonique.






Chapitre 1

Problématique de I’'endommagement

laser dans les cristaux non linéaires
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1.1. LASERS DE PUISSANCE ET LEURS DOMAINES D’APPLICATION

1.1 Lasers de puissance et leurs domaines d’application

De nombreux types de lasers différents existent : lasers a solide, lasers a colorant,
lasers a gaz, diodes laser, et plus récemment les lasers a fibre. Dans notre étude, nous
nous intéressons uniquement aux lasers de puissance pour lesquels des endommagements
sont susceptibles d’apparaitre sur les optiques des systémes, freinant ainsi les avancées
technologiques. Certains de ces lasers sont devenus des outils incontournables de I'industrie
(laser CO,, laser Nd:YAG, laser excimére), tandis que d’autres sont encore au stade du
développement en laboratoire de recherche (laser & impulsions ultra-bréves). Cette partie
présente de maniére non exhaustive les principaux lasers de puissance existants associés
a leurs applications les plus courantes. Nous conclurons en présentant des grands projets
actuels de lasers.

1.1.1 Puissance laser : régime continu et régime pulsé

Deux types de fonctionnement des lasers peuvent étre distingués : le régime continu et
le régime pulsé (figure 1.1). La puissance d’un laser est définie par la quantité d’énergie
qu’il peut délivrer par unité de temps. Dans le cas d’un régime continu, la puissance ne
dépasse que trés rarement quelques dizaines de kilowatts. En revanche, dans le cas d'un
régime pulsé, cette méme énergie est concentrée dans une impulsion d’'une durée plus ou
moins courte selon les lasers (allant de la microseconde a la femtoseconde'). La puissance
créte atteinte peut alors étre extrémement élevée (atteignant le pétawatt?).

Emission continue Emission pulsée

Puissance créte

(] Q / R

o o AOAMAM Energie

c . c / g

P Puissance o

h i ’2 Puissance

5 / Energie 5 —

o m o moyenne
Temps Temps

F1G. 1.1 — Représentation schématique de la puissance d’un laser en mode continu (a
gauche) et en mode pulsé (a droite).

! Des impulsions d'une centaine d’attosecondes ont été obtenues trés récemment (1 attoseconde = 1018
seconde)

2 En mai 1996, le laser Nova au Lawrence Livermore National Laboratory (Etats-Unis) a atteint plus
d’un pétawatt de puissance (1 pétawatt = 10'° watt). En France, un laser pétawatt nommé "PETAL"
est en cours de construction. Cet ensemble est considéré comme un "démonstrateur" destiné a tester les
technologies qui seront utilisées pour le futur projet HIPER (cf. section 1.1.4).
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1.1. LASERS DE PUISSANCE ET LEURS DOMAINES D’APPLICATION

1.1.2 Lasers continus

1.1.2.1 Laser a CO,

Le laser & COq [8] émet dans 'infrarouge lointain (& 10,6 et 9,6 wm). Son milieu actif
est constitué d’'un mélange gazeux a basse pression composé de CO,, Ny et He. Le pom-
page est alors réalisé par décharge électrique. Ce type de laser fonctionne généralement en
mode continu. Avec un rendement élevé (supérieur a 10 %), il peut fournir un faisceau laser
atteignant des puissances de l'ordre de quelques dizaines de kilowatts.

De part la grande maitrise de son fonctionnement et ses nombreuses applications, il
est actuellement le laser de prédilection dans le milieu industriel. Il est utilisé pour le
traitement de surface, la soudure et la découpe de métaux, matiéres plastiques et verres.
Il présente néanmoins certains inconvénients :

— un encombrement souvent important malgré les efforts des constructeurs

— un couplage faible du rayonnement avec les métaux
I'impossibilité d’utiliser un mode de transport du faisceau par fibre optique
une focalisation limitée de part sa longueur d’onde élevée

Notons que ce type de laser est utilisé pour effectuer des "réparations" de dommages
laser dans la silice par fusion / évaporation locale. Le principe de base est de fondre la par-
tie endommagée par irradiation avec un laser & CO, afin de faire disparaitre les fractures
induites par 'endommagement laser et ainsi bloquer le processus de croissance sous flux [9].

Le laser a CO4 peut également fonctionner en mode impulsionnel. Ses applications sont
alors surtout militaires. Cependant, il est également utilisé dans le domaine civil pour le
secteur médical (dentisterie, dermatologie), ou la détection de polluants atmosphériques
par la technique LIDAR (LIght Detection And Ranging).

1.1.3 Lasers impulsionnels
1.1.3.1 Laser Nd:YAG

Le laser Nd:YAG constitue un des types les plus communs de laser, émettant dans le
proche infrarouge a 1064 nm. Notons qu’il est possible d’accéder aux harmoniques 532,
355 et 266 nm par conversion de fréquence. Le milieu amplificateur est un barreau de gre-
nat d’aluminium et d’yttrium (Y3Al;055) dopé par des ions néodyme Nd**. Le pompage
optique est assuré par lampes flash ou diodes. Ces lasers fonctionnent essentiellement en
mode impulsionnel (déclenché ou relaxé). En régime déclenché (Q-switched), ils délivrent
des impulsions de puissance créte tres élevée de l'ordre du gigawatt dont la durée d’im-
pulsion varie de quelques nanosecondes a plus de 700 ns. En mode relaxé, les impulsions
peuvent atteindre des énergies de quelques joules pour des durées d’impulsions de 0,1 a
20 ms.

11



1.1. LASERS DE PUISSANCE ET LEURS DOMAINES D’APPLICATION

Dans l'industrie, le laser Nd:YAG est massivement présent dans la métallurgie pour
la découpe, le percage et la soudure d’acier et de super-alliage. Il est également employé
comme outil de gravure sur de nombreux métaux et plastiques ou pour le marquage sub-
surface dans les matériaux transparents, tels que les verres. D’autre part, ces lasers sont
largement utilisés dans le domaine de la médecine esthétique : ’épilation par laser, 1’élimi-
nation de tatouages, ou le traitement de lésions vasculaires mineures. Ces lasers sont aussi
couramment utilisés en ophtalmologie comme moyen de traitement des post-cataractes ou
de glaucome aigu.

1.1.3.2 Laser Excimére

Le laser excimeére est un laser a gaz émettant uniquement en mode impulsionnel dans
I’'UV entre 157 nm et 351 nm selon le mélange gazeux utilisé. Le milieu est composé d'un
gaz rare (Ar, Xe, Kr) et d’'un halogéne (F, Cl). Son fonctionnement repose sur la formation
de molécules excitées [Fy (A = 193 nm), ArF (A = 193 nm), KrF (A = 248 nm), XeCl (A =
308 nm), XeF (A = 351 nm)]| grace a une décharge électrique. Les énergies délivrées sont
de 'ordre du Joule et les durées d’impulsions varient entre 10 et 150 ns pour une fréquence
d’émission pouvant atteindre quelques kHz.

Le laser excimeére présente de nombreux avantages. Grace a une longueur d’onde courte,
et a des effets thermiques trés limités, il permet de faire de la gravure avec une résolution
spatiale sub-micronique. La figure 1.2 présente des masques en 3 dimensions obtenus par
gravure d'une résine photosensible au moyen d’un laser KrF.

Ce type de laser est aussi tres utilisé en chirurgie de 1’ceil pour corriger les troubles de
la vision (myopie, presbytie, astigmatisme).

VAR & <
\ “ \ "\‘ ‘

| . . = - ‘
Blazed grating 20 bm Pyramids — 40 pm

F1G. 1.2 — Gravure 3D de résine photosensible par laser excimére (KrF) [10].

Le principal défaut de ces sources est qu’elles présentent une stabilité limitée d’une
impulsion a l'autre, ce qui freine leur développement industriel.
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1.1. LASERS DE PUISSANCE ET LEURS DOMAINES D’APPLICATION

1.1.3.3 Laser Titane-Saphir

Le laser titane-saphir est le plus utilisé pour générer des impulsions en régime fem-
toseconde. Le milieu actif est un cristal de saphir dopé par des ions titane (Ti*t:Al,O03).
Il peut émettre sur un spectre allant de 700 & 1080 nm et est le plus souvent utilisé & 800 nm.

Contrairement aux lasers précédents, I'interaction laser-matiére est athermique (cf. sec-
tion 1.4.2) en régime femtoseconde, ce qui lui confére des propriétés trés intéressantes pour
des applications industrielles. En effet, le matériau n’étant plus chauffé par le laser, la
découpe est plus précise et ses bords plus nets. La figure 1.3 illustre la comparaison du
régime nanoseconde et femtoseconde par le percage d’un trou dans une plaque en acier.
Cette découpe "propre" est également trés intéressante dans le domaine médical, en parti-
culier pour la chirurgie de 1’ceil ou du cerveau, car elle n’altére pas le voisinage de la zone
traitée.

F1G. 1.3 — Comparaison du percage d'une plaque d’acier effectué en régime nanoseconde
(& gauche) et en régime femtoseconde (a droite).

1.1.4 Cas de grands projets lasers

Plusieurs grands projets internationaux d’installations lasers de trés forte puissance
sont actuellement en cours. Nous pouvons citer en particulier les lasers de puissance pour
la fusion par confinement inertiel : en régime nanoseconde, les projets américain NIF (Na-
tional Ignition Facility) [11, 12] et frangais LMJ (Laser MégaJoule) [13, 14, 15] lasers basés
sur la technologie verre dopé au néodyme pompé par lampes flash (cf. section 1.3.2), et en
régime picoseconde, le projet européen HiPER (High Power laser Energy Research facility)
[16]. Dans le domaine des impulsions ultra-courtes, notons également les projets francais
ILE (Institut de la Lumiére Extreme) et européen ELI (Extreme Light Infrastructure) pour
I'étude de la physique a des énergies extrémes [17, 18, 19].

Le laser est une technologie également utilisée depuis peu dans des programmes spa-
tiaux. Ces lasers sont soumis a de fortes contraintes environnementales et & des conditions

13



1.2. INTRODUCTION A L’ENDOMMAGEMENT LASER

extrémes en terme de densité d’énergie (source compacte?®) et de durée de vie. Nous pou-
vons notamment citer le projet spatial ChemCam (Chemistry Camera) pour l'analyse a
distance de la composition des roches martiennes [20, 21] (cf. section 1.3.1) ou encore 'ins-
trument spatial européen ALADIN (Atmospheric Laser Doppler Instrument) qui est un
LIDAR Doppler embarqué sur satellite pour mesurer la vitesse du vent de haute altitude
avec une précision de 2 m/s [22].

1.2 Introduction a ’endommagement laser

1.2.1 Intérét de I’étude de 'endommagement laser dans les cris-
taux

Le développement de lasers de plus en plus puissants et compacts conduit a considérer
la tenue au flux laser comme une spécification incontournable des composants optiques.
Les cristaux non linéaires, tels que les barreaux laser (Nd:YAG, Nd:KGW), les cristaux de
conversion de fréquence (KTP, KDP, LBO) ou les cellules électro-optiques (RTP, DKDP),
constituent les principaux éléments optiques d’une chaine laser. Ces matériaux sont parmi
les plus concernés par les phénoménes d’endommagement et de vieillissement sous flux
laser intense.

La figure 1.4 illustre quelques exemples d’endommagements laser obtenus sur des cris-
taux non linéaires observés par microscopie optique en contraste interférentiel. Elle présente
également pour comparaison un dommage en volume d’un substrat de silice (figure 1.4(a)).
Comme nous pouvons l'observer, les morphologies sont trés différentes pour les divers cas
(surface, traitement optique, volume) :
— (a) Brisure non orientée en volume d’une silice et visualisation des contraintes en-
gendrées
(b) Clivage selon les axes cristallins en volume d’un cristal de KTP
— (c¢) Propagation en face arriére d’'un endommagement en volume dans un cristal de
KDP

— (d) Ecaillage en face arriére d’un cristal de KTP

— (e) Crateére et brillure de plasma du traitement antireflet TasO5/SiO5 en face avant
d'un cristal de RTP

— (f) Délamination de la couche miroir ZrO,/SiOy en face arriére d’un barreau de

Nd:KGW

3 Dans des systémes lasers compacts, la densité d’énergie atteinte peut étre trés grande, car Iénergie
est concentrée sur de trés petites dimensions. Des problémes d’endommagements de composants peuvent
alors apparaitre.
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1.2. INTRODUCTION A L’ENDOMMAGEMENT LASER

F1G. 1.4 — Morphologies d’endommagements par laser a 1064 nm de composants optiques :
(a) Brisure non orientée en volume d’une silice et visualisation des contraintes engendrées,
(b) Clivage selon les axes cristallins en volume d’un cristal de KTP, (¢) Propagation en
face arriére d'un endommagement en volume dans un cristal de KDP, (d) Ecaillage en
face arriére d'un cristal de KTP, (e) Cratére et brilure de plasma du traitement antire-
flet TagyO5/Si0y en face avant d’un cristal de RTP, (f) Délamination de la couche miroir
Zr05/Si04 en face arriére d’'un barreau de Nd:KGW.

Présentant généralement une assez faible tenue au flux laser, par rapport a la silice, les
cristaux non linéaires apparaissent souvent comme les matériaux limitant l'utilisation de
flux laser intenses. Par ailleurs, des effets non linéaires propres aux cristaux (génération de
seconde harmonique, autofocalisation) peuvent constituer les mécanismes responsables de
I’endommagement et ainsi diminuer leur tenue au flux (voir chapitre 4). Dans ce contexte, il
est nécessaire de réaliser une étude systématique afin de mieux comprendre les phénomeénes
d’endommagement dans les cristaux dans ’objectif d’améliorer leur résistance au flux laser
par la modification des procédés de fabrication. D’autre part, la caractérisation de la tenue
au flux des composants permettra d’augmenter la fiabilité des nouveaux systémes lasers en
prenant en compte les seuils d’endommagement déterminés.
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1.3. CAS PARTICULIERS DE PROBLEMATIQUES DE TENUE AU FLUX LASER

Nous pouvons dés a présent remarquer que, de par les propriétés spécifiques aux cristaux
(non linéarité, biréfringence), I’étude de la tenue au flux laser est plus complexe que dans le
cas de matériaux amorphes. De plus, ces composants sont trés cotiteux et souvent de petites
dimensions, nécessitant alors 'optimisation de la mesure destructive de 'endommagement
laser (voir chapitre 4).

1.2.2 Endommagement fonctionnel et endommagement physique

Du point de vue de 'utilisateur, 'endommagement laser fonctionnel d’un composant
correspond a une modification permanente due a un flux laser intense de ses propriétés op-
tiques (transmission, diffusion) généralement associée a une dégradation du front d’onde.
Un changement permanent de I'indice de réfraction par exemple peut étre considéré comme
un dommage. Le critére d’endommagement ainsi défini dépend fortement des performances
fixées par l'utilisateur. Une telle approche ne peut donc pas étre retenue pour une étude
systématique de 'endommagement. En revanche, ce critére a 'avantage de répondre a des
spécifications nominales moins sévéres qu'un endommagement physique pour des applica-
tions courantes de lasers de puissance.

L’endommagement fonctionnel est alors distingué de I’endommagement physique, défini
comme la plus petite modification irréversible détectable d’'un matériau causée par une
irradiation laser, d’aprés la norme ISO 11254 établie en 2000 |23, 24|. La fonction optique
n’est plus prise en compte, seule la modification physique du matériau importe. Ce critére
est cependant dépendant de la sensibilité de la méthode de détection. Une modification
visible par exemple avec un microscope a force atomique peut ne pas étre détectable avec
un microscope optique classique. En toute rigueur, les mesures de tenue au flux laser
effectuées selon ce critére ne sont donc pas absolues, mais tendent a s’en rapprocher le plus
possible. La norme ISO définie alors la limite détectable a la plus petite modification vue
au microscope optique en mode Nomarski avec un grossissement x 100. Nous retiendrons
cette définition pour notre étude systématique de I'endommagement laser.

1.3 Cas particuliers de problématiques de tenue au flux
laser

La résistance des matériaux sous flux laser intense est un point particuliérement critique
dans le cadre d’applications spatiales, ainsi que dans des grands projets d’installation laser
de trés forte puissance. Nous les illustrerons respectivement par le projet spatial ChemCam
et le projet Laser MégaJoule sur lesquels nous avons pu collaborer. Nous allons voir que
pour chacun de ces deux cas de lasers de puissance, les problématiques de tenue au flux
sont bien spécifiques.
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1.3. CAS PARTICULIERS DE PROBLEMATIQUES DE TENUE AU FLUX LASER

1.3.1 Projet spatial ChemCam

L’étude de la tenue au flux des matériaux est particuliérement importante pour des
lasers de puissance dans des applications spatiales, car le remplacement d'un composant
optique endommagé est impossible une fois la mission lancée. Dans cette partie, nous
discuterons des problématiques d’endommagement laser liées au projet spatial ChemCam
(Chemistry Camera) mené par le CNES (Centre Nationale d’Etudes Spatiales).

__________ LIBS Target is

Mast 1-9 m Away

L

Power CPU . ‘t‘or\f'" Command
Converter i Telemetry
j Power

F1G. 1.5 — Vue d’artiste (a gauche) et schéma du fonctionnement (@ droite) de I'instrument
ChemCam. Il permettra 'analyse a distance de roches martiennes par spectrométrie du
plasma a partir d’une source laser pulsée.

Mission Mars Science Laboratory 2009

Le projet ChemCam fait partie de la mission Mars Science Laboratory 2009 (MSL-09)
de la NASA (National Aeronautics and Space Administration). Cette mission destinée a
I’exploration de la planéte Mars a pour principaux objectifs de :

— Déterminer si la vie a pu exister sur Mars

— Caractériser le climat et la géologie de Mars

— Préparer 'exploration humaine

Pour mener a bien cette mission, un véhicule (rover)* équipé de dix instruments scien-
tifiques sera lancé en septembre/octobre 2009 et arrivera sur Mars aprés un peu moins
d’un an de croisiére. Il permettra une exploration approfondie de la planéte sur une zone
de grande dimension (capacité de déplacement de 20 km). Pendant au minimum deux ans
(correspondant & une année martienne®), il analysera les roches, les sols et I'atmosphére
martiens.

4 masse du rover : 775 kg / masse charge utile scientifique : 70 kg

5 1 an martien = 687 jours terrestres
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1.3. CAS PARTICULIERS DE PROBLEMATIQUES DE TENUE AU FLUX LASER

Instrument ChemCam

Un des instruments phare du rover est l'instrument ChemCam (Chemistry Camera) du
CNES [20]. Il permettra de réaliser a distance 1’analyse élémentaire des roches et des sols
martiens (figure 1.5). Il met en oeuvre la technique LIBS (Laser Induced Breakdown Spec-
troscopy) d’analyse spectroscopique induite par ablation laser. Un laser de puissance pulsé
tire sur une cible jusqu’a 9 métres de distance, a une densité de puissance de 1 GW /cm?,
Il en résulte la fusion du matériau et 'apparition d’'un plasma. La lumiére issue du plasma
est analysée par spectroscopie UV-visible (entre 250 et 800 nm). Ce dispositif est couplé &
une micro-caméra pour former une image haute résolution de la cible autour de 750 nm.

Jamais embarquée sur Mars, cette nouvelle technique permettra d’une part de faire une
premiéere analyse sélective des roches environnantes sans déplacement du rover et d’autre
part d’analyser des échantillons dans des endroits inaccessibles au rover tels que le fond de
cratéres trés riche en sédiments.

Laser ChemCam

Un des enjeux de cet instrument est le laser de puissance. Congu par la société Thalés
Laser, il s’agit d’un laser pulsé non injecté a 1067 nm délivrant 30 mJ pour une durée
d’impulsion de 6-7 ns [21, 25]. Son mode de fonctionnement consiste en des séquences
de tirs de 10 secondes a 10 Hz toutes les 5 minutes. Le schéma du design de la cavité
est présenté sur la figure 1.6. Le milieu actif est un barreau de Nd:KGW pompé par une
barrette de diodes & 808 nm. La commutation est effectuée grace a une cellule électro-
optique en RTP. L’amplification est effectuée par un mono-passage a travers 2 slabs de
Nd:KGW également pompés par des diodes a 808 nm.
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' Nd:kgw  FPolariseur N4 pooyelg /1808 nm ‘Q Slabde |
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F1G. 1.6 — Schéma du design de la cavité du laser ChemCam.

Le choix technologique des cristaux pour ce projet s’est porté sur le RTP pour le
fonctionnement en cellule électro-optique et sur le Nd:KGW pour le matériau & activité

18



1.3. CAS PARTICULIERS DE PROBLEMATIQUES DE TENUE AU FLUX LASER

laser (cf. annexe A). Le cristal de RTP a été choisi pour le fonctionnement en cellule de
Pockels, car il permet la modulation de phase électro-optique a trés basse tension (voir
chapitre 2). Pour le matériau amplificateur, le cristal de Nd:KGW a été préféré au cristal
plus connu de Nd:YAG pour sa large bande d’absorption, car les variations thermiques
que voit le laser entrainent de fortes variations en longueur d’onde des diodes de pompage.
De plus par rapport a son homologue, il présente une efficacité® quasiment deux fois plus
grande et un seuil laser” plus bas [26].

Problématique de la tenue au flux laser

Pour des raisons de cotlit et de poids du systéme, les composants optiques sont de
petites dimensions, typiquement d’une ouverture de 5 x 5 mm. Cependant, cette miniatu-
risation augmente la densité d’énergie du faisceau traversant les optiques. Dans de telles
conditions d’utilisation en puissance et en durée (2 ans), 'étude de la tenue au flux laser
est un point important du projet. Elle doit en outre considérer ’ensemble des contraintes
environnementales que subissent les composants lors de la mission [27] :

— irradiations gamma et protons (dose ionisante : 3,2 krad)

— contraintes thermiques (cycles entre -55°C et +70°C avec une pente de 5°C/minute)

— optiques sous vide pendant la croisiére terre-mars pouvant engendrer une contami-

nation (dégazage des colles)

Les problématiques de tenue au flux sont alors orientées sur I'influence de ’environne-
ment et de la fatigue sous irradiation multiple (10° tirs). Les composants critiques du laser
sont les cristaux de Nd:KGW et de RTP ainsi que leurs traitements optiques. L’expertise
de la tenue au flux laser que nous avons effectuée dans le cadre d’'un contrat d’études
CNES/Thales Laser |28, 29, 30|, a permis de déterminer leur seuil d’endommagement et
leur comportement en fatigue. Cette caractérisation a abouti a des choix technologiques
puis & la qualification® sous les contraintes environnementales et de vieillissement sous flux
laser des composants retenus pour le modéle de vol. L’ensemble des verrous a pu étre levé
au cours de cette étude et les composants retenus ont été validés pour 1'utilisation dans les
conditions fonctionnelles.

1.3.2 Projet Laser MégaJoule

Un autre exemple de laser de puissance pour lequel I'étude de la tenue au flux est
essentielle est le projet Laser MégaJoule (LMJ) mené par le CEA (Commissariat a I'Energie
Atomique).

6 Iefficacité est définie par le rapport entre la puissance de pompe et la puissance d’émission laser.

7 Le seuil laser représente la puissance de pompe minimale pour I’apparition d’une émission laser.

8 Test de qualification : 10° tirs laser & 2,5 J/cm? aprés irradiation v et cyclage thermique de -50°C a
+45°C
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Présentation du projet

Véritable challenge technologique, ce projet est une installation laser de trés grande
dimension, qui constituera avec son homologue américain, le NIF (National Ignition Fa-
cility), le laser le plus énergétique existant |15, 13|. Il permettra (mise en service prévue
en 2011) de produire expérimentalement les conditions de température et de pression né-
cessaires a la fusion thermo-nucléaire par confinement inertiel. L’enjeu est d’apporter une
énergie de 1,8 MJ en quelques nanosecondes a un mélange d’atomes de deutérium et de
tritium contenu dans une capsule en or de quelques millimétres. Pour atteindre une telle
énergie, 240 faisceaux lasers UV de section carrée de 40 x 40 cm seront focalisés sur la
cible. Cette énergie devra permettre de réaliser la fusion du mélange, libérant une énergie
10 fois supérieure a celle apportée.

Mdi2
Lt

Pinhales Mdul
( transport spatial filte

Trous de lilltr:ge

L3 | Imjection

ampli

Miroirs
Cellule de Pockels

de
transport

Miroir adaptafif
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B verre laser
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B verre optique
B KDP - DKDP

KDP  DKDP cible

doubleu. tripleur

F1G. 1.7 — Schéma de I'architecture d'une ligne laser de la LIL (Ligne d’Intégration Laser),
prototype du Laser MégaJoule.

La figure 1.7 présente l'architecture d’une des 240 lignes laser. La source laser est
constituée d'un oscillateur monomode pompé par diode qui permet d’obtenir I'impulsion
laser initiale & 1053 nm de trés faible énergie (quelques nanojoules). Une série de 18 plaques
amplificatrices (verre dopé au néodyme) permet ensuite d’augmenter considérablement
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I’énergie du faisceau. Le faisceau laser de section 40 x 40 cm posséde alors une énergie de
Iordre de 15 & 20 kJ. Aprés une phase de transport, la derniére étape consiste & convertir
ce faisceau infrarouge a 1053 nm en un rayonnement UV & 351 nm. Le faisceau UV est
ensuite focalisé a travers des hublots de silice dans la chambre d’expérience maintenue sous
vide.

Plaques amplificatrices (verre dopé au néodyme) 4 320
Lampes Flash 10 800
Cristaux de KDP et DKDP 720
| Verre (silice) | 66 tonnes |
‘ Surface des miroirs ‘ 4 000 m? ‘

TAB. 1.1 — Quelques chiffres concernant les éléments optiques nécessaires pour le fonction-
nement du Laser Megajoule.

Le tableau 1.1 donne un apercu de l'ampleur du projet a travers le nombre et la di-
mension des composants optiques nécessaires pour le fonctionnement des 240 lignes du
Laser MegaJoule, constituant un véritable challenge technologique. Le choix d’optiques de
grandes dimensions est indispensable afin de diminuer au maximum la densité d’énergie
du faisceau. En effet, aucun matériau ne permet actuellement de réaliser des performances
semblables dans des dimensions plus réduites.

Notons qu’'un prototype a I’échelle 1 nommeé LIL (Ligne d’Intégration Laser) fonctionne
déja au CEA/CESTA. 1 est constitué de quatre lignes lasers. Il permet a la fois d’évaluer
les performances d’une telle architecture et de mettre en évidence les problémes inhérents
a ce type de laser de puissance, notamment en terme de tenue au flux des composants
optiques.

Problématique de la tenue au flux laser

Les énergies lasers atteintes dans ce projet sont considérables et engendrent nécessaire-
ment des problémes de tenue au flux des optiques. Aujourd’hui, les avancées technologiques,
notamment au niveau des traitements optiques des miroirs de transport, ont permis de ré-
soudre un grand nombre de difficultés. Cependant, des problémes d’endommagement laser
demeurent en fin de chaine laser (domaine UV), essentiellement au niveau des cristaux de
KDP et DKDP pour la conversion de fréquence.

Ces cristaux sont utilisés dans ce projet pour la génération de seconde (KDP) et troi-
sitme harmonique (DKDP), ainsi que pour 'utilisation en cellule de Pockels (DKDP) (cf.
annexe A).
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Longueur d’onde | Durée d’impulsion | Fluence moyenne Fluence maximale
(nm) (ns) (J/em?) (J/em?)
1053 5 15 25
351 3,7 7 15

TAB. 1.2 — Spécifications requises pour les cristaux de KDP du Laser MegaJoule [31].

Les problématiques de tenue au flux sont tres différentes que celles du projet ChemCam.
L’enjeu n’est pas ici la résistance des cristaux dans des conditions extrémes de durée et
d’environnement. La principale difficulté réside dans la trés haute densité d’énergie vue par
les composants optiques lors d’un seul tir laser. Les spécifications requises pour les cristaux
de KDP détaillées dans le tableau 1.2 montrent que les exigences de tenue au flux laser
sont en limite des possibilités de ces cristaux. La seconde difficulté provient de la taille des
composants (40 x 40 cm), car il est difficile de réaliser un composant sans défauts sur de
telles dimensions. Or nous allons voir que ces défauts peuvent initier des endommagements
sous flux laser (cf. section 1.5).

De par son ampleur, ce projet est un moteur pour l'étude de la tenue au flux laser
des composants optiques, et particulierement du cristal de KDP. De nombreuses études
sont réalisées sur le sujet. Nous pouvons citer notamment les travaux de thése entrepris
a I'Institut Fresnel en collaboration avec le CEA par B. Bertussi [5] et J. Capoulade [7].
Dans la communauté internationale, notons également les études effectuées au Lawrence
Livermore National Laboratory notamment par DeMange et al. [32] et Carr et al. [33].

1.4 Interaction laser-matiére

L’interaction laser-matiére dépend de nombreux parameétres liés non seulement au ma-
tériau irradié mais également a la source laser, tels que la longueur d’onde, la durée
d’impulsion et l'intensité du faisceau incident. On peut distinguer principalement deux
mécanismes conduisant & ’endommagement laser [34, 35, 36]. Pour une méme longueur
d’onde, par exemple, l'interaction peut étre de nature thermique pour une durée d’im-
pulsion de quelques nanosecondes ou photoélectronique pour une impulsion de quelques
femtosecondes. Cependant, '’endommagement laser des matériaux optiques est souvent une
combinaison complexe de ces interactions.

1.4.1 Interaction thermique

L’interaction thermique provient de ’absorption par le matériau de ’énergie du laser.
Il se produit généralement pour des lasers continus, des lasers a durée d’impulsions longues
ou a fort taux de répétition. Cet effet est prépondérant dans le cas des lasers émettant
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dans l'infrarouge (laser & CO5 et Nd:YAG, cf. section 1.1) et dans des gammes de puis-
sance modérées (< 10 kW /cm?). L'irradiation laser va chauffer le matériau pouvant ainsi
conduire & une fusion ou une vaporisation rapide de celui-ci. Le matériau vaporisé est alors
susceptible d’étre ionisé engendrant un plasma dont la durée de vie peut atteindre quelques
millisecondes. Durant cette période, le plasma peut alors a son tour chauffer le matériau.

Dans le cas des lasers impulsionnels utilisés dans des gammes de puissance élevées (su-
périeures & 100 MW /cm?) et de temps d’interaction inférieur a 1 s, les effets prédominants
induits sont mécaniques. Le principal intervenant dans ce type d’interaction est le plasma,
formé par la vaporisation d’une partie de la surface du matériau. Il engendre ’expansion de
I'endommagement soit par onde de choc lorsque le plasma s’initie dans 'air (endommage-
ment en face avant du composant), soit par pression lorsque celui-ci s’initie dans le volume
du matériau (endommagement en face arriére du composant). L’absorption optique peut
également générer des effets mécaniques par dilatation du matériau faisant ainsi apparaitre
des contraintes résiduelles.

1.4.2 Interaction photoélectronique

L’interaction photoélectronique est définie comme une perturbation des liaisons in-
teratomiques due a l'excitation des électrons de valence par absorption d’au moins un
photon. Cette absorption peut engendrer une modification du matériau irradié. Un cla-
quage diélectrique a alors lieu lorsque le champ électrique est assez intense pour ioniser
les atomes irradiés provoquant ainsi un phénomeéne d’avalanche électronique. Ce phéno-
meéne nécessite des photons de forte énergie (domaine UV par exemple) ou des défauts
dans le matériau. Il se produit principalement en présence d’inhomogénéités de structure
(surfacique et volumique) qui conduisent a une sur-intensification du champ électrique [37].

D’un point de vue applicatif, 'avantage d'un processus diélectrique par rapport & un
effet thermique réside dans la possibilité de réaliser une interaction localisée, car le secteur
traité correspond exactement a la zone irradiée. Cette interaction est donc recherchée dans
la découpe laser par exemple (cf. section 1.1).

1.5 Origines et nature des centres précurseurs

L’origine de I'endommagement laser dans les composants optiques a fait 1'objet de
nombreuses études. Au cours de sa thése, B. Bertussi [5] a particuliérement étudié les mé-
canismes initiateurs de '’endommagement laser en régime nanoseconde. En nous appuyant
sur I'état de l'art réalisé, nous dressons ici un bref inventaire des défauts initiateurs de
I’endommagement laser que nous pouvons rencontrer dans les cristaux non linéaires.

23



1.5. ORIGINES ET NATURE DES CENTRES PRECURSEURS

1.5.1 Validation de la présence de centres précurseurs de I’endom-
magement laser

Dans un matériau optique "parfait", exempt de défauts, 'endommagement laser devrait
étre la conséquence d’un processus photoélectronique [38|. D’aprés une étude théorique me-
née par Rubenchik et Feit, le seuil théorique d’endommagement laser en volume d’une silice
supposée "idéale" est de 450 J/cm? pour une irradiation a 355 nm [39]. Or expérimentale-
ment, les tests de tenue au flux laser conduisent & des valeurs d’endommagement dix fois
plus faibles dans la meilleure silice réelle disponible (cf. paragraphe 3.4.1). Cette différence
ne peut s’expliquer que par la présence de défauts initiateurs dans le matériau, appelés
aussi précurseurs de 'endommagement laser. L’endommagement n’est alors plus provoqué
par un claquage diélectrique du matériau. Il peut étre soit de nature photoélectronique
avec des électrons de départ du processus d’avalanche qui sont fournis par les impuretés,
soit engendré par des contraintes thermo-mécaniques dues a 1’absorption et donc I’échauf-
fement de ces centres précurseurs et de la matrice environnante conduisant & un dommage
catastrophique.

F1G. 1.8 — Morphologie d’endommagements de monocouches de TayO5 (a) et de SiOy (b)
déposées sur un substrat de BK7 et irradiées a 1064 nm avec un faisceau de 75 pm de
diameétre. Différents précurseurs sont révélés sous le spot d’irradiation.

La présence de centres précurseurs est également compatible avec ’observation des mor-
phologies des endommagements laser. Certains dommages réalisés en irradiant un compo-
sant avec un large faisceau a une fluence légérement supérieure au seuil d’endommagement
révelent plusieurs crateres distincts dans la zone d’irradiation. Ceci est surtout observable
dans le cas de couches minces optiques, comme présenté sur la figure 1.8. Une telle mor-
phologie est la signature de plusieurs précurseurs présents sous le spot laser.

Nous allons voir ci-dessous que ces défauts peuvent étre de plusieurs natures.

1.5.2 Inclusions et impuretés

Des inclusions ou impuretés peuvent s’introduire dans le volume de composants lors
de leur fabrication, en particulier dans les cristaux lors de la phase de croissance. Ces in-
clusions sont généralement de taille nanométrique a micrométrique. Des défauts de plus
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grande taille sont en effet rarement observés dans le volume de matériaux de qualité op-
tique. Ces défauts présentent un fort coefficient d’absorption, comme par exemple dans le
cas d’inclusions métalliques. L’endommagement laser est alors généralement provoqué par
des contraintes thermo-mécaniques. Une partie de I'impulsion laser incidente est absorbée
par l'inclusion conduisant & une augmentation brutale de sa température, ce qui provoque
ainsi ’échauffement du matériau environnant par conduction thermique. L’ensemble de
la matrice environnante devient absorbante, et s’échauffe jusqu’a produire des contraintes
mécaniques [40] pouvant engendrer I’endommagement du matériau.

Les mécanismes d’endommagement liés a ces particules absorbantes font I’'objet d’études
théoriques détaillées depuis plusieurs années. Hopper et al. [41] furent les premiers a calcu-
ler 1’élévation locale de température due a une inclusion métallique soumise a une irradia-
tion laser nanoseconde. Depuis, différentes équipes travaillent sur le sujet afin de déduire
précisément les mécanismes mis en jeu lors de l'irradiation [39, 42, 43].

L’étude des mécanismes de I'endommagement initiés par des défauts absorbants a éga-
lement été menée grace a l'inclusion de défauts modeéles dans des matériaux optiques.
Nous pouvons citer plusieurs publications sur la compréhension des mécanismes réels de
I’endommagement a partir d’inclusions de billes d’or de quelques dizaines de nanomeétres
de diamétre dans de la silice’, en particulier les travaux de Papernov et al. qui furent les
premiers a utiliser des inclusions d’or pour simuler la présence de défaut absorbants dans
les composants optiques |44, 45] ou encore les études menées en France par le CEA/DAM
en collaboration avec I'Institut Fresnel [46, 47, 48].

1.5.3 Défauts structurels

L’existence de zones dont la structure atomique et électronique est modifiée peut initier
un endommagement laser par absorption du flux lumineux incident. Dans une étude sur la
silice, Skuja et al. ont pu associer des pics de forte absorption & des défauts de structures
dans le volume du matériau, appelés "centres colorés" [49]. L’absorption locale peut alors
induire une forte augmentation de la température du matériau, et provoquer un endomma-
gement si les contraintes thermo-mécaniques sont trop fortes. Ces défauts structurels, sont
en général créés par l'irradiation laser elle-méme, et le plus souvent ne sont pas stables a
température ambiante (durée de vie de quelques millisecondes [50]). Néanmoins dans cer-
taines conditions (en particulier selon la température et le type de matériau), il est possible
de mettre en évidence des centres colorés stables dans le temps [51]. Ces défauts peuvent
jouer un role important lors d'une sollicitation du matériau en tirs répétés. Des centres
colorés sont présents dans de nombreux cristaux, tels que le KTP ou le LBO. Nous discu-
terons par la suite de leur role dans 'endommagement laser de ces cristaux (cf. chapitres
5 et 6).

9 Les billes d’or sont généralement déposées sur un substrat de silice super-polie, puis recouvertes d’une
couche mince de SiOs.
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1.5.4 Contaminants de surface

Des contaminants peuvent venir "polluer" la surface de composants optiques. Ils peuvent
étre métalliques, diélectriques ou organiques, et ont deux origines principales :

Résidus de découpe et polissage

Des contaminants métalliques ou diélectriques, dont la taille varie entre quelques na-
nomeétres et quelques dizaines de nanomeétres, peuvent provenir des étapes de découpe et
de polissage des optiques (cf. section 2.3.2) [52]. Les contaminants métalliques sont issus
des outils utilisés pour la découpe (Cu, Al), alors que la présence de contaminants diélec-
triques est plutot due a 'utilisation d’éléments abrasifs lors du polissage (notamment CeO,,
diamant, SiO,). Ce dépot de contaminants est facilité par I'existence en surface de micro-
craquelures engendrées par les premiéres étapes de polissage. Il se forme alors une couche
dite de "passage" de quelques dizaines de nanométres [53] contenant les contaminants issus
des outils de découpe et des liquides de polissage (cf. section 2.3.2).

Contamination particulaire et organique des composants lors de leur utilisation

La seconde source importante de contamination de surface provient de l'utilisation et
du vieillissement d’une installation laser. Il s’agit la plupart du temps de contaminants
métalliques (de taille micrométriques) provenant de la structure mécanique du laser, ou
organiques provenant de l'atmospheére environnante et de 'utilisateur de l'installation.

Différents travaux sur ces contaminants métalliques [54] et organiques [55] ont permis
de confirmer I'influence de ces défauts dans I’endommagement laser des matériaux. L’étude
de ces contaminations est toujours d’actualité. Nous pouvons en particulier citer les récents
travaux de these de S. Palmier sur I'impact de la pollution particulaire sur la tenue au flux
d’une chaine laser de puissance [56].

1.5.5 Rayures, fractures, rugosité et inhomogénéités de structure

La présence d’inhomogénéités de structure dans les matériaux optiques peut entrainer
des augmentations locales du champ électrique incident [57]. Ces sur-intensifications du
champ favorisent les mécanismes d’avalanche électronique pouvant conduire au claquage
diélectrique du matériau. Notons qu’il ne s’agit ici généralement plus de défauts absorbants
causant un dommage par un processus thermo-mécanique.

Ces défauts sont des rayures, des fractures, des rugosités ou des inhomogénéités de
structures en volume telles que des micro-bulles d’air. Dans la majorité des cas, ces dé-
fauts se trouvent en surface et apparaissent généralement lors des étapes de découpe et
de polissage. La figure 1.9 illustre un cas ou les rayures de polissage sont a l'origine de
I'endommagement laser du composant irradié (cf. section 2.3.2).
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Bloembergen [37] est I'un des premiers & avoir quantifié ce phénomeéne en 1973, montrant
que la présence de rayures en surface ou de bulles d’air en volume peut engendrer une
élévation locale de I'intensité du champ électrique d’un facteur 2 & 1000 selon la géométrie
des défauts considérés. Plus récemment, nous pouvons citer les travaux de Salleo et al.
[58] et de Bercegol et al. [59] portant sur 'endommagement laser a 355 nm initié par des
rayures micrométriques en surface de silice.

F1G. 1.9 — Dommage du traitement antireflet (AR) MgF5y / SiOy d’un barreau de Nd:-KGW
causé par une rayure. Sur plusieurs sites irradiés a la méme fluence, aucun endommagement
du traitement n’est apparu excepté lorsque le faisceau laser irradie la rayure.

1.5.6 Défauts de croissance dans les couches minces optiques

Des défauts de croissance des couches minces appelés "nodules" peuvent étre a l'origine
de 'endommagement des traitements optiques. Ces nodules sont le plus souvent initiés
par la présence de défauts sur la surface du substrat au moment du dépot. Ces impuretés
peuvent étre des résidus de polissage ou des contaminants de surface issus de la préparation
du substrat (nettoyage). Des agrégats projetés a partir de la cible durant le dépot peuvent
également jouer le role d’initiateurs a la formation de nodules. Le recouvrement de ces
défauts par des couches successives entraine une déformation visible de la surface.

De nombreuses études ont mis en évidence le role de ces nodules dans I’endommagement
laser des couches diélectriques. Nous pouvons citer en particulier les travaux de Kozlowski
et al. [60, 61] ou la thése de M. Poulingue [62].

De part les contraintes thermo-mécaniques pouvant exister au niveau du défaut lors de
I'irradiation, le nodule peut étre éjecté. A forte fluence, la formation d’un cratére peut étre
suivie d’une briilure plasma de la couche diélectrique environnante. Ceci constitue alors
une amorce possible a la croissance de I’endommagement sous irradiation multiple.

Les nodules peuvent aussi étre a ’origine d’une sur-intensification importante du champ
électrique incident et donc entrainer une diminution du seuil de claquage [63].
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Chapitre 2

Cristaux non linéaires pour l'utilisation
laser
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2.1. ROLE DES CRISTAUX DANS LES CAVITES LASER

2.1 Role des cristaux dans les cavités laser

2.1.1 Place et choix des cristaux

Les cristaux non linéaires sont des composants clés pour le fonctionnement d’une chaine
laser, comme l'illustre la figure 2.1. Une grande variété de cristaux existe pour diverses ap-
plications a différentes longueurs d’ondes. La recherche de nouveaux matériaux est conti-
nuelle pour pouvoir répondre a des applications devenant de plus en plus exigeantes, no-
tamment en terme de puissance laser. Nous pouvons citer par exemple le développement
récent des borates (CLBO, GACOB, YCOB,...) pour la génération de fréquences dans les
domaines du visible et de 'UV [64].

