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INTRODUCTION : CONTEXTE,
ETAT DE L’ART ET MOTIVATIONS

Il y a actuellement un réel besoin de sources cohérentes capables d’émettre une
énergie importante sur une tres large gamme de longueur d’onde dans l'infrarouge,
pour des applications diverses comme la chirurgie laser, la détection de gaz polluants,
la spectroscopie infrarouge ou encore les contre-mesures. Les sources laser commer-
cialisées aujourd’hui ne permettent pas complétement de répondre a ces besoins,
notamment car elles émettent généralement un rayonnement monochromatique dont la
longueur d’onde est imposée par les constituants du milieu amplificateur. La détection
de gaz par exemple, requiert 1'utilisation de sources de rayonnements cohérents ca-
pables de couvrir les domaines de transparence de I'atmosphere afin que les faisceaux
ne perdent pas de leur efficacité, surtout sur de longues distances. L’accordabilité en

longueur d’onde avec une méme source est également souhaitée.

La figure [1] [1] montre que les domaines de transparence de l'atmosphere, qui cor-
respondent a un taux de transmission important, sont divisés en trois zones, appelées
bande I, bande II et bande III :

— la bande I correspond a la gamme spectrale "proche infrarouge" du spectre élec-

tromagnétique, c’est-a-dire aux longueurs d’onde comprises entre 1 et 3 ym;

— la bande II correspond au début de "I'infrarouge moyen" et donc a une bande de

transparence comprise entre 3 et 5 ym;

— la bande III se situe aussi dans "l'infrarouge moyen" mais les longueurs d’onde

sont comprises entre 8 et 12 ym.

La figure[1|donne également, & partir de traits horizontaux en couleur, les différentes

gammes de longueur d’onde couvertes par des sources cohérentes aujourd’hui com-
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FIGURE 1 — Gammes de longueur d’onde entre 1 et 13 um, émises par différentes sources lasers et
paramétriques [T]].

mercialisées ou disponibles en laboratoire. Les traits rouges correspondent aux gammes
d’émission des lasers solides qui utilisent des cristaux dopés avec des ions lanthanides
divalents ou trivalents comme centres actifs. Cela permet de constater que ces sources
sont peu accordables en longueur d’onde et se situent majoritairement dans la bande I
de transmission de I'atmosphere. Une premiere exception est le laser solide dopé par
des ions FeZt qui couvre la bande II. Quant au laser CO,, il émet exclusivement des
longueurs d’onde autour de 10 ym, dont la gamme spectrale est matérialisée par les
traits oranges horizontaux. Viennent ensuite les diodes laser et les laser ICL (Interband
Cascade Laser) qui peuvent couvrir les bandes I et II de transmission de I'atmosphere
respectivement (voir les traits horizontaux en vert). Seule la gamme d’émission des laser
QCL (Quantum Cascade Laser) peut couvrir les bandes II et III. Cependant, les énergies
générées par ce type de laser a température ambiante sont moins élevées que celles des
autres lasers solides (voir par exemple la réf. [2]) et généralement insuffisantes pour
les applications visées. De plus, 1’accordabilité en longueur d’onde des lasers QCL est
limitée et nécessite la mise en place de plusieurs modules QCL pour atteindre de plus
larges gammes spectrales [3].

La seule alternative pour allier a la fois accordabilité en longueur d’onde et haute
énergie est celle des sources paramétriques optiques qui exploitent un processus de
conversion de fréquence dans un cristal massif a propriétés optiques non linéaires du
second ordre pompé par un laser. Comme le montre la figure |1 en violet, elles peuvent
couvrir a la fois les bandes I, II et III de transmission de l’atmosphére. Les sources
paramétriques optiques présentent donc la meilleure accordabilité en longueur d’onde
qui puisse étre obtenue. Enfin, il a été montré qu’elles sont capables, lorsqu’elles sont
pompées par des sources laser de grande énergie, d’émettre des énergies suffisantes
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pour la détection de gaz polluants dans 1’atmosphere par exemple [4].

Deux types de sources paramétriques sont couramment utilisés : le Générateur Para-
métrique Optique (OPG) et I'Oscillateur Paramétrique Optique (OPO) dont les schémas
de principe sont représentés dans la figure [2| La physique de ces sources sera évoquée
dans le chapitre

(a) Générateur Paramétrique Optique (OPG)

As
. s
Ap Cristal
—_— . 7 .
non linéaire A
ﬁ

(b) Oscillateur Paramétrique Optique (OPO)

As
Ap Cristal [ =
> e 1 .
non linéaire A
—_——

FIGURE 2 — Schéma de principe : (a) Générateur Paramétrique Optique (OPG) et (b) Oscillateur Para-
métrique Optique (OPO).

Comme le montre la figure |2} 'OPG consiste a convertir la fréquence d"une source
laser monochromatique de longueur d’onde A, (laser de pompe) dans un milieu non
linéaire, sachant bien évidemment que A, doit appartenir au domaine de transparence
du matériau. Dans ce cas, la figure [1l montre que les lasers solides sont particulierement
adaptés car ils émettent dans la bande I de transmission de I'atmospheére (voir en rouge
sur la figure [1), ot la majorité des matériaux non linéaires sont transparents. Il faut
aussi faire attention a ce que la coupure a basse longueur d’onde soit telle qu’il n’y ait
pas d’absorption a deux photons. Cela signifie que le matériau non linéaire doit étre
transparent a A, /2. Dans un OPG, deux faisceaux de longueurs d’onde A; (faisceau
signal) et A; (faisceau idler) sont générés en régime d’onde progressive. Dans un OPO,
le matériau est inséré dans une cavité optique. L'interaction paramétrique est alors
résonante, et les nombreux allers-retours permettent d’augmenter I'énergie générée par
le processus non linéaire. L'accordabilité en longueur d’onde est généralement obtenue
a partir de la rotation du milieu non linéaire ou d'une modification de sa température
en ayant fixé la longueur d’onde A,. Elle peut encore étre obtenue en modifiant la lon-
gueur d’onde A, du faisceau pompe, I'orientation et la température du milieu restant
fixes.

Dans ce cas, si des énergies importantes sont visées, la principale difficulté est de
trouver un cristal non linéaire de trés bonne qualité et de grandes dimensions. 1l faut
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aussi qu’il soit suffisamment robuste pour pouvoir résister au flux laser du faisceau
pompe : un seuil de dommage optique élevé est donc recherché. Vient ensuite la valeur
de son coefficient non linéaire d;; sollicité qui doit étre la plus élevée possible. De plus,
une préférence est accordée aux cristaux dont le domaine de transparence est tres
étendu dans l'infrarouge, de maniere a couvrir les bandes II et III de transmission de
I'atmosphere avec un seul échantillon. Dans ce contexte, de nombreuses études dédiées
a la caractérisation des propriétés optiques de cristaux non linéaires ont déja permis
d’identifier plusieurs cristaux massifs non linéaires capables de remplir au mieux la
majorité des conditions qui viennent d’étre listées. Le tableau [1| donne le domaine de
transparence, le coefficient non linéaire le plus élevé et le seuil de dommage optique
des cristaux de KTiOPO, périodiquement polé, LiNbO3; périodiquement polé, LiB3Os
et B-BaB,Oy4 pour la bande II et ceux de AgGaS,, AgGaSe;, ZnGeP, et CdSiP; pour la
bande III. I1 donne aussi des exemples d’accordabilité du faisceau idler obtenues dans

ces cristaux.

Domaine de d;j Seuil de dommage | Accordabilité
transparence (pm/V) optique idler
(pm) (GW/cm?) (pm)
= | KTiOPO4 | 035 