Oscillateur Amplificateur Conversion de fréquence
;' ______________ AT T T T T 1 ;' __________ T
11 . I
. Barreau ; Cristal 1
Polariseur M |
: Miroir — | ser Miroir I amplificateur | I |
1w M1 ' | 2w Mﬂ
I | E— [ I— T N ‘ 1
(S N4 Cellulede | | cristal Cristal I
: Pompage Pockels Il Pompage | | doubleur tripleur I
I
|

optique 11 optique I I

F1G. 2.1 — Exemple d’une cavité laser illustrant le role clé des cristaux non linéaires. Tous
les composants sont des cristaux, exceptés les miroirs et le polariseur.

Contrairement a des matériaux comme la silice, les cristaux non linéaires sont des mi-
lieux anisotropes pour lesquels la vitesse de propagation de la lumiére n’est pas homogéne
dans toutes les directions. Dans ces milieux biréfringents, l'indice de réfraction est alors
défini par rapport aux axes optiques du cristal a travers un ellipsoide. Un rayon lumineux
incident est décomposé en deux ondes (modes propres) dont les polarisations sont orthogo-
nales qui se propagent dans le cristal avec des vitesses et parfois des directions différentes.
Pour plus de détails, nous pouvons nous référer au livre de Saleh et Teich [65].

Selon les matériaux ou leur direction de coupe, les cristaux permettent de réaliser des
fonctions optiques trés différentes. Ils peuvent étre employés comme milieu laser (Nd:YAG,
Nd:KGW.,...), oscillateur paramétrique optique (LBO, KTP,...), cellule de Pockels (KDP,
RTP,...), convertisseur de fréquence (KDP, KTP, LBO,...).

Le choix des matériaux pour I'application souhaitée dépend de nombreux critéres. Dans
le cas par exemple du doublage de fréquence d’un laser Nd:YAG pulsé de haute puissance,
les parameétres importants sont une efficacité de conversion élevée, des conditions d’accord
de phase les moins restrictives possibles (large acceptance angulaire, thermique et spec-
trale), des propriétés chimiques et physiques favorables (dureté, conductivité thermique,
hygroscopie,...), une croissance cristalline aisée, une bonne résistance au flux laser,...
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Nous voyons ainsi que chaque application va donner lieu a un jeu de parameétres qui
seront déterminants pour le choix optimal du cristal. Nous allons décrire succinctement
les cas de 'utilisation en cellule électro-optique et de la conversion de fréquence, qui nous
intéresserons dans la suite de ces travaux de thése.

2.1.2 Cas de l'utilisation en cellule électro-optique

Une cellule électro-optique ou cellule de Pockels est une lame a retard controlée par 1’ap-
plication d’un champ électrique permettant d’introduire une biréfringence proportionnel a
I’amplitude du champ. L’intérét de ce dispositif est alors la modulation de la polarisation
qui combinée avec un polariseur va permettre la modulation de 'intensité lumineuse tra-
versant la cellule avec un temps caractéristique trés court de 'ordre de la nanoseconde.

Les principaux cristaux utilisés sont le KDP (KH,PO,), DKDP (KD,H,_,PO,), LiNbO3,
BBO (p-BaBy0y4) et RTP (RbTiOPOy,) 66, 67, 68]. La comparaison de ces cristaux pour
'utilisation en cellule de Pockels est détaillée dans le tableau 2.1.

Domaine de | Coefficient Pertes Taux LIDT
Cristal | transparence E-O d’insertion | d’extinction (MW /cm?)
(um) (pm/V) (en %) a 0,63 um | a 1,06 um, 10 ns
KDP 0,18-1,45 | rg3 = 10,6 4% > 1000:1 600
DKDP 0,2-2/1 re3 = 23,6
LiNbO3 0,4-55 roo = 6,8 <1% > 400:1 100
BBO 0,19 - 3,5 oo = 2,2 <2 % > 500:1 5000
RTP 0,35-4,5 | rep = 30,2 <1% 800:1 1800
Teg = 23,6

TAB. 2.1 — Comparaison des cristaux de KDP, DKDP, LiNbO3, BBO et RTP pour 'utili-
sation en cellule de Pockels |66, 68].

Les cristaux de KDP et DKDP présentent l'intérét d’avoir une bonne homogénéité
optique, un excellent taux d’extinction. Grace a un coefficient effectif électro-optique (E-
O) tres éleve, le DKDP a l'avantage de nécessiter une faible tension de fonctionnement.
De plus, des cristaux de grandes dimensions sont possibles par un procédé de croissance
rapide. Les principaux inconvénients de ces cristaux sont leur hygroscopie nécessitant une
protection contre '’humidité et leur relativement faible seuil de tenue au flux laser (LIDT).

Le LiNbOj est un cristal non hygroscopique. La cellule présente de trés faibles pertes
(< 1 %) et une basse tension de fonctionnement malgré un coefficient électro-optique assez
faible. Néanmoins, ce cristal a taux d’extinction médiocre et un seuil d’endommagement
trés faible. Par ailleurs, il est sensible au phénomeéne de résonance piézoélectrique, limitant
son utilisation a des fréquences inférieures a 1 kHz.

31



2.1. ROLE DES CRISTAUX DANS LES CAVITES LASER

Le cristal de BBO est un matériau de choix pour des applications électro-optiques de
puissance, grace a une résistance au flux laser trés élevée. De plus sa gamme de transparence
allant jusqu’a 0,19 pm, le rend particulierement intéressant pour des applications dans
le domaine UV. La cellule présente un bon taux d’extinction et des pertes relativement
faibles. Aucun effet de résonance piézoélectrique n’est constaté jusqu’a 6 kHz. Cependant,
avec un coefficient électro-optique faible, la tension nécessaire au fonctionnement est tres
élevée, limitant l'ouverture de la cellule & de petites dimensions. D’autre part, ce cristal
est hygroscopique.

Le cristal de RTP est particuliérement intéressant pour des applications a tres basse
tension de fonctionnement, de part ses coefficients électro-optiques trées élevés. Par ailleurs,
il peut étre utilisé a tres fort taux de répétition jusqu’a des fréquences de 100 kHz, sans effet
de résonance piézoélectrique. De plus, il n’est pas hygroscopique, a de trés faibles pertes et
un trés bon coefficient d’extinction. Cependant, sa biréfringence thermique nécessite d’étre
compensée par l'utilisation de deux cristaux tournés de 90° autour de 'axe optique (cf.
figure 2.3).

2.1.3 Cas de la conversion de fréquence

La génération de seconde harmonique est un effet non linéaire d’ordre 2. Deux photons
de 'onde fondamentale incidente a la fréquence w interagissent pour créer un photon a la
fréquence double 2w. Pour permettre la génération de seconde harmonique, deux types de
configurations d’accord de phase angulaire sont possibles : soit les deux vecteurs propres
de polarisation incidents sont paralléles, dans ce cas 'accord de phase est dit de type I;
soit ces deux vecteurs sont orthogonaux, I’accord de phase est alors de type II.

Le rendement de conversion est défini comme le rapport entre I'intensité de 'onde de
seconde harmonique générée I, et I'intensité de I'onde fondamentale incidente I,. Ce ren-
dement est d’autant meilleur que efficacité de conversion du cristal (donnée par deg) est
importante, que la distance d’interaction est longue et que l'intensité de 'onde fondamen-
tale est élevée (Io, o (1,)?).

La génération de troisiéme harmonique a travers un seul milieu est peu efficace (effet
non linéaire d’ordre 3). Un processus en deux étapes est alors préféré. Une partie de I'onde
fondamentale incidente est convertie en une onde de seconde harmonique a 'aide d’un cris-
tal doubleur (w+w — 2w). Ces deux ondes sont ensuite mélangées dans un cristal tripleur
pour produire une onde de troisiétme harmonique (w + 2w — 3w).

Pour la conversion de fréquence des lasers Nd:YAG, les cristaux les plus connus a ce
jour sont KDP (KH,PO,), KTP (KTiOPO,), LBO (LiB305), BBO (8-BaB,0,), CLBO
(CSLiBGOlo), KNbOg, Lll\Ib()g7 GdCOB,

Les cristaux les plus fréquemment employés pour la génération de seconde harmonique
sont le KDP, KTP, BBO et LBO [69]. La comparaison de ces cristaux est détaillée dans le
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tableau 2.2.

Domaine de deog LIDT

Cristal | transparence | Biréfringence | (pm/V) | (GW/cm?)
(pm) a 1064 nm

KDP | 02-15 0,034 0.33 1,0
KTP | 035-45 0,0077 5,26 0,44
BBO 0,19 - 3,5 0,113 1,72 8,0
LBO 0,16 - 2,6 0,039 1,40 -

TAB. 2.2 — Comparaison des cristaux de KDP, KTP, BBO et LBO pour la génération de
seconde harmonique [69].

Le cristal de KDP présente I'intérét d’avoir une trés bonne qualité optique, une biré-
fringence assez faible et un excellent rendement de conversion malgré un coefficient effectif
non linéaire faible. En revanche, ce cristal est hygroscopique et son seuil d’endommagement
(LIDT) est assez faible.

Le cristal de KTP a l'avantage d’étre non hygroscopique, de posséder le coefficient
non linéaire le plus élevé, une grande gamme de transparence allant de 0,35 & 4,5 um et
une biréfringence tres faible. Cependant, son coefficient d’absorption est élevé, limitant
son efficacité de conversion. En outre, son inconvénient majeur est sa susceptibilité au
gray-track (cf. section 5.2) limitant sa résistance au flux laser.

Le cristal de BBO posséde une trés bonne qualité optique, une résistance au flux laser
tres élevée et son domaine de transparence s’étend de 0,19 pum dans I’'UV jusqu’a 3,4 um
dans l'infrarouge. Il présente donc un avantage notable pour des applications de puissance
dans le domaine UV. En revanche, les inconvénients de ce cristal sont sa trés grande
biréfringence et son hygroscopie.

Trés proche du BBO, le cristal de LBO posséde également une excellente tenue au flux
laser, ainsi qu'une gamme de transparence allant dans I’'UV jusqu’a 0,16 pum. Ceci en fait
aussi un matériau de choix dans le cas d’utilisation de puissance dans 'UV. Cependant, ce
cristal est légérement hygroscopique et a le rendement de conversion le plus faible.

2.2 Structure, principales propriétés et applications des
cristaux étudiés
Dans les chapitres 5 et 6, nous étudierons plus spécifiquement la tenue au flux laser des

cristaux de KTP, RTP et LBO. Nous nous intéressons donc dans cette partie a la structure
de ces cristaux, ainsi qu’a leurs principales propriétés et applications.
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2.2.1 Cristaux de KTP (KTiOPO,) et RTP (RbTiOPO,)
2.2.1.1 Structure cristallographique

Les cristaux de phosphate de potassium et de titanyle (KTiOPO, ou KTP) et de phos-
phate de rubidium et de titanyle (RbTiOPO, ou RTP) appartiennent & la méme famille
cristalline MTiOPO4 ou M = K, Rb, Cs ou T1 [70, 71, 72]. Tous les membres de cette fa-
mille sont orthorhombiques et cristallisent dans le groupe d’espace non centro-symétrique
Pna2; et dans le groupe de point mm2. 64 atomes sont organisés dans une cellule unité (8

x MTiOPO,).

La structure cristalline a une ossature tridimensionnelle construite sur le coin d’un
octaédre de TiOg et d'un tétraédre de PO,. Les ions potassium K™ ou rubidium Rb*
(respectivement pour KTP ou RTP) occupent I'espace libre dans la structure (cf. figure
2.2). L’attrait principal de la structure est la présence de liaisons Ti-O anormalement
courtes, impliquant que l'octaédre de TiOg est déformé comparé a un octaedre régulier.
Ces liaisons sont importantes car elles sont responsables des forts coefficients non linéaires
de ces matériaux [73, 74]. Par ailleurs, la présence de canaux selon I'axe Z dans lesquels
les ions KT peuvent facilement se déplacer sous I'influence d’un champ électrique engendre
une forte conductivité ionique le long de cette direction.
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F1G. 2.2 — Structure des cristaux de KTP et RTP [72]. (a) Projection dans le plan (X,
Z). (b) Projection dans le plan (X, Y). Les lignes en gras représentent les liaisons courtes

Ti-O.

2.2.1.2 Principales propriétés physiques

Comme ils appartiennent a la méme famille, les cristaux de KTP et de RTP ont des
propriétés physiques et optiques trés similaires. Ces deux cristaux sont biaxiaux et pré-
sentent des indices de réfraction trés proches (I'indice moyen est de 1,8 a 1064 nm). IIs
couvrent une large gamme de transparence qui s’étend de 0,35 & 4,5 um. Ils présentent une
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faible biréfringence, une excellente stabilité thermique et ne sont pas hygroscopiques. Ils
possédent de tres forts coefficients optiques non linéaires, ce qui en fait des matériaux de
choix pour de nombreuses applications. L’inconvénient majeur de ses cristaux est leur sus-
ceptibilité au gray-track (cf. section 5.2), qui limite leur résistance au flux laser. L’ensemble
des caractéristiques est donné en annexe A.

2.2.1.3 Applications

Ces cristaux peuvent étre utilisés pour la conversion de fréquence, les applications
électro-optiques et dans les oscillateurs paramétriques optiques (OPO). Le cristal de KTP
est particuliérement connu pour la génération de seconde harmonique des lasers Nd:YAG.
Quant au RTP, grace a ses trés bonnes propriétés électro-optiques, il est surtout employé
dans les cellules de Pockels. Cependant, dans certains cas, 'utilisation du RTP au lieu du
KTP ou inversement peut étre préférable |75, 76]. Par exemple, le RTP est employé pour
la SHG dans le cas de régime quasi-continu sous une puissance moyenne élevée, car il est
moins sensible au gray-track et posséde une plus grande acceptance thermique que le KTP
[77].

Le KTP est 'un des cristaux non linéaires les plus importants pour la génération de
seconde harmonique pour une longueur d’onde du fondamental entre 1,0 et 1,3 pm. Il est
notamment utilisé dans des lasers continus a faible puissance et dans des lasers chirurgicaux
dans le domaine de I'ophtalmologie ou la dermatologie. Il peut aussi étre servir d’OPO entre
1,53 et 3,0 um. Il est alors employé dans des instruments a la longueur d’onde de 1,57 um
dite de sécurité oculaire.

FiG. 2.3 — Cellule de Pockels en RTP. Deux cristaux tournés de 90° autour de ’axe optique
sont nécessaires pour la compensation thermique.

Le RTP permet le doublage de fréquence pour une longueur d’onde du fondamentale
entre 1,04 et 1,14 pm. Il est notamment employé dans des lasers continus jaune/vert pour
des applications scientifiques. Il est également utilisé comme OPO de puissance pompé
a 1064 nm [67]. L’intérét du cristal de RTP tient surtout dans ses propriétés électro-
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optiques. Il permet la modulation de phase électro-optique & trés basse tension! avec un

bon coefficient d’extinction. Il peut également étre utilisé dans des cellules de Pockels a
fort taux de répétition (jusqu’a 100 kHz). Cependant, sa biréfringence thermique nécessite
d’étre compensé par 'utilisation de deux cristaux tournés de 90° autour de l'axe optique
(cf. figure 2.3).

2.2.1.4 Configurations d’utilisation

Selon les applications souhaitées, les cristaux sont coupés dans la "boule" de croissance?
selon des directions différentes. Les angles de coupe des cristaux de KTP pour les principales
utilisations sont présentés en figure 2.4.

z
Doubleur de Oscillateur Paramétrique & «
frequence (SHG) Optique (OPO)

-
a,
1064 —0532pm  24°
1053 = 0527 pm  35°
1047 = 0523 pm  39° z
4 Pompe Signal Idler #

x 1,064 prn 219 prn 207 pm 53°
¥ 1053 pm 1,90 pm 236 pm 40°
0526 prn 030 pm 127 pm B3

Cellule de Pockels

F1G. 2.4 — Directions de coupe des cristaux de KTP pour les utilisations suivantes : doubleur
de fréquence, oscillateur paramétrique optique et cellule de Pockels.

L Pour une cellule assemblée de deux cristaux Y-cut de dimensions 4x4x10 mm, la tension demi-onde
est approximativement de 1400 V & 1064 nm [67].
2 Terme employé en cristallographie pour désigner le cristal obtenu en sortie du four de croissance

36



2.2. STRUCTURE, PRINCIPALES PROPRIETES ET APPLICATIONS DES CRISTAUX ETUDIES

Dans la suite de ces travaux, nous nous intéresserons aux applications principales des
cristaux de KTP et RTP, a savoir respectivement la génération de seconde harmonique de
type IT & 1064 nm et 1'utilisation en cellule électro-optique.

Dans le cas du KTP pour la SHG de type IT & 1064 nm, la direction de propagation est
a 23,5° de I'axe X dans le plan (X, Y) (cf. figure 2.4). Cette direction est alors définie dans
la suite comme 'axe SHG. La polarisation du faisceau incident & 1064 nm est linéaire et a
45° de l'axe Z.

Pour 'utilisation en cellule de Pockels, deux orientations du RTP sont possibles : X-cut
et Y-cut, ce qui signifie que la direction de propagation est respectivement selon l'axe X
ou Y. Dans les deux cas, la polarisation du faisceau incident doit étre a 45° de 'axe Z. Le
champ électrique est toujours appliqué selon la direction Z (cf. figure 2.5). Notons que la
tension de fonctionnement est 30 % plus faible pour la configuration Y-cut que X-cut.

Champ électrique

N\ Ay
Polarisatign z

el

Faisceau laser

Fi1G. 2.5 — Schéma d’un cristal de RTP Y-cut pour l'utilisation en cellule de Pockels : la
propagation de la lumiére est selon I'axe Y. La polarisation du faisceau incident est a 45°
de 'axe Z. Le champ électrique est selon 'axe Z.

2.2.2 Cristaux de LBO (LiB305)

2.2.2.1 Structure cristallographique

Comme les cristaux de KTP et RTP, le triborate de lithium (LiB3O5 ou LBO) a une
structure orthorhombique et appartient au groupe d’espace non centro-symétrique Pna2,
et au groupe de point mm?2. 36 atomes sont organisés dans une cellule unité (4 x LiB3Os).

Le LBO est formé par des groupes (B3O7)°~ [78], liés dans un réseau de chaines in-
terconnectées en hélice qui parcourent la structure selon la direction Z. Les ions Li™ sont
localisés dans les interstices de la structure (cf. figure 2.6). Une relativement grande conduc-
tivité ionique est observée selon l'axe Z (jusqu’a un facteur 10? entre I'axe 7 et les axes
X, Y), provenant de la mobilité des ions Lit dans les canaux formés par la structure [79].
Les groupes B30O7 sont non-planaires, car les atomes de Bore sont trois ou quatre fois coor-
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donnés aux atomes d’oxygeéne [80]. Le réseau compact de ces groupes de B3Oz et la petite
taille des ions Li* a avantage d’en faire un cristal présentant trés peu d’inclusions [78§].

(a) (b) - Triangle Tétraédre

F1G. 2.6 — (a) Structure du groupe B3O~ [80]. (b) Structure du cristal de LBO en projection
dans le plan (Y, Z) [79].

2.2.2.2 Principales propriétés physiques

Le LBO est un cristal biaxial [81]. Son indice de réfraction moyen est de 1,6 a 1064
nm. Ses principaux avantages sont une large bande spectrale transparente allant dans I'UV
jusqu’a 0,16 um et ne restant pas restrictif dans l'infrarouge (transparent jusqu’a 3,2 um),
une faible absorption et un seuil de dommage treés élevé. Il posséde de trés bonnes propriétés
mécaniques et chimiques. En revanche, il a 'inconvénient d’étre légerement hygroscopique.
Il a des coefficients non linéaires relativement faibles par rapport au KTP, et un coefficient
de dilatation élevé. Plus de caractéristiques sont présentées en annexe A.

2.2.2.3 Applications

Le LBO est utilisé pour la génération de seconde harmonique & des longueurs d’onde
du fondamental entre 0,6 et 1,3 pum. Son seuil d’endommagement trés élevé en fait un
matériau de choix pour des applications laser de puissance [81]. De par sa gamme de
transparence allant jusqu’a 160 nm et sa trés bonne résistance au flux laser, il présente un
avantage évident pour les applications dans le domaine UV. Il permet alors la génération
de troisiéme harmonique (THG) & 1,06 um et la génération de quatriéme harmonique a
1,06 um et 1,32 um avec cependant une faible efficacité. Il est également utilisé comme
oscillateur paramétrique optique.

2.2.2.4 Configurations d’utilisation

Dans cette étude, nous nous intéresserons uniquement a la génération de seconde et de
troisiéme harmonique de type II pour une longueur d’onde du fondamental a 1064 nm.
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Dans le cas du LBO pour la SHG de type IT & 1064 nm, la direction de propagation est a
22,2° de 'axe Z dans le plan (Y, Z) (cf. figure 2.7). Cette direction de coupe du LBO sera no-
tée SHG-cut. La polarisation du faisceau incident a 1064 nm est linéaire et a 45° de ’axe X.

Pour le fonctionnement en THG de type IT & 1064 nm, I’angle de coupe du cristal est a
42.5° de I'axe Z dans le plan (Y, Z) (cf. figure 2.7). Cette direction du LBO sera notée THG.
Le faisceau incident & 1064 nm est polarisé selon 'axe X, et la polarisation du faisceau a
532 nm est orthogonale & celle du fondamental. Le faisceau émis en sortie & 355 nm est
polarisé selon I'axe X.

X

F1G. 2.7 — Directions de coupe des cristaux de LBO dans le plan (Y, Z) pour 'utilisation
en SHG et THG & 1064 nm.

2.3 Etapes de fabrication des cristaux

Différentes étapes de fabrication sont nécessaires a 1’élaboration du composant fini :
la croissance cristalline, 1’ébauchage, le polissage, le nettoyage et le dépodt de traitements
optiques. L’ensemble de ces étapes aura des répercussions sur la tenue au flux laser du
composant final. Nous allons les présenter succinctement dans le cadre des cristaux de
notre étude.

2.3.1 Croissance cristalline

La croissance cristalline est bien évidemment 'étape la plus importante de la chaine
de production. De nombreux procédés de croissance existent selon les cristaux a réaliser.
Nous présentons ici les méthodes de croissance utilisées pour synthétiser les cristaux de
KTP, RTP et LBO.

2.3.1.1 Croissance de KTP et RTP

Les cristaux de KTP et RTP sont des cristaux a fusion non congruente, c’est-a-dire
que les phases liquide et solide ne présentent pas la méme composition chimique, rendant
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impossible T'utilisation de techniques de croissance & partir de bain fondu de type Czo-
chralski. Pour synthétiser ces cristaux, deux procédés de croissances peuvent étre utilisés :
la croissance hydrothermale et la méthode des flux.

La croissance hydrothermale s’effectue en milieu aqueux a haute température et haute
pression [82]. Elle consiste a sceller un germe et les différents composants dans un auto-
clave. La croissance s’effectue a pression et température constantes.

La méthode la plus courante est une croissance par flux pour KTP [83, 84| et RTP
[85, 86]. Cette technique s’effectue a haute température mais a la pression atmosphérique.
Elle consiste a dissoudre le composé a cristalliser nommé soluté dans un solvant minéral
fondu appelé flux. La cristallisation est obtenue autour d’un germe en diminuant la solu-
bilité du soluté par refroidissement lent et controlé du bain.

Un creuset en platine contenant les réactifs est placé dans le four de croissance et chauffé
a environ 1050°C. Aprés homogénéisation, la phase liquide obtenue est refroidie pour at-
teindre la température de début de cristallisation du cristal. Un germe est mis en place et
commence alors la cristallisation par le refroidissement lent du four (0,5 - 5 °C par jour).
L’évolution de la croissance est suivie par la prise de masse du cristal, et contrblée par la
vitesse de refroidissement du four et la vitesse de rotation du cristal dans le bain liquide.
Aprés 5 a 8 semaines, un cristal appelé "boule" de croissance est obtenue dont le poids
peut atteindre plusieurs centaines de grammes.

Trois variantes de la croissance par flux peuvent étre utilisées : le germe est soit en im-
mersion dans le bain (SSSG : submerged-seeded solution growth), soit en surface (TSSG :
top-seeded solution growth), avec ou sans tirage |76].

Comparé a la croissance hydrothermale, cette méthode des flux est la plus facilement
exploitable, car elle s’effectue a pression atmosphérique. En revanche, I'avantage de la
croissance hydrothermale [87] est de présenter généralement une meilleure uniformité, une
conductivité ionique plus faible et une meilleure résistance des cristaux au gray-track. La
différence de résistance peut s’expliquer par le fait qu'une croissance par flux nécessite la
présence d'un solvant dans lequel le KTP est dissous et des molécules du solvant peuvent
contaminer le cristal, alors que la croissance hydrothermale se fait uniquement dans une
solution aqueuse sans adjonction de solvant.

Dans notre étude, les cristaux de KTP et RTP ont été obtenus exclusivement par la
croissance des flux selon la technique TSSG. La croissance "standard" est réalisée a partir
d’un flux de formule chimique K¢P4O13 (noté K6) et RbgP4O13 (noté R6) pour les cristaux
de KTP et RTP respectivement. Les procédés de croissance peuvent induire des problémes
de tenue au flux laser des cristaux obtenus. Nous allons étudier cet aspect en section 5.6.
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2.3.1.2 Croissance du LBO

Le LBO a été développé pour la premiére fois en 1989 [78]. Comme les cristaux de KTP
et RTP, il s’agit également d’un cristal a fusion non congruente. Sa croissance est effectuée
par la méthode des flux [88] & partir d'un flux B3Oz ou MoOj3 par la technique TSSG
[89]. Le flux B5O3 présente l'inconvénient d’avoir une forte viscosité rendant la croissance
difficile, tandis que pour le flux MoO3 (MoO3/Li,O) la viscosité est faible, mais il peut
engendrer l'incorporation de molybdéne dans le cristal [90, 91].

2.3.2 Usinage et polissage des cristaux

A partir de la "boule" de croissance obtenue, les cristaux sont découpés en parallé-
lépipede de différentes dimensions selon leurs applications futures. Plusieurs étapes sont
ensuite nécessaires a la préparation des surfaces optiques [92|, permettant d’obtenir de trés
faible rugosité de surface, de 'ordre de 1 nm RMS.

Le procédé classiquement utilisé consiste en une action abrasive de la surface grace a
des disques en rotation et l'utilisation de particules abrasives en suspension dans un li-
quide, qui permet de travailler sur une couche hydratée en surface du cristal (pour des
matériaux non hygroscopiques ou faiblement). Plusieurs étapes sont réalisées (doucissage,
polissage, procédé de finition), utilisant des particules de plus en plus fines. Les tailles
varient de quelques centaines de microns pour les premiéres étapes jusqu’a quelques na-
nomeétres pour l'ultime passage nécessaire a ’obtention d’une surface de trés faible rugosité.

Des la découpe et les premiéres étapes d’abrasion, des contraintes mécaniques impor-
tantes engendrent I’apparition de micro-craquelures formant une sous-couche endommagée
sur une épaisseur allant jusqu’a une centaine de microns. Des contaminants provenant des
liquides de polissage peuvent entrer plus ou moins profondément & l'intérieur des micro-
craquelures et constituer en surface une couche superficielle ou couche de passage [93| (cf.
figure 2.8).

S ( Couche superficielle (1 a 10 nm)
é % Sous couche 3
}ﬁ{? EZA ;‘% endommagée (14100 pm)

Substrat

FiG. 2.8 — Etat de surface d’un composant optique aprés les étapes de polissage mettant
en évidence la formation d’une couche de passage.

Ces étapes de découpe et polissage sont donc particuliérement critiques pour la tenue
au flux laser de la surface des cristaux. En effet, les microcraquelures peuvent favoriser une

41



2.3. ETAPES DE FABRICATION DES CRISTAUX

surintensification de la densité d’énergie. D’autre part, les résidus de polissage piégés dans
les micro-craquelures, peuvent étre absorbants a la longueur d’onde du laser et jouer le role
de centres précurseurs de I'endommagement. [’amélioration de la tenue au flux de surface
nécessite donc de réduire autant que possible la sous-couche endommagée et d’éliminer
I'influence de la couche superficielle sur la tenue au flux a la longueur d’onde d’intérét. Une
caractérisation de différentes méthodes de polissage en terme de tenue au flux laser est
possible et permet de sélectionner le meilleur procédé. De telles études ont été effectuées
sur le polissage de substrat de silice [52, 94, 95, 96].

Nous présentons briévement les différents étapes nécessaires a la préparation des sur-
faces dans le cadre des cristaux étudiés ici. Notons que le polissage du cristal de LBO
requiert certaines précautions, car il est sensible a I’humidité. Pour un aspect plus général
sur la préparation des surfaces en lien avec la tenue au flux laser, nous nous référerons a
I'état de 'art réalisé dans la theése de H. Krol [6].

Ebauchage

Apreés obtention de la "boule" de croissance, les cristaux sont tout d’abord découpés
en parallélépipédes de dimensions et d’orientations différentes selon les applications sou-
haitées. L’ébauchage est réalisé¢ a ’aide de scies diamantées.

Doucissage

Le doucissage est la premiére étape d’abrasion de la surface dont 1'objectif est de réduire
la rugosité du composant. Cette étape est réalisée au moyen d’abrasifs tel que des oxydes
d’aluminium (alumine), grenats, carbure de silicium,... Le rodage des cristaux étudiés par
la suite est effectué par des abrasifs d’alumine dont la taille des particules est comprise
entre 10 et 20 pm.

Polissage

L’étape de polissage permet d’obtenir la rugosité finale du composant. Elle est réalisée
avec des polissoirs en résine, tissus ou téflon. Les abrasifs de polissage sont trés nombreux,
nous pouvons notamment citer les oxydes de fer, de cérium, de zirconium, d’aluminium,
des poudres de diamants, grenats,... Les cristaux de notre étude sont polis a l'aide d'un
liquide contenant des particules de diamants de taille moyenne inférieure a 1 pum, et un
agent tensio-actif.

Polissage de finition

Afin d’améliorer la rugosité et la tenue au flux laser des surfaces, différents procédés de
polissage de finition ont été développés [6]. Le polissage mécano-chimique utilisé ici permet
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de diminuer de maniére douce la rugosité de surface et d’effacer au mieux les rayures
résiduelles du polissage mécanique, sans induire de nouvelles contraintes. Cette technique
emploie un abrasif sous forme de gel et un polissoir doux (un feutre par exemple). L’abrasif
utilisé ici est un gel de silice colloidale avec des tailles de particules inférieures & 100 nm.

2.3.3 Nettoyage et stockage

Apres les différentes étapes de polissage et avant le dépot du traitement optique, un
nettoyage approprié de la surface des cristaux est nécessaire pour enlever au mieux les
résidus de polissage et autres pollutions éventuelles. Cette étape de nettoyage permet alors
d’améliorer la tenue au flux de la surface en réduisant le nombre de centres précurseurs de
I'endommagement [94].

Différentes techniques de nettoyage peuvent étre employées. Le nettoyage peut étre
réalisé de facon manuel ou automatisé. La procédure manuelle repose essentiellement sur
'utilisation de papier optique et d’alcool. Cette technique trés efficace nécessite cependant
une certaine dextérité de l'opérateur afin de garantir une bonne reproductibilité. Le net-
toyage peut également étre effectué au moyen de chaines de nettoyage automatisées. Ces
chaines utilisent principalement des bains lessiviels et l'effet des ultrasons. La tenue au
flux de surface d'un composant optique peut étre améliorée en optimisant les paramétres
de la chaine de nettoyage. De tels travaux sont présentés dans la thése de H. Krol [6]. De
plus, cette technique automatisée permet de traiter plusieurs piéces simultanément, et de
garantir une bonne reproductibilité et un suivi des nettoyages réalisés. Cependant dans
certains cas, le nettoyage manuel demeure plus efficace.

Le stockage est également un point trés important concernant la pollution des com-
posants. L’influence de différents procédés de stockage sur la contamination en surface de
substrats de silice a été étudiée par H. Krol [6]. Trois types d’emballages différents ont été
considérés : une boite & membrane en polyuréthane, un sachet plastique et du papier op-
tique. Il ressort de I’étude que le stockage dans la boite & membrane est celui qui engendre
le moins de pollution particulaire en surface de I’échantillon. Notons qu’il s’agit du seul cas
ou les faces optiques ne sont pas en contact avec I’emballage. Remarquons toutefois que
cette étude a également mis en évidence que la manipulation des composants est bien plus
polluante que le stockage en emballage adapté.

Dans I’ensemble de nos travaux, les cristaux testés seront donc stockés par ce procédé
et des précautions seront prises concernant la manipulation des échantillons.

2.3.4 Traitements en couches minces optiques

L’utilisation des cristaux dans les cavités laser nécessite la réalisation de traitements
antireflet sur les surfaces afin de diminuer les pertes d’énergie par réflexion sur le cristal.
Par ailleurs, selon les fonctions souhaitées, des traitements différents peuvent également
étre déposés. Il est alors possible de réaliser des composants monolithiques, comme par
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exemple une cavité OPO avec dépot des couches miroirs sur le cristal lui-méme.

Les traitements sont réalisés par des empilements diélectriques de couches minces. Dif-
férentes technologies de dépdt et matériaux peuvent étre employés. Comme matériaux
utilisés couramment, nous pouvons notamment citer SiOg, TasO5, ZrOs, HfOy, MgFs,...

Les principales techniques de dépot utilisées sont [6] :

Evaporation par canon a électrons (EBD : Electron Beam Deposition)

Dans cette technique, les matériaux a déposer sont vaporisés a ’aide d’un faisceau
d’électrons. Les substrats sont chauffés & une température de 'ordre de 200 a 250°C. La
croissance des couches se fait sous forme de colonnes, ce qui conduit a 1’élaboration de
couches poreuses, sensibles a I'environnement extérieur (absorption d’eau).

Evaporation assistée

Afin de rendre les couches plus compactes, la technique d’évaporation peut étre assistée
par un faisceau d’ions (IAD : Ion Assisted Deposition) ou par plasma (IP : Ion Plating),
permettant d’apporter une énergie complémentaire. Le dépdt assisté par faisceau d’ions
est réalisé a température ambiante. L’assistance se fait par un canon a ions dirigé vers
les substrats. Dans le cas de la technique d’évaporation assistée par plasma, le plasma
réparti dans toute la chambre de dépdt interagit avec le matériau évaporé, augmentant
ainsi ’énergie du dépot. Les couches obtenues par ces techniques assistées sont alors plus
denses, les rendant moins sensibles a ’environnement.

Pulvérisation ionique (IBS : Ion Beam Sputtering)

Le dépdt par pulvérisation ionique est réalisé a température ambiante. Une source
d’ions énergétiques est utilisée pour bombarder la cible de matériaux & déposer. Le ma-
tériau ainsi pulvérisé se condense sur les substrats. Cette méthode permet d’obtenir des
couches denses. Pour améliorer encore la compacité des couches, cette technologie de dépot
peut étre assistée par un faisceau ionique. Cette variante est alors appelée DIBS (Dual Ton
Beam Sputtering). Le second faisceau ionique dirigé vers le substrat permet d’apporter une
énergie supplémentaire durant le dépot du matériau. Les couches DIBS présentent ainsi
I’avantage d’étre insensibles a 'environnement extérieur. En revanche, leur forte compacité
entraine la formation de contraintes mécaniques pouvant étre génantes, notamment pour
la tenue au flux laser.

Le choix des matériaux, de la technologie de dépot et du design de l'empilement va
dépendre des applications du composant a réaliser.
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Les traitements optiques peuvent constituer une limitation a la tenue au flux des com-
posants. De nombreuses études sont dédiées spécifiquement a la compréhension des phé-
noménes d’endommagement dans les différents traitements optiques. Nous pouvons no-
tamment citer les travaux effectués dans 1’équipe par L. Gallais et al. sur l'influence des
différentes techniques de dépot sur 'endommagement laser [97, 98].
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Chapitre 3

Meétrologie de I’'endommagement laser
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3.1. METHODOLOGIE DE CARACTERISATION DE LA TENUE AU FLUX LASER

3.1 Meéthodologie de caractérisation de la tenue au flux
laser

L’étude systématique de la tenue au flux laser des composants optiques requiert le suivi
de procédures bien définies. Le principe général des mesures consiste a irradier le matériau a
différentes fluences et une analyse des zones testées permet de conclure quant a la présence
ou non d’endommagements. Deux approches différentes peuvent alors étre envisagées : une
approche statistique ou une approche globale.

3.1.1 Approche statistique

L’approche statistique consiste & caractériser la tenue au flux des matériaux par leur
probabilité d’endommagement en fonction de la fluence appliquée. Le caractére statistique
des mesures est expliqué par la présence de défauts dans le matériau comme nous 'avons vu
au paragraphe 1.5. Dans un matériau "idéal", la courbe de probabilité d’endommagement
serait une fonction échelon de par le caractére déterministe de I’avalanche électronique : il
suffit de fournir assez d’énergie pour provoquer un endommagement et ceci quelque soit le
site irradié. En revanche, 'existence d'une distribution aléatoire de centres précurseurs dans
le matériau entraine nécessairement une dispersion dans les probabilités d’endommagement
obtenues expérimentalement! (cf. figure 3.1). En effet, la probabilité d’endommagement
revient a la probabilité de rencontre d’un précurseur par le faisceau laser pour une fluence
d’irradiation supérieure au seuil de claquage du défaut.

Composant optique
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F1G. 3.1 — Principe d’une mesure statistique de tenue au flux laser : n sites sont testés
pour chaque fluence (ici n = 10). La probabilité d’endommagement p du matériau est
alors donnée par p = k/n avec k le nombre de sites endommagés. Cette approche permet
d’obtenir une courbe de probabilité d’endommagement du composant en fonction de la
fluence d’irradiation laser.

'Notons qu’en régime femtoseconde, ce comportement tend & redevenir déterministe [99)].
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Pour effectuer cette mesure statistique de 'endommagement laser, les sites testés doivent
étre indépendants (aucune influence d’un site sur 'autre). Pour cela, la distance entre les
sites doit étre convenablement déterminée (voir section 4.2.2). Différents modes de test
existent. Les deux procédures principales (1-on-1 et S-on-1) sont définies rigoureusement
par des normes ISO [23, 24| facilitant les comparaisons des résultats obtenus par différentes
équipes.

1-on-1 S-on-1 R-on-1
aQ @ [}
(8] [S] [&]
c c c
Q [} [
=] =] >
TH TH TH
Temps Temps Temps

F1G. 3.2 — Représentation schématique de I'énergie vue par un site pour les différentes
procédures de test : 1-on-1, S-on-1 et R-on-1.

3.1.1.1 Procédure 1-on-1

La procédure 1-on-1 est définie par la norme ISO 11254-1 [23]|. Pour une fluence don-
née, n sites indépendants sont irradiés successivement. Chaque site est irradié par un seul
tir laser (figure 3.2). Une observation appropriée permet d’identifier chaque site comme
endommagé ou non. La probabilité d’endommagement p du matériau a cette fluence est
alors calculée par le rapport du nombre de sites endommagés k£ sur le nombre de sites
testés n (figure 3.1). Une courbe de probabilité d’endommagement du matériau peut étre
obtenue en reproduisant cette procédure pour différentes valeurs de fluence. Ce mode de
test est couramment utilisé, car il apparait comme étant le plus simple a interpréter. En
effet, contrairement aux procédures S-on-1 et R-on-1 explicitées ci-dessous, aucun "effet
mémoire" du matériau n’est sollicité.

3.1.1.2 Procédure S-on-1

La procédure S-on-1 est définie par la norme ISO 11254-2 [24|. Comme dans le cas
du mode 1-on-1, n sites indépendants sont irradiés pour différentes fluences. En revanche,
chaque site est irradié par des tirs répétés a fluence constante jusqu’'a endommagement ou
jusqu’a ce que le nombre maximal de tirs S soit atteint (figure 3.2). Chmel [100] met en
avant l'effet "mémoire" de certains matériaux vis a vis des tirs laser successifs. L.’accumula-
tion de tirs peut fragiliser le composant et induire un claquage a des fluences d’irradiation
plus faibles que le seuil obtenu en mono-coup. On parle de fatigue du matériau. Le seuil
de tenue au flux varie alors avec le nombre de tirs. Cet effet a notamment été observé en
volume dans la silice & 1064 et 355 nm [101]. Remarquons que des études S-on-1 sur des
cristaux de KDP [5] ont mis en évidence un effet de fatigue a 1064 nm et quasiment aucun
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effet & 355 nm.

Ce mode de test est donc trés intéressant pour étudier le comportement de fatigue des
matériaux. Il permet en particulier de déterminer le seuil d’endommagement fonctionnel
des composants sous tirs cumulés, primordial pour leur utilisation.

3.1.1.3 Procédure R-on-1

La procédure R-on-1 consiste a irradier sous tirs répétés n sites indépendants avec une
rampe d’énergie jusqu’a endommagement (figure 3.2). Chaque site testé donne une valeur
du seuil d’endommagement. Ce test permet donc de limiter la taille de la zone irradiée.
Cette méthode est alors intéressante pour 1’étude de composants de petites dimensions,
tels que les cristaux non linéaires. Notons qu'une courbe de probabilité R-on-1 peut égale-
ment étre obtenue par ces mesures en tracant la probabilité d’endommagement cumulée en
fonction de la fluence. En revanche, I'interprétation des résultats n’est pas aisée a cause des
paramétres supplémentaires mis en jeu (fluence initiale, pente de la rampe de fluence,...).
De plus, aucune norme ne définit & ce jour ces paramétres, rendant trés difficiles les com-
paraisons des résultats issus de mesures différentes. Ces parameétres peuvent modifier la
tenue au flux laser des composants par des "effets mémoire" du matériau. Sur certains
composants, le seuil d’endommagement obtenu peut étre supérieur a celui en mode 1-on-1.
Cette augmentation du seuil de tenue au flux par pré-irradiation laser a des fluences plus
faibles que la valeur de seuil est appelé conditionnement laser. Le mode R-on-1 est donc
notamment utilisé pour caractériser I’aptitude au conditionnement des matériaux.

Peu de matériaux sont identifiés comme possédant cette propriété. Nous pouvons no-
tamment citer les travaux de Wolfe et al. qui ont conduit au dépot d’un brevet en 1995 sur
le conditionnement d’empilements diélectriques a 1064 nm [102]. Concernant la silice, des
procédures de conditionnement ont permis de limiter I'apparition d’endommagements en
surface lors d’irradiation a 355 nm [103, 104, 105]. Différentes études montrent également
la faisabilité du conditionnement dans I'UV des cristaux de KDP [106, 107]. Notons que
la mise en oeuvre d’une procédure de conditionnement du KDP est prévue dans le projet
NIF.

3.1.2 Approche globale : procédure Raster-scan

L’approche globale de la caractérisation de 'endommagement laser consiste a irradier
I’ensemble du composant afin de révéler tous les défauts présents. Cependant, dans le cas
d’optiques de grandes dimensions, le faisceau laser de test ne peut pas toujours étre de
taille similaire au composant a tester. Une procédure dite "Raster-scan", schématisée sur
la figure 3.3, a été développée pour simuler un faisceau de grande dimension au moyen d’un
faisceau plus petit. Elle consiste a irradier de facon quasi uniforme la surface optique par
recouvrement de faisceaux laser. Les dommages initiés sont ensuite comptés et associés a
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la fluence d’irradiation, permettant de représenter la densité de dommages en fonction de
la fluence (cf. figure 3.3).

Par ailleurs, L. Lamaignére et al. [108] expose également une mesure statistique per-
mettant d’obtenir des densités de dommages indépendantes de la forme, de la dimension
et des fluctuations du faisceau laser de test.
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Fi1G. 3.3 — Schéma de principe d’une irradiation laser d’un composant optique en mode
Raster-scan au moyen d’un faisceau gaussien. Représentation de la densité de dommages
en fonction de la fluence.

Cette approche globale a 'avantage de tenir compte de l’ensemble des défauts des
composants et en particulier de révéler des défauts présents en trés faible densité. Elle
permet donc d’obtenir le seuil fonctionnel de tenue au flux laser des optiques. Notons que
la mise en place d’une telle procédure n’est pas adaptée ici a I’étude multi-parameétres de
différents matériaux sans connaissance a priori en tenue au flux laser qui sont cotiteux et
de petites dimensions. Par la suite, seule ’approche statistique sera utilisée.

3.2 Modéle statistique de 'endommagement laser

Les mesures statistiques effectuées selon la procédure 1-on-1 décrite précédemment
permettent d’obtenir la probabilité d’endommagement laser d’'un composant en fonction
de la fluence appliquée. Plusieurs modeéles ont été développés pour pouvoir interpréter ces
courbes de tenue au flux laser [109, 110, 111, 112, 113, 114, 115, 116, 43]. Nous décrirons
en particulier le modéle gaussien [116] utilisé dans la suite de notre étude.

3.2.1 Différents modéles de présence de précurseurs

Comme nous 'avons vu, 'endommagement laser est généralement lié a la présence de
défauts dans le matériau. Les modéles que nous allons présenter sont basés sur I'interaction
entre des centres précurseurs responsables de ’endommagement laser et un faisceau laser.
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Chaque défaut est caractérisé par son seuil propre de claquage. Les défauts possédant des
seuils d’endommagement voisins forment une population appelée aussi classe de précur-
seurs. Notons que plusieurs classes de défauts peuvent étre présentes dans un matériau.
Nous nous intéressons dans cette partie au cas d’une seule population de défauts.

T T+dT  Fluence

Fi1G. 3.4 — Représentation des centres précurseurs de l'endommagement laser dans un
matériau optique et de leur fonction de répartition g(7').

La probabilité d’endommagement du matériau a une fluence donnée F' correspond a
la probabilité de présence d’au moins un défaut sous le faisceau d’irradiation, recevant
une densité d’énergie supérieure au seuil d’endommagement 7T'. Si nous supposons que ces
défauts sont isolés et distribués de facon aléatoire dans le matériau, alors cette probabilité
suit une loi de Poisson telle que :

P(F) =1 — exp[-N(F)] (3.1)

avec N (F') le nombre de centres précurseurs présents sous le spot d’irradiation et pou-
vant conduire a un endommagement pour une fluence F', qui est donné par :

N(F) :/0 g(T) Vp(F) dT (3.2)

ou Vp(F) correspond au volume d’irradiation pour lequel la fluence F' est supérieure
au seuil de claquage T des défauts (cf. figure 3.4). Dans le cas d'un faisceau laser gaussien,
son expression analytique est [4] :

4wl F
VT(F):% (U? + U — arctan U) avec U:@/?—l (3.3)

0
oll wy et zg représentent respectivement le waist et la distance de Rayleigh du faisceau laser.
La densité de défauts est spécifiée par la fonction de répartition g(7"). Celle-ci définit le

nombre de défauts par unité de volume pouvant initier '’endommagement pour des fluences
comprises entre T et T + dT (cf. figure 3.4).
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3.2. MODELE STATISTIQUE DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

Le premier modéle statistique développé a I'Institut Fresnel par Natoli et al. [114, 115]
est un modeéle dit "dégénéré". Il est basé sur 'hypothése simplificatrice que tous les défauts
d’une méme classe s’endommage a une fluence donnée. La fonction de répartition g(7) est
alors représentée par un dirac centré en T = T, (figure 3.5).

Cependant, ce modeéle ne décrivait pas parfaitement 1’allure des courbes d’endommage-
ment expérimentales. Il a donc été affiné par la suite par Krol et al. [6, 116] pour donner
lieu & un modéle "gaussien"?. Ce modéle considére que tous les défauts de méme type ne
s’endommagement pas nécessairement tous a la méme fluence. Il est en effet physiquement
trés probable qu’au sein d’une méme classe, les défauts n’aient pas tous la méme taille
ni la méme absorption. La nature et la répartition des centres précurseurs étant a priori
inconnues, Krol et al. ont choisi de décrire la répartition de leurs seuils de claquage par
une fluctuation autour d’une valeur moyenne suivant une loi normale (figure 3.6).

2 e
= g(T) = g(T)
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To Fluence To Fluence

F1G. 3.5 — Distribution unique de défauts F1G. 3.6 — Distribution gaussienne de dé-
ayant un seuil d’endommagement laser fauts autour du seuil d’endommagement
Tp. Ty et ayant un écart-type AT.

Gallais et al. [43, 7| ont proposé récemment un modéle permettant de déterminer des
caractéristiques physiques des précurseurs telles que leur nature, la gamme de tailles et leur
densité. Ce modele repose sur le couplage entre un modele statistique d’endommagement
laser et un modele thermique basé sur ’absorption de la lumiére par les nano-précurseurs.
Ce modeéle a été validé dans le cas de couches minces optiques de HfO, et a mis en évidence
I'initiation de 'endommagement par des clusters métalliques de Hf.

Cependant, pour utiliser ce modéle, il est nécessaire d’avoir une connaissance a priori sur
les précurseurs pouvant initier 'endommagement dans le matériau. Au vu de la complexité
et de la diversité des cristaux étudiés ici, ce modéle n’est pas adapté car les hypothéses sur
la nature des précurseurs éventuels seraient trop nombreuses. Dans la suite de ces travaux,
nous utiliserons donc le modéle gaussien.

2La comparaison des modéles "dégénéré" et "gaussien" est détaillée dans [6].
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3.2. MODELE STATISTIQUE DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

3.2.2 Développement du modéle gaussien

Le modéle gaussien repose sur I'hypothése que la fonction g(7) suit une loi gaussienne
définie par trois paramétres : la valeur moyenne du seuil d’endommagement Tg, I'écart-type
de ce seuil d’endommagement AT pris a 1/e?, et la densité p obtenue par normalisation
de ¢g(T). La fonction ¢g(7T') prend alors la forme suivante :

g(T) = %\P/ﬁ exp [—% <TA%/€O> avec p = /Ooog(T) dr (3.4)

Nous calculons ici le cas ou les centres précurseurs sont situés en volume du matériau
pour permettre d’appliquer par la suite ce modéle a I’étude de la tenue au flux en volume
des cristaux. Notons que I'endommagement laser peut aussi étre initié par des défauts en
surface ou dans le traitement optique du composant irradié. Pour ces cas, les calculs restent
trés similaires et sont détaillés dans 6, 116]. Dans le cas d’une surface, il suffit de considérer
une surface d’interaction Sp(F') au lieu du volume Vi (F). Pour un endommagement d’un
traitement optique, il faut tenir compte de ’épaisseur des couches et de la répartition de la
densité d’énergie dans I'empilement diélectrique. Cette derniére est obtenue par les codes
classiques de modélisation du champ électromagnétique dans des couches minces [117].

Ainsi, dans le cas de centres précurseurs en volume, et en tenant compte des équations
(3.1), (3.2) et (3.4), nous obtenons :

2p F 1 (T—T0>2
N(F)=—"_ —=
)= xrvas J, eXp[ 2 \'AT/2
2p r 1 (T —Ty\"

Vi (F)dT (3.5)

VT(F)dT} (3.6)

Comme le montre 'équation (3.6), la probabilité d’endommagement P(F') dépend des
parameétres p, Ty et AT. L’ajustement des points expérimentaux par la fonction P(F')
permet alors de déduire les valeurs suivantes caractéristiques des centres précurseurs de
I’endommagement laser :

— leur densité p,

— leur seuil d’endommagement moyen 7j,

— lécart-type AT de ce seuil.

3.2.3 Analyse et interprétation des courbes d’endommagement

Les mesures effectuées selon la procédure 1-on-1 et le modéle gaussien nous permettent
de tracer des courbes de probabilité d’endommagement des composants optiques. La figure
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3.2. MODELE STATISTIQUE DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

3.7 montre une courbe de tenue au flux laser que nous avons obtenue & 1064 nm dans un
cristal de KDP. Nous observons un bon accord du modéle gaussien avec les points expé-
rimentaux. Le calcul des barres d’erreurs sur les probabilités expérimentales est détaillé
dans le paragraphe 4.2.3.

La courbe de tenue au flux laser est caractérisée par les paramétres suivants :

— le seuil bas ou LIDT (Laser Induced Damage Threshold) défini par la fluence la
plus grande pour laquelle la probabilité d’endommagement est nulle (P=0),

— le seuil haut correspondant a la fluence au-dessus de laquelle 'endommagement est
certain (P=1),

— la pente représentant la densité de précurseurs présents dans le matériau.

La courbe de répartition des précurseurs (encart de la figure 3.7) est issue du modéle
gaussien. Elle est donnée par une distribution gaussienne des seuils d’endommagement au-
tour de la valeur moyenne T, avec un écart-type AT.

Dans cet exemple, le seuil de tenue au flux du KDP & 1064 nm est de 15 J/cm? avec un
écart-type de 2 J/cm?. La densité de précurseurs obtenue est de 5500 précurseurs/mms?.
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F1G. 3.7 — Courbe d’endommagement laser en volume du cristal de KDP (SHG-cut), irradié
en mode 1-on-1, a 1064 nm, avec un faisceau de 24 ym de diamétre. En encart, la répartition
des défauts est issue du fit par le modéle gaussien.

L’ajustement d’une courbe expérimentale par le modéle gaussien permet ainsi de carac-
tériser les précurseurs dans le matériau par leur seuil de tenue au flux laser Tj, I’écart-type
de ce seuil AT et leur densité de présence p.
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3.2. MODELE STATISTIQUE DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

3.2.4 Influence des différents parameétres sur la courbe de proba-
bilité

Les équations (3.3) et (3.6) indiquent que la probabilité d’endommagement P(F') dé-

pend des quatre paramétres suivants : p, Ty, AT et wy. Nous allons étudier leur influence

sur la courbe de probabilité d’endommagement. Rappelons que nous considérons ici le cas
d’une seule classe de précurseurs dans le matériau.

Comme nous 'avons vu précédemment, Tj est la valeur moyenne des seuils d’endom-
magement d’une classe de précurseurs. Son role essentiel sur le décalage en fluence de la
courbe d’endommagement est donc évident.

Le paramétre AT représente la distribution des seuils des précurseurs (au sein d’une
méme classe) autour de Tp. Il posséde surtout une influence sur la partie de la courbe d’en-
dommagement proche du seuil bas [6]. Un AT élevé traduit le fait qu’il existe dans le ma-
tériau des précurseurs présentant des seuils d’endommagement trés dispersés, et donc no-
tamment qu'un certain nombre de précurseurs présente un seuil de claquage a des fluences
bien plus basses que le seuil Tj. Le seuil bas de la courbe diminue alors quand AT augmente.

Regardons a présent 'influence de la densité de précurseurs p sur la probabilité d’en-
dommagement. La simulation numérique de P(F') pour différentes valeurs de p (figure
3.8(a)) montre que la pente de la courbe d’endommagement augmente avec le paramétre
p. En effet, la probabilité de présence d'un précurseur sous le spot laser est d’autant plus
grande que la densité de précurseurs est importante.
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F1G. 3.8 — (a) Influence de la densité de précurseurs p sur la courbe de probabilité d’en-
dommagement. Les paramétres suivants sont fixés arbitrairement : Ty = 20 J/em?, AT =
2 J/em? et wy = 12 pm. (b) Influence de la taille du faisceau d’irradiation wy sur la courbe
de probabilité d’endommagement pour un matériau contenant un seul type de précurseurs.
Les paramétres suivants sont fixés arbitrairement : Ty = 20 J/em?, AT = 2 J/cm? et p =
50 défauts/mm3.

96



3.2. MODELE STATISTIQUE DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

La figure 3.8(b) illustre Iinfluence de la taille du faisceau de test sur la probabilité
d’endommagement. De la méme maniére que le paramétre p, quand le rayon du faisceau
wy augmente, la pente de la courbe augmente également. Pour une densité donnée de pré-
curseurs, la probabilité de rencontre d’un défaut par le faisceau de test est en effet d’autant
plus élevée que la taille du faisceau est grande. Cet effet peut étre vérifié expérimentalement
en testant un composant avec des tailles de faisceau différentes.

3.2.5 Cas de plusieurs classes de précurseurs dans le matériau

Nous avons considéré jusqu’a présent le cas de matériaux possédant une seule population
de défauts. Cependant dans de nombreux composants, différents types de précurseurs sont
présents. Chaque classe de précurseurs C; est caractérisée par un seuil moyen de claquage
T; et une densité propre p;.

3.2.5.1 Généralités dans le cas de deux populations de défauts

Prenons I'exemple d’un composant présentant deux types de précurseurs C; et Cs. Les
précurseurs de classe C; ont un seuil 77 et une densité p;, et les précurseurs de classe Co
posseédent un seuil 75 et une densité ps tels que : p1 < pg et Ty < Ts.

Lors des mesures statistiques de tenue au flux, trois cas peuvent alors se présenter selon
les tailles de faisceau laser choisies par rapport aux densités des précurseurs présents dans
le matériau :

— Cas (a) : Soit le faisceau de test est fortement focalisé, suffisamment pour que les
défauts C; de densité faible soient difficilement détectables avec un échantillonnage
réaliste. Dans ce cas, la probabilité d’intercepter le précurseur C; sera donc treés
faible, presque nulle. La courbe d’endommagement laser révélera alors uniquement
les précurseurs Cy présents en plus grande densité. (voir figure 3.9, rond bleu)

— Cas (b) : Soit le faisceau de test est trés large, suffisamment pour rencontrer les
précurseurs C; avec une trés grande probabilité. Comme les précurseurs C; ont un
seuil de claquage plus faible que les précurseurs C,, la courbe de probabilité fera
apparaitre uniquement les précurseurs C; en masquant les précurseurs C,. En effet,
lorsque la fluence atteindra le seuil de claquage T5, la probabilité d’endommagement
sera déja a 1. (voir figure 3.9, triangle rouge)

— Cas (c) : Soit le faisceau de test est moyennement focalisé, c’est-a-dire qu'il est
suffisamment large pour que la probabilité de rencontre des précurseurs C; soit non
négligeable et suffisamment focalisé pour que les précurseurs Cs ne soient pas masqués
par les précurseurs C;. Dans ce cas, la courbe d’endommagement montrera a la fois
les précurseurs C; et Cy et une rupture de pente sur la courbe sera observée. (cas de
la figure 3.10)
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3.2. MODELE STATISTIQUE DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

3.2.5.2 Cas du cristal de KDP

Nous avons mesuré la tenue au flux laser en mode 1-on-1 a 355 nm dans le volume du
cristal de KDP avec deux tailles de faisceau de test : en faisceau "focalisé" (diameétre au
waist : 24 um) et "parallele" (diamétre au waist : 104 pm). Remarquons qu’en faisceau
paralléle, les endommagements apparaissent dans le volume du matériau, la surface ayant
un seuil d’endommagement supérieur a celui du volume.
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F1G. 3.9 — Courbe de probabilité d’endommagement laser en volume du cristal de KDP
(SHG-cut), irradié en mode 1-on-1 & 355 nm avec un faisceau de 24 um (rond bleu) et de
104 pum (triangle rouge) de diameétre au waist. Les deux tailles de faisceau semblent révéler
deux types de précurseurs différents qui ne présentent pas les mémes seuils de claquage.

D’aprés les courbes de probabilité d’endommagement de la figure 3.9, il semblerait que
deux types de précurseurs soient révélés dans le KDP a 3w. En effet, le faisceau focalisé ré-
véle un type de précurseurs possédant un seuil de claquage de 8,3 J/cm? et présents en forte
densité (1200 précurseurs/mm?). En faisceau paralléle, une deuxiéme classe de précurseurs
est mise en évidence. Ces derniers sont présents en trés faible densité (15 précurseurs/mm?)
mais possédent un seuil plus faible (5,4 J/cm?). Ces mesures confirment les résultats ob-
tenus par Capoulade et al. [7, 118]. D’autre part, la présence de deux populations de
précurseurs a également été montrée par des mesures en densité de dommages par De-
Mange et al. [119]. Notons qu’'une autre représentation en densité de dommages peut nous
amener a ne pas discriminer deux types de défauts dans le cristal de KDP a 3w [120].

3.2.5.3 Exemple d’un traitement antireflet

La mise en évidence de deux classes de précurseurs est claire dans le cas d’une taille de
faisceau de test interceptant les deux types de précurseurs et faisant ainsi apparaitre deux
pentes distinctes dans la courbe de probabilité d’endommagement (cas (c)).
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3.2. MODELE STATISTIQUE DE L’ENDOMMAGEMENT LASER

La figure 3.10 présente une courbe de tenue au flux laser en mode 1-on-1 d’un traitement
antireflet déposé sur un substrat de silice irradié a 1064 nm avec un faisceau de 75 um de
diamétre.

Dans ce cas, nous observons clairement deux populations de précurseurs : un premier
type de précurseurs qui posséde un seuil de claquage a faible fluence (25 J/cm?) et qui est
présent en faible densité (35 précurseurs/mm?), et un second type ayant un seuil d’endom-
magement plus élevé (60 J/cm?) mais présent en plus forte densité (600 précurseurs/mm?).
L’observation de ces deux pentes avec le méme faisceau de test permet de statuer de ma-
niére évidente quant a la présence de deux types de précurseurs dans le composant.

En outre, dans cet exemple, il est possible de préciser l'origine des deux classes de
défauts. Le premier type de précurseurs provient de I’empilement de couches minces, tandis
que le seuil de claquage du second correspond au seuil d’endommagement de la surface du
substrat en silice (cf. tableau 3.5).
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F1G. 3.10 — Courbe de tenue au flux laser d’un traitement antireflet déposé sur un substrat
de silice, irradié en mode 1-on-1 a 1064 nm avec un faisceau de 75 um de diameétre. La
courbe d’endommagement et la répartition des précurseurs (en encart) révélent deux types
de défauts présents sur le composant possédant des seuils de claquage et des densités
propres.

3.2.6 Conclusion sur l’'intérét du modéle gaussien

Le modéle gaussien développé est adapté a une étude fine de la tenue au flux laser des
matériaux. Il permet 'interprétation des courbes expérimentales de probabilité d’endom-
magement obtenues selon la procédure 1-on-1 sans nécessiter de connaissance a priori sur
les précurseurs responsables de 'endommagement présents dans les composants testés. Le
modele permet alors de déterminer le nombre de types de précurseurs différents (avec une
taille de faisceau adaptée), de caractériser leurs seuils de claquage T; et leurs densités de
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présence p; dans le matériau.

Ce modéle sera utilisé par la suite pour interpréter les mesures d’endommagement laser
réalisées sur les différents cristaux.

3.3 Dispositif expérimental de mesure de tenue au flux
laser

Comme nous 'avons vu au chapitre 1, l'interaction laser-matiére est un phénomene
trés complexe de par la multiplicité des mécanismes pouvant intervenir. L’endommagement
laser d’un matériau dépend ainsi de nombreux parameétres fixés par les conditions du test :
longueur d’onde d’irradiation, durée d’impulsion, nombre de tirs, fréquence de répétition,
taille du faisceau. Il n’existe donc pas de valeur absolue de tenue au flux laser pour un
matériau donné. C’est pourquoi la description et la maitrise des conditions de test sont
trés importantes. L’étude bibliographique sur l'influence de ces paramétres de tirs sur la
mesure de 'endommagement laser est détaillée dans la thése de B. Bertussi [5].

3.3.1 Présentation du banc

Le dispositif expérimental décrit en figure 3.11 permet de réaliser des mesures de tenue
au flux laser en régime pulsé nanoseconde aux longueurs d’onde du laser Nd:YAG : au
fondamental 1064 nm et a ses harmoniques 532 nm et 355 nm.

L’énergie des impulsions laser est controlée par une lame demi-onde (A/2) fixée sur un
moteur rotatif suivi d'un cube polariseur Glan-Laser. Une lame de prélévement envoie alors
une partie du faisceau incident sur un détecteur pyroélectrique (Ophir PE 10) permettant
de mesurer I’énergie a chaque tir laser. Une autre partie du faisceau est également prélevée
afin de mesurer en temps réel le profil spatial du faisceau focalisé.

Finalement, le faisceau laser est focalisé plus ou moins fortement sur 1’échantillon a
I’aide d’une lentille plan-convexe pour les faisceaux faiblement focalisés ou d’un objectif
de microscope pour les faisceaux fortement focalisés. Typiquement, nous pouvons obtenir
des tailles de faisceau de I'ordre de quelques micrométres a une centaine de micromeétres.
Les tests sont effectués en incidence normale. Notons qu'un léger tilt permet cependant
de s’affranchir des problémes dus a la réflexion. Le réglage de la focalisation est assurée
manuellement par déplacement de la lentille sur une platine de translation. La focalisation
sur les surfaces est optimisée en cherchant & maximiser la probabilité d’endommagement
[6].

L’échantillon est fixé sur une platine motorisée XY de facon a pouvoir le déplacer dans
le plan orthogonal a la direction d’irradiation laser afin d’adresser une matrice de sites. Les
endommagements sont détectés par diffusion grace a une source fibrée et une caméra munie
d’un macroscope. La détection est automatisée par traitement d’images (comparaison de
I'image du site avant et aprés tir laser).
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Détection des

Réglage de I'énergie : endommagements
242 & polariseur

Sources laser

Objectif Echantillon

. " E : Macroscope
: 5 Filtre dg +CCD
: protection
g X
Platines cle translation
: H -. motorisées
AL 200“‘] Mesure de
355 nm ¢ o o
6ns, 7mJ I'energie Visualisation
-Mesure du profil spatial
du faisceau focalisé

> Automatisation

F1G. 3.11 — Schéma du dispositif expérimental de tenue au flux laser.

L’ensemble du banc de mesure est entiérement automatisé a l’aide d’un programme
développé avec le logiciel LabVIEW qui controle :

— le pilotage des sources laser

— la rotation de la lame demi-onde pour faire varier I’énergie du faisceau d’irradiation
I’acquisition de I'énergie pour chaque impulsion
la position de I’échantillon pour réaliser la matrice de sites
— l'acquisition et le traitement des images de la caméra pour la détection des dommages

Ce programme permet la mesure de tenue au flux laser selon les procédures 1-on-1,
S-on-1 et R-on-1. [’automatisation du banc garantie une bonne répétabilité des mesures
et rend possible les études sous irradiation multiple avec un grand nombre de tirs pour
lesquelles le temps de test est trés long (typiquement 55 h pour une matrice de 10 fluences
et 20 sites/fluence avec S = 10 000 tirs/site a 10 Hz).

3.3.2 Détection des endommagements

La détection de 'endommagement est un point important de la métrologie. Différentes
techniques peuvent étre utilisées selon les composants testés et les tailles de faisceaux
choisies [114]. Dans le cas ou 'endommagement a lieu dans un plan donné du composant
(lorsque le faisceau est fortement focalisé ou lorsque 'endommagement a lieu en surface),
I’échantillon peut étre observé in-situ par microscopie optique. Selon I’objectif utilisé, cette
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technique permet de visualiser des endommagements de petites dimensions (inférieurs au
micron), néanmoins sur une profondeur de champ trés courte.

Ce type de dispositif ne convient alors pas & ’étude des cristaux. En effet, le point
faible des cristaux est souvent leur tenue au flux en volume. Pour des raisons détaillées
dans le chapitre 4, un grand nombre de mesures est effectué en faisceau paralléle. Ainsi, ces
tests conduisent a des endommagements pouvant apparaitre a n’importe quelle profondeur
en volume dans le composant. La volonté de pouvoir détecter de la méme maniéere des
endommagements en surface et dans I’ensemble du volume des cristaux nous a donc amené
au choix d'un autre type de dispositif de détection possédant une grande profondeur de
champ avec néanmoins une sensibilité importante.

L’observation des sites irradiés est alors assurée par une caméra CCD haute sensibilité
(Cohu 4910, 0,02 lux) munie d'un zoom & focale variable (Edmund VZM 450i) possédant
une grande profondeur de champ grace a un diaphragme intégré. Ce dispositif présente
une longue distance de travail (90 mm) permettant I’observation a travers des composants
optiques épais et a un grossissement maximum de 180 fois. Les endommagements sont dé-
tectés in-situ par rétro-diffusion grace a une lampe halogéne fibrée de forte puissance (1500
W) qui vient éclairer I’échantillon. Un filtre de protection coupant les longueurs d’onde des
sources laser est placé devant le dispositif de visualisation afin de ne pas endommager la
caméra qui se trouve sur ’axe optique du laser de puissance.

avant tir apres tir soustraction

Microscope
Mode Nomarski

F1G. 3.12 — Détection in-situ d’un endommagement par soustraction des images prises avant
et apres irradiation laser du site. Comparaison avec ’observation ex-situ au microscope en
mode Nomarski. Cas d'un dommage a 1064 nm dans un cristal de LBO.

[’automatisation de la détection est effectuée par traitement d’images en comparant
I'image du site irradié prise avant et apres tir laser (figure 3.12). Notons que contrairement
a une technique classique de diffusion par un laser sonde (He-Ne) collectée par une photo-
diode, ce dispositif présente 'avantage de donner approximativement la morphologie et la
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localisation des dommages.

Avec un tel dispositif, nous sommes capables de détecter des endommagements de ’'ordre
d’une dizaine de micrométres sur les 10 mm d’épaisseur des cristaux étudiés. Cette détec-
tion a été validée par la comparaison avec 'observation par microscopie optique sur des
endommagements effectués en volume et en surface de la silice.

La morphologie des endommagements sera observée ex-situ avec un microscope (Carl
Zeiss Axiotech) pouvant travailler en champ clair, champ sombre ou contraste interféren-
tiel (mode Nomarski). La surface des composants pourra également étre caractérisée par
profilométrie optique ou microscopie a force atomique.

Notons que dans le cas d’études d’endommagement dans des liquides, un microphone
permet de détecter 'onde acoustique provenant du claquage des impuretés contenus dans
le liquide [114]. Cette technique de détection du claquage est en particulier utilisée pour
caractériser les liquides de polissage et de nettoyage [52]. Elle peut également étre employée
dans le cas d’endommagement de surface causant un trés faible cratére (mauvaise détection
a I'imagerie) mais une grande brilure de plasma (bonne détection de 'onde acoustique).

3.3.3 Caractérisation des sources laser

De maniére & maitriser au mieux tous les parameétres entrant en jeu lors d’un test de
tenue au flux laser, une bonne connaissance des impulsions laser est primordiale. Les profils
spatiaux et temporels du faisceau de test doivent étre rigoureusement mesurés et les sources
laser doivent étre les plus stables possibles (aussi bien spatialement que temporellement)
entre chaque impulsion. Nous allons donc présenter ici une caractérisation approfondie des
sources laser utilisées pour les mesures.

3.3.3.1 Spécifications principales

Deux sources lasers impulsionnelles Nd:YAG (Quantel Brilliant Ultra GRM) permettent
d’avoir acces aux longueurs d’onde a 1064 nm et 355 nm. La source a 532 nm est obtenue par
doublage de fréquence du laser infrarouge a 'aide d’un cristal de KTP (SHG-cut, dimen-
sion 10x10x10 mm, sans traitement antireflet) placé juste aprés la cavité laser & 1064 nm
suivi d’un filtre coupant 'infrarouge. Les caractéristiques principales de ces sources sont
reportées dans le tableau 3.1.

Notons que pour toute ’étude de tenue au flux des cristaux en irradiation multiple,
la fréquence d’utilisation des lasers sera de 10 Hz. L’influence de la cadence de tirs sur
la probabilité d’endommagement fait ’'objet de différentes études [100, 121]|. B. Bertussi
[5] a notamment mis en évidence U'influence de la fréquence d’irradiation sur la silice. En
revanche, sur les cristaux de KDP, il a montré qu’il n’y a pas d’effets de fréquence dans
la gamme 0,1 a 10 Hz. Cette étude du comportement en fréquence sur les cristaux ne sera
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pas réalisée ici. L’intérét serait de travailler dans des gammes de fréquence supérieures a
10 Hz, typiquement 100 Hz et au-dela.

Longueur d’onde 1064 nm 532 nm 355 nm
Durée d’impulsion effective 8,0 +1,1ns | 6,54+09ns |58 £0,8 ns
Energie maximale 35 mJ 8 mJ 7mJ
Fréquence de répétition 1a 10 Hz
Polarisation linéaire
Monomode temporel (injection) non

TAB. 3.1 — Caractéristiques principales des sources laser Nd:YAG.

La caractérisation compléte des trois sources laser est effectuée ci-aprés. Nous avons
choisi de l'illustrer avec le laser a 532 nm, car il s’agit d’'une source infrarouge modifiée
pour la génération de seconde harmonique, qui n’a jamais été spécifiée. L’ensemble des
figures 3.13 a 3.19 présente alors les mesures obtenues sur la source laser & 532 nm a une
fréquence de 10 Hz en faisceau focalisé avec une lentille plan-convexe de focale 100 mm
donnant un diameétre au waist de 23 um a 1/e2.

3.3.3.2 Stabilité en énergie

L’étude statistique de 'endommagement laser nécessite d’irradier un nombre n de sites
a la méme fluence. Lors de mesures S-on-1, S tirs & fluence constante doivent en plus
étre réalisés sur chaque site. Pour que ces études soient possibles, les lasers utilisés doivent
donc présenter une grande stabilité en énergie au cours du temps. Afin d’estimer la stabilité
des sources, nous avons mesuré ’énergie de 1000 impulsions consécutives a une cadence

de 10 Hz (figure 3.13). Les résultats obtenus pour les trois sources sont reportés dans le
tableau 3.2.

Longueur d’onde 1064 nm | 532 nm | 355 nm
Ecart-type relatif 1,5 % 28 % | 3,5 %
Variation maximale relative | 7,5 % 94 % | 12,2 %

TAB. 3.2 — Stabilité en énergie des sources laser Nd:YAG a 10 Hz.

La stabilité en énergie des sources laser est acceptable (écart-type inférieur a 4 %).
En outre, pour la procédure 1-on-1, I'enregistrement de I'énergie pour chaque impulsion
permet d’autoriser 'existence de quelques fluctuations (variation maximale autour de 10
%) au cours de la campagne de mesure. Il est en effet possible de tenir compte de ces
fluctuations lors du calcul statistique.
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F1G. 3.13 — Stabilité en énergie de la source laser a 532 nm a 10 Hz.

3.3.3.3 Mesure du profil temporel

La durée des impulsions [122] et la forme de leur profil temporel [123| jouent un role
important dans les mécanismes d’endommagement laser. Les interactions laser-matiére ne
suivent pas les mémes processus qu’il s’agisse d’impulsions courtes ou longues. Pour des
durées d’impulsion laser supérieures a 10 ps, l'effet de leur durée sur le seuil d’endomma-
gement suit généralement une loi d’échelle empirique en /7 [34, 122]. Cette dépendance
temporelle est caractéristique de l'interaction thermique ayant lieu.
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F1G. 3.14 — Profil temporel de la source laser & 532 nm.

La connaissance précise de la largeur temporelle de 'impulsion est donc indispensable
pour comparer les résultats obtenus avec différents lasers. De plus, les cavités lasers utili-
sées ne sont pas monomodes longitudinales. Il convient alors de caractériser les fluctuations
de puissance par rapport au profil gaussien. Le profil temporel est mesuré a 1’aide d'une
photodiode rapide (Newfocus 1437M, temps de montée: 17 ps, bande passante: 25 GHz)
connectée a un oscilloscope (Tektronix DPO 7254, bande passante: 2.5 GHz, fréquence
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d’échantillonnage: 40 GS/s). Avec de telles caractéristiques, la limitation éventuelle de la
mesure du signal viendrait de l'oscilloscope et non de la photodiode rapide. Le profil tem-
porel du laser a 532 nm présenté sur la figure 3.14 est représentatif de ceux obtenus pour
les trois sources.

La fréquence maximale du signal mesuré obtenue par Transformée de Fourier (F,.. =
1,4 GHz) est inférieure & la bande passante et a plus de 10 x la fréquence d’échantillonnage
de T'oscilloscope (critére pratique pour un bon échantillonnage du signal, plus sévére que
le théoréme de Nyquist-Shannon). Dans de telles conditions, le signal mesuré correspond
donc bien & la forme exacte de I'impulsion temporelle.

Au vu de Pallure du profil temporel, il a fallu se demander si les pics de puissance ob-
servés pouvaient induire des artefacts de mesure, c¢’est-a-dire s’ils pouvaient conduire a un
endommagement alors que la fluence moyenne reste inférieure au seuil de claquage. Cette
interrogation récurrente dans la communauté a été dissipée dans notre cas en comparant
nos courbes de probabilité d’endommagement de la silice avec celles obtenues a 'aide d'un
laser injecté (monomode temporel). En effet, I’écart entre les deux résultats reste inférieur
a 20 %, ce qui est relativement correct pour des mesures effectuées sur des bancs différents
(incertitude de 13 % sur la détermination absolue de la fluence, cf. section 3.3.4).

Néanmoins, nous avons essayé de tenir compte au mieux des fluctuations en observant
le comportement du profil sur plusieurs impulsions. Les résultats obtenus sur 100 mesures
(tableau 3.3) montre que les fluctuations restent acceptables pour les trois lasers (écart-type
autour de 14 %).

Longueur d’onde 1064 nm | 532 nm | 355 nm
Durée d’impulsion effective | 8,0 ns 6,5 ns 5,8 ns
Ecart-type relatif 13,9% | 133 % | 14,6 %

TAB. 3.3 — Mesure de la durée d’impulsion des sources laser Nd:YAG a 10 Hz sur 100 tirs.

La durée d’impulsion est donnée en durée effective d’impulsion comme définie dans la
norme [SO [23] :
P(t)dt
rp = A L0 (3.7)
PMaa:

ol Tef est la durée effective, P(t) la puissance en fonction du temps et Pp,, la puissance
maximale de 'impulsion laser.

Nous observons que la durée d’impulsion augmente avec la longueur d’onde du laser.
Cette légere différence entre les trois sources pourra étre corrigée grace a la loi en /7
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(généralement constatée dans le domaine nanoseconde) lors des comparaisons des mesures
effectuées aux trois longueurs d’onde.

3.3.3.4 Détermination du profil spatial

Pour chaque impulsion laser, la fluence d’irradiation vue par I’échantillon est donnée
grace a la connaissance de I’énergie et de la taille du faisceau focalisé. La détermination
précise du diameétre au waist du faisceau de test est donc indispensable. Le profil spatial
du faisceau focalisé est mesuré a 'aide d'une caméra CCD 14 bits (Dataray WinCamD
UCD-23) munie d'un vidéomicroscope avec un objectif adapté a la taille du faisceau ob-
servé®. La figure 3.15 montre I'allure du profil au waist du faisceau laser a 532 nm focalisé
avec une lentille plan-convexe de focale 100 mm donnant un diamétre au waist de 23 um

al/e?.

L’utilisation de différents objectifs de focalisation ou de lentilles plan-convexes permet
d’obtenir des faisceaux de diameétre typiquement compris entre 10 et 200 pum pour les trois
longueurs d’onde de travail. La taille maximale est limitée par ’énergie des sources laser
(densité d’énergie capable d’induire un endommagement).

— fit gaussien
+ profil faisceau

F1G. 3.15 — Profil spatial au waist du faisceau laser a 532 nm focalisé avec une lentille
plan-convexe de focale 100 mm donnant un diamétre au waist de 23 pum a 1/e?.

La mesure du diamétre du faisceau dans différents plans en Z autour de la focale permet
de tracer l'allure de la caustique du faisceau (figure 3.16). Nous observons que la caustique
n’est pas symétrique : le faisceau diverge plus rapidement qu’il ne converge, car le mode de
propagation du laser n’est pas gaussien (cavité GRM). La caractérisation de la caustique
nous permet donc de définir la profondeur de champ réelle du faisceau de test.

Comme le montre la figure 3.15, le profil spatial du faisceau focalisé n’est pas parfaite-
ment gaussien. Une partie non négligeable de I’énergie de 'impulsion laser se trouve dans

3D’autres techniques de mesure du diamétre du faisceau peuvent étre employées comme la technique
du couteau de Foucault.
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F1G. 3.16 — Caustique du faisceau laser focalisé a 532 nm (diamétre au waist de 23 um).

les "pieds" de la distribution. Or la mesure de I'énergie est effectuée grace au détecteur
pyroélectrique qui mesure 1’énergie totale du faisceau. Dans ces conditions, la mesure du
diameétre du faisceau a 1/e? revient a surestimer les fluences d’irradiation. En effet, la taille
réelle du faisceau est plus importante que celle d’un faisceau gaussien idéal. Pour remédier
a ce probléme de métrologie, la norme ISO 11254 [23] définie une surface effective Seg du
faisceau. Cette surface effective lie I'énergie totale du faisceau (celle que I'on mesure) a la
fluence maximale (celle que I'on cherche). Dans le cas d’un faisceau gaussien, elle corres-
pond 4 la moitié de la surface du faisceau prise a 1/e?. Dans le cas d’un faisceau quelconque,
nous pouvons la déterminer en analysant I'image du faisceau focalisé. S.g est alors définie
par :
Spizel

pu— E _— .
Seﬁ T EM (3 8)

ot Ep est la somme des valeurs de tous les pixels de I'image, Sy représente la surface
d’'un pixel et E); est la valeur maximale de I'ensemble des pixels.

Par la suite, les fluences seront toujours calculées en tenant compte des surfaces effec-
tives. Cependant, les tailles des faisceaux seront données avec les diamétres au waist a 1/e?
pour étre conforme a la taille du faisceau entrant en jeu lors de 'endommagement.

La figure 3.17 illustre un endommagement en face avant d'une silice dont la taille est
identique au diameétre mesuré a 1/e?. Ce type "d’empreinte du faisceau" peut étre utilisé
pour une mesure du diamétre du faisceau a condition d’utiliser un matériau avec une
transformation bien connue [124].
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Fia. 3.17 — "Empreinte" du faisceau laser & 532 nm focalisé en face avant d'une silice
(diametre au waist de 23 pum a 1/e?). Image au microscope optique en mode Nomarski.

3.3.3.5 Stabilité spatiale du faisceau

De la méme maniére que pour la stabilité en énergie, il convient de caractériser la
stabilité de la distribution spatiale du faisceau. La figure 3.18 représente 1’évolution du
diameétre au waist du faisceau laser a 532 nm sur 1000 tirs. Nous obtenons dans ce cas un
faisceau de diameétre 23,2 +0,7 pum. L’erreur commise sur la mesure du diameétre est tout
a fait acceptable puisque la variation maximale est inférieure a 3 %.
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F1G. 3.18 — Mesure de la stabilité du diamétre du faisceau laser a 532 nm sur 1000 tirs
successifs & 10 Hz (diamétre au waist 23 pm).

Dans les chapitres 5 et 6, nous allons étudier le comportement de différents cristaux
sous tirs laser cumulés. Le dépointage du faisceau laser focalisé doit alors étre négligeable
par rapport a la taille du faisceau d’irradiation pour éviter toute erreur d’interprétation
des résultats. Le dépointage est donc un paramétre important a considérer. La figure 3.19
présente le dépointage sur 1000 tirs successifs du faisceau laser a 532 nm focalisé & un
diametre de 23 pum. Les résultats des mesures pour les trois sources lasers sont reportés
dans le tableau 3.4.
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Y (um)

F1Gg. 3.19 — Mesure de la position du faisceau laser a 532 nm focalisé & un diameétre de
23 pm sur 1000 tirs successifs.

Longueur d’onde 1064 nm | 532 nm | 355 nm

Ecart-type relatif 2,5 % 6,4 % 4,7 %
(dépointage par rapport au diameétre)

Variation maximale relative 79 % 195 % | 15,6 %

TAB. 3.4 — Dépointage des sources laser Nd:YAG sur 1000 tirs.

Nous remarquons que pour les trois longueurs d’onde, le dépointage est acceptable
(écart-type inférieur a 7 %). L’erreur de positionnement du faisceau a 532 nm est un peu
plus importante qu’a 1064 et 355 nm, provenant sans doute de la génération de fréquence
en externe en comparaison aux sources commerciales optimisées. Notons que le dépointage
relatif est indépendant de la taille du faisceau.

3.3.4 Incertitude sur la mesure de fluence

Apres avoir caractérisé la stabilité des sources laser, nous cherchons & présent a déter-
miner 'erreur commise sur les valeurs de densité d’énergie dans les courbes d’endommage-
ment. La fluence F' est obtenue grace a la mesure de 'énergie E' & chaque tir et du rayon
r du faisceau laser au waist, telle que :

F=-— (3.9)
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L’erreur sur la mesure de la fluence est donnée par la relation suivante :

g = 2g + & (3.10)
F r E

Les fluctuations en énergie des sources sont prises en compte par la mesure d’énergie a

chaque impulsion. La précision de calibration du détecteur (Ophir PE 10) est de £3 % a

1064 nm et de +7 % a 532 et 355 nm. Il s’agit d’une erreur systématique liée a la calibration

qui n’est pas a prendre en compte dans le cas de mesures comparatives. D’autre part, nous

avons mesuré une erreur aléatoire de +£3 % sur la détermination de la taille du faisceau.

L’erreur sur la densité d’énergie est donc de £6 % dans le cas de mesures comparatives

et de £13 % dans le cas de mesures absolues (calculée avec l'erreur de calibration la plus
élevée).

En effectuant plusieurs mesures sur un méme composant, nous obtenons une erreur
légérement inférieure a l'incertitude théorique déterminée. Dans le cas de deux mesures
effectuées successivement, nous avons évalué la dispersion des valeurs de fluence a seulement
2 %. Dans le cas de mesures effectuées aprés des modifications du banc (changement de
focale ou de longueur d’onde), nous obtenons les mémes valeurs a une incertitude de 7 %.
Cet écart-type sera donc a considérer lors des comparaisons des résultats. Dans la suite,
afin de conserver une bonne lisibilité des courbes de probabilité d’endommagement, les
barres d’erreur en fluence ne seront pas représentées, car elles sont moins importantes que
les barres d’erreur en probabilité d’endommagement (dont le calcul est détaillé en section
4.2.3).

3.4 Validation du dispositif expérimental

3.4.1 Test de la métrologie sur la silice

Pour valider le dispositif expérimental développé avec une nouvelle méthode de détec-
tion, nous testons un matériau standard et comparons les résultats obtenus avec ceux issus
de la littérature. Nous réalisons alors une étude de tenue au flux laser aux trois longueurs
d’onde 1064, 532 et 355 nm en volume et surface de la silice Suprasil. Les différents types
de silice sont expliqués en annexe A. Les mesures effectuées sont comparées aux données
provenant de la littérature (tableaux 3.5 et 3.6) et notamment aux résultats obtenus pré-
cédemment & I'Institut Fresnel [4, 5] sur d’autres dispositifs expérimentaux utilisant les
mémes sources lasers a 1064 et 355 nm.
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Longueur d’onde 1064 nm | 532 nm | 355 nm
silice synthétique [125] 29 J/em? | 23 J/em? | 14 J/cm?
silice Suprasil "superpolie" [5, 101] | 65 J/cm? | non réalisé | 20 J/cm?

TAB. 3.5 — Valeurs de seuil de tenue au flux laser en mode 1-on-1 en surface de la silice

synthétique issues de la littérature.

Longueur d’onde 1064 nm 532 nm 355 nm
silice Suprasil T [121] | 110 GW/cm? | 90 GW/cm? | 35 GW /cm?
silice Corning 7940 [121] | 110 GW /cm? | 110 GW /cm? | 40 GW /cm?

silice Suprasil [5, 101] 100 J/cm? non réalisé 47 J/em?

silice Suprasil [4] 115 J/cm? non réalisé 48 J/cm?

TAB. 3.6 — Valeurs de seuil de tenue au flux laser en mode 1-on-1 en volume de la silice

synthétique issues de la littérature.
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F1G. 3.20 — Courbes d’endommagement
laser a 1064 nm et 355 nm de la silice Su-
prasil en volume, mode 1-on-1, diametre
faisceau 24 pum.

F1Gg. 3.21 — Courbes d’endommagement
laser & 532 nm de la silice Suprasil en
volume et en face arriére, mode 1-on-1,
diameétre faisceau 23 pm.

La figure 3.20 présente les résultats obtenus en volume de la silice & 1064 et 355 nm avec
un faisceau de 24 pm de diamétre. Le seuil de tenue au flux a 1064 nm est de 100 J/cm?
et a 355 nm de 45 J/cm?, ce qui est tout a fait conforme aux données de la littérature et
notamment & celles obtenues précédemment & I'Institut Fresnel pour des tailles de faisceau
similaires (tableau 3.6). Entre le proche infrarouge et I'UV, nous observons une diminution
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du seuil d’endommagement en fonction de la longueur d’onde d’irradiation. Les précur-
seurs responsables de I'’endommagement laser ne sont pas nécessairement les mémes aux
différentes longueurs d’onde ou peuvent avoir des comportements différents, notamment
en terme d’absorption [126].

La figure 3.21 présente les résultats en volume et en surface de la silice a 532 nm avec
un faisceau de 23 pm de diamétre. Le seuil obtenu en volume est de 100 J/cm? et en face
arriere de 19 J/cm?. Ces seuils sont tout a fait similaires a ceux de la littérature. Nous
précisons toutefois que le seuil d’endommagement des surfaces fluctue beaucoup selon les
qualités de polissage [52]. Les "meilleurs polis" donnent des seuils de tenue au flux autour
de 60 J/cm? a 1064 nm [5]. Remarquons que les seuils obtenus en volume & 1064 et 532
nm sont identiques. Il semblerait dans la silice que le méme type de précurseurs soit res-
ponsable de 'endommagement a ces deux longueurs d’onde.

Cette étude sur la silice a permis de valider le dispositif expérimental développé. Par
la suite, pour chaque modification sur le banc de mesure (changement de focale ou de
longueur d’onde), nous réaliserons une courbe d’endommagement laser dans la silice. Cette
procédure nous permet a la fois de vérifier la métrologie et de situer les valeurs de tenue
au flux des cristaux par rapport a celles obtenues sur la silice, considérée comme matériau
de référence.

3.4.2 Répétabilité des mesures dans les cristaux

Le caractére destructif des mesures d’endommagement empéche d’effectuer des mesures
sur la méme zone de test. La validation de I’étude de la tenue au flux laser des cristaux
avec ce dispositif expérimental nécessite donc de vérifier la répétabilité des mesures dans les
cristaux. Les courbes d’endommagement obtenues sur un méme cristal doivent étre iden-
tiques a l'incertitude de mesure prés, afin de pouvoir effectuer des campagnes de mesures
dans lesquelles les variables sont maitrisées.

Par ailleurs, les cristaux sont souvent de trés petites dimensions, ce qui nécessite parfois
d’effectuer une courbe d’endommagement a partir de plusieurs échantillons. Nous devons
alors nous assurer de la répétabilité des mesures entre deux cristaux similaires pour pou-
voir fusionner les données provenant des différents cristaux. Les tests de répétabilité sont
réalisés sur les cristaux non linéaires étudiés ici : KTP, RTP et LBO. La discussion sur
I’homogénéité de ces cristaux sera effectuée dans les chapitres 5 et 6.

La figure 3.22 présente les courbes d’endommagement laser en mode 1-on-1 et S-on-1
(avec S=200) sur deux cristaux différents de KTP issus de la méme boule de croissance. Le
nombre de sites testés par fluence est de 20. Nous observons une trés bonne répétabilité des
mesures dont 'incertitude est incluse dans I’erreur commise sur la mesure de la probabilité.
Le calcul des barres d’erreurs est présenté dans le paragraphe 4.2.3.
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F1G. 3.22 — Courbes d’endommagement laser a 1064 nm obtenues sur 2 cristaux de KTP
(volume), en mode 1-on-1 (a) et 200-on-1 (b), diamétre faisceau 75 pm.

De la méme maniére, la figure 3.23 présente les courbes d’endommagement laser en
mode 1-on-1 et 200-on-1 de deux échantillons de LBO issus de la méme boule. Le nombre
de sites testés par fluence est compris entre 16 et 19. Malgré une dispersion plus significative
en mode 1-on-1 qu’en S-on-1, nous pouvons conclure quant a une répétabilité des mesures
également tout a fait satisfaisante sur LBO.
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F1G. 3.23 — Courbes d’endommagement laser a 1064 nm obtenues sur 2 cristaux de LBO
(volume), en mode 1-on-1 (a) et 200-on-1 (b), diamétre faisceau 24 pm.

Les fluctuations statistiques sont moins visibles en mode S-on-1 qu’en mode 1-on-1 car
moins de points expérimentaux se situent dans la pente de la courbe d’endommagement.
En effet, nous pouvons remarquer que les pentes des courbes d’endommagement sont plus
raides en mode S-on-1 qu’en mode 1-on-1. L’interprétation classique de cette augmentation
de la probabilité d’endommagement réside dans la modification du matériau par les tirs
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précédents 'endommagement [101].

Au vu de la répétabilité obtenue, nous souhaitons valider la réalisation d’'une courbe
d’endommagement & partir de plusieurs échantillons. La figure 3.24 présente une courbe
de tenue au flux & 1064 nm en mode 200-on-1 issue de 6 cristaux de RTP (de dimension
4x4x10 mm) provenant de deux boules de croissance différentes. Les barres d’erreur ne
sont pas présentées par souci de clarté de la courbe, cependant les différents points de la
courbe n’ont pas tous le méme poids, car le nombre de sites testés varie de 4 sites seulement
jusqu’a 17 sites par fluence.

Malgré ces importantes erreurs sur la probabilité, la dispersion du seuil bas varie seule-
ment entre 5,9 et 6,7 J/cm? soit un écart de 7 % (de l'ordre de grandeur de Pincertitude
sur la mesure de la fluence). Aucun effet lié aux différents cristaux n’est donc perceptible
sur la tenue au flux laser, et cela méme entre des cristaux provenant de deux boules de
croissance. Les données issues de différents échantillons peuvent donc étre fusionnées pour
obtenir une unique courbe d’endommagement (voir encart de la figure 3.24).
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F1G. 3.24 — Courbes d’endommagement laser & 1064 nm obtenues sur 6 cristaux de RTP
(volume), mode 200-on-1, diamétre faisceau 75 pum. En encart, courbe de tenue au flux
provenant de la fusion des données issues des 6 cristaux.

Grace a ces tests entre les différents échantillons, nous avons vérifié la répétabilité des
mesures de tenue au flux laser pour les trois cristaux que nous allons étudier dans les
chapitres 5 et 6. La métrologie de I'’endommagement laser a ainsi été validée pour réaliser
notre étude.
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Chapitre 4

Spécificités de la caractérisation des

cristaux non linéaires
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4.1. PROBLEMATIQUES DE METROLOGIE LIEES AUX CRISTAUX

4.1 Problématiques de métrologie liées aux cristaux

Par rapport a des matériaux amorphes comme la silice, des problémes spécifiques aux
cristaux non linéaires rendent les mesures de tenue au flux laser plus complexes. Tout
d’abord, ces composants sont trés petits et cotiteux, ce qui nécessite d’optimiser la mesure
statistique de 'endommagement laser. Par ailleurs, les tests de tenue au flux laser peuvent
étre perturbés par la présence d’effets dus a la biréfringence (aberrations, walk-off) ou par
des phénoménes non linéaires (autofocalisation, génération de seconde harmonique). Au
vu de 'anisotropie des parameétres physiques des cristaux tels que I'indice de réfraction, la
direction d’irradiation et la polarisation peuvent également modifier leur tenue au flux laser.
Nous présenterons dans ce chapitre les différents aspects des difficultés de caractérisation
de la tenue au flux laser des cristaux. Ces travaux ont donné lieu & une publication [127].

4.2 Optimisation de la matrice de test

Les cristaux non linéaires sont souvent des composants de petites dimensions et qui ont
des cotits trés élevés. Etant donné le caractére destructif des mesures d’endommagement
laser, il est indispensable d’optimiser au mieux la matrice de test. Dans cette partie, nous
allons aborder différents aspects pour obtenir un maximum d’informations des mesures
d’endommagement dans une zone d’irradiation la plus restreinte possible.

4.2.1 Choix de la taille du faisceau de test

La taille du faisceau laser de test peut étre choisie dans une gamme allant de 10 a
200 pm de diamétre pour les trois longueurs d’onde d’étude. La taille maximale est limitée
par I’énergie disponible en sortie des lasers. Cette gamme de taille de faisceau permet de
travailler en faisceau dit "focalisé" ou "paralléle" par rapport a la longueur de ’échantillon
[, ou plus exactement par rapport & son épaisseur optique e, avec e = [/n ou n est l'indice
de réfraction du matériau.

Un des intéréts de focaliser fortement le faisceau est de réaliser une étude localisée per-
mettant de mesurer séparément la tenue au flux des faces avant, arriére et du volume des
composants. Un tel faisceau donne également la possibilité de réaliser des mesures statis-
tiques sur des composants de petites dimensions avec un grand nombre de sites.

D’un autre coté, les faisceaux peu focalisés ont 'avantage d’étre paralléles sur toute la
longueur du composant. Ils permettent alors en un seul test d’identifier le point faible du
composant : face avant, arriére ou volume. Ces faisceaux sont en plus bien adaptés pour des
études fonctionnelles, car ils sont proches des conditions réelles d’'utilisation du composant.
Ils permettent en effet de révéler les mémes défauts que ceux qui seraient responsables d'un
endommagement en fonctionnement.
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4.2. OPTIMISATION DE LA MATRICE DE TEST

Dans la suite de ce chapitre, nous discuterons des utilisations respectives des faisceaux
"focalisé" et "parallele" au vu des effets non linéaires et de biréfringence rencontrés.

4.2.2 Détermination du maillage spatial

Afin d’obtenir des valeurs précises de probabilité d’endommagement laser, il est néces-
saire d’irradier un grand nombre de sites et chaque site testé doit pouvoir étre considéré
comme indépendant. Or, un probléme de place disponible nécessite de réduire au maximum
la distance entre les sites irradiés. Cependant, la diminution de cette distance est limitée
par la zone modifiée aprés tir laser. Cette modification peut étre visible (pollution par des
débris, brilure du plasma) ou invisible (contraintes, microfractures). L’optimisation de la
distance entre les sites irradiés est alors nécessaire. La distance intersite optimale est définie
comme la plus petite distance pour laquelle il n’y a pas d’influence de l'irradiation laser
d’un site sur 'autre en terme de tenue au flux laser. Notons que I’étude présentée ci-apres
n’est pas nécessaire lorsque le composant a tester est d’assez grandes dimensions, il suffira
en effet d’espacer suffisamment les sites irradiés.

Nous présentons la détermination du maillage spatial dans le cas de mesures réalisées
sur un barreau de N&:KGW. A partir de cette étude, nous essaierons d’établir un lien
empirique, indépendamment du matériau testé, entre le pas intersite estimé a partir de la
taille des dommages (modification visible) et la distance minimale garantissant des sites
"indépendants" du point de vue de 'endommagement (considérant les modifications vi-
sibles et invisibles). Remarquons que des études comparables ont été réalisées en volume
et surface de la silice [128].

F1G. 4.1 — Morphologie des endommagements sur un barreau de Nd:KGW irradié a 1064 nm
avec un faisceau focalisé de 14 pum de diamétre. Les distances intersites utilisées pour les
surfaces (a) et (b) et le volume (c) ont été déterminées a partir de I’étude de 'influence de
la probabilité d’endommagement.

Le barreau de Nd:KGW a été testé en face avant, arriére et en volume en mode R-on-1
et S-on-1 & 1064 nm avec un faisceau focalisé. Les tests R-on-1 ont permis de déterminer
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4.2. OPTIMISATION DE LA MATRICE DE TEST

la morphologie des endommagements pour les trois cas (figure 4.1) et d’obtenir une esti-
mation des seuils de tenue au flux en trés peu de place (un seul site permet d’obtenir une
idée du seuil R-on-1).

Les endommagements du traitement antireflet en face avant ont été obtenus & un seuil
R-on-1 de 29 J/cm?, ils sont de petites dimensions, de l'ordre de la taille du faisceau (de
10 & 30 um de diamétre), et montrent un décollement de la couche mince. Notons que ce
comportement est sans doute représentatif d’une couche assez poreuse mais qui posséde
une bonne adhérence mécanique. Les dommages de la couche miroir en face arriére, obtenus
a un seuil R-on-1 de 23 J/cm?, sont plus grands, approximativement trois fois plus impor-
tants que la taille du faisceau, et présentent un décollement de la couche avec formation
d’un cratére (40 & 50 pum de diameétre). Pour certains dommages, il apparait également
des fissures en croix (environ 70 x 70 um). Ceci pourrait s’expliquer par une initiation de
I’endommagement du a un défaut en surface, provenant peut étre du polissage. Les cas-
sures en volume du Nd:KGW ont été obtenues & un seuil de 59 J/cm?. Ces dommages ont
une taille environ dix fois supérieure a celle du faisceau de test (typiquement 110 x 170 um).

Dans les trois cas, nous observons des tailles et des morphologies de dommages bien
distinctes. En se basant sur les tailles obtenues, une estimation géométrique du pas minimal
Ain entre deux sites peut étre donnée. Le critére fixé arbitrairement est tel que : A, =
20 dom + Gfais, AVEC Ggom la taille des endommagements obtenus aux fluences seuil R-on-1 et
Orais le diameétre du faisceau de test.

Ce choix donne des pas de 0,07 mm en face avant, de 0,15 mm en face arriére et de
0,35 mm en volume. Cette estimation fournit un ordre de grandeur de la distance minimale
recherchée, mais ne garantit pas qu’il n’y a pas d’influence de l'irradiation laser d’un site
sur le suivant.

L’influence de la distance entre les sites irradiés sur la probabilité d’endommagement
est alors déterminée expérimentalement. Pour les deux surfaces et le volume du barreau
de Nd:KGW, nous choisissons dans un premier temps des distances suffisamment grandes
(bien supérieures a l'estimation géométrique) pour pouvoir considérer que les sites sont
"indépendants". Pour les faces avant, arriére et le volume, environ 50 sites sont irradiés
selon la procédure S-on-1 (S=200) & des fluences correspondant pour chaque cas a une
probabilité d’endommagement autour de 50 %. La mesure est ensuite réitérée aux mémes
fluences avec un pas intersite plus faible. Nous observons dans les trois cas l'effet de la
distance entre les sites sur la probabilité d’endommagement (figure 4.2).

La figure 4.2 montre que la probabilité d’endommagement est stable pour des dis-
tances intersites suffisamment grandes. En revanche, lorsque le pas devient trop petit, le
comportement du site testé est affecté par les sites voisins, augmentant sa probabilité d’en-
dommagement. La distance minimale est donc définie comme la plus petite distance pour
laquelle la probabilité d’endommagement n’évolue pas lorsque le pas augmente. Nous ob-
tenons ainsi une distance intersite de 0,1 mm pour la couche antireflet, 0,2 mm pour la
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4.2. OPTIMISATION DE LA MATRICE DE TEST

couche miroir et de 0,4 mm pour le cristal Nd:KGW.
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FI1G. 4.2 - Evolution de la probabilité d’endommagement en fonction de la distance intersite
pour le barreau de Nd:KGW (face avant, arriére et volume), irradiation a 1064 nm avec un
faisceau de 14 pum de diameétre. La probabilité est fixée autour de 50 % lorsque le pas est
grand, en déterminant convenablement la fluence d’irradiation dans chacun des trois cas.

Selon le matériau irradié, la distance optimale est différente. Nous observons d’ailleurs
que pour les deux surfaces, la probabilité d’endommagement est moins affectée lorsque le
pas est trop petit que pour le volume. De plus, cette distance dépend également de la taille
du faisceau de test et de la longueur d’onde d’irradiation. Cette optimisation doit donc en
toute rigueur étre réitérée pour chaque parametre du faisceau de test et pour chaque type de
matériau testé, qu’il s’agisse de substrats mais également de traitements optiques différents.

Cependant, les résultats obtenus par la probabilité d’endommagement confirment l’esti-
mation géométrique avec le critére retenu de deux fois la taille du dommage + le diamétre
du faisceau de test, en prenant en compte la taille des plus grands dommages obtenus.
Cette estimation a été concluante a la fois pour le cristal et pour les traitements optiques.
Ainsi, dans le cas ou la place sur le composant pour une telle étude n’est pas envisageable,
nous nous fierons a cette estimation géométrique du pas entre deux sites.

4.2.3 Incertitude sur la mesure de la probabilité d’endommage-
ment

Comme nous l'avons vu précédemment, les mesures d’endommagement nécessitent d’ir-
radier différents sites. De maniére évidente, la précision de la mesure de la probabilité est
d’autant meilleure que le nombre de sites testés est grand. Cependant, ce nombre doit étre
aussi petit que possible pour endommager le moins de matériau possible. Par ailleurs, il
peut étre utile de varier le nombre de sites testés selon les valeurs de fluences pour une
méme courbe d’endommagement. En particulier, plus de sites peuvent étre irradiés a faible
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fluence pour obtenir une meilleure précision sur le seuil d’endommagement. Pour pouvoir
optimiser au mieux le nombre de sites, il nous faut calculer de maniére rigoureuse 'incer-
titude sur la mesure de la probabilité d’endommagement. Jusqu’a présent, ce calcul était
effectué de maniére approchée [5]. Notons que les barres d’erreurs sont calculées par La-
maigneére et al. dans le cas de la densité de dommages [108]. La connaissance de ces barres
d’erreur permettra alors de distinguer les comportements différents en terme de tenue au
flux laser par rapport aux fluctuations inhérentes aux mesures statistiques.

La mesure de la probabilité d’'un événement donné est toujours réalisée en répétant
une expérience n fois dans des conditions identiques et en comptant le nombre de fois k
que cet événement apparait. Dans les mesures d’endommagement laser, n est le nombre
de sites testés et k le nombre de sites endommagés a une fluence donnée. Statistiquement,
la procédure de mesure d’endommagement revient au probléme de "tirage dans une urne"
remplie de boules de deux couleurs (rouges et blanches). La probabilité p de tirer une boule
rouge représente la valeur de la probabilité inconnue d’endommagement du composant.
La probabilité p,; d’obtenir k boules rouges sur n tirages est donnée par la distribution
binomiale :

pu = CppF (1—p)n* (4.1)

ot C} est le coefficient binomial défini par :

cno— " 4.2
kRl (n—k)! (42)

par(p) est la probabilité d’obtenir la mesure (n, k) supposant une probabilité d’endom-
magement p. La probabilité p étant inconnue, nous souhaitons en donner une estimation
Pest & partir de la mesure (n, k). La précision de 'estimation est caractérisée par les barres
d’erreurs Ap correspondant a un niveau de confiance choisi ¢. La méthode la plus simple
pour trouver p.y est de tester toutes les valeurs possibles de p (p € [0,1]) et de choisir
le meilleur estimateur, c’est-a-dire celui génére les données de mesure (n, k) avec la plus
grande probabilité (principe du maximum de vraisemblance). En d’autres termes, p = peg
maximise pjy.

La figure 4.3 représente la probabilité py; d’obtenir une mesure (n, k) en fonction de la
probabilité d’endommagement supposée p pour différentes mesures k avec n fixé. Lorsque
le nombre de sites testés n est grand, les courbes py/(p) sont plus "piquées". La valeur de
I’estimation p.s est alors meilleure. Considérons par exemple sur la figure 4.3 le résultat
de la mesure k = 4 pour n = 5, py; est maximale pour p = p.y = 0,8, i.e. pesy = 4/5. 1
apparait donc clairement que p.s = k/n.
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F1G. 4.3 — Probabilité py; d’obtenir une mesure (n, k) en fonction de la probabilité d’en-
dommagement supposée p pour toutes les valeurs possibles de k avec n fixé (cas n = 5).
La probabilité py/(p) est maximale pour p = p.s = k/n.

La confiance que lestimateur p.g se trouve dans l'intervalle [0, 1| est de 100 %. Ainsi,
nous pouvons normaliser la fonction pys(p) pour I'utiliser dans le calcul des barres d’erreurs.
La forme normalisée de p,; est :

1
PMnorm = (n+ 1) C]:;L pk (1 _p)n—k avec / PM norm dp =1 (43)
0

Le niveau de confiance ¢ détermine 'intervalle des probabilités estimées. Il est donné par
I'intégrale de pas porm entre pest —Ap_ et pes+Ap,. La figure 4.4 représente graphiquement
la relation entre les barres d’erreur Ap_, Ap, et le niveau de confiance ¢ correspondant.
L’intervalle de confiance [pess — Ap_, pest + Ap.| est formé par les meilleures estimations
de la probabilité d’endommagement p.

Les barres d’erreur pour la mesure de la probabilité sont en général asymétriques comme
'est la distribution binomiale py/(p) autour de sa valeur maximale p.s. Notons en parti-
culier quune mesure avec k = 0 (ou k = n) donne uniquement une barre d’erreur positive
(négative), ce qui décrit bien le cas physique. A notre connaissance, il n’est pas possible
de calculer explicitement les barres d’erreur Ap_, Ap, pour n’importe quelles valeurs n,
k et c. Cependant, il est facile de les déterminer numériquement en ajustant la hauteur
de la ligne horizontale de la figure 4.4 jusqu’a ce que la valeur de l'intégrale de pasnorm
corresponde au niveau de confiance ¢ choisi.

Ce calcul exact de ’erreur sur la mesure de la probabilité pour chaque point de la courbe
de tenue au flux laser permet donc de définir le nombre de sites a tester selon la précision
souhaitée. Sur toutes les courbes d’endommagement présentées, les barres d’erreur sont
calculées pour un niveau de confiance de 68 %. Typiquement, sur les différents cristaux, le
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F1G. 4.4 — Représentation graphique de la relation entre les barres d’erreur Ap_, Ap, et
le niveau de confiance ¢ (cas n =5, k = 1).

nombre de sites testés n par fluence est généralement compris entre 15 et 30. Le tableau
4.1 présente les erreurs engendrées dans le cas le plus utilisée (n = 20). Nous observons que
I'étendue de l'intervalle d’erreur est de 20 % (valeur absolue) pour une probabilité mesurée
de 50 %. Vers les bords, 'étendue de l'intervalle d’erreur se réduit pour atteindre 13 %
dans le cas p = 10 % ou p = 90 %, et méme 5 % pour une probabilité mesurée de 0 % ou
100 %. Ces calculs d’incertitude représentent 1’écart maximum probable dans l'intervalle
de confiance entre I’échantillon et la moyenne des échantillons similaires vis-a-vis de la loi
de Poisson considérée.

n| k| p | Ap_ | Apy
0] 0 0 0,053
20| 2 0,1 0,054 | 0,080

10 1 0,5 | 0,107 | 0,107

TAB. 4.1 — Détermination des barres d’erreur Ap_ et Ap, dans le cas d'un nombre de sites
testés n = 20 pour différentes valeurs de k (niveau de confiance ¢ de 68 %).

4.2.4 Exploitation de la procédure de test S-on-1

Afin de poursuivre 'optimisation de la mesure de tenue au flux laser, nous avons mis
en place une procédure de test spécifique reposant sur le mode de test S-on-1 (cf. section
3.1.1.2). n sites indépendants sont irradiés sous tirs répétés a fluence constante jusqu’a ce
que le nombre maximal de tirs S soit atteint ou jusqu’a endommagement du site. Grace a
la détection in-situ, nous pouvons observer I'’endommagement dés son apparition et donc
enregistrer le nombre de tirs auquel il est apparu pour chaque site irradié. Par cette tech-
nique, nous avons ainsi accés a ’ensemble des tests M-on-1 avec M variant entre 1 et S.
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Nous pouvons en particulier remonter aux données du mode 1-on-1.

Les données en mode 1-on-1 ont l'intérét de fournir des informations sur les centres
précurseurs avec le modéle gaussien développé dans la partie 3.2, tandis que les mesures
S-on-1 permettent de caractériser le comportement du matériau sous irradiation laser ré-
pétée, point essentiel pour 1'utilisation fonctionnelle.

La procédure mise en place va permettre de réaliser des études systématique du vieillis-
sement des cristaux de KTP, RTP (chapitre 5) et LBO (chapitre 6) aux différentes longueurs
d’onde d’utilisation. En un seul test, nous obtenons les courbes 1-on-1 et S-on-1, ainsi que
I’évolution du comportement du composant sous irradiation laser multiple avec un nombre
de tirs allant de 1 a4 S. Il apparait ainsi de fagon évidente un gain de place sur ’échantillon :
une seule zone de test pour S courbes de tenue au flux laser, ainsi qu’un gain de temps de
test.

4.3 Problémes de modification de I'intensité maximale
dans le cristal

L’endommagement laser est causé par la densité d’énergie dans le matériau. Celle-
ci est déterminée par le rapport de I'énergie totale mesurée sur la surface effective dont
la caractérisation est généralement effectuée dans l'air (voir chapitre 3). Dans le cas des
cristaux, la mesure du profil spatial dans ’air n’est pas fiable, car des effets de biréfringence
ou de non linéarité peuvent modifier 'allure du faisceau de test dans le cristal, et ainsi
induire des erreurs sur la détermination de la fluence :

— Du a I'anisotropie de l'indice de réfraction, des aberrations apparaissant en faisceau

focalisé peuvent complétement modifier le profil du faisceau lors de sa propagation
dans le cristal (section 4.3.1).

— La biréfringence peut introduire un phénoméne de walk-off séparant les différentes
ondes se propageant dans le cristal (section 4.3.2).

— Un effet d’autofocalisation peut apparaitre a des puissances relativement faibles, car
I'indice de réfraction non linéaire des cristaux est plus élevé que celui de la silice
(section 4.3.3).

Les aberrations et le walk-off sont des phénoménes qui tendent & diminuer la fluence par
rapport a celle dans 'air, tandis que 'autofocalisation tend a l’augmenter. Nous allons
étudier ces phénomeénes pour pouvoir soit nous placer dans des configurations ou ils sont
négligeables, soit les prendre en compte et les corriger.

4.3.1 Aberrations en faisceau focalisé

Lors des mesures d’endommagement, le faisceau de test est plus ou moins focalisé
dans le matériau pour produire des fluences suffisamment élevées. Expérimentalement,
lorsque le faisceau est fortement focalisé, nous observons pour différents cristaux (KTP,
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RTP, Nd:KGW) une forte augmentation du seuil d’endommagement laser plus le faisceau
est focalisé en profondeur dans le cristal. Par ailleurs, aucune perte de transmission n’est
alors observée. Ce phénomeéne n’est pas observé lorsque le faisceau est peu focalisé dans le
cristal. Bolt et Van der Mooren [129] ont également observé ce phénoméne dans le KTP,
sans pouvoir 'expliquer.

Cet effet provient de I'apparition d’aberrations lors de la focalisation dans un cristal
biréfringent, qui viennent modifier le profil spatial du faisceau de test. Le faisceau accumule
de 'astigmatisme tout au long de sa propagation dans le cristal et cet effet est d’autant
plus fort que I'ouverture numérique de la focalisation est élevée.

Nous caractérisons le profil spatial du faisceau de test focalisé avec lequel nous avons
observé l'effet des aberrations sur la tenue au flux laser. Ce faisceau a 1064 nm est focalisé
avec une ouverture numérique de 0,14 & I'aide d’un objectif compensé des aberrations. Le
dispositif expérimental de mesure du profil spatial est décrit dans la section 3.3.3.4. La
figure 4.5(a) montre le profil spatial du faisceau mesuré dans le cristal de KTP en présence
d’aberrations. Ce profil est comparé avec celui obtenu dans les mémes conditions dans la
silice (encart figure 4.5(a)). Proche du plan focal, le profil spatial dans la silice est approxi-
mativement gaussien et le diamétre du faisceau est de 8 um. Notons qu’aucune différence
n’est observée entre le faisceau focalisé dans la silice et celui mesuré dans I'air. En revanche,
dans le cristal de KTP, de fortes aberrations apparaissent aprés 10 mm de propagation.
Ces aberrations engendrent deux lignes focales nommeées foyer sagittal et tangentiel. Le
profil spatial représenté correspond a I'un des deux plans focaux. Il est évident d’aprés
la figure 4.5(a) que le faisceau aberrant dans le KTP a une surface bien plus grande que
le faisceau focalisé dans la silice. L’intensité créte dans le cristal est donc bien plus faible
que celle que 'on aurait dans I’air, engendrant une erreur considérable sur les valeurs de
fluence déterminée par la mesure du profil dans I’air.

Une mesure exacte d’endommagement est donc possible seulement si la fluence est
calculée avec le profil du faisceau a 'intérieur du cristal et non celui mesuré dans ’air. Sou-
lignons que la mesure du profil spatial dans le cristal doit étre réalisée en utilisant un cristal
dont la longueur est égale a la profondeur de focalisation du faisceau! utilisée pendant le
test d’endommagement. En effet, les aberrations sur I'imagerie du faisceau se cumulent sur
toute la propagation dans le cristal. En conséquence, 'image résultante correspondra aux
aberrations du profil du faisceau apres une longueur de focalisation équivalente a 1’épais-
seur du cristal utilisé. Cela signifie que pour chaque profondeur de focalisation différente,
I'image du faisceau doit étre réalisée dans un cristal découpé a la longueur correspondante.
Nous conviendrons que cette technique n’est pas aisée & mettre en oeuvre pour déterminer
la fluence dans le cristal étant donné le nombre de cristaux de longueur adaptée nécessaire.
Nous cherchons alors a décrire théoriquement ces effets pour permettre de les corriger.

I La profondeur de focalisation désigne la distance entre la surface d’entrée et le plan focal du faisceau
dans le cristal. Cette distance doit étre distinguée de la profondeur de champ du faisceau définie par
exemple par le critére de Rayleigh.
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Théoriquement, la situation est assez difficile & décrire et les expressions analytiques
correspondantes ne sont publiées qu’en 2003 par Stamnes et al. [130]. Dans des publications
plus récentes du méme groupe, Jain et al. présentent des formules simplifiées [131] qu’ils ont
validé par comparaison avec les formules exactes [132]. La solution analytique approximée
est donnée pour un faisceau tronqué circulaire de profil flat-top?. Cette solution approchée
permet de reproduire correctement, avec des logiciels standards de calculs, la dépendance
des aberrations avec I’ouverture numérique. Les résultats théoriques ont été confrontés avec
succes a des données expérimentales [133].

y (um)
Yy (um)

Silice

©)

KTP

-60 -40 20 0 20 40 60 60 -40 20 0 20 40 60
X (um) X (um)

F1G. 4.5 — (a) Profil du faisceau laser a 1064 nm mesuré dans la silice et aprés 10 mm de
propagation dans un cristal de KTP (irradiation selon 'axe Z, polarisation selon X). Demi-
angle de focalisation dans 'air: 8,2°. (b) Profil théorique du faisceau aprés focalisation d'un
faisceau flat-top a 10 mm de profondeur dans un K'TP avec les mémes caractéristiques que
le faisceau expérimental.

Nous avons alors calculé le profil théorique du faisceau (voir figure 4.5(b)) a partir
de I'implémentation des formules approchées (pour un faisceau flat-top) dans les mémes
conditions que la mesure du faisceau expérimental.

Pour permettre la comparaison entre les profils théorique et expérimental, ceux-ci sont
normalisés en intensité. Nous obtenons des allures trés similaires, montrant un bon accord
entre les mesures et les résultats théoriques. Les différences toutefois observées proviennent
du fait que le faisceau expérimental est approximativement gaussien tandis que celui les
calculs sont basés sur un faisceau flat-top. Les distorsions observables dans le profil expé-
rimental et la légére asymétrie peuvent étre attribuées a des distorsions dans le faisceau
incident ou a des inhomogénéités de I'indice de réfraction dans le cristal de KTP.

2 Un faisceau dit flat-top (ou top-hat) est un faisceau dont le profil spatial est un créneau, c’est-a-dire
présentant une surface d’intensité constante, définie par des bords raides.
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Ces aberrations présentent deux caractéristiques importantes. Premiérement, 'effet des
aberrations est cumulatif. Plus le plan focal est en profondeur dans le cristal, plus les aber-
rations sont fortes et plus I'intensité maximale obtenue dans le cristal est faible. Deuxiéme-
ment, les aberrations dépendent de la direction de propagation et de polarisation dans le
cristal. Expérimentalement, nous avons observé seulement de trés faibles aberrations dans
le K'TP lorsque ni la direction de propagation ni la polarisation sont selon ’axe Z. Le méme
résultat est obtenu par le calcul. Rappelons que 'axe Z correspond a l'indice de réfraction
le plus élevé. L'implémentation des formules approchées nous permet d’étudier en détail la
dépendance de I'intensité maximale selon la profondeur de focalisation et pour différentes
directions de propagation et de polarisation.

(@)  Ajr «——— Cristal KTP ———> Air (b)
s '
o )
g 2~ 0glh
a 0.8 $ < 08 * = Y-cut, X polar.
o = 2 A — X-cut, Y polar.
S 06 £ 0s] |
:f < é g }.' e Z-cut, Y polar.
= 5 04 g5 041 v —— Z-cut, X polar.
5= 0 8‘ A\ +  X-cut, Z polar.
2 0.2 é 2 021 W e Y-cut, Z polar.
2] ' < te
= 2 L "MM, rrnes
‘qé AN AA AN R= 0 T T T hat 3
— 2 4 6 8 10 0 2 4 6 8 10
Position sur I’axe optique (mm) Position de la focale dans le cristal isotrope (mm)

FIG. 4.6 — (a) Evolution de I'intensité sur I'axe optique au voisinage de la focale pour diffé-
rentes profondeurs de focalisation dans le cristal de KTP (Faisceau 1064 nm, propagation
selon Y, polarisation selon Z). (b) Evolution de I'intensité maximale sur 'axe optique avec
la profondeur de focalisation dans le KTP pour différentes combinaisons de direction de
propagation et de polarisation.

La figure 4.6(a) représente 'intensité sur I'axe optique d’'un faisceau flat-top focalisé a
différentes profondeurs dans un cristal de KTP (propagation selon Y, polarisation selon Z).
Pour une profondeur de focalisation de 3 mm ou plus, nous obtenons deux pics distincts,
chaque pic correspondant & une ligne focale. Pour plus de détails, nous nous reporterons
aux travaux de Lotsberg et al. [133]. L’intensité créte de la premiére ligne légérement supé-
rieure a celle du deuxiéme foyer est I'intensité maximale [,,,,,. C’est cette intensité qui sera
considérée comme responsable de 'endommagement laser. Comme nous obtenons deux
lignes focales séparées le long de I'axe optique, nous devons définir un nouveau parameétre
décrivant la position de la focale. Dans la suite, nous utiliserons la "position de la focale
dans le cristal isotrope" qui est calculée en utilisant I'indice de réfraction moyen du cristal
Nmoyen = (Mg + 1y + 1) /3.

La figure 4.6(b) représente I'intensité maximale I,,,, calculée en fonction de la profon-
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deur de focalisation z pour les différentes combinaisons possibles de direction de propaga-
tion et de polarisation selon les axes principaux du cristal. Sur les 6 courbes obtenues, deux
groupes peuvent étre distinguées : le cas de fortes aberrations lorsque le faisceau laser se
propage selon ’axe Z ou que la polarisation est selon Z, et le cas de faibles aberrations ot ni
la propagation ni la polarisation sont le long de ’axe Z. La valeur des indices de réfraction
a 1064 nm est : n, = 1.740, n, = 1.748, n, = 1.830 [72]. L’importance des aberrations
pour une profondeur de focalisation donnée semble étre déterminée par la différence des
indices de réfraction vue par la polarisation et la direction de propagation du faisceau laser.

Remarquons également que 'indice de réfraction plus élevé pour une polarisation selon
Z, engendre de fortes pertes par réflexion aux interfaces. Ces pertes sont visibles sur la
figure 4.6(b) a la position 0 de la focale.

Dans le cas des fortes aberrations, pour des petites profondeurs de focalisation (z <
2mm) lintensité maximale chute rapidement car la tache focale s’élargit, mais les deux
foyers sagittal et tangentiel restent superposés. Aprés une profondeur de focalisation d’en-
viron 2 mm, la séparation entre les deux plans devient plus grande que la profondeur de
champ du faisceau et les deux pics de la figure 4.6(a) se séparent. L’intensité maximale
décroit alors faiblement jusqu’a rester presque constante.

La mesure de I'’endommagement laser dans un cristal biréfringent avec un faisceau fo-
calisé, dont le profil est mesuré dans l'air, fait donc apparaitre une dépendance du seuil
"apparent" d’endommagement avec la profondeur de focalisation z. Le seuil réel d’endom-
magement 7' peut étre déterminé & partir du seuil apparent 7, en calculant le facteur
d’atténuation de 'intensité maximale. D’aprés la figure 4.6(b), la mesure a une profondeur
de focalisation z surestime la fluence réelle d'un facteur I,,4,(0)/Lnas(2). Les seuils ex-
périmentaux issus des mesures de tenue au flux dans différentes profondeurs peuvent étre
interpolés par une courbe théorique (figure 4.7) décrivant 1’évolution du seuil apparent 7,
avec la profondeur de focalisation z qui est donnée par :

Imaz(o)
Inaz(2)

Ainsi connaissant le facteur d’atténuation I,,,4:(0)/[ne:(2), le seul paramétre a déter-
miner est le seuil réel T'. Les seuils expérimentaux obtenus en mode R-on-1 dans différentes
profondeurs de focalisation dans le cristal de KTP peuvent ainsi étre interpolés par le mo-
déle de correction développé pour en extraire la valeur réelle du seuil de tenue au flux. La
figure 4.7 illustre I'ajustement des données expérimentales obtenues dans deux configura-
tion différentes : cas de faibles (a) et de fortes (b) aberrations. Chaque point expérimental
provient de la moyenne de 3 seuils R-on-1. Les barres d’erreurs sont calculées en prenant le
cas le plus défavorable entre soit I'erreur statistique sur les 3 valeurs (distribution normale,
niveau de confiance de 68 %) soit I'erreur estimée sur la mesure de fluence (6 %, voir section
3.3.4).

Tapp(z) =T

(4.4)

Dans le cas des faibles aberrations, les variations de mesures R-on-1 selon la profondeur
de focalisation dans le cristal sont trés faibles, quasiment inexistantes au vu des barres
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d’erreur & considérer. En revanche, dans le cas de fortes aberrations, les seuils mesurés
varient jusqu’a un facteur d’environ 5 selon la position de la focalisation dans le KTP.
Dans les deux cas, le fit est déterminé a partir du facteur d’atténuation I,,,4,:(0)/Imaz(2)
calculé d’apres les formules approchées de Jain et al. . Le fit permet de déterminer un
seuil réel T de 65 J/cm? dans le cas des fortes aberrations. Nous pouvons remarquer que
l'utilisation d’une extrapolation linéaire comme Bolt et Van der Mooren [129] ont tenté
d’appliquer donnerait un seuil R-on-1 négatif de -0,5 J/cm?, ce qui est physiquement non
acceptable.

12007 (a) X-cut, Y polar 12007 (B)  Z.cut, ¥ polar

_ extrapolé: 65 J/cm?
0 r r r r r T T , 0+ r r r r T T ,
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F1G. 4.7 — Seuil apparent d’endommagement laser en mode R-on-1 en fonction de la profon-
deur de focalisation en volume du KTP. Les données expérimentales Ty, (z) sont indiquées
par les carrés, tandis que les lignes pleines correspondent a ’ajustement des données par
le modele. (a) Cas de faible aberrations (propagation selon X, polarisation selon Y) avec
un zoom dans l'encart sur I'axe des fluences. (b) Cas de fortes aberrations (propagation
selon Z, polarisation selon Y): le seuil apparent d’endommagement varie jusqu’a un facteur
d’environ 5 selon la position de la focale dans le cristal.

En conclusion, cette étude a donc permis de mettre en évidence et d’appréhender ce
probléme de métrologie apparaissant en faisceau focalisé dans les cristaux biréfringents.
Nous avons présenté une nouvelle méthode de correction de ces aberrations. Cette correc-
tion est basée sur le calcul de I'atténuation de l'intensité maximale dans le cristal obtenue
par les formules approchées de Jain et al. [131]. La précision de la correction est directement
lice a l'allure de la courbe du facteur d’atténuation I,,,4,(0)/Lnax(2). Or les ondulations de
la courbe dépendent du profil du faisceau, et le faisceau utilisé pour les calculs (flat-top)
est différent du faisceau de test (quasi gaussien). Des améliorations dans le calcul permet-
traient d’obtenir une correction plus fiable. En particulier, il serait important de considérer
un profil de faisceau gaussien, voir méme d’implémenter le faisceau réel de test. Par ailleurs,
les cristaux pour la conversion de fréquence sont généralement utilisés dans des directions
de coupe qui ne sont pas paralléles aux axes principaux du cristal. Ainsi, des formules
plus générales pour une direction de propagation arbitraire serait trés intéressantes pour
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corriger les aberrations dans ces configurations fonctionnelles.
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F1G. 4.8 — Profil du faisceau laser & 1064 nm de diameétre au waist 75 pm mesuré dans la
silice (a) et aprés 10 mm de propagation dans un cristal de KTP (irradiation selon 'axe
Z, polarisation selon X) (b).

Au vu de la précision souhaitée pour la mesure du seuil, nous préférons si possible
travailler en faisceau suffisamment peu focalisé pour ne pas présenter d’aberrations. Pour
s’assurer de ’absence de perturbations de ces effets, le profil du faisceau dans les cristaux
est observé et comparé au profil obtenu dans l'air ou la silice. Remarquons, sur la figure
4.8, qu’aucun effet d’aberrations n’est visible sur le profil spatial d’un faisceau peu focalisé
(diameétre au waist 75 um) aprés 10 mm de propagation dans le KTP.

Dans le cas de faisceau assez focalisé, le seuil R-on-1 sera évalué dans deux profondeurs
de focalisation (dans un plan proche de la face avant et un autre plan proche de la face
arriére). Si aucune différence de tenue au flux n’est mesurable, nous validerons dans ce cas
I'utilisation du faisceau. Notons que cette procédure doit étre mise en place pour chaque
couple cristal /faisceau.

4.3.2 Walk-off

Dans un milieu biréfringent, des ondes polarisées différemment vont se propager selon
des directions différentes suivant les rayons ordinaire et extraordinaire. Cette séparation
des faisceaux nommeée walk-off est caractérisée par 'angle p que fait le vecteur de Poynting
S indiquant la direction de propagation de I’énergie avec le vecteur d’onde k (cf. figure 4.9).
Il est important de remarquer qu’aucun effet de walk-off n’est présent lorsque la direction
de propagation est paralléle & 'un des axes principaux du cristal [65].

Ce phénomeéne peut apparaitre lors de mesures d’endommagement laser dans les cris-

taux lorsqu’ils ne sont pas coupés selon leurs axes propres. Ceci est généralement le cas des
cristaux utilisés pour la génération de seconde harmonique. Par ailleurs, le walk-off sera
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d’autant plus marqué si le diamétre du faisceau incident est petit et si le cristal traversé
est long.

Milieu biréfringent

1T Wl 1L Foacen

M@m ‘ “" H Faisceau

extraordinaire

FiGg. 4.9 — Illustration du phénomeéne de walk-off. Le vecteur de Poynting S indique la
direction de propagation de I’énergie. Le vecteur d’onde k est perpendiculaire aux surfaces
d’onde (onde plane sur le schéma). Le walk-off est défini par 'angle p entre S et k.

Dans le cas du doublage de fréquence de type II, un triple walk-off peut étre présent
[134] : entre les composantes ordinaire et extraordinaire de 'onde fondamentale, entre la
composante ordinaire de I'onde fondamentale et I'onde de seconde harmonique, et entre
la composante extraordinaire de 'onde fondamentale et I'onde de seconde harmonique.
Cette séparation des faisceaux diminue leur recouvrement et donc la longueur d’interaction,
faisant chuter l'efficacité de conversion [135]. Notons que le walk-off peut étre compensé
en couplant deux cristaux dont lorientation est inversée [136]|. Ceci est utilisé dans les
structures "périodically poled" [137].

Dans le cadre des tests de tenue au flux laser, seule nous intéresse la modification du
profil spatial du faisceau de test causée par la séparation des faisceaux ordinaire et extra-
ordinaire de I'onde fondamentale. Pour plus de détails sur les autres cas de walk-off avec
le faisceau de seconde harmonique, nous nous référerons a ’étude réalisée par Favre [138]
dans le cadre de I'optimisation de la génération de seconde harmonique.

Nous calculons I'influence du walk-off sur I'intensité maximale d'un faisceau gaussien
dans un cristal. Nous considérons comme exemple le cas d'un cristal de KTP de 10 mm
de longueur, coupé pour la SHG de type II, avec une polarisation incidente a 45° (les deux
ondes propres ont alors la méme amplitude). L’angle p est de 0,19° entre les deux rayons
a 1064 nm [138]. La figure 4.10 montre les résultats théoriques obtenus avec un faisceau
gaussien de diameétre 75 um (faisceau d’entrée de la figure 4.10(b)). Ce faisceau de test
peut étre considéré comme paralléle sur toute la longueur du cristal (longueur de Rayleigh
dans le KTP > 20 mm).

Le profil du faisceau en sortie des 10 mm du cristal de KTP (figure 4.10(c)) est modifié
par leffet de walk-off. Au cours de la propagation du faisceau dans le cristal, 'intensité
maximale diminue (figure 4.10(a)) a cause de la séparation progressive des deux faisceaux,
jusqu’a se stabiliser lorsqu’ils sont complétement séparés. Aprés 10 mm de propagation,
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I'intensité maximale a diminué d’un facteur 1,5. Dans ce cas, la perturbation des mesures
de tenue au flux par le walk-off n’est donc pas négligeable. Si cet effet n’est pas considéré,
Perreur sur la détermination du profil spatial du faisceau sera reportée sur les valeurs de
fluence des courbes de probabilité, pouvant engendrer une erreur maximale d’un facteur 2.

0.8 1 \
0.6 1 (b) I
0.4 1

0.2 1

Intensité maximale normalisée
en sortie du cristal

0 5 10 15 20
Longueur du cristal (mm)

FI1G. 4.10 - (a) Evolution de l'intensité maximale en sortie du cristal selon la longueur
traversée. Simulation numérique avec un cristal de KTP, propagation selon l'axe de la
SHG type I & 1064 nm, polarisation a 45°, irradiation avec un faisceau laser gaussien de
diametre 75 pm. (b) et (c¢) Profils théoriques du faisceau en entrée (b) et en sortie (¢) d'un
KTP de 10 mm de longueur.

Par la suite, lorsque la direction de propagation du faisceau de test n’est pas selon un axe
principal du cristal, nous veillerons a nous placer de telle sorte de ne pas étre perturbé par
cet effet. Les simulations théoriques et I’'observation du profil spatial & 'intérieur du cristal
permettront de le vérifier. Par ailleurs, lors d’un test de tenue au flux en faisceau paralléle,
si des endommagements apparaissent sur toute I'épaisseur du cristal et notamment proche
de la face arriére, nous pouvons supposer que cet effet n’est pas significatif.

4.3.3 Autofocalisation

A forte intensité I, l'indice de réfraction n d’un matériau peut étre modifié par effet
Kerr optique, tel que : n(I) = ng + v I, ou ny et 7 sont respectivement les indices de
réfraction linéaire et non linéaire du matériau. Cet effet non linéaire du 3" ordre peut
avoir lieu dans tous les milieux, car il n’y a pas de limitations dues aux considérations de
symétrie.

Dans le cas d’un faisceau laser gaussien, 'intensité au voisinage de ’axe est plus impor-
tante que sur les bords, conduisant & un gradient radial d’indice de réfraction, équivalent a
une lentille dont la distance focale dépend de I'intensité. Le faisceau est alors focalisé par
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cette lentille d’indice?®, générant une augmentation de I'intensité maximale dans le matériau.

Cette autofocalisation du faisceau peut étre soit globale, engendrant une déformation
de la totalité du faisceau telle que nous venons de le décrire, comme observée par Ber-
cegol et al. dans la silice [139], soit dite "a petite échelle" amplifiant les éventuelles sur-
intensifications locales du faisceau ce qui conduit a I’éclater en différents filaments. Dans
les deux cas, ces phénoménes viennent perturber le profil spatial du faisceau. L’autofoca-
lisation accroit I'intensité maximale du faisceau et modifie la position de la focale dans le
matériau. Si la longueur de matériau traversée est grande, l'intensité peut atteindre des
valeurs suffisamment élevées pour amorcer 'endommagement du matériau.

Cet effet devient significatif des lors que ’autofocalisation domine la diffraction, ce qui
se produit lorsque la puissance dépasse une puissance appelée puissance critique P, [140] :

/\2
P, = 0,15957 — (4.5)
no 7

Notons que, bien que 'effet Kerr soit fonction de 'intensité, il s’agit d'une puissance et
non pas d’une intensité critique.
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F1G. 4.11 — A gauche : Evolution de I'intensité maximale sur I’axe optique en fonction de
la distance parcourue dans le matériau pour des puissances de faisceau au voisinage de la
puissance critique (0,9 < P/P. < 1,1). A droite : Augmentation de I'intensité maximale sur
I’axe optique par autofocalisation pour des puissances de faisceau P proches de la puissance
critique P.. Simulation pour un faisceau gaussien a 1064 nm de diamétre 30 pum obtenue
par résolution numérique des équations de propagation non linéaire. Courbes extraites des
travaux de T. Olivier [141].

3La plupart des matériaux posséde un indice de réfraction non linéaire + positif. Notons que si v < 0,
le faisceau sera alors défocalisé.
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La figure 4.11 présente la simulation numeérique réalisée par T. Olivier [141], de 1'évo-
lution du maximum d’intensité sur I'axe optique lors de la propagation du faisceau dans
un matériau non linéaire pour des puissances au voisinage de la puissance critique. Nous
observons que pour des puissances légérement inférieures a la puissance critique (P < P.),
le faisceau subit une faible autofocalisation, puis diverge. La valeur de I'intensité sur I'axe
optique au foyer d’autofocalisation varie alors lentement avec la puissance initiale du fais-
ceau et reste inférieure a 3 fois I'intensité initiale. En revanche, pour P > P,, I'intensité au
foyer d’autofocalisation augmente alors beaucoup plus rapidement et atteint des valeurs
jusqu’a 100 fois I'intensité initiale pour une augmentation de seulement 10 % par rapport a
la puissance critique. Un résultat similaire a également été obtenu par Dawes et Marburger
[142].

Comme pour tous les effets non linéaires, il n’existe pas réellement de seuil pour lequel
’effet apparait. Cependant, d’aprés ces résultats, il semble que la valeur de la puissance cri-
tique estime assez bien la transition entre un effet d’autofocalisation "faible" pour P < P,
et "catastrophique" pour P > P..

Du a des indices non linéaires élevés, la puissance critique est généralement plus faible
dans les cristaux non linéaires que dans la silice (tableau 4.2). Pour cette raison, les me-
sures d’endommagement laser dans les cristaux peuvent étre perturbées par un phénomeéne
d’autofocalisation dans des conditions ot aucun effet ne serait habituellement attendu.

Matériau | ng v P,
Silice 1,5 | 3,9E-20 m?/W [141] | 3,1 MW
KTP 1,8 | 4,6E-19 m?/W [143] | 0,2 MW

TAB. 4.2 — Comparaison de la puissance critique de la silice et du cristal de KTP & 1064 nm.

L’augmentation de I'intensité maximale du faisceau par autofocalisation conduit a une
erreur sur la détermination des valeurs de fluence des courbes d’endommagement. Pour les
mesures de tenue au flux, méme les effets faibles d’autofocalisation pour des puissances
légérement inférieures a la puissance critique sont un probléme, car ils peuvent modifier
I'intensité maximale jusqu’a un facteur d’environ 2-3.

Ainsi, lorsque 'autofocalisation ne peut étre évitée, il est nécessaire de corriger I'erreur
sur la détermination de I'intensité maximale. De maniére générale, pour calculer 'intensité
maximale dans le matériau en présence d’autofocalisation, il est nécessaire de résoudre les
équations de propagation non linéaire. En toute rigueur, I'anisotropie de I'indice de réfrac-
tion du cristal et le profil réel du faisceau de test doivent également étre pris en compte.
Cependant dans de nombreuses configurations de test, des formules simplifiées permettent
d’évaluer 'autofocalisation. Différents cas peuvent donc étre distingués pour la correction
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de ce phénomeéne :

— L’autofocalisation peut étre considérée comme négligeable lorsque P < 0,25 P, et
que le faisceau de test est paralléle, c’est-a-dire que la profondeur de focalisation est
trés inférieure devant la longueur de Rayleigh du faisceau [144].

— Lorsque P < 0,25 P. et que la profondeur de focalisation est supérieure a 4x la
distance de Rayleigh du faisceau de test [145], alors 'augmentation de l'intensité par
autofocalisation peut étre corrigée par la formule [144] :

Iy

I = — 4.
corr 1 _ P/Pc ( 6)

ou Iy est définie comme l'intensité maximale en ’absence d’aberrations.

— Dans les situations de focalisation intermédiaire et toujours pour P < 0,25 P., une
formule approchée est proposée par Klein et al. . Celle-ci est détaillée dans [144].

— Enfin, pour P > 0,25 P,, I’évolution de l'intensité dans le matériau doit étre calculée
en résolvant numériquement les équations de propagation non linéaire.

Lors des études d’endommagement sur les cristaux, nous nous placerons si possible dans
le cas ou 'autofocalisation est négligeable (P < 0,25 P, et faisceau paralléle), sinon nous
corrigerons 'erreur engendrée par un calcul correspondant & un des cas décrits ci-dessus.

4.4 Génération "parasite" de seconde harmonique

La conversion de fréquence est une application courante des cristaux non linéaires. Ce-
pendant, lors des mesures de tenue au flux, les longueurs d’onde créées peuvent affecter
le seuil d’endommagement laser. En effet, le probléeme d’endommagement devient un pro-
bléme a 2 ou 3 longueurs d’onde et selon le cristal, le mécanisme d’endommagement peut
étre différent. Dans le cas des cristaux de K'TP et RTP, nous observerons en section 5.9 que
I’endommagement en présence du mélange de longueurs d’onde 1064 et 532 nm repose vrai-
semblablement sur un mécanisme coopératif engendrant une forte diminution du seuil de
tenue au flux laser par rapport au seuil mesuré sous irradiation aux longueurs d’onde seules.
L’endommagement multi-longueur d’onde fait également l'objet de différentes études dans
le cristal de KDP [146, 33, 32].

Nous verrons plus en détails dans les chapitres 5 et 6 'influence de la génération de
seconde harmonique sur la tenue au flux des différents cristaux étudiés. Nous souhaitons
discuter ici de I'importance de la présence de génération "parasite" de seconde harmo-
nique lors des tests d’endommagement dans des cristaux qui ne sont pas utilisés pour cette
fonction. Il s’agit dans ces cas d'une génération en désaccord de phase (Ak # 0). Dans
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certaines configurations, cette génération non souhaitée peut étre suffisamment importante
pour générer des longueurs d’onde d’intensité non négligeable qui viennent perturber les
mesures de tenue au flux laser.

Lors de la conversion de l'onde w en 2w, 'efficacité de conversion 7 est donnée par :
n = I (L)/1,(0) ot L est la longueur du cristal. Cependant, dans le cas de désaccord de
phase, 'intensité de SHG I5,(z) est une fonction qui oscille en fonction de la longueur du
cristal, définie telle que [147] :

Ak 2

5 )/ AK? (4.7)

I (2) oc sin®(

21 1, csin’(Ak z/2)/ AK®
P .
v 4 Désaccord de ’/'/
S {phase Ak (u. a.) //

_8 4-— 5 —25 /
9 --- 15 -—-40 ’./
7

=

o]

=

L]

Longueur du cristal

FIG. 4.12 — Evolution de l'intensité de génération de seconde harmonique au cours de la
propagation dans le cristal pour différentes valeurs de désaccord de phase Ak. Le maximum
d’intensité de SHG est plus grand pour Ak = 0,25 que pour 0,4, méme si 'intensité en
sortie du cristal est plus faible.

Le maximum d’intensité est obtenu pour la longueur de cohérence définie par : L, = 27w /Ak.
Celle-ci varie de quelques microns a la longueur du cristal selon la valeur de Ak.

I1 peut alors exister une position 2z’ dans le cristal pour laquelle 'intensité de SHG est
plus grande que celle en sortie Iy, (2") > Io, (L) (cf. figure 4.12). La mesure de efficacité de
conversion ne refléte donc pas l'intensité maximale de SHG présente dans le cristal. Lors
des mesures d’endommagement laser, nous veillerons donc a considérer cet effet perturbatif
éventuel (calcul du désaccord de phase Ak) dans les interprétations des résultats obtenus.

4.5 Anisotropie de la tenue au flux laser

Dans les cristaux non linéaires, contrairement aux matériaux amorphes, 1’anisotropie
de paramétres physiques tels que I'indice de réfraction, peut engendrer une anisotropie de
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la tenue au flux laser. Le seuil d’endommagement peut ainsi dépendre de la polarisation ou
de la direction d’irradiation laser. Remarquons également que comme 'indice de réfraction
vu par le faisceau laser dépend de la direction d’irradiation et de la polarisation, alors les
pertes de réflexion aux interfaces air-cristal sont également modifiées par ces deux para-
metres.

Cette anisotropie du seuil d’endommagement laser a déja été observée dans différents
cristaux. Nous illustrons ici cette problématique par le cas du cristal de KDP.

Différentes études réalisées sur les cristaux de KDP montrent un effet de la direction
de propagation sur la tenue au flux laser. Yoshida et al. [148] ont observé un effet de la
direction de propagation a 1064 et 532 nm avec une tenue au flux environ 2 x supérieure
pour une direction selon 'axe Z par rapport a la direction X. En revanche, ils n’ont pas
observé cet effet & 355 nm, tandis que les travaux de Burnham et Runkel et al. [149, 150]
ont également montré une résistance au flux laser du KDP et DKDP & 355 nm environ
1,5 & 2 x meilleure selon 'axe Z par rapport aux directions X et THG (entre lesquelles
ils n’ont pas observé de différences notables). Ces résultats semblent étre confirmés par
ceux obtenus par Piombini et al. [151] qui ont également observé que la tenue au flux du
KDP a 355 nm est dépendante de 'orientation du cristal, et ceci pour différentes directions
fonctionnelles : ils ont obtenu une meilleure tenue au flux pour le KDP Z-cut (cellule de
Pockels), suivi du KDP THG-cut puis du KDP SHG-cut.

En revanche, ces études indiquent une non-dépendance de la tenue au flux du KDP
avec la polarisation. Yoshida et al. [148] n’ont constaté aucun effet de la polarisation sur
la tenue au flux laser pour 1064, 532 et 355 nm, pour ’ensemble des configurations de
polarisation paralléle aux axes du cristal. Ceci a également été observé par Burnham et
Runkel et al. [149, 150] & 355 nm pour les cristaux de KDP X-cut, Z-cut et THG-cut. En
outre, nous avons obtenu le méme résultat & 355 nm sur un KDP coupé pour la SHG de
type I & 1064 nm (Contrat CEA /Institut Fresnel [120]).

Ainsi, pour le KDP, aucun effet de la polarisation n’est observé, tandis que la direction
de propagation modifie la valeur de sa tenue au flux laser. Aucune explication satisfaisante
n’est donnée a ce jour pour expliquer cet effet.

En conclusion, contrairement aux matériaux amorphes, la polarisation et de la direction
de propagation peut modifier la tenue au flux des cristaux et cet effet est propre a chaque
cristal. Ce phénoméne montre I'importance de réaliser des mesures systématiques dans les
cristaux pour les différentes configurations d’orientation et de polarisation. Par la suite de
telles études seront alors effectuées sur les cristaux de KTP, RTP et LBO (cf. chapitres 5
et 6).
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4.6 Conclusion

Nous avons vu que les mesures d’endommagement dans les cristaux non linaires sou-
levent des problémes qui ne sont pas rencontrés dans le cas de composants amorphes tels
que la silice. Tout d’abord, de par leur cotit élevé et leur petite dimension, nous avons
optimisé au mieux la matrice de test d’endommagement. Nous avons notamment calculé
I'incertitude sur la mesure de la probabilité d’endommagement correspondant & un niveau
de confiance donnée afin de pouvoir distinguer les comportements différents en terme de
tenue au flux laser des fluctuations inhérentes aux mesures statistiques. Nous avons éga-
lement adapté la procédure de test S-on-1 pour permettre a partir d'une seule mesure de
remonter a I’ensemble des courbes M-on-1 avec M variant de 1 & S.

D’autre part, différents effets dus a la biréfringence (aberrations, walk-off) ou a la non
linéarité (autofocalisation) du cristal peuvent perturber le profil spatial du faisceau laser
lors des mesures de tenue au flux. Il est donc nécessaire d’évaluer théoriquement la contri-
bution de ces effets pour chaque configuration de test. Nous avons en particulier appliqué
une formule permettant de corriger qualitativement 'effet des aberrations apparaissant en
faisceau focalisé dans les cristaux. Les phénoménes de walk-off et d’autofocalisation ont
également été étudiés pour mettre en place une correction adaptée lorsqu’ils sont présents.
Malgré les corrections développées, au vu de la précision souhaitée sur les mesures de te-
nue au flux, nous préférerons nous placer si possible dans des configurations ne faisant pas
intervenir ces effets de maniére significative. D’un point de vue expérimental, la caractéri-
sation du faisceau de test dans le cristal est nécessaire. Le profil spatial obtenu comparé a
celui dans 'air est un bon moyen de s’assurer de I'importance ou non de ces effets.

La génération "parasite" de seconde harmonique lors de l'irradiation laser peut éga-
lement modifier la tenue au flux des cristaux. Dans les cas de désaccord de phase, la
génération observée en sortie ne donne aucune information sur l'intensité maximale du
faisceau de seconde harmonique a I'intérieur du cristal. Seul un calcul théorique permet de
le déterminer.

Enfin, la tenue au flux des cristaux, contrairement aux matériaux amorphes, peut dé-
pendre de la polarisation et de la direction de propagation du faisceau de test. Ce phé-
nomeéne montre I'importance de réaliser des mesures systématiques pour les différentes
configurations de test.

L’ensemble de ces problémes spécifiques aux cristaux nécessite de prendre un soin par-
ticulier dans la métrologie et de réaliser des études systématiques sur les différents cristaux.
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Etude de I’endommagement laser dans
le cas des cristaux de KTP et RTP
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5.1. INTRODUCTION

5.1 Introduction

Comme nous 'avons vu au chapitre 2, les cristaux de KTP et RTP appartiennent a la
méme famille cristallographique, présentant donc des propriétés physiques trés similaires.
Le cristal de KTP est connu pour la génération de seconde harmonique de sources laser
Nd:YAG, tandis que le RTP est plutdt utilisé pour des applications en cellule électro-
optique. Le principal inconvénient de ces cristaux apparait étre leur relativement faible
tenue au flux laser.

Peu d’études ont été réalisées sur I'endommagement laser de ces cristaux. La majo-
rité des travaux sur les cristaux de KTP concerne le probléme de "gray-track", et a notre
connaissance aucune étude spécifique d’endommagement laser n’a été effectuée sur les cris-
taux de RTP.

Dans ce chapitre, nous allons décrire une étude systématique de la tenue au flux laser
de ces deux cristaux aux longueurs d’onde d’intérét : 1064 et 532 nm, afin de permettre
de mieux comprendre les mécanismes initiateurs de I’endommagement. D’autre part, nous
caractériserons la résistance au flux laser de ces cristaux dans le cas de leur utilisation fonc-
tionnelle pour la génération de seconde harmonique et I’application en cellule de Pockels.

5.2 Etat de Part sur le phénoméne de gray-track

Une des causes possibles de 'endommagement laser dans le KTP est la création et la
présence de centres colorés. En effet, au dela d'une certaine valeur d’énergie et de nombre
de tirs, il a été observé que les cristaux s’obscurcissaient sous irradiation laser : phénomeéne
de "gray-track". L’apparition du gray-track dans le KTP fait 'objet de nombreux travaux
dans le domaine des lasers impulsionnels et des lasers continus. Le mécanisme expliquant
ce phénomeéne de gray-track est la création d’une paire électron-trou sous irradiation laser
suivi du piégeage des trous par les ions Fe3* (Fe3™ — Fe'™) impuretés présentes dans le
cristal, et des électrons par les ions Ti*" qui sont adjacents a un oxygene (Ti*t — Ti")
[152, 153]. Le changement de valence de 'ion Ti** en Ti*" serait a I'origine du noircissement
observé. Notons que le gray-track peut également étre obtenu par I'application d’un champ
électrique continu [154]. Ce phénomeéne est alors responsable du probléme de noircissement
sous tension parfois observé dans les cristaux de RTP lors de 'utilisation en cellule de
Pockels. Un endommagement catastrophique peut donc étre provoqué par l'absorption du
faisceau laser par ces centres colorés. La présence de ces centres colorés peut étre mesurée
de diverses fagons : par le biais de la détection d’une baisse d’efficacité de la génération de
seconde harmonique, par la mesure de la transmission optique, ou de I’absorption du cristal.

Il a été montré qu’une irradiation a 532 nm seule présente la méme génération de gray-

track qu’une irradiation a 1064 + 532 nm. Par ailleurs, le cristal s’obscurcit encore plus
rapidement sous une irradiation a 355 nm [155], privilégiant un processus multiphotonique
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pour expliquer la création de ces centres colorés. Dans le domaine des impulsions longues,
Favre [138| a proposé que I'irradiation a 532 nm est responsable de la création des centres
colorés qui vont alors absorber l'irradiation & 1064 nm, pouvant ainsi donner lieu & un
endommagement de nature thermique. D’autre part, le KTP est moins sensible au phéno-
meéne de gray-track lorsque la polarisation du faisceau d’irradiation est selon 'axe Z [156].
La susceptibilité au gray-track semble étre corrélée a la conductivité ionique du cristal.
En effet, la forte conductivité ionique observée selon la direction Z (due a la présence de
canaux dans la structure cristalline selon 'axe Z) serait responsable de la déstabilisation
des centres colorés.

L’apparition du gray-track dans le KTP a été évaluée a un seuil d’intensité de seconde
harmonique de 60 MW /ecm? & 10 ns [157], soit 0,6 J/cm?. Notons que ce seuil peut étre dif-
férent selon les procédés de fabrication des cristaux, nous pouvons en particulier remarquer
le développement de KTP résistant au gray-track. A de faibles fluences d’irradiation, le
gray-track est un phénomeéne non permanent qui se relaxe de maniére asymptotique dans
le temps. Sa disparition peut étre accélérée par recuit thermique (environ 100°C) [158].
Une fois relaxé, aucun effet mémoire n’a été constaté. En revanche, a de fortes fluences, le
gray-track peut devenir permanent au dela d’un certain nombre de tirs (250 000 impulsions
4 1064 nm, 25 ns de 11 J/em? [159]).

5.3 Etude de la tenue au flux de surface du KTP

Lors de T'utilisation sous flux laser intense, un des points critiques des composants
est souvent 'endommagement en surface du matériau du a ’action du polissage ou des
couches minces optiques lorsque la surface est traitée. Nous nous intéressons alors ici a la
caractérisation de la tenue au flux laser en surface des cristaux de KTP et du traitement
antireflet.

5.3.1 Description des échantillons testés

Deux cristaux de KTP de dimensions 10x10x5 mm ont été testés : avec et sans traite-
ment optique. Les deux échantillons ont subi le méme procédé de polissage décrit en section
2.3.2. Etant donné que le KTP est principalement utilisé pour la génération de seconde
harmonique a 1064 nm, le traitement optique est un antireflet aux longueurs d’onde de
1064 et 532 nm, et les deux cristaux sont taillés pour la SHG (type II) a 1064 nm. Le
traitement antireflet est réalisé par un empilement diélectrique de matériaux de SiO, et
TayOs5. La technique de dépot utilisée est une méthode de pulvérisation ionique, nommée
IBS (Ion Beam Sputtering) décrite en section 2.3.4.

103



5.3. ETUDE DE LA TENUE AU FLUX DE SURFACE DU KTP

5.3.2 Endommagement du traitement antireflet et de la surface

L’étude est effectuée en mode 1-on-1 a 1064 nm avec un faisceau de diamétre au waist
155 pum. Ce faisceau est paralléle sur toute la longueur de ’échantillon (5 mm), se rappro-
chant ainsi des conditions d’utilisation. Les courbes de tenue au flux obtenues en surface
(face arriere) des deux cristaux (traité et non traité) sont présentées sur la figure 5.1. Celles-
ci sont confondues, indiquant vraisemblablement que I'endommagement laser du traitement
antireflet et de la surface non traitée du KTP est du aux mémes types de défauts. L’endom-
magement du traitement optique semble donc du a des précurseurs se trouvant en surface
du cristal et non dans ’empilement diélectrique lui-méme. Ces précurseurs présentent un
seuil de claquage de 20 J/cm? et une densité surfacique d’environ 500 précurseurs/mm?.

1.0 4

0.8

Probabilité d'endommagement

0.6 —
0.4 —
traitement AR
0.2+ % surface KTP
% non traitée

0.0 —

I I I I |
10 15 20 25 30 35 40

Fluence (J/cm?)

Fia. 5.1 — Courbes de tenue au flux laser & 1064 nm en mode 1-on-1 du traitement anti-
reflet (AR) et de la surface du KTP SHG-cut (diameétre du faisceau au waist : 155 um,
polarisation incidente perpendiculaire a 'axe Z.).

La figure 5.2 compare la morphologie des endommagements obtenus sur la surface de
sortie et sur le traitement antireflet pour différentes valeurs de fluences. Pour des fluences
légérement supérieures au seuil (21 J/cm?), le dommage du traitement optique montre un
décollement complet des couches et les endommagements des deux surfaces traitées et non
traitées révelent la présence de plusieurs précurseurs sous le spot d’irradiation. Au vu de la
taille du faisceau de test, cette constatation est en accord avec les densités surfaciques ob-
tenues. Une brtlure de plasma peut également étre observée sur les deux surfaces. Lorsque
la fluence augmente (24 J/cm?), des fractures apparaissent jusqu’a donner lieu & un cra-
tére pour des fluences supérieures a 26 J/cm?. Les dommages du traitement optique ont
donc une morphologie trés similaire a ceux obtenus en surface du KTP, renforgant 'idée
que 'endommagement des couches est engendré par la présence de précurseurs situés a
'interface cristal / empilement.
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Surface KTP non traitée Traitement antireflet

155 um

F1G. 5.2 — Comparaison de la morphologie des endommagements du traitement antireflet
et de la face arriere du KTP pour différentes valeurs de fluence. Endommagements ob-
tenus sous irradiation a 1064 nm avec un faisceau de diamétre 155 pum. Observation par
microscopie optique en mode Nomarski.

A partir d’environ 23 J/cm?, certains dommages en surface présentent en plus une
fissure en croix. Ces dommages ont l’air d’étre initiés en volume puis de déboucher en face
arriére (cf. figure 5.3). La tenue au flux du volume du cristal semble donc étre trés proche
de celle de la surface. La morphologie des endommagements en volume sera discutée par
la suite dans la section 5.5.
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:

F1Gg. 5.3 — Endommagement en volume du KTP débouchant en face arriére, obtenu sous
irradiation a 1064 nm avec un faisceau de diamétre 155 pm. Observation par microscopie
optique en fond clair.

5.3.3 Identification des précurseurs

Etant donné que les précurseurs responsables de I'endommagement apparaissent étre
situés en surface du KTP, nous allons nous intéresser a l’état de surface du cristal non
traité. L’observation au microscope en mode Nomarski de la surface non irradiée du cristal
ne révele aucun défaut spécifique a cette échelle d’observation (cf. figure 5.4). En revanche,
dans une zone irradiée, I'onde de choc créée lors de l'interaction entraine 1’élimination
partielle de la "couche de passage", permettant ainsi de révéler les rayures de surface
provenant des étapes de polissage (cf. figure 5.4). Des particules des différents liquides de
polissage ou de nettoyage peuvent donc étre supposées étre a l'origine de ’endommagement
de la surface du cristal (cf. section 2.3.2).

Zone non irradiée Zone irradiée

F1G. 5.4 — Observation au microscope Nomarski de 1’état de surface du KTP non traité,
dans une zone non irradiée et irradiée a 1064 nm. Révélation des rayures de polissage
par 'onde de choc issue de I'interaction entrainant ’élimination partielle de la "couche de
passage".
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Afin d’essayer d’identifier si le précurseur responsable de I'endommagement en surface
du KTP provient d’un résidu de polissage ou de nettoyage, il est nécessaire de caractériser
le seuil de claquage sous irradiation laser des particules issues des produits utilisés lors des
étapes de polissage et de nettoyage de ce cristal. Notons que des études similaires ont déja
été effectuées sur le polissage de substrat de silice [52, 94, 95, 96].

Pour mesurer la tenue au flux laser des liquides de polissage et nettoyage, le faisceau de
test est focalisé dans la solution (diluée avec de I'eau dé-ionisée) placée dans une cuve de
spectrométrie en quartz. Le liquide est agité par un agitateur magnétique afin de conserver
les particules & tester en suspension au cours des mesures. Le claquage est caractérisé par
I'apparition d’un plasma et d’une onde acoustique, détectée par un microphone [114]. Les
seuils d’endommagement obtenus sont répertoriés dans le tableau 5.1.

Notons que nous avons également comparé la tenue au flux des solutions en fin de vie
par rapport aux solutions initiales, et qu’aucune différence de tenue au flux laser n’a été
observée.

‘ Etapes produits ‘ seuils ‘
Doucissage alumine 70 J/cm?
Polissage solution de polissage (diamant + tensio-actif) | 17 J/cm?
diamant 20 J/cm?
tensio-actif 40 J/cm?
Polissage mécano-chimique gel de silice 70 J/cm?
Nettoyage eau dé-ionisée + lessiviel 55 J/cm?

| eau dé-ionisée | 125 J /cm? |

TAB. 5.1 — Seuils de tenue au flux laser & 1064 nm des différents liquides de polissage et
nettoyage.

D’aprés les seuils de claquage obtenus sur 'ensemble des différents produits de polissage
et nettoyage, nous observons que le seuil le plus faible est celui du diamant contenu dans
la solution de polissage. D’autre part, le seuil de claquage du diamant est identique a celui
de la surface du KTP. Il est donc possible d’imaginer que des résidus de diamant soient
présents en surface du K'TP et soient a l'origine de 'endommagement du KTP. Cependant,
pour pouvoir conclure, il faudrait modifier le procédé de polissage a cette étape, en utilisant
par exemple un autre type de particules abrasives. Il serait alors peut étre envisageable
de parvenir & améliorer la résistance au flux laser de la surface du cristal en modifiant le
procédé de polissage.
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5.4 Probléme d’autofocalisation

Nous nous proposons a présent d’étudier la tenue au flux laser en volume des cristaux
de KTP et RTP. L’objet ici est de déterminer la taille du faisceau de test adéquat pour réa-
liser cette étude, ceci au regard des différents problémes (aberrations, autofocalisation,...)
évoqués au chapitre 4. Notons que I’ensemble des cristaux testés seront de longueur 10 mm.

Dans le chapitre 4, nous avons vu qu’en faisceau fortement focalisé des aberrations ap-
paraissent dans les cristaux de K'TP et RTP. Le faisceau de test doit alors étre suffisamment
paralléle pour s’affranchir de ce phénoméne. Par ailleurs, un faisceau paralléle a I’avantage
de se rapprocher des conditions fonctionnelles d’utilisation des cristaux. Nous testons alors
un cristal de K'TP de longueur 10 mm avec le faisceau de diametre 155 pum utilisé précé-
demment dans I’étude des surfaces. Ce faisceau peut étre considéré comme paralléle sur les
10 mm d’épaisseur du cristal. La figure 5.5 compare les courbes d’endommagement laser a
1064 nm en mode 1-on-1 obtenues sur les cristaux de KTP de longueur 5 mm (cf. section
5.3) et 10 mm. La configuration de test est la méme pour les deux cristaux : irradiation
selon la direction de SHG et polarisation perpendiculaire a 1'axe Z.
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F1G. 5.5 — Courbes d’endommagement laser en mode 1-on-1 des cristaux de KTP SHG-cut
de longueur 5 et 10 mm. Irradiation & 1064 nm avec un faisceau de 155 um de diameétre.
Pour e =5 mm, les endommagements sont apparus en face arriére. Pour e = 10 mm, les
dommages sont situés en volume.

Dans le cas du cristal de 5 mm, nous avons vu précédemment que ’endommagement se
produit en face arriére pour des valeurs de fluences supérieures a 20 J/cm?. Dans ce cas, la
tenue au flux du volume est donc supérieure a celle de surface. Notons toutefois que lors des
tests, certains endommagements sont apparus en volume, montrant que le seuil en volume
est tres proche de celui de surface. En revanche, pour le méme cristal mais d’épaisseur 10
mm, I'endommagement est observé en volume pour des fluences supérieures a 10 J/cm?,
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soit 2 fois inférieures au seuil mesuré en surface. Il apparait donc une diminution du seuil
d’endommagement de volume avec la longueur du cristal. Deux interprétations pourraient
apparaitre comme probables pour expliquer cette différence de tenue au flux laser : la gé-
nération de seconde harmonique et le phénomeéne d’autofocalisation.

L’hypothése de la génération de seconde harmonique ne semble pas permettre ici d’ex-
pliquer la différence observée. Nous allons voir en section 5.9 que la génération de 532 nm
engendre une diminution du seuil de tenue au flux par rapport au seuil du cristal & 1064 nm
uniquement. La résistance au flux laser plus faible pour le cristal le plus long pourrait alors
s’expliquer par une intensité de seconde harmonique générée plus élevée. Cependant, la
configuration de test des cristaux est en désaccord de phase. Le second harmonique généré
est donc tres faible voir négligeable et la période des oscillations de I'intensité de SHG est
de l'ordre du micrométre et non de quelques millimétres (cf. section 4.4). Ainsi, I'intensité
maximale générée est trés faible et identique pour les deux longueurs de KTP.

Une autre interprétation de la dépendance du seuil d’endommagement avec la longueur
de I’échantillon peut étre apportée par le phénoméne d’autofocalisation. Le calcul de la
puissance critique nécessaire a I’autofocalisation permet de vérifier si cet effet est attendu
ici et pourrait alors expliquer la différence de tenue au flux observée (cf. section 4.3.3). Dans
le KTP, la puissance critique & 1064 nm est de 0,2 MW (voir tableau 4.2). Ainsi, pour un
faisceau de diametre 155 pum, la fluence correspondante est seulement de 9,2 J/cm?. Lors
du test de tenue au flux, la fluence d’irradiation laser est supérieure a la fluence critique,
montrant que des effets d’autofocalisation sont effectivement & prévoir dans le cristal. En
outre, ce phénoméne d’endommagement laser par autofocalisation a également été observé
par Li et al. dans le KTP [143]. Ils ont montré de la méme maniére que le seuil d’endomma-
gement & 532 nm diminue avec 1’épaisseur du cristal. En effet, 'augmentation de 'intensité
maximale du faisceau par autofocalisation est d’autant plus grande que la longueur du
cristal est importante. Ceci permet alors d’expliquer la différence de tenue au flux observée
entre les deux longueurs de KTP. Notons que dans le cas ou le cristal a une longueur de
5 mm, 'augmentation de 'intensité maximale due a l'autofocalisation semble négligeable.
En effet, dans ce cas quelques endommagements sont également apparus en face avant,
tendant & montrer que 'endommagement en face arriére n’est pas du a la focalisation du
faisceau.

Le phénomeéne d’autofocalisation est confirmé par I'observation de la morphologie des
endommagements. La figure 5.6 présente des endommagements dans des cristaux de RTP
de longueur 10 mm, dont la morphologie révéle une filamentation le long de la direction
d’irradiation laser. Cette morphologie est caractéristique du phénoméne d’autofocalisation
et a notamment déja été observée dans la silice par Bercegol et al. [139].
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{b) Irradiation laser (axe Y)
 —

F1G. 5.6 — Endommagements laser par autofocalisation dans des cristaux de RTP Y-cut de
longueur 10 mm irradiés & 1064 nm en faisceau paralleéle. Observation perpendiculairement
a la direction d’irradiation par microscopie confocale ((a) et (c)) et microscopie optique en
mode Nomarski (b).

Par la suite, afin d’éviter d’étre perturbé par des effets d’autofocalisation trop impor-
tants lors des mesures d’endommagement laser en volume, nous choisirons un faisceau de
diamétre plus petit. La gamme de taille de faisceau "utilisable" est comprise entre 20 et
100 pm. Pour des diametres supérieurs a 100 um, le phénomene d’autofocalisation de-
vient non négligeable, et pour des diameétres inférieurs a 20 pm, les mesures sont fortement
perturbées par les effets d’aberrations.
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F1G. 5.7 — Caustique et profil spatial au waist du faisceau laser a 1064 nm focalisé & un
diameétre de 75 pm au waist.

Nous utiliserons alors un faisceau de 75 pum de diameétre, pour lequel le calcul de la
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puissance critique correspond a une fluence de 39,5 J/cm?. La tenue au flux en mode 1-
on-1 (cf. figure 5.17) et la morphologie des dommages obtenus avec cette taille de faisceau
(cf. figure 5.9) confirment que le phénomeéne d’autofocalisation n’est pas significatif dans
ce cas. Ce faisceau présente donc 'avantage de s’affranchir de I'autofocalisation tout en

pouvant étre considéré comme quasi-paralléle sur les 10 mm d’épaisseur des échantillons
(cf. figure 5.7).

5.5 Morphologie des endommagements en volume

Contrairement aux matériaux amorphes comme la silice, les endommagements dans les
cristaux présentent des directions de cassure privilégiées, reflétant la structure du cristal.
L’irradiation laser a 1064 nm des cristaux de KTP et RTP induit des endommagements
en croix dont les deux directions de clivage sont paralléles aux axes cristallins (cf. figure

5.8(a)).

27 Jicm?

FiG. 5.8 — Endommagements laser dans des cristaux de KTP et RTP irradiés a 1064 nm
avec différentes tailles de faisceau : (a) KTP, irradiation a 0,1 mJ avec un faisceau de 24
pum de diamétre. (b) RTP, irradiation a 0,4 mJ avec un faisceau de 75 pm de diamétre. (c)
KTP, irradiation & 0,8 mJ avec un faisceau de 75 pm de diamétre. (d) RTP, irradiation a
63 mJ avec un faisceau de 2 mm de diamétre.
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La morphologie obtenue est rigoureusement identique entre les deux cristaux. Selon
la fluence d’irradiation et le diamétre du faisceau de test, la taille des endommagements
varie d’environ une dizaine & quelques centaines de micromeétres. D’autre part, nous avons
observé que la morphologie des dommages et 'orientation du clivage ne dépendent pas
de la direction d’irradiation ou de la polarisation du faisceau incident!, comme également
observé par Yoshida et al. [160, 161].

Lors de lirradiation laser avec le faisceau quasi-paralléle de 75 pum de diamétre de
cristaux de KTP et RTP de 10 mm de longueur, 'endommagement a lieu préférentiellement
en volume (cf. figure 5.8(b)). Notons que pour des fluences élevées, des endommagements
peuvent également se produire en face arriére. Les endommagements observés ont une taille
allant d’environ 10 & 200 pm sous un seul tir laser selon la fluence d’irradiation.

Pour des fluences suffisamment élevées (typiquement supérieures a 15 J/cm?), le dom-
mage en croix est accompagné en plus d’une série de micro-fractures radiales formant un
cercle autour du clivage en croix (cf. figure 5.8(c)). Ce halo de micro-fractures est perpen-
diculaire a la direction d’irradiation. Cette morphologie a également été obtenue dans le
KTP par Yoshida et al. & 1064 nm pour une durée d’impulsion de 1 ns [160, 161].

F1G. 5.9 — Observation au microscope confocal d'un endommagement laser dans un cristal
de RTP irradié a 1064 nm avec un faisceau de 75 um de diameétre au waist.

! Les mesures de tenue au flux laser dans ’ensemble des configurations de direction d’irradiation et de
polarisation sont présentées en section 5.8.
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Des images au microscope confocal permettent de mieux caractériser ce halo de micro-
fractures (cf. figure 5.9). La taille du halo dans le plan perpendiculaire a la direction d’irra-
diation est de 'ordre de 100 a 200 um et la reconstitution des dommages en 3 dimensions
indique une épaisseur autour de 20 a 30 pm.

L’apparition de ce halo de micro-fractures résulte vraisemblablement de 'existence de
contraintes engendrées lors de la création du dommage. L’endommagement peut étre pro-
duit par une forte pression du plasma et par un choc thermique généré par le plasma.
Nous pouvons supposer que la pression est suffisamment forte pour induire une déforma-
tion plastique du cristal dans la zone proche du point focal. En s’éloignant du point focal,
la pression diminue jusqu’a n’étre plus suffisamment élevée pour induire cette déformation
plastique. En revanche, elle reste suffisante pour créer des contraintes qui vont alors se
relaxer dans un plan par la formation de micro-fractures.

Sous irradiation laser en faisceau focalisé (diametre 24 pm) dans les cristaux de KTP
et RTP, un clivage en croix peut également apparaitre allant d’une taille de 1'ordre de
10 & 400 pm selon la fluence d’irradiation (cf. figure 5.8(a)). En revanche, aucun halo de
micro-fractures n’est formé a cette taille de faisceau méme a des fluences tres élevées. Dans
ce cas, le fort gradient thermique conduit vraisemblablement a la formation de contraintes
dont la relaxation se fait uniquement selon les directions de clivage du cristal.

Lors du fonctionnement sous tension et sous irradiation multiple avec un faisceau pa-
rallele de 2 mm de diamétre d’un cristal de RTP en cellule électro-optique, nous avons
observé la formation d’un nuage d’endommagements (cf. figure 5.8(d)). Ces dommages
d’environ 20 pm de dimension présentent la méme morphologie en croix et ont lieu dans
différents plans en profondeur du cristal. Dans ce cas, la quantité d’énergie déposée est
importante (63 mJ) mais est répartie sur une surface plus grande. L’endommagement laser
est alors initié sur différents précurseurs qui vont permettre de relaxer les contraintes du
cristal. Ceci explique que le clivage en croix soit de petites dimensions et qu’aucun halo de
micro-fractures n’apparaisse. La formation de plusieurs endommagements sous le faisceau
de test a été observée de maniére identique dans les cristaux de KDP lors d’irradiation
laser sous large faisceau |7].

5.6 Influence de la croissance cristalline sur la tenue au
flux laser

Selon les procédés de croissance cristalline, des défauts tels que des inclusions, impuretés
et des dislocations, peuvent apparaitre dans les cristaux de KTP et RTP. Les propriétés
optiques et mécaniques (absorption, conductivité, résistance mécanique) peuvent alors étre
trés différentes. Par ailleurs, au sein d’une méme boule cristalline, il existe différents secteurs
de pousse, qui ne possédent pas les mémes propriétés notamment en terme d’absorption.
Afin de permettre une éventuelle amélioration de la tenue au flux laser par la modification
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des procédés de croissance, il apparait donc intéressant d’étudier 'influence des parameétres
propres & la croissance cristalline sur la tenue au flux laser du cristal.

5.6.1 Corrélation entre ’absorption et I’endommagement laser
5.6.1.1 Description du cristal étudié

Lors de la croissance du RTP, différents secteurs de pousse se forment dans la boule. Ces
secteurs peuvent présenter des différences d’absorption significatives. Nous nous intéressons
ici a 'étude de la tenue au flux laser entre deux secteurs de croissance différents (notés A
et B) au sein d’un cristal de RTP Y-cut de dimensions 34x34x10 mm (cf. figure 5.10).

RTP (flux R6)

F1G. 5.10 — Ombre portée du cristal de RTP Y-cut de dimensions 34x34x10 mm : présence
de plusieurs secteurs de croissance (notamment zones A et B). Les lignes L1 a L4 ainsi que
Y 4 et Yp correspondent aux directions de mesures d’absorption.

La figure 5.10 représente 'ombre portée du cristal de RTP. Cette technique simple
d’observation sans optiques intermédiaires permet de révéler les défauts cristallins, tels
que les stries, les inclusions de flux et les joints entre les secteurs. Nous observons ici
différents secteurs de croissance. Chaque secteur apparait comme homogéne et présente
peu de défauts (seules quelques stries sont visibles).

5.6.1.2 Mesures d’absorption

Les mesures d’absorption dans le cristal de RTP sont effectuées par une technique de
photothermie, nommée PCI Photothermal Common-path Interferometer [162], qui a été
développée en 1998 a I’Université de Stanford. Cette méthode repose sur l'effet de lentille
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thermique pour détecter une distortion de la phase du faisceau sonde causée par I’absorp-
tion du faisceau pompe. Cette technique permettant de mesurer de faibles absorptions des
composants optiques est présentée en détails dans [163, 164].

Dans le montage expérimental utilisé ici, les deux faisceaux pompe et sonde se croisent
dans I’échantillon. Le faisceau pompe est émis par un laser Nd:YAG continu 5 W a 1064
nm focalisé & un diamétre de 100 um au waist. Le faisceau sonde est émis par un laser
He-Ne 0,5 W a 633 nm focalisé a 240 um de diameétre au waist. [’échantillon est fixé sur
une platine 3 axes permettant de faire des cartographies dans les trois dimensions avec une
résolution spatiale inférieure a 0,5 mm. La sensibilité de ce dispositif permet de mesurer
des coefficients d’absorption jusqu’a 10~" em™!. Un tel dispositif est donc adapté pour la

mesure de I’absorption moyenne d’'un matériau faiblement absorbant.

Les mesures d’absorption dans le cristal de RTP sont effectuées pour les différentes
lignes L1 a L4 dans le plan (X, Z) au milieu du cristal en Y et selon les directions en
profondeur dans le volume Y4 et Yp (cf. figure 5.10). Les résultats sont présentés sur les
figures 5.11 et 5.12.
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F1G. 5.11 — Mesures d’absorption a 1064 nm dans le cristal de RTP Y-cut selon les lignes
L1 a L4.

Les mesures selon les lignes L2 & L4 traversent les secteurs A et B. Nous observons sur
la figure 5.11 une différence d’absorption entre ces deux secteurs. Par ailleurs, I’absorption
est relativement homogéne au sein d’'un méme secteur, ce qui est confirmé par les mesures
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en profondeur (Y, et Yp) selon la direction Y du cristal dans les deux zones A et B (cf.
figure 5.12).
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F1G. 5.12 — Mesures d’absorption a 1064 nm dans le cristal de RTP Y-cut en profondeur
selon les lignes Y4 et Yp.

Les mesures d’absorption dans le secteur B donnent une absorption moyenne de 150
ppm/cm avec une erreur de + 7 %. Dans le secteur A, I'absorption est plus élevée avec une
moyenne de 280 ppm/cm avec un écart de + 10%. Ainsi, dans chacune des zones A et B,
le cristal peut étre considéré comme homogeéne et la différence d’absorption entre ces deux
secteurs est proche d’un facteur 2.

5.6.1.3 Corrélation avec I’endommagement laser

Les mesures de tenue au flux laser ont été réalisées & 1064 nm dans les deux secteurs
A et B avec un faisceau de 75 pum de diamétre (cf. figure 5.13). La configuration de test
correspond & l'utilisation en cellule de Pockels (RTP Y-cut, polarisation & 45° de 'axe Z).

D’aprés les courbes d’endommagement obtenues en figure 5.13, aucune différence de
tenue au flux n’est visible entre les deux secteurs du RTP. Ce résultat est en accord avec
ceux obtenus par Bolt et Van der Mooren [129] qui ont également montré que I’endomma-
gement laser du cristal de KTP a 1064 nm est indépendant du secteur de croissance de la
boule.

A cette échelle d’observation, aucune corrélation n’a donc été constatée entre le niveau
d’absorption moyen et le seuil d’endommagement laser du cristal de RTP2. Notons que
ce résultat a été obtenu pour des faibles niveaux d’absorption macroscopique et pour une
différence d’absorption d’un facteur 2 seulement. A ces faibles niveaux d’absorption, celle-
ci ne semble donc pas constituer un parameétre déterminant dans la tenue au flux laser

2 L’effet des défauts sur la tenue au flux laser de cristaux de KDP fait I'objet de la thése d’A. Surmin
[165]. En particulier, une étude similaire effectuée sur du KDP a montré une anti-corrélation entre le seuil
de tenue au flux laser du cristal en faisceau focalis¢ et le niveau d’absorption moyen [166].
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du cristal. En revanche, il est possible qu’un effet sur la tenue au flux soit observé pour
des cristaux de moins bonne qualité présentant des niveaux d’absorption plus élevés et des
secteurs avec d’importantes différences d’absorption.
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F1a. 5.13 — Courbes de tenue au flux laser en mode 200-on-1 dans le RTP Y-cut. Irradiation
a 1064 nm en polarisation a 45° de ’axe Z avec un faisceau de 75 um de diameétre au waist.
Comparaison des deux secteurs de croissance A et B.

5.6.2 Effet des procédés de croissance

Selon les procédés de croissance cristalline, la présence de défauts (inclusions, disloca-
tions) peut modifier la qualité optique et les propriétés physiques, notamment en terme de
conductivité ionique ou d’absorption, des cristaux obtenus. Nous nous intéressons alors a
I'influence des procédés de croissance sur la tenue laser des cristaux de RTP.

La croissance des cristaux de RTP étudiés ici est une méthode des flux (cf. section
2.3.1.1). Les produits chimiques nécessaires a 1’élaboration du cristal sont mis en solution
dans un flux & base de potassium et de rubidium. La croissance "standard" est réalisée
a partir d'un flux de formule chimique RbgP,013, noté R6. Cependant, la conductivité
ionique des cristaux obtenus dans ce cas est assez importante (de ordre de 107 S/cm).
Or lors de 'utilisation en cellule de Pockels, une forte conductivité ionique entraine un
noircissement du cristal lors du fonctionnement sous une tension élevée pour des cristaux
de grandes ouvertures.

Ainsi, afin de diminuer la conductivité, des cristaux issus de flux différents ont été
élaborés : flux R5 de formule RbsP301 et R4 de formule Rb,P,0O-. La différence relative
de la richesse en Rb (rapport [Rb|/[P]) impacte directement et de maniére tout a fait
sensible la stoechiométrie du RTP résultant. Plus le rapport |[Rb]/[P] est grand, meilleure
est la stoechiométrie du cristal et plus basse est sa conductivité [167|. Cependant, ce type
de modification pose des problémes en terme de qualité optique du cristal élaboré. Nous
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observons en effet que les cristaux issus des flux R4 et R5 présentent des inclusions de flux,
des stries et différents secteurs de croissance (cf. figure 5.14).

F1G. 5.14 — Ombres portées des cristaux de RTP de dimensions 10x10x10 mm issus des
flux R5 et R4. Présence d’inclusions de flux, de stries et de différents secteurs de croissance.

Les valeurs de conductivité des différents cristaux sont reportées dans le tableau 5.2.
Ces mesures montrent effectivement que la conductivité des cristaux décroit plus le rapport
[Rb]/|P] est grand. Par ailleurs, notons que les valeurs d’absorption sont du méme ordre
de grandeur entre les différents cristaux. Compte tenu des résultats de ’étude précédente
(section 5.6.1), ces faibles différences d’absorption ne sont donc pas considérées ici.

RTP Conductivité ionique
flux R4 5,5.1071Y' S /em
flux R5 8.1071% S/cm

flux R6 / fournisseur A 1,5.107? S/cm
fournisseur B 1.1072 S/cm

TAB. 5.2 — Conductivité ionique des cristaux de RTP issus de différents procédés de crois-
sance.

Nous comparons la tenue au flux laser a 1064 nm des cristaux de RTP Y-cut issus des
flux R6, R5 et R4. Les mesures sur le cristal de flux R6 sont celles présentées en section
5.6.1. Au vu des secteurs de croissance présents sur les cristaux de flux R5 et R4, nous
réalisons les mesures d’endommagement laser dans différentes zones que nous supposons
comme homogene (zones A, B et C, figure 5.14). Les résultats pour l’ensemble des zones
et les trois flux différents sont présentés en figure 5.15.
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F1G. 5.15 — Courbes de tenue au flux laser & 1064 nm en mode 200-on-1 de deux cristaux
de RTP (Y-cut, polarisation a 45° de I'axe Z), issus de flux R4 et R5, et comportant des
secteurs de croissance différents (zones A, B et C). Comparaison avec les mesures obtenues

sur un RTP de flux R6.

Nous observons une légére dispersion des probabilités mesurées. L’ensemble des points
expérimentaux tels que 0 < p < 1 se situe en effet dans des valeurs de fluence comprises
entre 6 et 10 J/cm?. En revanche, il n’apparait aucune tendance claire, ni entre les diffé-
rents secteurs ni entre les différents flux. D’aprés les mesures sur les différents secteurs, il
semblerait que méme si la qualité optique des cristaux est un point critique pour les appli-
cations, elle ne modifie pas la tenue au flux laser du cristal. Au vu des résultats obtenus sur
les différents flux, le seuil d’endommagement, contrairement au phénomeéne de gray-track
[156], ne semble pas étre influencé par la valeur de conductivité ionique du cristal. Remar-
quons toutefois que les différences de conductivité ne sont pas trés importantes entre les

flux R6, Rb5 et RA4.

Nous comparons alors la tenue au flux laser de cristaux de RTP provenant de deux
fournisseurs différents (notés A et B, cf. figure 5.16) qui présentent une forte différence
de conductivité ionique (facteur 1000, cf. tableau 5.2). Les courbes d’endommagement
obtenues en figure 5.16 sont tout a fait identiques. La conductivité ionique ne semble donc
pas modifier le seuil d’endommagement du RTP et cela méme pour un facteur 1 000 d’écart.
D’autre part, remarquons qu’aucune différence de tenue au flux n’est constatée entre des
cristaux provenant de deux fournisseurs distincts et donc issus de procédés de croissance
différents.
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Fi1G. 5.16 — Courbes de tenue au flux laser & 1064 nm en mode 200-on-1 dans le RTP
(X-cut, polarisation a 45° de I'axe Z). Comparaison de deux fournisseurs différents.

En revanche, dans la littérature, des différences de tenue au flux laser ont été constatées
sur des cristaux de KTP issus de procédés de croissance différents.

En 1989, Bierlein et Vanherzeele |72] ont comparé un KTP issu de croissance par la
méthode des flux & un KTP issu de la méthode hydrothermale (cf. section 2.3.1.1) et ont
obtenu un seuil d’endommagement (& 526 nm, 30 ps) trois fois plus élevé pour le KTP
issu de la croissance hydrothermale. La meilleure résistance au flux du KTP de croissance
hydrothermale semble provenir d’une plus faible présence d’impuretés dans le cristal. En
effet, la croissance par flux nécessite la présence d’un solvant dans lequel le KTP est
dissous et des molécules du solvant peuvent contaminer le cristal, alors que la croissance
hydrothermale se fait uniquement dans une solution aqueuse sans adjonction de solvant.

L’influence de la présence d’impuretés sur la tenue au flux laser du KTP a également
été observée dans une étude plus récente de Hu et al. [156]. Ils ont comparé la tenue au
flux laser & 1064 nm (17 ns, 10 000 tirs & 1 Hz) de cristaux commerciaux et de cristaux trés
purs présentant une trés faible concentration d’impuretés de Fe, Cr et Rh. Ils ont montré
que le KTP commercial posséde une résistance au flux laser bien plus faible que le KTP
trés pur. Ils ont proposé un mécanisme reposant sur la génération de paires électrons-trous
pour expliquer la plus faible tenue au flux laser en présence d’impuretés. Les centres colorés
créés sous irradiation laser sont stabilisés en présence d’impuretés. Ils vont alors absorber
une partie du faisceau d’irradiation, pouvant donc conduire a un endommagement. La trés
faible concentration d’impuretés permettrait ainsi de diminuer la stabilisation des centres
colorés et donc d’augmenter la résistance au flux laser du cristal.

Contrairement aux résultats issus de la littérature, la non-dépendance du procédé de
croissance sur 'endommagement du RTP dans I’étude menée ici peut probablement s’ex-
pliquer par la comparaison de cristaux présentant des concentrations en impuretés dans le
cristal du méme ordre de grandeur.
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5.6.3 Bilan de I’étude

Dans cette étude, aucun effet de 'absorption, de la conductivité ionique et de la qualité
optique (secteurs de croissance, inclusions, stries) sur la tenue au flux laser a 1064 nm des
cristaux de RTP n’a été observé. En revanche, ces parameétres demeurent importants d'un
point de vue du fonctionnement du cristal. Au vu de ces résultats, nous pourrons réaliser
par la suite une étude systématique multi-parameétres de I’endommagement laser sur des
cristaux présentant de faibles différences d’absorption, de conductivité ou des secteurs de
croissance différents sans suspecter d’effet sur la tenue au flux.

5.7 Etude de la fatigue sous irradiation multiple & 1064
et 532 nm

Lors de l'irradiation en tirs répétés, la résistance au flux laser des matériaux peut étre
plus faible que sous un tir unique (cf. section 3.1.1.2). Cette diminution du seuil d’endom-
magement peut s’interpréter comme un effet de "fatigue" du composant [100|. Dans le
cadre d’une utilisation fonctionnelle des cristaux, il est primordial de caractériser cet effet,
afin de déterminer une fluence seuil en dessous de laquelle le composant peut étre utilisé
dans la durée sans endommagement sur la chaine laser. Nous avons donc étudié le com-
portement des cristaux de KTP et RTP sous irradiation multiple avec un grand nombre
de tirs (10000 tirs) pour les deux longueurs d’onde d’intérét : 1064 et 532 nm.

Afin de limiter le nombre de paramétres a considérer, nous choisissons une configuration
simple ne faisant intervenir aucun mécanisme de conversion de fréquence. La direction
d’irradiation est alors définie selon 'axe Y et la polarisation selon ’axe X (notation : Y-
cut, X-pol). A partir des mesures 10 000-on-1, nous pouvons extraire l’ensemble des courbes
de tenue au flux S-on-1 avec S allant de 1 & 10 000 (cf. section 4.2.4). La figure 5.17 présente
les courbes d’endommagement laser du KTP a 1064 et 532 nm en mode 1-on-1, 200-on-1
et 10 000-on-1. Les seuils obtenus sont récapitulés dans le tableau 5.3.

Longueur d’onde | 1064 nm | 532 nm
Seuil 1-on-1 18,1 J/em? | 7,0 J/cm?
Seuil 200-on-1 11,4 J/em? | 6,9 J/cm?
Seuil 10 000-on-1 | 9,0 J/em? | 6,8 J/cm?

TAB. 5.3 — Seuils 1-on-1, 200-on-1 et 10 000-on-1 du KTP (Y-cut, X-pol) & 1064 et 532 nm.

A 1064 nm, le seuil d’endommagement 1-on-1 est de 18 J/cm?, tandis qu'il est de
7 J/em? & 532 nm. Cette décroissance du seuil de tenue au flux du KTP avec la longueur
d’onde a également été observée par Yoshida et al. [160, 161].
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F1G. 5.17 — Courbes de tenue au flux laser du KTP (Y-cut, X-pol) en mode 1-on-1, 200-on-1
et 10 000-on-1 & 1064 nm (@ gauche) et 532 nm (4 droite).

D’apreés le modele gaussien développé au chapitre 3, les densités de précurseurs peuvent
étre extraites des pentes des courbes 1-on-1 (cf. tableau 5.4). La densité de défauts respon-
sables de I'’endommagement a 1064 nm est trés faible, dépassant a peine plus d’une dizaine
de précurseurs/mm?®. A 532 nm, la densité de défauts obtenue est un peu plus élevée, de
I'ordre de quelques centaines par mm?®. Etant donné les différences de seuils de claquage
et de densités de défauts entre les deux longueurs d’onde, les précurseurs responsables de
I’endommagement du KTP ne semblent donc pas étre les mémes a 1064 et 532 nm.

Longueur d’onde 1064 nm | 532 nm
Seuil 1-on-1 18 J/cm? | 7 J/cm?
Densité de précurseurs par mm? 15 240

TAB. 5.4 — Seuils et densités de précurseurs dans le KTP (Y-cut, X-pol) a 1064 et 532 nm.

Pour mettre en évidence le comportement de fatigue des cristaux de KTP et RTP aux
deux longueurs d’onde, nous pouvons représenter les données S-on-1 de deux maniéres
différentes, conformément aux représentations issues de la norme S-on-1 [24]. L’ensemble
des sites endommagés de la matrice de test peut étre répertorié en fonction de la fluence
appliquée et du nombre de tirs auquel le site a été endommagé (cf. figures 5.18(b) et
5.19(b)). La seconde représentation est de tracer I’évolution du seuil d’endommagement
(LIDT) en fonction du nombre de tirs (cf. figures 5.18(a) et 5.19(a)).
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FIG. 5.18 — Etude de la fatigue des cristaux de KTP et RTP (Y-cut, X-pol) lors d'une
irradiation & 1064 nm. (a) Evolution du seuil bas d’endommagement laser (LIDT) en
fonction du nombre de tirs. (b) Ensemble des sites endommagés représentés en fonction de
la fluence appliquée et du nombre de tirs subi avant dommage.
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FIG. 5.19 — Etude de la fatigue des cristaux de KTP et RTP (Y-cut, X-pol) lors dune
irradiation & 532 nm. (a) Evolution du seuil bas d’endommagement laser (LIDT) en fonction
du nombre de tirs. (b) Ensemble des sites endommagés représentés en fonction de la fluence
appliquée et du nombre de tirs subi avant dommage.
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Sous irradiation multiple & 1064 nm, les cristaux de KTP et RTP présentent un impor-
tant effet de fatigue. En effet, nous observons sur la figure 5.18(b) que lorsque la fluence
diminue, le cristal s’endommage encore si le nombre de tirs est suffisamment grand, ce qui
est caractéristique d'un comportement de vieillissement sous flux laser. La diminution du
seuil d’endommagement laser lorsque le nombre de tirs augmente peut alors étre observée
sur la figure 5.18(a). Deux pentes peuvent étre distinguées. De 1 & environ 20 tirs, le seuil
diminue fortement avec le nombre de tirs, tandis qu’aprés 20 tirs, la décroissance est beau-
coup plus faible. Aprés 10 000 tirs, le seuil de tenue au flux du cristal est deux fois plus
faible que celui obtenu en mode 1-on-1. Notons que le comportement de fatigue est observé
de manieére tout a fait similaire pour les cristaux de KTP et RTP. La quasi-stabilisation du
seuil aprés une vingtaine de tirs est un point particuliérement intéressant pour I'utilisation
en fonctionnement de ces cristaux.

A 532 nm, les résultats obtenus présentés sur la figure 5.19(a) indiquent que le seuil des
cristaux de KTP et RTP est constant en fonction du nombre de tirs. D’autre part, nous
observons sur la figure 5.19(b) que 'endommagement a lieu dés les premiers tirs et cela
quelque soit la fluence appliquée. Ce comportement met en évidence 1'absence d’effet de
fatigue pour les deux cristaux sous tirs laser répétés a cette longueur d’onde.

Nous pouvons remarquer que le méme type de comportement différent a deux longueurs
d’onde sous irradiation multiple se retrouve pour d’autres cristaux et notamment pour le
cristal de KDP [5]. En effet, lors d'une irradiation laser & 1064 nm de cristaux de KDP, le
seuil d’endommagement diminue en fonction du nombre de tirs. L’évolution de la courbe
présente également 2 pentes. Le seuil décroit fortement sur les 100 premiers tirs, puis se
stabilise sur les tirs suivants. En revanche, & 355 nm, l'effet des tirs cumulés sur la tenue
au flux laser est quasiment nul. Notons que 'absence de fatigue a 355 nm est renforcée
par la faisabilité du conditionnement laser des cristaux de KDP a cette longueur d’onde
[168, 169, 170].

L’étude sous irradiation multiple des cristaux de KTP et RTP a permis de mettre en
évidence un comportement tout & fait identique pour les deux cristaux. A 1064 nm, nous
avons montré un important effet de fatigue : apres 10 000 tirs, le seuil d’endommagement
laser est deux fois plus faible que celui obtenu aprés une seule impulsion. En revanche,
la décroissance du seuil est trés faible apres seulement quelques dizaines de tirs. Ceci est
intéressant pour pouvoir définir un seuil d’utilisation fonctionnelle des composants. Par
ailleurs, aucun effet de fatigue n’est observé a 532 nm. Ce résultat est d’autant plus inté-
ressant que la tenue au flux laser & 532 nm est plus critique qu’a 1064 nm.

Par la suite, ’ensemble des tests sera effectué en mode S-on-1. Nous choisirons S=200,
car le seuil est quasi-stabilisé aprés une centaine de tirs. Ces tests permettront d’avoir une
valeur du seuil trés proche des conditions d’utilisation sous un grand nombre de tirs, et
cela en un temps de test raisonnable (1h en 200-on-1 contre 55h en 10 000-on-1 & 10 Hz
pour une matrice de 20 x 10 sites).
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5.8 Anisotropie de 'endommagement laser

Contrairement aux matériaux amorphes, les cristaux, et en particulier le KTP et RTP,
présentent une anisotropie de parameétres physiques tels que I'indice de réfraction, I’absorp-
tion non linéaire ou encore 'indice de réfraction non linéaire [143|. Comme nous I’avons
constaté au chapitre 4, cette anisotropie peut engendrer une dépendance de la tenue au
flux laser avec la polarisation ou la direction d’irradiation laser. Nous allons donc effectuer
des mesures d’endommagement laser des cristaux de KTP et RTP pour l’ensemble des
combinaisons de direction d’irradiation laser et de polarisation selon les axes cristallins.
Nous présenterons les résultats obtenus pour les cristaux de KTP, puis nous comparerons
les deux cristaux.

5.8.1 Effet de la direction d’irradiation et de la polarisation sur la
tenue au flux du KTP

La tenue au flux laser a 1064 nm en mode 200-on-1 des cristaux de KTP a été testée
pour l’ensemble des combinaisons de direction d’irradiation laser et de polarisation selon
les axes cristallins.

La figure 5.20 compare les courbes de probabilité d’endommagement dans le KTP
pour différentes directions d’irradiation laser lorsque la polarisation est fixée. Les courbes
obtenues sont complétement identiques. Ainsi, contrairement aux cristaux de KDP (cf.
section 4.5), la direction d’irradiation laser ne semble pas modifier la tenue au flux des
cristaux de KTP.

081 087

(] (o]

5] ©

£ £

E 06 E 06

T -]

_% 0.4+ _5 0.4

T T

2 02 2 02

= A Y-cut X-pol = 4 )Z(-CUtt\Y(-poll
. = O -CU -po

8 .04 o Z-cut X-pol 8 004 p!

2 T T 2 T T

o o

4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22
Fluence (J/cm?) Fluence (J/cm?)

FiGg. 5.20 — Courbes d’endommagement laser en mode 200-on-1 & 1064 nm du KTP :
influence de la direction d’irradiation. (a) Comparaison des directions Y et Z pour la
polarisation X fixée. (b) Comparaison des directions X et Z pour la polarisation Y fixée.

De la méme maniére, nous pouvons comparer les courbes de probabilité d’endomma-
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gement du KTP pour différentes polarisations lorsque la direction d’irradiation est fixée.
Aucune différence de tenue au flux laser n’apparait entre les polarisations X et Y (cf. figure
5.21). Ceci est en accord avec les résultats obtenus par Yoshida et al. [160].
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FiGg. 5.21 — Courbes d’endommagement laser en mode 200-on-1 & 1064 nm du KTP :
influence de la polarisation. Comparaison des polarisations X et Y pour la direction Z
fixée.

En revanche, lors de l'irradiation laser en polarisation selon 'axe Z, le cristal est si-
gnificativement plus résistant au flux laser. Le seuil d’endommagement mesuré en mode
200-on-1 en volume est supérieur a 50 J/cm?. Pour des fluences supérieures a 50 J/cm?,
les surfaces s’endommagent trop, rendant impossible la détermination du seuil de tenue au
flux du volume avec ce faisceau de test.
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F1G. 5.22 — Courbes d’endommagement laser & 532 nm en mode 200-on-1 du KTP (fais-
ceau de 77 pm de diamétre au waist) : influence de la polarisation. (a) Comparaison des
polarisations Y et Z pour la direction X fixée. (b) Comparaison des polarisations X et Z
pour la direction Y fixée.

126



5.8. ANISOTROPIE DE L'ENDOMMAGEMENT LASER

Afin d’observer si cet effet est également présent a 532 nm, nous comparons la tenue
au flux du KTP a 532 nm en mode 200-on-1 pour différentes polarisations (cf. figure 5.22).
Le seuil de tenue au flux laser est d’environ 6 J/cm? pour les polarisations X et Y, tan-
dis qu’il est autour de 10 J/cm? en polarisation Z. Une meilleure résistance au flux laser
est donc également observée a 532 nm lorsque le faisceau incident est polarisé selon 1’axe Z.

L’observation d'un seuil d’endommagement laser & 1064 nm plus élevé en polarisation
Z est confirmée par les résultats issus de la littérature [129, 160, 161|. Par ailleurs, Yoshida
et al. [160] ont observé des pertes en transmission pour une irradiation en polarisation Z.
Ils ont attribué ces pertes & un mécanisme de diffusion Raman stimulée provenant de la
vibration de la liaison Ti-O [171]. Notons que la diffusion Brillouin stimulée peut également
étre un phénomeéne de pertes possible [34]. Ils n'ont donc pas conclut & un effet de plus
haute tenue au flux laser du cristal en polarisation Z.

Pour vérifier la présence de pertes éventuelles, nous avons mesuré la transmission ex-
terne des cristaux (cf. figure 5.23). Les valeurs mesurées sont en bon accord avec la valeur
théorique de 84 % pour un matériau (sans traitement optique) d’indice de réfraction moyen
de 1,8 a 1064 nm. En revanche, en polarisation 7, une diminution de la transmission est
observée avant endommagement du cristal. A 35 J/cm?, la transmission mesurée est seule-
ment de 60 %. Remarquons que cet effet ne provient pas d’une modification permanente
du cristal causée par l'irradiation laser. En effet, aprés la mesure de la transmission a forte
fluence, le méme site irradié a faible fluence donne a nouveau une transmission de 84 %.
Cette constatation est en accord avec les deux mécanismes de pertes évoqués.
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F1G. 5.23 — Transmission externe a 1064 nm du cristal de KTP SHG-cut en fonction de la
fluence appliquée pour différentes configurations de polarisation du faisceau incident.

Ces pertes deviennent significatives a partir de fluences supérieures au seuil d’endom-
magement multi-tir du cristal dans la plupart des configurations. Ainsi, ce phénoméne ne
permet pas d’expliquer la meilleure résistance au flux laser obtenue selon 'axe 7 dans
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notre montage. En revanche, les valeurs de fluences obtenues a 1064 nm en polarisation
Z devront étre corrigées en considérant cette courbe de transmission. En extrapolant la
courbe de transmission jusqu’a 50 J/cm? par une droite décroissante, nous obtenons alors
un seuil corrigé en polarisation Z supérieur a 25 J/cm? au lieu de 50 J/cm? sans correction
des pertes. Notons que puisqu’il n’est pas clair si les pertes apparaissent au début ou a la
fin du cristal, nous définissons alors la limite inférieure.

Dans nos mesures, 1’anisotropie du seuil d’endommagement laser ne s’explique donc pas
par des mécanismes de pertes. Nous proposons alors une explication reposant sur le méme
mécanisme que 'anisotropie du gray-track observée par Hu et al. [156]. Les auteurs ont
montré que le KTP est moins sensible au phénomeéne de gray-track lorsque la polarisation
du faisceau d’irradiation est selon I'axe Z. Pour expliquer leur résultat, ils ont alors proposé
un mécanisme basé sur la stabilité de centres colorés. Le phénomeéne de gray-track repose
sur la création d'une paire électron-trou sous irradiation laser suivi du piégeage des trous
par les ions Fe3t (impuretés dans le cristal) et des électrons par les ions Ti*" qui sont
adjacents & un oxygene [152, 153]. Ces centres colorés générés sont stables prés des lacunes
en ions K*. Outre le phénoméne de gray-track, ces centres peuvent étre a l'origine de
I’endommagement laser, car ils augmentent I’absorption du faisceau d’irradiation. Lorsque
le faisceau laser se propage a l'intérieur du cristal, le champ électrique interagit avec les
charges dans le cristal. Si la polarisation du faisceau est selon I'axe Z, les ions K™ peuvent
se déplacer par un mécanisme de saut d’ions, car la barriére de potentiel est trés faible dans
cette direction (seulement de 0,3 eV [172], ce qui est inférieur a I’énergie d’agitation ther-
mique & température ambiante). Ainsi, I'arrivée d’un ion sur une lacune vient déstabiliser
le centre coloré qui va disparaitre. Ce phénoméne entraine une décroissance de la durée
de vie des centres colorés, diminuant la probabilité d’initiation de 'endommagement. En
effet, si la durée de vie du centre coloré devient inférieure a la durée du pulse laser, celui-ci
ne peut alors pas accumuler toute I’énergie fournie par 'impulsion.

5.8.2 Comparaison entre les cristaux de KTP et RTP

Nous avons réalisé une étude similaire sur les cristaux de RTP [173|. Nous comparons
alors les courbes d’endommagement laser des cristaux de KTP et RTP obtenues dans les
différentes directions d’irradiation et de polarisation (cf. figure 5.24).

D’apreés la figure 5.24, les cristaux de KTP et RTP présentent une tenue au flux laser
tres similaire pour les différentes directions d’irradiation et de polarisation. Aucune dépen-
dance du seuil d’endommagement du RTP & 1064 nm avec la direction d’irradiation du
faisceau n’est donc observée. Par ailleurs, de la méme maniére que pour les cristaux de
KTP, la tenue au flux du RTP en polarisation selon l'axe Z est supérieure & la tenue au
flux en polarisation X et Y.

Le méme mécanisme de saut d’ions sous l'influence d’un champ électromagnétique que
dans le cas du KTP a été observé dans le RTP par Jiang et al. [174]. Cependant, ce
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mécanisme est plus faible comparé au KTP car la conductivité ionique est environ 100 fois
plus faible pour le RTP que pour le KTP [67, 175|. Ce mécanisme proposé permet donc
d’expliquer le seuil de tenue au flux plus élevé obtenu dans les cristaux de KTP et RTP
pour une polarisation selon 'axe Z.
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F1G. 5.24 — Comparaison de la tenue au flux laser des cristaux de KTP et RTP a 1064 nm
en mode 200-on-1 pour les différentes directions d’irradiation et de polarisation.

5.9 Influence du mélange de longueurs d’onde 1064 et
532 nm

La tenue au flux des cristaux de KTP et RTP décroit avec la longueur d’onde d’irradia-
tion laser. Lors de la génération de seconde harmonique, I'onde fondamentale et 'onde de
seconde harmonique sont présentes simultanément dans le cristal. Nous nous intéressons
alors a ’étude de la tenue au flux de ces cristaux en présence du mélange 1064 et 532 nm.
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5.9.1 Effet de la génération de seconde harmonique sur ’endom-
magement du KTP

Le cristal de KTP étant trés utilisé pour la génération de seconde harmonique de type
IT & 1064 nm, nous étudions ici 'endommagement laser de ce cristal dans les conditions
fonctionnelles d’utilisation : la direction d’irradiation est selon l'axe SHG et le faisceau
incident a 1064 nm est polarisé a 45° de axe Z (cf. section 2.2.1.4). Les mesures sont réali-
sées en faisceau quasi-paralléle (diameétre 75 pm) sous irradiation multiple (mode 200-on-1).

Dans cette configuration de test, l'efficacité de doublage mesurée en sortie du cristal de
10 mm de long est de 20 %. La figure 5.25 compare la courbe d’endommagement laser ob-
tenue dans la configuration de SHG aux courbes d’endommagement sous irradiation a 1064
et 532 nm en polarisation perpendiculaire a l’axe Z. Notons que pour ces derniéres, aucune
conversion de fréquence n’est observée expérimentalement. Dans le cas de l'irradiation a
1064 nm en polarisation perpendiculaire & 7, I’absence de génération de seconde harmo-
nique est confirmée par la valeur trés élevée du désaccord de phase dans cette configuration
(Ak = 1,7.10* em™1) calculé a Paide des formules de Sellmeier (cf. tableau A.2).
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FiG. 5.25 — Courbes d’endommagement laser en mode 200-on-1 dans le cristal de KTP
SHG-cut : influence de la génération de seconde harmonique.

Nous observons d’apreés la figure 5.25 que le seuil d’endommagement laser du KTP en
configuration de SHG est trés faible (4 J/cm?) par rapport a celui obtenu sous irradiation
4 1064 nm uniquement (12 J/cm?). 1l est en particulier légérement plus faible que le seuil
a 532 nm uniquement.

Afin de comparer les courbes obtenues sous irradiation & 1064 nm, il nous faut tenir
compte de l'influence de la polarisation sur la tenue au flux laser (cf. section 5.8). En
configuration de SHG, la polarisation du faisceau incident est a 45° de ’axe 7, le champ
électrique se décompose alors une moitié selon 'axe Z et 'autre moitié selon la direction
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perpendiculaire a Z. Or nous avons montré précédemment que le seuil de tenue au flux a
1064 nm ne dépend pas de la direction de coupe et est supérieur a 50 J/cm? en polarisa-
tion Z (cf. section 5.8). Par ailleurs, d’aprés la figure 5.25, le seuil du KTP SHG-cut en
polarisation perpendiculaire & Z est de 12 J/cm?. La valeur attendue du seuil sans SHG
en polarisation a 45° de I'axe Z devrait donc étre supérieure a 12 J/cm?, alors que le seuil
mesuré est seulement de 4 J/cm?.

Cette trés faible résistance au flux laser du cristal en configuration de SHG peut s’expli-
quer par la génération de 532 nm. Le seuil de tenue au flux a 532 nm est en effet plus faible
qu’a 1064 nm. En outre, la tenue au flux en configuration de SHG avec 20 % seulement de
SHG présente une tenue au flux laser légérement plus faible qu’a 532 nm uniquement (cf.
figure 5.25). Cette observation semble donc indiquer que la présence du mélange de 1064
+ 532 nm est plus critique que la présence de 532 nm uniquement.

Pour confirmer cette observation, nous déterminons le seuil d’endommagement laser du
KTP pour différentes proportions de 532 nm par rapport au 1064 nm dans un KTP coupé
pour la SHG de type II. Les différents ratios sont obtenus en tournant la polarisation du
faisceau incident pour faire varier le rendement de conversion. Pour étre perturbé le moins
possible par le seuil d’endommagement plus élevé en polarisation 7, nous nous placerons
aussi éloigné que possible de la polarisation Z2. Nous considérerons que 'influence de la
polarisation Z est négligeable devant l'effet de la SHG.

Pour chaque configuration de polarisation incidente, le rendement de conversion est me-
suré pour des fluences croissantes du faisceau infrarouge incident jusqu’a endommagement
du matériau. Le rendement de SHG est défini ici comme le ratio de I'intensité du 532 nm
sortant par rapport a l'infrarouge entrant. Ces deux valeurs ont été corrigées par rapport
aux réflexions de Fresnel. La figure 5.26(a) présente la mesure du rendement de SHG en
fonction de la fluence incidente pour deux configurations de polarisation incidente : en
polarisation a 45° de 'axe Z et en polarisation proche de la direction perpendiculaire a
Z). La configuration d’accord de phase est toujours respectée mais les intensités des deux
ondes fondamentales sont déséquilibrées. Dans ces cas, l'intensité de la SHG augmente sans
oscillations dans le cristal (cf. section 4.4). Le seuil d’endommagement pour cette mesure
non-automatisée est donc déterminé par une méthode se rapprochant du mode R-on-1. Il
est défini par la fluence mesurée juste avant endommagement du site irradié. Pour chaque
configuration de polarisation, le seuil d’endommagement est obtenu a une proportion de
532/1064 nm donnée.

L’évolution du seuil de tenue au flux laser du KTP ainsi obtenu peut alors étre repré-
senté en fonction du rendement de SHG (figure 5.26(b)).

3 La polarisation incidente parcourt 45° entre la polarisation perpendiculaire a Z et la polarisation &
45° de l'axe Z.
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F1G. 5.26 — (a) Rendement de SHG en fonction de la fluence incidente & 1064 nm dans le
KTP. (b) Evolution du seuil de tenue au flux laser du KTP en fonction du rendement de

SHG.

Nous observons que le seuil d’endommagement décroit lorsque le rendement de SHG
augmente jusqu’a atteindre une valeur de 1,5 J/cm? & un rendement de 50 % environ. Nous
remarquons que le seuil de tenue au flux mesuré pour des rendements SHG importants est
tres inférieur & celui obtenu dans le cas d’irradiation unique a 532 nm.

En 2003, Favre et al. ont obtenu un résultat similaire en régime microseconde sans
pour autant pouvoir donner une valeur de seuil d’endommagement pour l'irradiation a 532
nm seulement [176]. Ils ont proposé une explication reposant sur un mécanisme coopératif
d’initiation de I’endommagement laser impliquant les deux longueurs d’onde. Pendant 1’ir-
radiation laser, le faisceau de seconde harmonique génére des centres colorés. Ces centres
absorbent alors efficacement l'irradiation infrarouge, conduisant & un échauffement local
du matériau menant a un endommagement. Un tel mécanisme d’endommagement peut
permettre d’expliquer nos résultats en régime nanoseconde.

Remarquons que dans les cristaux de KDP, des travaux montrent que I’endommage-
ment sous irradiation multi-longueur d’onde (1064, 532 et 355 nm) est le résultat d’un
processus coopératif des deux longueurs d’onde 532 et 355 nm, le role du 1064 nm sem-
blerait négligeable [32, 177]. Dans le cas du KTP, nous avons pu quantifier un processus
beaucoup plus coopératif que pour le KDP, pour lequel DeMange et al. ont observé que
la tenue au flux laser en présence du mélange 532 + 355 nm est comprise entre celles aux
deux longueurs d’onde seules.
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5.9.2 Application au cas de la cellule de Pockels en RTP

Nous présentons ici I'étude fonctionnelle de I'endommagement laser & 1064 nm du cristal
de RTP en configuration de cellule de Pockels. Pour le fonctionnement en cellule électro-
optique, deux orientations de coupe du cristal sont possibles : X-cut et Y-cut. Dans les
deux cas, la polarisation d’entrée doit étre a 45° par rapport a 1’axe Z. Nous comparons la
tenue au flux laser du cristal dans ces deux configurations. Pour étre proche des conditions
d’utilisation, les mesures sont réalisées en faisceau quasi-paralléle (diameétre 75 pum) sous
irradiation multiple (mode 200-on-1).
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FiG. 5.27 — Courbes d’endommagement laser & 1064 nm en mode 200-on-1 du RTP en

configuration de cellule de Pockels : X-cut et Y-cut. La polarisation du faisceau incident
est & 45° de l'axe Z.

La comparaison des courbes de tenue au flux laser obtenues (cf. figure 5.27) révéle un
seuil d’endommagement deux fois plus élevé pour le RTP X-cut (12 J/cm?) que pour le
RTP Y-cut (6 J/cm?). Remarquons que cette différence ne provient a priori pas d’un ef-
fet d’anisotropie. En effet, les différences entre les configurations RTP X-cut et Y-cut en
polarisation a 45° de l'axe Z sont la direction d’irradiation selon X et Y et la polarisation
dont la moitié est selon Y et Z respectivement. Or aucune anisotropie de la tenue au flux
laser n’a été observée entre ces deux axes.

L’explication la plus probable pour le faible seuil d’endommagement observé pour le
RTP Y-cut repose sur la présence de la génération de seconde harmonique. En effet, mal-
gré une configuration de désaccord de phase, le 532 nm généré lors de l'irradiation est non
négligeable et un filtre le coupant doit étre placé devant la caméra CCD pour ne pas l'en-
dommager. Cependant, le rendement de conversion est trop faible pour étre mesuré avec
notre détecteur pyroélectrique. Par ailleurs, en désaccord de phase, I'intensité de SHG en
sortie du cristal n’est pas nécessairement l'intensité maximale générée a l'intérieur. Ainsi,
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afin d’estimer l'intensité maximale de SHG, nous pouvons calculer le désaccord de phase
Ak pour la SHG dans les deux configurations a 'aide des formules de Sellmeier [178] (cf.
tableau A.4). Le calcul montre que les conditions d’accord de phase sont plus proches pour
le RTP Y-cut (Ak = 300 cm™!) que le RTP X-cut (Ak = 710 cm™!). L’intensité maxi-
male de SHG calculée est alors environ 5,8 fois plus élevée pour le cristal Y-cut que X-cut.
Comme nous ’avons montré précédemment dans le cristal de KTP, nous pouvons supposer
le méme mécanisme coopératif dans le cristal de RTP expliquant la plus faible tenue au
flux laser observée en présence de SHG.

D’un point de vue applicatif pour le fonctionnement en cellule de Pockels, I'avantage
du RTP X-cut est de présenter un seuil de tenue flux laser deux fois supérieur a celui du
RTP Y-cut. En revanche, dans ce cas, la tension de fonctionnement est 30 % plus élevée
que pour le RTP Y-cut. Ainsi, pour des applications de puissance ol une tension élevée ne
présente pas de probléme, le choix se portera donc de préférence sur le RTP X-cut.

5.10 Conclusion

Les cristaux de KTP et RTP sont utilisés principalement pour la génération de se-
conde harmonique (SHG) des lasers Nd:YAG et les applications en cellule électro-optique.
L’inconvénient majeur de ces cristaux est leur susceptibilité au gray-track qui limite leur
résistance au flux laser. Présentant des propriétés physiques trés similaires, nous avons
montré que le comportement de ces deux cristaux en terme de tenue au flux laser est
complétement identique. Sous irradiation en faisceau paralléle, le point faible de ces com-
posants est leur tenue au flux en volume. Selon la taille du faisceau de test utilisé, nous
avons observé que des endommagements par autofocalisation peuvent apparaitre.

Nous avons réalisé une étude de la tenue au flux laser a 1064 nm en surface du KTP.
Pour le composant étudié, nous avons montré que le seuil d’endommagement semble étre
limité par le polissage et non par le traitement antireflet. D’aprés les résultats obtenus, nous
avons pu supposer que des particules de diamant issus du liquide de polissage se trouvent
en surface du cristal et sont responsables de 'endommagement laser. La modification du
procédé de polissage a cette étape pourrait alors éventuellement permettre d’améliorer la
résistance au flux laser de la surface du cristal.

Selon les procédés de croissance cristalline, des défauts tels que des inclusions, impu-
retés, secteurs de pousse, dislocations, peuvent apparaitre dans les cristaux et engendrer
des propriétés optiques et mécaniques (absorption, conductivité, résistance mécanique) trés
différentes. Nous avons donc étudié 'influence de ces paramétres sur la tenue au flux laser
a 1064 nm du RTP. Aucune corrélation n’a été établie entre le niveau d’absorption moyen
et le seuil d’endommagement laser du cristal. Ceci a été obtenu pour de faibles niveaux
d’absorption macroscopique et pour une différence d’absorption d’'un facteur 2. A cette
échelle d’observation, 1’absorption moyenne ne semble donc pas constituer un parameétre
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déterminant dans la tenue au flux laser du cristal. En revanche, il est possible qu’un effet
sur la tenue au flux soit observé pour des cristaux de moins bonne qualité présentant des
niveaux d’absorption plus élevés. Par ailleurs, nous avons montré sur des cristaux issus de
différents procédés de croissance que la conductivité ionique et la qualité optique (secteurs
de croissance, inclusions, stries) ne semblent pas modifier la tenue au flux laser du RTP.
En revanche, ces parameétres demeurent importants d’un point de vue du fonctionnement
du cristal.

Une étude multi-paramétres (longueur d’onde, nombre de tirs, direction d’irradiation,
polarisation) de la tenue au flux en volume des cristaux de KTP et RTP a été menée.
Nous avons constaté que seuil d’endommagement et le comportement de fatigue du cristal
dépendent significativement de la longueur d’onde d’irradiation. En effet, le seuil d’endom-
magement en mode 1-on-1 est plus faible & 532 nm (7 J/cm?) qu’a 1064 nm (18 J/cm?)
et la densité de précurseurs responsables de 'endommagement est proche d’une dizaine
de défauts par mm?® & 1064 nm et d’une centaine de défauts par mm? a 532 nm. D’autre
part, nous avons montré un important effet de fatigue a 1064 nm : apres 10 000 tirs, le
seuil d’endommagement laser est deux fois plus faible que celui mesuré aprés un seul tir.
En revanche, la quasi-stabilisation du seuil aprées seulement quelques dizaines de tirs est
particulierement intéressant pour 'utilisation fonctionnelle des composants. Par ailleurs,
aucun effet de fatigue n’est observé a 532 nm. Ce résultat est d’autant plus intéressant que
la tenue au flux laser & 532 nm est plus critique qu’a 1064 nm.

La morphologie des endommagements dans ces cristaux présente deux directions pri-
vilégiées de clivage selon les axes cristallins. Pour des fluences élevées et selon la taille du
faisceau d’irradiation, un halo de micro-fractures apparait résultant vraisemblablement de
I’existence de contraintes engendrées lors de la création du dommage.

Sous irradiation laser & 1064 ou 532 nm, les cristaux de KTP et RTP sont significati-
vement plus résistants au flux laser lorsque la polarisation du faisceau incident est dirigée
selon l'axe Z. Cette anisotropie du seuil de tenue au flux peut étre expliquée par un mé-
canisme reposant sur la stabilité de centres colorés. Lors de l'irradiation laser, la création
d’une paire électron-trou peut étre suivie du piégeage des trous par les ions Fe3*, impuretés
présentes dans le cristal, et des électrons par les ions Ti*t qui sont adjacents & un oxy-
géne. Ces centres colorés générés sont stables prés des lacunes en ions K. Ils peuvent étre
responsables de 'endommagement laser par I’augmentation de I’absorption de la lumiére
infrarouge. Lorsque le faisceau laser se propage a l'intérieur du cristal, le champ électrique
interagit avec les charges dans le cristal. Si la polarisation du faisceau est selon l'axe Z, les
ions KT peuvent se déplacer par un mécanisme de saut d’ions, car la barriére énergétique
est trés faible dans cette direction. Ainsi, I’arrivée d’un ion sur une lacune vient déstabiliser
le centre coloré qui va disparaitre. Ce phénomene entraine une décroissance de la durée de
vie des centres colorés et diminue donc la probabilité d’initiation de I’endommagement.

Lors de la génération de seconde harmonique des cristaux de KTP, la tenue au flux
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laser est plus faible que dans le cas de l'irradiation en infrarouge uniquement. Dans notre
configuration de mesures, nous constatons que le seuil obtenu en présence du mélange 1064
+ 532 nm est plus faible que ceux aux deux longueurs d’onde seules. Cette observation met
donc en évidence un mécanisme fortement coopératif reposant sur l'action simultanée des
deux longueurs d’onde. Pendant l'irradiation laser, le faisceau de seconde harmonique gé-
nére des centres colorés qui absorbent alors efficacement l'irradiation infrarouge, conduisant
a un échauffement local du matériau pouvant mener a un endommagement.

Pour le fonctionnement en cellule de Pockels, nous avons montré que le RTP X-cut
présente une résistance au flux laser deux fois plus grande que le Y-cut, dont la différence
peut s’expliquer par la présence de génération "parasite" de seconde harmonique. Cette
étude fonctionnelle a donc mis en évidence que le seuil d’endommagement est dépendant
de 'utilisation du composant.
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Chapitre 6

Etude de ’endommagement laser du
LBO : cas d’un cristal a trés haute
tenue au flux
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6.1. CONTEXTE DE L’ETUDE

6.1 Contexte de I’étude

Le cristal de LiB30O5 ou LBO présente une excellente tenue au flux laser. Généralement,
son seuil d’endommagement & 1064 nm en volume est plus élevé que celui de la silice
synthétique. Cette caractéristique en fait un matériau de choix pour des applications sous
fort flux laser, notamment pour la génération de seconde (SHG) et de troisiéme harmonique
(THG) des lasers Nd:YAG. Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser a I’étude de la
tenue au flux de ce cristal par une approche systématique multi-parameétres, toujours dans
le but de mieux comprendre les mécanismes conduisant a '’endommagement.

6.1.1 Etat de art sur leffet des défauts présents dans le cristal

Le phénoméne d’endommagement laser dans le LBO a fait 'objet de seulement quelques
études. En 1994, Nikogosyan [81] répertorie des valeurs de seuil d’endommagement du LBO
issues de la littérature, mettant en évidence un seuil d’endommagement particulierement
éleve.

Dans la méme année, Furukawa et al. [179] ont réalisé une étude détaillée sur la tenue
au flux laser du LBO. Leurs résultats montrent que la tenue au flux du cristal & 1064 nm est
indépendante de la zone de prélévement dans la "boule" de croissance (proche du germe,
au centre ou en bas de la "boule"). Notons que les cristaux testés étaient tous de bonne
qualité, ne présentant ni inclusions, ni stries ni centres diffusants. En outre, ils ont mesuré
un niveau d’impuretés en ions métalliques inférieur & 0,1 ppm (limite détectable de leur
dispositif). Cette trés faible présence d’impuretés peut étre expliquée par la structure du
cristal, présentant trés peu de sites accepteurs d’impuretés [78]. Cette qualité du cristal
contribue vraisemblablement & la trés haute tenue au flux observée.

Cependant, sous forte irradiation UV, des bandes d’absorption transitoires allant de
200 & 400 nm ont été mises en évidence par Hong et al. [180]. Ce phénomeéne peut conduire
a un endommagement. Hong et al. ont également pu identifier la présence de centres piéges
pouvant étre responsables de ’apparition de ces bandes d’absorption. Ces centres piéges de
nature intrinséque ne peuvent pas étre éliminés, en revanche, leur nombre peut étre limité
en minimisant les lacunes en oxygéne.

D’autre part, la croissance du LBO & partir de flux B,Oj3 (cf. section 2.3.1.2) a I'in-
convénient de présenter une forte viscosité (parameétre défavorable a la croissance). L’in-
corporation de NaCl permet de diminuer cette viscosité de la solution BoO3. Cependant,
I'incorporation des ions Nat dans la matrice du cristal engendre des contraintes élevées.
En effet, Kim et al. [181] ont montré qu’au dela de 250 ppm d’ions Na™ dans le cristal, les
contraintes induites provoquent la diminution du seuil d’endommagement d’environ 30 %.

Nous pouvons retenir malgré les quelques restrictions observées sur ces études que le
LBO constitue au regard de la tenue au flux laser un matériau de haute qualité, présentant
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trés peu de défauts et un niveau d’absorption plus faible que celui du KTP (cf. tableau
2.2).

6.1.2 Expériences préliminaires

Le manque de données sur ce matériau nous a conduit & mener une étude préliminaire
sur la tenue au flux afin de mettre en évidence d’éventuels points critiques. Notons que
I’ensemble des cristaux testés dans ce chapitre ne posséde pas de traitements optiques sur
les faces.

Lors de l'irradiation en faisceau paralléle a 1064 nm d’un cristal de LBO, des endom-
magements apparaissent en face arriére a des fluences supérieures a 60 J/cm?. Pour des
fluences plus élevées (supérieures a 150 J/cm?), le volume commence également a casser.
Le LBO présente donc clairement une meilleure tenue au flux & 1064 nm en volume qu’en
surface. En revanche, a 355 nm, les endommagements apparaissent en volume & un seuil
autour de 20 J/cm?, mettant cette fois en évidence une plus faible tenue au flux du volume
que de la surface. Au regard des valeurs de tenue au flux obtenues, le point critique du
cristal semble donc étre la tenue au flux du volume dans 'UV.

Nous pouvons toutefois remarquer que dans certaines configurations d’utilisation, des
endommagements sous irradiation UV peuvent également apparaitre en surface. En effet,
lors de la génération de 355 nm en longue durée (> 500 h & 20 kHz) en régime nanoseconde,
Méller et al. [182] ont récemment montré 'apparition d’endommagements en surface. Un
mécanisme en deux étapes est proposé. Tout d’abord, par I'excitation du LBO sous irra-
diation UV, il se forme une couche amorphe de SiO, grace a 'oxygéne de 1’atmosphére
ambiant et du silicium provenant de l'installation. Dans un second temps, cette couche ab-
sorbante va conduire a un endommagement caractérisé par l’ablation de la couche déposée
et la formation d’'un cratére en surface.

Dans ce chapitre, une approche systématique multi-paramétres de la tenue au flux en
volume du LBO sera réalisée. Pour cela, la répétabilité des mesures entre deux cristaux
différents est indispensable, quelque soit la localisation de I’échantillon dans la boule de
croissance. Ceci a été vérifié expérimentalement (cf. section 3.4.2) et est en accord avec la
littérature [179].

Les tests seront réalisés avec un faisceau suffisamment focalisé pour pouvoir réaliser
une étude volumique aux différentes longueurs d’onde d’irradiation sans endommager les
surfaces et suffisamment paralléle afin de ne pas étre perturbé par les effets d’aberrations
(voir chapitre 4). Par ailleurs, le calcul de la puissance critique nécessaire a 'autofocalisa-
tion dans le LBO (P, = 5,4 MW a 1064 nm) donne une valeur légérement supérieure a celle
de la silice (P, = 3,1 MW a 1064 nm). Aucun effet d’autofocalisation n’est donc attendu
ici. Le faisceau de test ainsi défini a un diameétre proche de 25 um pour les trois longueurs
d’onde d’intérét : 1064, 532 et 355 nm. La caractérisation de ce faisceau est présentée a
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532 nm dans le paragraphe 3.3.3.4. Afin de valider I'utilisation de ce faisceau, son profil
spatial a été observé dans le cristal pour les différentes configurations de test. Le profil
obtenu est identique & celui mesuré dans I’air, mettant en évidence ’absence d’aberrations
et de walk-off. En outre, un test R-on-1 dans deux profondeurs différentes du cristal (2 et
3 mm, cristal de 5 mm d’épaisseur) a permis de vérifier que le seuil de tenue au flux est
indépendant de la profondeur de focalisation et donc de confirmer 1’absence d’aberrations
(cf. chapitre 4).

6.2 Influence de la longueur d’onde sur la tenue au flux

Afin d’étudier 'influence de la longueur d’onde sur 'endommagement du LBO, nous
avons choisi de limiter le nombre de paramétres & considérer. Ainsi, nous nous plagons
dans une configuration ne faisant intervenir aucun mécanisme de conversion de fréquence.
Ce dernier fera 1'objet d'une étude en section 6.5. Nous choisissons alors un cristal coupé
selon l'axe X (X-cut) et nous définissons la polarisation selon 'axe Y (Y-pol).

6.2.1 Analyse des courbes d’endommagement laser

Les courbes de tenue au flux laser obtenues en mode 1-on-1 aux longueurs d’onde 1064,
532 et 355 nm sont représentées sur la figure 6.1. Les seuils d’endommagement sont reportés
dans le tableau 6.1.

1.0 A 1064nm
O 532nm
0.8 0O 355nm

0.6 —

0.4 —

0.2 —

Probabilité d'endommagement

0.0 —

0 50 100 150 200 250 300
Fluence (J/cm?)

F1G. 6.1 — Courbes de tenue au flux laser du LBO (X-cut, Y-pol) en mode 1-on-1 aux

longueurs d’onde 1064, 532 et 355 nm, faisceau focalisé en volume (diamétre 24 pm).

Nous constatons que le cristal de LBO présente une excellente tenue au flux laser. Le
seuil d’endommagement a 1064 nm du LBO est 1,5 fois plus élevé que celui de la silice
Suprasil, déja considérée comment un matériau a haute tenue au flux laser (voir section
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3.4.1). Cette constatation est parfaitement confirmée par la littérature. Furukawa et al.
[179] ont obtenu un seuil 1,8 fois supérieur a celui de la silice et plus récemment, Yoshida
et al. [160, 161] ont mesuré un facteur de 1,5, en accord avec nos résultats.

Par ailleurs, il apparait clairement une décroissance du seuil d’endommagement du LBO
lorsque la longueur d’onde diminue, comme sur la silice. Nous constatons qu’a 532 nm, le
LBO tient légérement moins bien au flux laser que la silice pour cette méme longueur
d’onde. Enfin, & 355 nm, le seuil du cristal est 2 fois plus faible que celui de la silice.

Cette décroissance avec la longueur d’onde d’irradiation a également été observée par
Yoshida et al. [160, 161] & des durées d’impulsion autour de 1 ns, par rapport a environ
7 ns dans notre cas. Afin de comparer nos valeurs de seuils d’endommagement avec celles
issues de I’étude de Yoshida et al., il faut donc tenir compte de la différence des durées
d’impulsion. Nous avons vu dans le paragraphe 3.3.3.3 qu’en régime nanoseconde, 'effet
de la durée d’impulsion sur le seuil d’endommagement suit généralement une loi d’échelle
empirique en /7 [34]. Furukawa et al. ont observé dans le LBO une décroissance en accord
avec cette loi entre les seuils & 1064 nm mesurés a 1,1 ns et 25 ns. Cette loi en /7 parait
donc applicable dans le cas du LBO (extrapolation aux longueurs d’onde de 532 et 355 nm).
Nous utilisons alors cette loi d’échelle pour ramener les valeurs mesurées par Yoshida et
al. a nos durées d’impulsion. Nous obtenons les résultats présentés dans le tableau 6.1. Les
seuils observés entre 1’étude de Yoshida et al. et la notre se situent dans le méme ordre de
grandeur. Les différences que nous pouvons toutefois remarquer peuvent s’expliquer par
des fournisseurs de cristaux différents. Les précurseurs responsables de I’endommagement
ne seraient pas les mémes entre les deux types de LBO.

Longueurs d’onde 1064 nm 532 nm 355 nm
Durées d’impulsion 8 ns 6,5 ns 5,8 ns
Seuils 1-on-1 mesurés 155 J/em? | 74 J/em? | 22 J/cm?

| Seuils 1-on-1 issus de [160, 161] | 116 J/cm? | 64 J/cm?® | 42 J/em? |

TAB. 6.1 — Seuils d’endommagement du LBO X-cut obtenus aux différentes longueurs
d’onde. Comparaison avec les valeurs issues de I’étude de Yoshida et al. 160, 161] ramenées
a nos durées d’impulsion (loi en /7).

D’aprés les courbes de tenue au flux laser (cf. figure 6.1), nous pouvons extraire la
densité de précurseurs responsables de 'endommagement du cristal pour chaque longueur
d’onde. Notons que 'ordre de grandeur des densités obtenues pour la configuration de test
X-cut, Y-pol a été retrouvé dans l’ensemble des directions d’irradiation et polarisations
effectuées en section 6.4. Les moyennes alors obtenues sont reportées dans le tableau 6.2.

Pour les longueurs d’onde de 1064 nm et 355 nm, les densités de précurseurs obtenues
sont pratiquement identiques (12000 et 11 000 précurseurs/mm? respectivement). Il est
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donc probable que les mémes types de précurseurs soient responsables de 'endommagement
a ces deux longueurs d’onde. La différence des seuils de claquage de ces défauts a 1064 et
355 nm peut s’expliquer par une différence d’absorption entre ces deux longueurs d’onde
ou par un mécanisme d’initiation plus efficace a 355 nm qu’a 1064 nm.

En revanche, a 532 nm, la densité de précurseurs obtenue est plus faible (3 000 précur-
seurs par mm?) qu’a 1064 et 355 nm. Nous identifions ici une autre classe de précurseurs
présente en plus faible densité et étant pénalisante & cette longueur d’onde.

Longueur d’onde 1064 nm | 532 nm | 355 nm
Densité de précurseurs par mm?® | 12 000 3000 | 11000

TAB. 6.2 — Densités de précurseurs dans le LBO pour les différentes longueurs d’onde.
Moyennes obtenues sur l’ensemble des directions d’irradiation et polarisations & chaque
longueur d’onde.

6.2.2 Morphologie des endommagements

Comme généralement observée dans les cristaux, la morphologie des endommagements
dans le LBO révele des directions de cassure privilégiées. La figure 6.2 montre les dommages
obtenus aux différentes longueurs d’onde dans un cristal de LBO X-cut. La morphologie est
similaire pour les trois longueurs d’onde. Le clivage se fait selon trois axes : deux axes qui ne
sont pas paralléles aux axes cristallins et une fissure plus fine selon 'axe Y. Contrairement
aux cristaux de KTP et RTP (cf. section 5.5), les endommagements apparaissant dans le
LBO montrent que les cassures ne se font pas nécessairement selon les axes cristallins.

:

F1G. 6.2 — Morphologie des endommagements laser dans le LBO (X-cut, Y-pol) obtenus
en mode 1-on-1 & 1064, 532 et 355 nm.
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Furukawa et al. [179] et Yoshida et al. [161] ont observé exactement la méme morpho-
logie d’endommagement dans le LBO. Furukawa et al. ont supposé que cette morphologie
refléte les deux axes de symétrie de rotation de la structure mm2 du cristal. Cependant, si
on compare, les cristaux de LBO et de KTP, la morphologie des dommages différe, alors
que leur structure cristallographique est exactement la méme (orthorhombique, groupe
d’espace Pna2;, et groupe de point mm?2). Ainsi, contrairement a ’hypothése émise par
Furukawa et al. au vu de la comparaison entre les cristaux de LBO et KTP, la symétrie de
la structure du cristal ne permet en général pas d’expliquer la morphologie observée.

Les directions préférentielles de clivage du LBO résultent vraisemblablement d’une fra-
gilité mécanique de la structure dans ces directions, mais ne sont pas réellement interprétées
a ce jour.

La morphologie des endommagements est identique pour les trois longueurs d’onde. En
revanche, les dommages obtenus & 1064 nm sont de trés grandes dimensions (environ 400
um), tandis qu’ils sont plus petits & 532 nm (entre 100 et 150 wm) et & 355 nm (entre 50 et
100 pm). La diminution de la taille des dommages avec la longueur d’onde peut sans doute
s’expliquer par une plus faible énergie déposée dans le matériau, car les fluences nécessaires
pour initier 'endommagement sont moins élevées dans I’'UV que dans l'infrarouge. Notons
que les endommagements aux trois longueurs d’onde ont été créés avec la méme taille de
faisceau.

Par ailleurs, a 355 nm, nous arrivons a mettre en évidence a trés faible fluence une
premiére étape de l'initiation de 'endommagement qui est difficilement observable aux
autres longueurs d’onde du a des fluences mises en jeu plus importantes. Ces dommages
font apparaitre uniquement un axe de cassure selon l'axe Y, et le début du clivage en
croix présent sur les autres dommages est a peine distinguable. Il semblerait donc que la
direction Y soit la moins résistante mécaniquement.

6.3 Evolution de la tenue au flux laser sous irradiation
multiple

Dans le cas d'une étude fonctionnelle, il est intéressant d’évaluer le comportement des
cristaux sous irradiation multiple avec un grand nombre de tirs aux différentes longueurs
d’onde d’intérét. Nous réalisons ici une étude de vieillissement du LBO a 1064, 532 et 355
nm avec 10 000 tirs par site.

Les courbes de tenue au flux laser sur la figure 6.3 présentent les données obtenues en

mode 1-on-1, 200-on-1 et 10 000-on-1 pour les trois longueurs d’ondes dans le LBO (X-cut,
Y-pol). Les seuils d’endommagement sont récapitulés dans le tableau 6.3.
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F1G. 6.3 — Courbes d’endommagement laser en volume du LBO (X-cut, Y-pol) a 1064, 532
et 355 nm en mode 1-on-1, 200-on-1 et 10 000-on-1.

Longueur d’onde | 1064 nm 532 nm 355 nm
Seuil 1-on-1 155,0 J/cm? | 74,0 J/cm? | 22,1 J/cm?
Seuil 200-on-1 111,0 J/em? | 53,5 J/cm? | 21,6 J/cm?
Seuil 10 000-on-1 | 85,0 J/cm? | 51,5 J/cm? | 21,2 J/cm?

TAB. 6.3 — Seuils 1-on-1, 200-on-1 et 10 000-on-1 du LBO (X-cut, Y-pol) a 1064, 532 et

355 nm.

L’ensemble des données S-on-1 avec S < 10 000 sont extraites du test 10 000-on-1 grace
a la procédure détaillée dans le paragraphe 4.2.4. L’évolution du seuil de tenue au flux laser
en fonction du nombre de tirs est alors représentée sur la figure 6.4.
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FIG. 6.4 — Evolution du seuil de tenue au flux laser du LBO (X-cut, Y-pol) en fonction du
nombre de tirs.

A 1064 nm, nous observons une trés forte diminution du seuil d’endommagement avec
le nombre de tirs, mettant en évidence un effet de fatigue significatif du matériau a cette
longueur d’onde. Deux régions peuvent étre distinguées dans 1’évolution du seuil en fonc-
tion du nombre de tirs (cf. figure 6.4) : Jusqu'a 1 000 tirs, le seuil décroit fortement jusqu’a
atteindre une valeur 1,8 fois plus faible que le seuil 1-on-1. Aprés 1000 tirs, le seuil reste
constant lorsque le nombre de tirs augmente. Le seuil d’endommagement du LBO semble
donc étre stabilisé aprés 1000 tirs & une valeur de 85 J/cm?.

A 532 nm, nous observons également un effet de fatigue du cristal. Contrairement a
1064 nm, la décroissance du seuil avec le nombre de tirs est plus faible. Pendant les 10
premiers tirs, le seuil décroit jusqu’a atteindre une valeur 1,4 fois plus faible que le seuil
l-on-1. Puis il se stabilise & une valeur de 51,5 J/cm? aprés seulement 10 tirs.

Enfin, & 355 nm, aucune modification du seuil avec le nombre de tirs n’est observée. Il
semble donc qu’il n’y ait pas d’effet de vieillissement du cristal pour cette longueur d’onde.
Nous pouvons alors nous demander s’il est possible d’améliorer la tenue au flux du LBO a
355 nm par une pré-irradiation laser a faible fluence (conditionnement laser). Pour voir une
éventuelle tendance au conditionnement du cristal, un test R-on-1 & 355 nm est effectué (cf.
section 3.1.1.3). Le seuil obtenu (moyenne sur 26 sites irradiés) est identique a celui observée
en mode 1-on-1 et S-on-1. Une tendance au conditionnement aurait été mise en avant par
un seuil R-on-1 supérieur au seuil en mode 1-on-1. Aucun effet de conditionnement n’a
donc été mis en évidence ici pour permettre d’améliorer la résistance au flux du LBO.

Le comportement de fatigue du cristal et le nombre de tirs avant stabilisation dépend
de la longueur d’onde d’irradiation. Lorsque la longueur d’onde d’irradiation est courte,
nous observons que le seuil d’endommagement en mode 1-on-1 est plus faible, mais que
leffet de fatigue est alors moins prononcé voir absent. Remarquons que ceci est observé de
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fagon identique sur les cristaux de KTP, RTP et KDP (cf. section 5.7), tandis que concer-
nant la silice (en volume), un important effet de fatigue est constaté aussi bien a 1064 qu’a
355 nm [101]. Dans le cas du LBO, étant donnée que la tenue au flux dans I'UV constitue
le point critique du cristal, cette observation est particuliérement intéressante pour une
utilisation du composant. Nous pouvons remarquer que dans tous les cas, une stabilisation
du seuil apparait aprés 1000 tirs. Ceci nous permet donc de définir un seuil d’utilisation
fonctionnelle du cristal pour les trois longueurs d’onde.

L’étude de la tenue au flux du LBO qui suit sera présentée en mode 1-on-1 et S-on-1.
Tout comme pour I’'étude sur KTP et RTP, nous choisirons S=200. En effet, au bout de
200 tirs, I’évolution du seuil est stabilisée pour les longueurs d’onde de 532 et 355 nm. En
revanche, contrairement aux cristaux de KTP et RTP, la stabilisation pour l'irradiation a
1064 nm n’apparait qu’aprés 1 000 tirs. Une étude systématique pour I’ensemble des confi-
gurations avec 1 000 tirs par site aurait été plus adaptée mais le temps de test deviendrait
alors un parametre critique. Notons que le seuil 200-on-1 a 1064 nm devrait étre divisé
d’un facteur 1,3 environ pour représenter le seuil apres stabilisation.

6.4 Effet de la polarisation et de la direction d’irradia-
tion

Comme nous 'avons vu au chapitre 2, le LBO est utilisé notamment pour la génération
de seconde et de troisieme harmonique des lasers Nd:YAG. Nous étudierons donc I'influence
de la direction d’irradiation et de la polarisation dans le cas d’un cristal coupé selon un de
ses axes cristallins (X-cut) et dans les cas des directions fonctionnelles (SHG et THG) pour
lesquelles la direction de propagation est dans le plan (Y, Z) (cf. section 2.2.2.4). Cette
étude est réalisée aux trois longueurs d’onde d’utilisation.

6.4.1 Résultats & 1064 nm

L’influence de la direction d’irradiation et de la polarisation sur I'endommagement du
LBO a 1064 nm a été étudiée par Furukawa et al. [179]. Ils ont testé les 6 combinaisons de
polarisation et de direction d’irradiation paralléles aux axes cristallins (X, Y et Z) et n’ont
constaté aucune différence a leur erreur expérimentale prés de 10 %. En revanche, a notre
connaissance, aucune étude n’a été effectuée pour les directions fonctionnelles SHG et THG.

Pour chacune des directions de coupe (X, SHG et THG), nous comparons la tenue au
flux du cristal pour deux polarisations perpendiculaires entre elles, ot une des polarisa-
tions testées est toujours paralléle & un axe cristallin. La figure 6.5 présente I’ensemble des
courbes d’endommagement ainsi obtenues & 1064 nm en mode 1-on-1 et 200-on-1.

Pour les directions SHG et THG, les courbes d’endommagement comparant deux po-
larisations (fig.(c) a (f)) sont parfaitement identiques aussi bien en mode l-on-1 (fig. (c)

146



6.4. EFFET DE LA POLARISATION ET DE LA DIRECTION D'IRRADIATION

et (e)) que 200-on-1 (fig. (d) et (f)). Aucun effet de la polarisation sur la tenue au flux du
LBO n’est donc observé pour ces deux directions.
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F1G. 6.5 — Courbes de tenue au flux laser du LBO & 1064 nm en mode 1-on-1 et 200-on-1 :
influence de la polarisation pour les directions X, SHG et THG.

En revanche, pour la direction X, le cristal semble bien plus résistant au flux laser lorsque
la polarisation est selon I'axe Z (fig. (a) et (b)) que selon Y. Contrairement aux résultats
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obtenus par Furukawa et al. [179], le seuil mesuré en polarisation Z est plus de 2 fois plus
élevé que celui en polarisation Y. Cette anisotropie de la tenue au flux laser s’interpréte
peut étre par la structure du LBO. Nous proposons ici un mécanisme d’endommagement
reposant sur la présence de centres piéges [180]. Nous avons vu au paragraphe 2.2.2.1 que
le LBO présente une trés grande conductivité ionique selon 'axe Z (jusqu’a un facteur
10* entre I'axe Z et les axes X, Y), liée a la mobilité des ions Li* dans les canaux selon Z
formés par la structure [79]. La présence de canaux selon Z peut nous amener a penser a un
mécanisme trés semblable & celui décrit dans les cristaux de KTP et RTP (cf. section 5.8.1).
Lorsque le champ électrique du faisceau laser est orienté selon 'axe 7, ’énergie apportée
permet le déplacement des ions Li™ qui vont déstabiliser les centres piéges responsables
de l'initiation de I'endommagement. Hong et al. [180] ont en effet montré la présence de
centres piéges stables proches des lacunes en LiT. Ainsi, par le méme mécanisme que dans
le cas du KTP et RTP, cette déstabilisation des centres pieéges conduit a une diminution
de la probabilité d’endommagement.

1.0 1.0

0.8

0.6 —

0.8 —
0.6 —

0.4 0.4 —

200:1 X-cut Y-pol
o 0O 200:1 SHG-cut X-pol
O 200:1 THG-cut X-pol

1:1 X-cut Y-pol
1:1 SHG-cut X-pol
1:1 THG-cut X-pol
T T T T | T I 1
50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 50 100 150 200 250

Fluence (J/cmz?) Fluence (J/cm?)

0.2

Probabilité d'endommagement
Probabilité d'endommagement

0.0

Fi1G. 6.6 — Courbes de tenue au flux laser du LBO en mode 1-on-1 et 200-on-1 : influence
de la direction d’irradiation & 1064 nm.

De la méme maniére, nous pouvons comparer I'influence de la direction d’irradiation
sur la tenue au flux pour une polarisation fixée. D’aprés la figure 6.6, aucune différence
de tenue au flux n’est observée entre la direction X et les directions fonctionnelles SHG et
THG. Nos résultats sont en accord avec ceux observés dans la littérature par Furukawa et
al. [179] et Yoshida et al. [161], qui ont montré que la direction d’irradiation selon les axes
X, Y et Z ne modifie pas la tenue au flux laser du cristal.

Notons toutefois que pour la comparaison des directions de coupe (figure 6.6), nous
avons assimilé ici les polarisations X et Y, en supposant qu’il n’y avait aucune différence
de tenue au flux laser. Cette supposition a été basée sur les données issues de la littérature.

Par ailleurs, remarquons que l'effet de fatigue observé apres 200 tirs semble étre iden-
tique quelque soit la polarisation ou la direction d’irradiation.
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6.4.2 Résultats & 532 nm

Nous étudions ici I'anisotropie de la tenue au flux du LBO a 532 nm. A notre connais-
sance, aucune étude de l'influence de la polarisation et de la direction d’irradiation sur
I’endommagement laser n’a été effectuée aux longueurs d’onde de 532 et 355 nm.
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Fi1a. 6.7 — Courbes de tenue au flux laser du LBO a 532 nm en mode 1-on-1 et 200-on-1 :
influence de la polarisation pour les directions X, SHG et THG.
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Pour chacune des directions de coupe X, SHG et THG, nous observons l'influence de
la polarisation sur la tenue au flux du cristal en mode 1-on-1 et 200-on-1 (cf. figure 6.7).
A Terreur expérimentale prés, nous obtenons les mémes courbes d’endommagement entre
deux polarisations différentes et ceci pour les trois directions d’irradiation laser. Le seuil
de tenue au flux laser a 532 nm ne semble donc pas dépendre de la polarisation. Ainsi,
contrairement au comportement & 1064 nm, la tenue au flux laser lorsque la polarisation
est selon 'axe 7 n’est pas supérieure a celle obtenue dans les autres configurations.

En comparant les densités de précurseurs issues des courbes de probabilité 1-on-1, nous
avons montré que les types de précurseurs responsables de 'endommagement a 1064 et 532
nm semblaient étre différents. Il est donc probable selon cette hypothése que les défauts
initiant '’endommagement & 532 nm ne soient pas sensibles a la polarisation contrairement
a ceux excités a 1064 nm.

En ce qui concerne l'influence de la direction d’irradiation sur la tenue au flux pour une
polarisation fixée présentée en figure 6.8, aucune différence de tenue au flux n’est observée
entre la direction X et les directions fonctionnelles SHG et THG. L’endommagement du
LBO a 532 nm n’apparait donc pas étre dépendant de la direction d’irradiation laser,
comme nous l’avons observé a 1064 nm.
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Fic. 6.8 — Courbes de tenue au flux laser du LBO en mode 1-on-1 et 200-on-1 : influence

de la direction d’irradiation & 532 nm.

Le comportement de fatigue a 532 nm (figure 6.8, mode 200-on-1) ne semble pas dé-
pendre de la polarisation ou direction d’irradiation, comme dans le cas 1064 nm.

6.4.3 Reésultats & 355 nm

Pour les mesures réalisées a 355 nm, la direction SHG n’a pas été testée, car elle ne
correspond pas a une configuration d’utilisation du cristal a cette longueur d’onde. Pour
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les deux directions de coupe X et THG, I'influence de la polarisation sur la tenue au flux
du cristal en mode 1-on-1 et 200-on-1 est présentée sur les figures 6.9 et 6.11.

Dans le cas de la direction X, une différence de tenue au flux laser est constatée entre
les polarisations Y et Z sur les courbes 1-on-1 et 200-on-1 (cf. figure 6.9). Comme a 1064
nm, nous retrouvons une meilleure tenue au flux laser en polarisation selon I'axe Z.
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F1G. 6.9 — Courbes de tenue au flux laser du LBO a 355 nm en mode 1-on-1 et 200-on-1 :
influence de la polarisation pour la direction X.

Ce comportement identique a4 1064 et 355 nm et différent a 532 nm, tend & confirmer
I’hypothése de la présence du méme type de précurseurs responsables de I’endommage-
ment & 1064 et 355 nm, et d'un autre type & 532 nm. Les précurseurs & 1064 et 355 nm
semblent étre sensibles a la polarisation du faisceau. D’aprés le mécanisme d’endommage-
ment proposé précédemment pour expliquer la meilleure tenue au flux en polarisation Z,
les précurseurs de 'endommagement seraient des centres piéges dans le LBO. En revanche,
les autres précurseurs mis en cause a 532 nm ne semblent pas étre affectés par I'état de
polarisation du faisceau laser.

Cette différence de comportement en polarisation selon Z s’observe également dans la
morphologie des endommagements (cf. figure 6.10). Nous remarquons en effet que lorsque la
polarisation est orientée selon I’axe Z, aucun clivage n’a lieu selon 'axe Y, alors que celui-ci
se produit dans I’ensemble des autres configurations. Or, lors de I’étude de la morphologie
présentée en section 6.2.2, nous avions montré que la fracture selon Y semble apparaitre
a plus basses fluences que le clivage en croix. Ainsi, lorsque la polarisation est selon I'axe
7, la cassure selon 'axe Y n’a pas lieu, ce qui est en accord avec la meilleure résistance
au flux observée. Remarquons que cette différence de morphologie n’apparait pas sur les
endommagements obtenus a 532 nm, en accord avec le comportement identique en tenue
au flux laser a cette longueur d’onde.
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F1G. 6.10 — Morphologie des endommagements & 355 nm dans le LBO X-cut obtenus en
polarisation selon les axes Y et Z.

Concernant la direction THG, un léger écart entre les courbes d’endommagement en
polarisation X et perpendiculaire a X peut étre constaté (cf. figure 6.11). Celui-ci se retrouve
sur les courbes 1-on-1 et 200-on-1. Cette différence sera expliquée ci-apres autour de 'effet
plus significatif observé en figure 6.12.

1.0

0.8 —

0.6 —

Probabilité d'endommagement

A 1:1 THG-cut
X-pol

O 1:1 THG-cut

perp.X-pol

20 30 40 50 60 70

Fluence (J/cm?)

|
80

= 1.0 - g
o
(]
355 nm
:
g : 200:1
§ 06—
el
=
i3
S 0.4
£ 200:1 THG-cut
2 02+ 4} X-pol
3 O 200:1 THG-cut
&

perp.X-pol

I I I I I I I I 1

25 30 35 40 45 50 55 60 65
Fluence (J/cm?)

F1G. 6.11 — Courbes de tenue au flux laser du LBO a 355 nm en mode 1-on-1 et 200-on-1 :
influence de la polarisation pour la direction THG.

Pour finir, nous nous intéressons a la comparaison de la tenue au flux du LBO entre les
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directions d’irradiation X et THG pour une polarisation fixée (cf. figure 6.12). Pour cela,
nous supposons a nouveau qu’aucune différence de tenue au flux n’est observable entre
les polarisations X et Y. Nous observons que le seuil d’endommagement dans la direction
THG est environ deux fois plus grand que dans la direction X.
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Fi1ac. 6.12 — Courbes de tenue au flux laser du LBO en mode 1-on-1 et 200-on-1 : influence
de la direction d’irradiation & 355 nm.

Nous avons vu au paragraphe 2.2.2.4 que lors de la génération de troisieme harmonique,
le 355 nm produit en sortie du LBO est polarisé selon I’axe X. Un mécanisme probable pour
expliquer la plus haute tenue au flux observée pour le LBO THG-cut serait d’imaginer un
mécanisme de conversion inverse dans le cristal lors de I'irradiation & 355 nm en polarisation
X. Une partie de I'énergie & 355 nm serait convertie en des longueurs d’onde supérieures
pour lesquelles le seuil d’endommagement du cristal est supérieur, engendrant donc une
meilleure résistance a 'endommagement. Remarquons cependant que cette conversion n’a
pas pu étre mesurée, sans doute & cause d’un tres faible rendement. Ce point est expliqué
plus en détails dans le cas de la génération de seconde harmonique en section 6.5.

Par ailleurs, aucune différence d’effet de fatigue a 355 nm n’a été constatée entre les
différentes configurations apres 200 tirs, comme a 1064 et 532 nm.

6.4.4 Bilan sur ’anisotropie

Nous avons montré que lors d’une irradiation laser a 1064 et 532 nm, aucun effet de
la direction d’irradiation n’est constaté sur la tenue au flux du cristal. Par ailleurs, nous
avons soupc¢onné un mécanisme de conversion inverse & 355 nm dans le LBO THG-cut en
polarisation X, permettant d’expliquer la meilleure tenue au flux observée par rapport aux
autres configurations.
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En ce qui concerne l'influence de la polarisation, la tenue au flux du cristal ne semble
pas dépendre de la polarisation lors d’irradiation a 532 nm. En revanche, a 1064 et 355
nm, le seuil d’endommagement du cristal est plus élevé lorsque la polarisation est selon
I’axe Z, comme dans le cas des cristaux de KTP et RTP. Nous avons alors proposé un
mécanisme d’endommagement reposant sur la déstabilisation de centres piéges dans le
LBO due a la mobilité des ions LiT lorsque le champ électrique est orienté selon 'axe
Z. Ce comportement selon la polarisation identique aux longueurs d’onde de 1064 et 355
nm et différent & 532 nm semble confirmer I’hypothése d’'une méme classe de précurseurs
responsables de I'endommagement a 1064 et 355 nm et d’un autre type & 532 nm.

6.5 Cas de la génération de seconde harmonique

Afin de pouvoir interpréter les résultats, nous avons étudié jusqu’a présent des configu-
rations ne faisant pas intervenir volontairement de mécanisme de conversion de fréquence.
Dans cette partie, nous nous intéressons a ’étude de la tenue au flux du LBO dans le cas
de la génération de seconde harmonique a 1064 nm.

Pour réaliser 'accord de phase de type II, le cristal est coupé selon I'axe SHG et la
polarisation du faisceau incident & 1064 nm est a 45° de I'axe X (cf. section 2.2.1.4).

Les figures 6.13(a) et 6.13(b) présentent 4 courbes de tenue au flux laser en mode
200-on-1 du LBO SHG-cut :
— irradiation & 1064 nm (courbe (1))
— irradiation & 532 nm (courbe (2))
— irradiation & 1064 nm et génération de 532 nm (fig. (a), courbe (3))
— irradiation a 532 nm et génération de 1064 nm (fig. (b), courbe (4))
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Fi1ac. 6.13 — Courbes de tenue au flux laser en mode 200-on-1 du LBO SHG-cut : influence
de la génération de seconde harmonique.
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D’apreés I’étude précédente sur ’anisotropie de la tenue au flux du LBO, aucune diffé-
rence de tenue au flux & 1064 et 532 nm n’a été observée pour la direction SHG entre la
polarisation X et perpendiculaire a X. Nous pouvons donc comparer les courbes en pola-
risation a 45° & celles obtenues en polarisation perpendiculaire a X sans attendre un effet
de la polarisation sur la tenue au flux du cristal.

Nous remarquons que lors de l'irradiation & 1064 nm, le LBO SHG-cut en polarisation
a 45° (courbe (3)) présente une moins bonne tenue au flux laser qu’en polarisation per-
pendiculaire a X (courbe (1), cf. figure 6.13(a)). Cette différence peut s’expliquer par la
génération de seconde harmonique. En effet, dans le cas de la polarisation perpendiculaire
a X, le désaccord de phase est trés grand, la génération de seconde harmonique est donc né-
gligeable. En revanche, lorsque la polarisation du faisceau incident & 1064 nm est a 45°; les
conditions d’accord de phase sont satisfaites. Une partie du fondamental est alors convertie
en seconde harmonique. Or, la tenue au flux laser du cristal & 532 nm est plus faible que
celle & 1064 nm. Ceci permet donc d’expliquer la diminution du seuil d’endommagement.

Cette génération de 532 nm a été confirmée par I'observation. En revanche, le rende-
ment de conversion mesuré en sortie du cristal est trés faible, car le faisceau utilisé est
assez fortement focalisé (diameétre 24 pum) dans le cristal. En effet pour un tel faisceau, la
longueur d’interaction est courte et la gamme d’angles trop grande par rapport a ’accep-
tance angulaire du cristal.

En outre, la tenue au flux laser du LBO lors de la SHG est supérieure a celle obtenue a
532 nm uniquement. En d’autres termes, la tenue au flux du cristal en présence du mélange
1064 + 532 nm est comprise entre les tenues au flux aux deux longueurs d’onde 1064 et
532 nm seules (figure 6.13(a)), contrairement au cas des cristaux de KTP ou la tenue au
flux du mélange est plus faible que celles aux deux longueurs d’onde seules (cf. section 5.9).
Dans le cas du KTP, nous avons alors pu conclure & un mécanisme fortement coopératif.
Concernant le cristal de LBO, les résultats obtenus ici ne nous permettent pas de statuer.
Il serait en effet nécessaire pour conclure de poursuivre I’étude par différentes proportions
de mélange des deux longueurs d’onde comme cela a été effectué dans le cas des cristaux
de KTP. Toutefois, étant donné le faible rendement de conversion et 'effet important du
mélange sur la tenue au flux du cristal, nous pouvons imaginer que l'existence d’'un méca-
nisme coopératif est possible, comme observé dans la méme situation dans le KDP [32, 177].

D’autre part, lors de l'irradiation a 532 nm du LBO SHG-cut en polarisation a 45°
(courbe (4)), nous observons une meilleure tenue au flux qu’en polarisation perpendiculaire
a X (courbe (2), cf. figure 6.13(b)). Un mécanisme de conversion inverse 532 nm — 1064
nm est alors soupgonné en polarisation a 45°. Une partie du faisceau incident de seconde
harmonique serait convertie en infrarouge, expliquant le seuil d’endommagement plus élevé,
car la tenue au flux dans l'infrarouge est supérieure a celle obtenue dans le vert.

Notons que cette génération d’infrarouge n’a pas pu étre mesurée en sortie du cristal,
sans doute du & un rendement de conversion trop faible. Ce méme phénoméne de conversion
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inverse a en revanche pu étre observée (au moyen d’une carte infrarouge) dans le cristal de
KTP, grace a des coefficients non linéaires plus élevés.

Par ailleurs, cette hypothése est confirmée par 'observation de 'effet de fatigue. Lors de
I’étude du vieillissement du LBO, nous avons constaté que le comportement de fatigue du
cristal est différent selon la longueur d’onde d’irradiation, avec un effet plus prononcé a 1064
qu’a 532 nm. Nous pouvons donc utiliser cette différence pour discriminer la génération
de 1064 nm. Nous définissons Ra le rapport entre les seuils 1-on-1 et 200-on-1. Lors de
Iirradiation a 532 nm en polarisation perpendiculaire a X, Ra = 1,3 comme dans les autres
configurations a cette longueur d’onde. En revanche, en polarisation a 45°, Ra = 1,7. Ce
facteur se rapproche alors de celui obtenu lors d'une irradiation a 1064 nm (Ra = 1,85).
Nous observons donc une fatigue plus importante en polarisation a 45° qu’en polarisation
perpendiculaire a X correspondant bien & un mélange des deux longueurs d’onde. Cette
observation du phénomeéne de fatigue tend a confirmer la génération d’infrarouge dans le
LBO SHG-cut lors d’une irradiation & 532 nm en polarisation a 45°.

6.6 Conclusion

Les cristaux de LBO sont parmi les matériaux optiques inorganiques les plus résistants
au flux laser développés a ce jour. Nous avons montré qu’ils possédent un seuil 1-on-1 de
tenue au flux laser en volume a 1064 nm 1,5 fois supérieur a celui des meilleures silices. Ils
présentent une trés bonne qualité optique, ont trés peu de défauts et un faible niveau d’ab-
sorption. Grace a leur excellente résistance au flux laser et a leur gamme de transparence
allant jusqu’a 160 nm, ils sont des composants de choix pour des applications de puissance
dans 'UV, notamment pour la conversion de fréquence des lasers Nd:YAG. Cependant,
nous avons identifié que le point faible du composant (sans traitements optiques) est le
volume sous irradiation & 355 nm. Une étude multi-parameétres en volume du cristal a alors
été réalisée pour permettre de mieux comprendre les mécanismes d’endommagement. L’en-
semble des seuils obtenus en mode 1-on-1 dans les différentes configurations est récapitulé
sur la figure 6.14.

L’étude de la tenue au flux du cristal pour les trois longueurs d’onde d’intérét 1064,
532 et 355 nm a montré que le seuil d’endommagement décroit lorsque la longueur d’onde
d’irradiation diminue. Par ailleurs, le comportement de fatigue du LBO sous irradiation
multiple (10000 tirs) est également dépendant de la longueur d’onde. Ainsi, lors d’une
irradiation & 1064 nm, le seuil d’endommagement 1-on-1 est trés élevé (155 J/cm?), mais
il décroit tres fortement avec le nombre de tirs jusqu’a atteindre une valeur 1,8 fois plus
faible sous 10000 tirs. A 532 nm, 'effet de fatigue constaté est moins prononcé. Enfin,
aucun vieillissement du LBO n’est observé sous irradiation répétée a 355 nm. Remarquons
cependant qu’aucun conditionnement & 355 nm n’a pu étre mis en évidence pour améliorer
la tenue au flux du cristal. Malgré ce phénomene de fatigue, cette étude 10 000-on-1 a mon-
tré que pour les 3 longueurs d’onde, le seuil d’endommagement du cristal est stabilisé aprés
environ 1 000 tirs, ce qui est particulierement intéressant pour son utilisation fonctionnelle.
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F1G. 6.14 — Récapitulatif des seuils d’endommagement laser 1-on-1 du LBO.

Il semble vraisemblable que I'endommagement laser du LBO a 1064 et 355 nm soit pro-
voqué par le méme type de précurseurs présent en forte densité (10* défauts/mm?) dans
le cristal. La différence de seuil de claquage entre les deux longueurs d’onde peut alors
s’expliquer par un comportement différent du défaut selon la longueurs d’onde en terme
d’absorption. Nous pouvons également supposer un mécanisme d’excitation du précurseur
plus efficace a 355 nm qu’a 1064 nm. Par ailleurs, nous avons montré que la tenue au flux
laser a ces deux longueurs d’onde est plus élevée lorsque le faisceau incident est polarisé
selon I'axe Z. Nous avons proposé un mécanisme d’endommagement semblable a celui des
cristaux de KTP et RTP reposant sur la présence de centres piéges dans le cristal. Lorsque
le champ électrique du faisceau laser est selon I'axe Z, la grande mobilité des ions Li™
selon cette direction due aux canaux dans la structure cristalline engendrerait la désta-
bilisation des centres piéges, diminuant l'initiation de '’endommagement. Les précurseurs
responsables de 'endommagement & 1064 et 355 nm seraient alors des centres piéges dans
le cristal.

A 532 nm, 'endommagement du LBO semble étre provoqué par un autre type de pré-
curseurs que ceux rencontrés a 1064 et 355 nm, insensible a la polarisation ou a la direction
d’irradiation laser et présents en plus faible densité (2.10° défauts/mm?).

La morphologie des endommagements aux 3 longueurs d’onde présente 3 directions pri-
vilégiées de clivage dans le cristal. Dans le cas du LBO X-cut, nous avons montré que la
fracture selon I'axe Y semble étre celle qui apparait en premier lieu, pour des fluences plus
faibles que les deux autres directions qui ne sont pas selon les axes cristallins.

Pour finir, nous nous sommes intéressés a l'influence de la conversion de fréquence sur

I’endommagement laser du LBO. Nous avons mis en évidence une plus faible tenue au
flux du cristal lors de la génération de seconde harmonique. La conversion d’une partie du
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faisceau incident fondamental en faisceau de seconde harmonique, engendre la diminution
du seuil d’endommagement par rapport a la présence d’infrarouge uniquement. Nous ob-
servons dans notre configuration que le seuil en présence du mélange 1064 + 532 nm est
compris entre ceux aux deux longueurs d’onde seules.

Nous avons également supposé 'existence d’'un mécanisme de conversion inverse dans
le LBO dans les cas des directions de SHG sous irradiation a 532 nm en polarisation a 45°
et de THG pour une irradiation a 355 nm en polarisation X. La génération des longueurs
d’onde supérieures entraine en effet un seuil de tenue au flux laser plus élevé, expliquant
I’augmentation du seuil observée dans ces deux configurations.

158



Conclusion

Les objectifs de cette thése ont été d’étudier et de comprendre 'origine de ’endom-
magement laser dans les cristaux non linéaires qui constituent un verrou technologique au
développement de sources de puissance actuelles. Ce travail a été orienté principalement sur
I’étude des cristaux de KTP, RTP et LBO en étroite collaboration avec la société Cristal
Laser, spécialiste de la croissance de ces cristaux. D’autre part, des études ont été menées
sur des barreaux laser de Nd:KGW dans le cadre d’une collaboration avec le CNES et la
société Thales Laser sur le projet spatial ChemCam, ainsi que sur des cristaux de KDP
pour ses applications dans le cadre du projet Laser MégaJoule mené par le CEA.

(1) Mise en place d’une métrologie adaptée a I’étude des cristaux non li-
néaires

Les mesures d’endommagement laser dans les cristaux non linaires soulévent des pro-
blémes qui ne sont pas rencontrés dans le cas de matériaux isotropes tels que la silice.
Ainsi, afin de permettre I'étude de la tenue au flux de ces cristaux, une métrologie de
I’endommagement laser adaptée a ce type de matériau a tout d’abord da étre développée,
permettant de prendre en compte I'influence des effets de non linéarité et d’anisotropie.

Dans un premier temps, un dispositif expérimental dédié a I’étude des cristaux a été
mis en place. Le banc développé utilise un moyen de détection des endommagements avec
une grande profondeur de champ pour I'observation des dommages sur une dizaine de mil-
limétres de profondeur, ce qui autorise un taux d’échec de détection de 'endommagement
extrémement faible. Il permet de travailler aux trois longueurs d’onde d’intérét : 1064, 532
et 355 nm, a des tailles de faisceau de test allant d’environ 10 & 200 pum de diameétre.

Etant donné le cott élevé et les petites dimensions des cristaux étudiés, différents as-
pects ont été abordés pour optimiser la mesure destructive de 'endommagement laser.
L’incertitude sur la mesure de la probabilité d’endommagement a notamment été calculée
de facon systématique, afin de pouvoir distinguer les différences de tenue au flux laser des
fluctuations inhérentes aux mesures statistiques. Nous avons également optimisé I’exploita-
tion de la procédure de test en tir multiple (S-on-1) pour pouvoir remonter, a partir d’une
seule mesure, a I’ensemble des courbes M-on-1 avec M variant de 1 & S, permettant ainsi
de caractériser le comportement de fatigue du matériau sur une zone de test trés réduite.
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D’autre part, dans les cristaux, les effets de biréfringence (aberrations, walk-off) ou
de non linéarité (autofocalisation) peuvent perturber le profil spatial du faisceau lors des
mesures de tenue au flux engendrant des erreurs sur la détermination des fluences. Nous
avons alors évalué théoriquement la contribution de ces effets pour pouvoir mettre en place
une correction adaptée si besoin. Un modéle permettant de corriger 'effet des aberrations
apparaissant en faisceau focalisé (de l'ordre de la dizaine de micrométres de diamétre) a
en particulier été appliqué. En outre, lors de l'irradiation laser, la génération "parasite"
de seconde harmonique peut également modifier la tenue au flux des cristaux. Nous avons
montré que dans les cas de désaccord de phase, la génération observée en sortie ne donne
aucune information sur l'intensité maximale du faisceau de seconde harmonique a l'inté-
rieur du cristal. Enfin, contrairement aux matériaux isotropes, nous avons observé que le
seuil d’endommagement laser des cristaux peut dépendre de la polarisation et de la di-
rection de propagation du faisceau de test, montrant I'importance de réaliser des mesures
systématiques pour les différentes configurations d’utilisation.

(2) Endommagement laser dans le cas des cristaux de KTP et RTP

Appartenant a la méme famille cristallographique, les cristaux de KTP et RTP pré-
sentent des propriétés optiques et physiques trées similaires. Le KTP est surtout utilisé pour
la génération de seconde harmonique (SHG) des lasers Nd:YAG, tandis que le RTP trouve
son application dans les cellules électro-optiques. L’inconvénient majeur de ces cristaux est
leur susceptibilité au gray-track qui limite notamment leur résistance au flux laser. Nous
avons montré dans un premier temps que le comportement de ces deux cristaux en terme
de tenue au flux laser est tout a fait similaire. Sous irradiation en faisceau paralléle, le point
faible de ces composants apparait étre leur tenue au flux en volume. De plus, selon la taille
du faisceau de test utilisé, des endommagements par autofocalisation peuvent apparaitre.

La caractérisation de la tenue au flux laser & 1064 nm en surface du KTP a montré que
pour le composant étudié, le seuil d’endommagement est limité par le polissage et non par
le traitement antireflet. Au vu des résultats obtenus, nous pouvons faire 'hypothése que
des résidus du liquide de polissage (particules de diamant) se trouvent en surface du cris-
tal et sont a l'origine de I'’endommagement. En modifiant le procédé de polissage, il serait
alors envisageable de parvenir & améliorer la résistance au flux laser de la surface du cristal.

Selon les procédés de croissance cristalline, des défauts tels que des inclusions, impure-
tés, secteurs de pousse, dislocations, peuvent apparaitre dans les cristaux. Leurs propriétés
physiques (absorption optique, conductivité ionique, résistance mécanique,...) peuvent alors
étre trés différentes. Nous avons donc étudié I'influence de ces paramétres sur la tenue au
flux laser & 1064 nm dans le cristal de RTP. Aucune corrélation n’a été constatée entre le ni-
veau d’absorption moyen et le seuil d’endommagement laser du cristal, ceci pour de faibles
niveaux d’absorption macroscopique. A cette échelle d’observation, I’absorption moyenne
ne semble donc pas constituer un parameétre déterminant dans la tenue au flux laser du
cristal. Par ailleurs, une étude sur des cristaux issus de différents procédés de croissance
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a montré que la conductivité ionique et la qualité optique (secteurs de croissance, inclu-
sions, stries) ne semblent pas modifier la tenue au flux laser. En revanche, ces paramétres
demeurent importants pour le fonctionnement du cristal.

Nous avons réalisé une étude multi-paramétres (longueur d’onde, nombre de tirs, di-
rection d’irradiation, polarisation) de la tenue au flux en volume des cristaux de KTP
et RTP. Nous avons constaté que le seuil d’endommagement et le comportement de fa-
tigue du cristal dépendent significativement de la longueur d’onde d’irradiation. En effet,
le seuil d’endommagement en mode 1-on-1 est plus faible 4 532 nm (7 J/cm?) qu’a 1064 nm
(18 J/cm?) et la densité de précurseurs responsables de I’endommagement est proche d’une
dizaine par mm?® & 1064 nm et d’environ dix fois plus a 532 nm. D’autre part, nous avons
montré un important effet de fatigue a 1064 nm. Apreés 10 000 tirs, le seuil d’endommage-
ment laser est deux fois plus faible que celui mesuré aprés un seul tir. En revanche, aucun
effet de fatigue n’est observé a 532 nm. Ce résultat est d’autant plus intéressant que la
tenue au flux laser & 532 nm est plus critique qu’a 1064 nm.

Sous irradiation laser & 1064 ou 532 nm, les cristaux de KTP et RTP sont significati-
vement plus résistants au flux lorsque la polarisation du faisceau incident est dirigée selon
I’axe Z. Cette anisotropie peut étre expliquée par un mécanisme reposant sur ’absorption
par des centres colorés de stabilité variable. La création d’une paire électron-trou induite
par le faisceau d’irradiation peut étre suivie du piégeage des trous par les ions Fe?" (im-
puretés présentes dans le cristal) et des électrons par les ions Ti*" adjacents a un oxygene.
Ces centres colorés ainsi générés sont stables lorsqu’ils sont proches des lacunes d’ions K.
Ils peuvent étre responsables de I'endommagement laser par I’augmentation de ’absorption
de la lumiere. Lorsque la polarisation du faisceau incident est selon I'axe Z, les ions KT
peuvent se déplacer par un mécanisme de saut d’ions, car la barriére énergétique est trés
faible dans cette direction. La déstabilisation du centre coloré par l'arrivée d’un ion sur
une lacune entraine une décroissance de leur durée de vie, diminuant alors la probabilité
d’initiation de '’endommagement.

Lors de la génération de seconde harmonique des cristaux de KTP, la conversion de
1064 nm vers 532 nm conduit & une diminution du seuil d’endommagement laser du cristal
par rapport a l'irradiation en infrarouge uniquement. Nous constatons que le seuil obtenu
en présence du mélange 1064 et 532 nm est plus faible que ceux aux deux longueurs d’onde
seules. Cette observation met en évidence I'existence d’'un mécanisme coopératif entre les
deux longueurs d’onde. Pendant l'irradiation laser, le faisceau de seconde harmonique gé-
nére des centres colorés qui absorbent alors efficacement I'irradiation infrarouge, conduisant
a un échauffement local du matériau pouvant mener a un endommagement.

Pour le fonctionnement en cellule de Pockels, nous avons montré que le RTP X-cut
présente une résistance au flux laser deux fois plus grande que le Y-cut, ce qui peut s’ex-
pliquer par la présence de génération "parasite" de seconde harmonique. L’ensemble de
I’étude fonctionnelle a donc révélé que le seuil d’endommagement laser est fortement dé-
pendant des conditions d’utilisation et de ’application du composant.
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(3) Etude de la tenue au flux laser des cristaux de LBO

Les cristaux de LBO sont parmi les matériaux optiques présentant les plus hautes te-
nues au flux laser connus a ce jour. Nous avons montré qu’a 1064 nm, ils possedent un
seuil 1-on-1 de tenue au flux laser en volume 1,5 fois supérieur a celui des meilleures silices.
Ils présentent une excellente qualité optique, ont trés peu de défauts et un faible niveau
d’absorption. De par I'ensemble de ces caractéristiques et leur gamme de transparence al-
lant jusqu’a 160 nm, ils posseédent un avantage évident pour des applications de puissance
dans le domaine UV, notamment pour la conversion de fréquence des lasers Nd:YAG. En
revanche, le point critique de ces composants (sans traitements optiques) apparait étre le
volume sous irradiation a 355 nm.

Une étude multi-parameétres de la tenue au flux en volume du cristal a alors été réalisée
pour les trois longueurs d’onde d’intérét 1064, 532 et 355 nm. Nous avons montré que le
seuil d’endommagement et le comportement de fatigue du LBO dépendent fortement de la
longueur d’onde d’irradiation. A 1064 nm, le seuil d’endommagement 1-on-1 est trés élevé
(155 J/cm?), mais il décroit de fagon significative avec le nombre de tirs jusqu’a atteindre
une valeur 1,8 fois plus faible sous 10000 tirs. A 532 nm, le seuil 1-on-1 est plus faible
qu’a 1064 nm (74 J/cm?), en revanche l'effet de fatigue constaté est moins prononcé et le
seuil se stabilise & une valeur 1,4 plus faible aprés seulement une dizaine de tirs. Enfin,
le seuil 1-on-1 & 355 nm est le plus critique (22 J/cm?), cependant aucun vieillissement
n’est observé sous irradiation répétée jusqu’a 10 000 tirs. De plus, aucun conditionnement
a 355 nm n’a pu étre mis en évidence pour améliorer la tenue au flux du cristal. Pour les
trois longueurs d’onde, le seuil d’endommagement est stabilisé apres environ 1 000 tirs, ce
qui est particuliérement intéressant pour définir un seuil d’utilisation fonctionnelle.

Les résultats indiquent que '’endommagement laser du LBO a 1064 et 355 nm est en-
gendré par un seul type de précurseurs présent en forte densité (10* défauts/mm?) dans
le cristal. La différence de seuil de claquage entre les deux longueurs d’onde peut s’expli-
quer par un comportement différent du précurseur selon la longueur d’onde notamment en
terme d’absorption. Par ailleurs, a ces deux longueurs d’onde, nous avons montré que le
cristal est plus résistant au flux laser lorsque la polarisation du faisceau d’irradiation est
selon ’axe Z. Pour expliquer cette anisotropie du seuil d’endommagement, nous avons pro-
posé un mécanisme d’endommagement reposant sur ’absorption optique par des centres
piéges de stabilité variable ; la déstabilisation de ces centres pieges dans le LBO étant due
a la mobilité accrue des ions Li* lorsque le champ électrique est orienté selon 'axe Z. Les
précurseurs responsables de 'endommagement a 1064 et 355 nm seraient alors des centres
piéges dans le cristal. A 532 nm, I'endommagement du LBO semble étre provoqué par un
autre type de précurseurs que ceux rencontrés a 1064 et 355 nm. Ces défauts sont présents
en plus faible densité (2.10® défauts/mm?) et sont insensibles & la polarisation et a la di-
rection d’irradiation laser.
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Enfin, lors de la génération de seconde harmonique, la conversion 1064 vers 532 nm
engendre une diminution du seuil d’endommagement laser du cristal par rapport a l'ir-
radiation en infrarouge uniquement. Dans notre configuration de test, le seuil obtenu en
présence du mélange 1064 et 532 nm est compris entre ceux aux deux longueurs d’onde
seules.

Perspectives

Ce travail a permis d’établir un ensemble vaste et cohérent de mesures sur différents
cristaux non linéaires dans diverses configurations d’utilisation. La démarche expérimentale
et théorique mise en oeuvre a contribué a améliorer notre compréhension des phénomeénes
d’endommagement laser dans les cristaux. Il reste néanmoins beaucoup de questions ou-
vertes sur la nature des mécanismes mis en jeu et des défauts initiateurs. En effet, hormis
le KDP qui a suscité de nombreuses études dans le cadre du développement des lasers
pour la fusion, les autres cristaux ont été peu caractérisés comme en témoigne la bibliogra-
phie. Nous avons vu que les précurseurs responsables de 'endommagement peuvent étre
de nature et de densité différentes. Pour aller plus loin dans l'investigation, il semble in-
dispensable de passer par une étude non destructive des défauts présents dans les cristaux
par des techniques d’imagerie et de spectroscopie d’absorption, de diffusion linéaires et non
linéaires, ainsi que de luminescence. La difficulté de cette étude réside d’une part dans la
détection de défauts de taille nanométrique présents en faible densité, ce qui est encore
actuellement un challenge dans le cas de matériaux optiques de haute qualité tels que la
silice. D’autre part, la complexité se trouve accrue dans le cas des cristaux non linéaires
du fait de leur anisotropie et de leur non linéarité.
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ANNEXE A

A.1 Cristaux non linéaires

A.1.1 KTP

Physical properties

Chemical formula KTiOPO 4
Crystal structure Orthorhombic
Point group mm2
Lattice parameters, A a 12.82

b 6.40

C 10.59
Hardness (Mohs) Near 5
Hygroscopic susceptibility none
Density, g.cm-3 3.03
Specific heat, cal.g-°C 0.1737
lonic conductivity (room temperature, 10 kHz), S.cm-! 105
Aperture, mm? : up to 18x18
Length, mm: up to 35

Fic. A.1 — Propriétés physiques des cristaux de KTP. Source : Cristal Laser S.A. [183]

Optical properties

Average refractive index 1.8
Coefficients in Sellmeier's equation ) Index A B C D
Nx 3.006700 0.039500 0.042510 0.012470
[niaz At —2_ _pa ] ny 3031900 0041520 0045860 0013370
U n: 3313400 0056940 0059410 0016713

for05< A <35 um C.Bonnin, Cristal Laser
Temperature coefficients of refractive indices, °C"' B 3.12x10 *

. Bry 36x10 +
[T=25 Cand B= 1ni?'_;._lr%] Bre 6.24x10 <
Transparency range, Jm 0.35-45

Residual absorption (Photo-thermal Common-path Interferometer): <50 ppm/cm at 1064 nm, <1%/cm at 532 nm

F1G. A.2 — Propriétés optiques des cristaux de KTP. Source : Cristal Laser S.A. [183]
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A.1.2 RTP

Physical properties

Chemical formula RbTIOPO+
Crystal structure Orthorhombic
Point group mm2
Lattice parameters, A a 12.96

10.56

d 6.49

Hygroscopic susceptibility None
Density, g.cm - 3.6
lonic conductivity (room temperature, 10 kHz), Sem” 1019 to 107°
Aperture mm 2: up to 9% 9
Length mm: upto 10

F1G. A.3 — Propriétés physiques des cristaux de RTP. Source : Cristal Laser S.A. [183]

Optical properties

Average refractive index 1.8
Coefficients in Sellmeier's equation
N OY=A+ Bi " Di n= 21982 08995 02152 15433 11585 19727 1.9505
l—(C_i‘Pi 1—(5‘)% ny 2.2804 0.8459 0.2296 1.1009 9.660 1.9696 1.9369
A A n: 23412 1.0609 0.2646 0.9714 8.149 20585 2.0038
for05< 4 <35 pm Y. Guillien et al,, Optical Materials 22 (2003) 155-162
Transparency range, pm 0.35-45
Residual absorption (Photo-thermal Common-path Interferometer): 100 ppm/cm at 1064 nm, 1%/cm at 532 nm
Electro-optical constants (@ 633 nm, 1 kHz), pm. V" rz 33.0
ra 109
rz 15.0
Dielectric constant { &) 13

F1G. A.4 — Propriétés optiques des cristaux de RTP. Source : Cristal Laser S.A. [183]
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A.1.3

LBO

Physical properties

Chemical formula LiB3Os
Crystal structure Orthorhombic
Point group mm2
Lattice parameters, A a 8.44
b 7.37
C 5.14
Hardness, Mohs 5.5
Hygroscopic susceptibility weak
Density, g.cm™3 2.47
Specific heat, J/kg.K 1060
Thermal conductivity, mW.cm™ "> 35
Aperture, mm?2: up to 30x30
Length, mm: up to 50
F1G. A.5 — Propriétés physiques des cristaux de LBO. Source : Cristal Laser S.A. [183]

Optical properties

Average refractive index 1.6
Coefficients in Sellmeier's equation Index A B C D
Nxc 24542 0.01125 0.01135 0.01388
1 Bi . ny 2.5390 0.01277 0.01189 0.01848
ni=Ai+ —— -Dih
(A*=-CH) n: 2.5865 0.01310 0.01223 0.01861
K. Kato IEEE J.QE-26, 1173 (1900)
Transparency range,um 0.16-2.6
Absorption at 1064nm of a 8 mm long LBO crystal
9.0 T
2 | + Measured at Cristal Laser with a Photo-Thermal
8.0% ey
p— . Y 4 \ Common Path interferometer from SPTS
£ 50z / \ « Residual absorption : <7ppm/cm at 1064 nm,
a I
%5'05 / \ <50ppm/cm at 532nm
g 403
B0l / \.
| N
3 o
REL DY \
0.0° ; :
a.

05 1.0 1.5 2.0 25 30 35 40 4.5 5.0
distance (mm)

F1G. A.6 — Propriétés optiques des cristaux de LBO. Source : Cristal Laser S.A. [183]
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A.1.4 KDP et DKDP

Les cristaux de KDP et DKDP sont utilisés pour la génération de second harmonique
(SHG), de troisieme harmonique (THG) et les cellules électro-optiques. Leur fabrication
est obtenue a partir de la croissance d'un germe de ce cristal. Différentes méthodes de
croissance existent : d’une part, une croissance dite "lente" qui fournit des cristaux au
bout d’une dizaine de mois et d’autre part une croissance "rapide" permettant d’obtenir
des cristaux de grande taille en quelques mois seulement. Dans le contexte de notre étude
(projet Laser MégaJoule, collaboration CEA /Institut Fresnel), seuls des cristaux obtenus

par croissance rapide ont été testés en tenue au flux laser.

Crystals KDP DKDP
Chemical formula KH.FPO, KD,PO,
Symmetry 42m 42 m
Hygroscopicity high high
Density, gicm? 2332 2.355
= 2
Thermal conductivity, Wicmxk k,,= 1.9x%102 I;“_ ;?Egz
33 -
Thermal expansion coefficients, K- :”i iiﬂgﬂ Z”f liﬂga
E30 b B s
Transmission range, pm 0.18-15 02-20
Residual absorption, cm (at 1.06 pm) 0.04 0.005
Measured refractive index (at 1.06 pm) Ec'f :jggg :"f 1322;
L e -
B D
Sellmeier coeff., A — wavelength in pm n? =A +ﬁ+.\2—5
A n, 2259276 2.2409
n, 2132668 21260
B Ny 13.00522 22470
MNe 3.2279924 0.7844
c n, 400 126.9205
N. 400 123.4032
D My 0.01008956 0.0097
MNe 0.008637494 0.0086
E n, 0.012942625 0.0156
n, 0012281043 0.0120
Nonlinear coeff. d,, pm/V (at 1.06 pm) 0.43 0.40
10 ps — 100
Laser damage threshold, GW/cm? at 1.06 pm 1Tns—10 12D5?15ps—_1]?i
15ns—-144 ’

F1a. A.7 — Propriétés physiques et optiques des cristaux de KDP et DKDP. Source : Fksma

Optics [184].

169



ANNEXE A

Type of phase matching ooe ooe ooe ooe
Cut angle 8, deg 412 59.1 36.6 53.7
Acceptances (FWHM):
Ag (internal), mrad=cm 1.1 22 1.2 23
AT thermal, Kxcm 11 13.2 6.7
Ah spectral, nm=cm 7.25 5.97 2.57
Walk off, mrad 27 24 25 24

Fia. A.8 — Différents types d’accord de phase du cristal de KDP pour la SHG a 1064 nm.
Source : Eksma Optics [184].

g0l DKDP Type 1 - ap| KOP Type
DKDP Type 2 T=283K KDP Type 2 T=283K
BO[- 80
g SHG@1064, gmor
= #=53.5 deg a
g o0f £ oof
2 IS
£ o SHG@800,
50 r 0=449d
SHG@ 1064, k2 SHG@1064,
6=36.6 deg 0=41d
s a0l =
30 1 1 1 1 1 1 1 30 1 1 1 1 1 1 1
500 600 700 800 900 1000 1100 500 600 700 80O 900 1000 1100
Wavelength, nm Wavelength, nm
DKDP Second harmonic generation phasematching KDP Second harmonic generation phasematching

Fia. A.9 — Angles d’accord de phase des cristaux de KDP et DKDP pour la SHG. Source :
Eksma Optics [184].
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A.1.5 Nd:KGW

Le cristal de Nd:KGW est un milieu & activité laser dont les principales propriétés sont
présentées en figure A.10. Il a avantage de présenter une large bande d’absorption, une
efficacité quasiment deux fois plus grande que celle du cristal de Nd:YAG et un seuil laser
plus bas [26]. Il est donc un matériau de choix pour les lasers a faible énergie de pompe

(05-11J).

Chemical formula KGd{WO,):Nd

Lattice constants a=8095A b=10A c=7588A
Opfical orientation ng= b, n,c = 20 deg

Angle between optical axis 86.5 angular grad

Density 7.27 glcm?

IMohs hardness 5

Thermal conductivity 2.8 W/(m=grad) [100]

2.2 Wi(mxgrad) [010]
3.5 W/(mxgrad) [001]
Thermal expansion 4x10* grad™ [100]
3.6x10+ grad-' [010]
8.5x107 grad-' [001]

Phase transition 1005 °C

Melting point 1075 °C

Transmission range 0.35-5.5 pm
Refractive index ng=2.033 @ 1.067 pym

n,=1.937 @ 1.067 ym
N, = 1.986 @ 1.067 um

Transition F— e
Laser wavelength 1.0672 pym
Fluorescence lifetime 120 ms
Fluorescent width 24 cm?
Emission cross-section 4 3x107"® ¢m*
Emission temperature drift 8.5:10" nm, K

Fia. A.10 — Propriétés physiques et optiques des cristaux de Nd:KGW. Source : Fksma
Optics [184].

Cependant, sa croissance cristalline n’est pas facile dans de grandes dimensions (ty-
piquement supérieures & 10 mm). De plus, ses propriétés thermomécaniques ne sont pas
trés avantageuses : une mauvaise conduction thermique ainsi qu'un coefficient d’expan-
sion thermique trés anisotrope engendrent des effets thermiques trés importants, tels que
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le phénoméne de lentille thermique. En revanche, il posséde une forte susceptibilité non
linéaire du troisiéme ordre et donc un effet Raman, ce qui permet de réaliser directement
de nouvelles longueurs d’ondes, telle que 1,54 pm (longueur d’onde de sécurité oculaire).
Cette derniére propriété est particulierement adaptée aux applications médicales.
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A.2 Silice Suprasil / Silice Herasil (Heraeus)

La silice Si0O5 peut étre obtenue par fusion de quartz naturel dans un four électrique
(silice fondue) ou de maniére synthétique par hydrolyse ou pyrolyse du SiCly (silice syn-
thétique) selon les réactions chimiques :

hydrolyse

SiCly + Oy "2 Si0y + Cly (A.2)

Les caractéristiques des deux types de verres Herasil (silice fondue) et Suprasil (silice
synthétique) fabriqués par Heraeus [185] sont données en figure A.11.

Hemasiiansll Electrical data of quartz glass

: ) il
Technical properties i nfracil/HOG Resistivity in © - m
Mechanical data 20°C 10"
Density plem? 2.2 2,203 A00°C 10%
hiohs hardness 55...65 BO0°C 6.3-10¢
Micro hardness M B600 . .. 9800 1200°C 1.3-102
Knoop hardness M/ 5800...6200
Modulus of elasticily  N/mm? Diglectric strength in kV/mm
(at20°C) 70104 7.25-10+ (sampia thickness & 5 mm)
Modulus of torsion M/ 3104 31 04
Poisson’s rato o7 017 20°C 25...40
Compressive strength M/mm? | 1180 1150 500°C 4...5
Tensie strength N/ 50 50 ;
Bending strength Mmm2 ar &7 Dielectric loss angle (i &)
Torsional strangth Mirmim? 30 30 T
Sourd wHoCity m's | ST20 ST20 1 kHz 0.0005
— 3 1 1., . W000MHz 0.0001
Thermal data 3104 Mz 0.0004
Softening temperatures G | 1600 1730 . )
Annesling lemperatung °*C | 1120 1180 Dielectric constant it}
Strain temperature °C | 1025 1075 T
M, working lemperature  °C 2[:':':} 0.1 MHz .’!.ft]
COnbinuous 850 1150 23°C 9-70F MHz 3 ¥
short-term 1200 1300 23°C 3-10° MHz 3.81
Mean 0 100°C rre
gpeciic neat Q... 500G 964
Jik K 0...900°C 1052 Typical trace impurities in quartz glass
Heal conductivity 20°C 138 T— Suprasil Homosl Harasily
Wim - K 100°C 1.46 Infrasil/HOQ
200°C 1.65 pomiug al pom ug/gl
300°C 1.67 [ |
400°C 1.84 gl ggg ﬂ?
a50°C o 6 a 0.05
950°C | 268 2 s 1
Wean 0. .. 100°C 51107 Cu 00 a1
EXOANSICN 0...200°C 6l T Fe Q.02 0.8
soafficiant 0...300%C 89107 K 0.0 0a
K- 0...800°C 54107 Li 0.0 1
Q...900°C 4.8-10-7 Mg 0,005 0.1
=50...0°C 27107 MNa 0.03 1
0...=180°C a fi 0.0 1

F1G. A.11 — Propriétés physiques des différents verres Heraeus. Source : Heraeus [185].
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La différence de fabrication entre la silice fondue et synthétique se traduit par un écart
important de concentration d’impuretés dans le matériau (cf. figure A.11). Ces écarts ont
des répercutions directes sur les spectres de transmission et d’absorption des deux types de
verres Herasil et Suprasil (cf. figures A.12 et A.13). Nous pouvons en particulier observer
des différences d’absorption dans le domaine UV. L’intérét de la silice Suprasil est de
présenter une meilleure transmission et une plus grande résistance au flux laser dans 'UV.
Notons que d’autres fabricants développent des silices UV de bonne qualité. Nous pouvons
citer entre autre Corning et Schott.

™ P inchadi Neclion letess " flection losses
convened to wall thicknese: 100 men (vald for 2 to 200mm) converted to wall thickness: 100 mm (valid for 2 to 200mm)
o w
Suprasil 1,2
= 1 | 0 Hf h 4 Fa N ——— Suprasil N4 32
/_ / Suprasdi 1.2 = V \ \ ——— Guprasil 300
- — SupeanizmiIe || r —— Herasil 3
- / z / / ——— Supeasil 108 | n I
Ew | B i
] f | 3 _ \ :
E -] |
E = ’ 1 I
fo / H :
: / . \
. ] ;
- ; =
., i L q
w =) m ) 10 ) P w o) ™o ) ) 2600 0 00 o =
wavelonath (nimd wavalangth [ne]

F1G. A.12 — Spectre de transmission dans 'UV et dans l'infrarouge de différents verres
Heraeus. Source : Heraeus [185].

10E+02

Suprasil 1, 2
——— Suprasil 3111 312
= Suprasil 300

== Herasil 3

1.0E+01

10E+00

SEEASN

j v
fr
Vil
|

EH\WE
e A
100 150 200 250 200 30 400
wavelength [nm]

F1G. A.13 — Spectre d’absorption UV de différents verres Heraeus. Source : Heraeus [185].
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Résumé

L’émergence de lasers de plus en plus puissants et compacts et le développement de
leurs applications engendrent des problémes de tenue au flux des composants optiques et
tout particulierement des cristaux non linéaires. Dans ce contexte, cette thése s’attache a
I’étude de I'endommagement laser en régime nanoseconde dans les cristaux non linéaires
utilisés principalement pour la conversion de fréquence (KTP, KDP, LBO) et les applica-
tions électro-optiques (RTP, KDP). Les effets spécifiques aux cristaux liés a leur anisotropie
et leurs non linéarités ont imposé le développement d’une métrologie de 'endommagement
laser adaptée. Cette métrologie a ensuite été appliquée a ’étude détaillée des cristaux iso-
morphes de KTP et RTP, et du cristal de LBO. L’influence sur leur tenue au flux laser de
multiples parameétres, tels que la longueur d’onde d’irradiation, la polarisation, la direction
de coupe du cristal, a pu étre étudiée permettant de mieux comprendre les mécanismes res-
ponsables de 'endommagement laser dans ces cristaux. L’importance de la caractérisation
de la tenue au flux laser de ces cristaux sous irradiation multiple et dans leurs conditions
fonctionnelles d’utilisation a été mise en évidence. Par exemple, la coexistence de plusieurs
longueurs d’onde au sein du matériau modifie de fagon importante la tenue au flux laser
du composant.

Mots clés : Endommagement laser, métrologie, cristaux non linéaires, KTP, RTP, LBO,
KDP, silice, couches minces, génération de seconde harmonique.

Abstract

Lasers become more and more powerful and compact. This raises laser induced damage
issues in optical components, especially in nonlinear crystals. This thesis deals with na-
nosecond laser damage investigations in nonlinear crystals used for frequency conversion
(KTP, KDP LBO) and electro-optic applications (RTP, KDP). First, due to nonlinear and
anisotropic effects of the crystals, the development of a metrology dedicated to laser da-
mage studies of crystals was necessary. This metrology was then applied to the study of
KTP and RTP isomorphous crystals, and LBO crystals. The influence of many parameters
on the laser damage resistance, such as wavelength, polarization and crystal orientation,
was studied allowing a better understanding of the laser damage phenomena in these crys-
tals. Moreover, laser induced damage characterization was realized on these crystals with a
high number of shots and in the real operating conditions, showing that the laser damage
threshold of the component depends on its use. For example, the coexistence of multiple
wavelengths inside the crystal takes a great part in the damage phenomena.

Keywords : Laser damage, metrology, nonlinear crystals, KTP, RTP, LBO, KDP, silica,
optical coating, second harmonic generation (SHG).
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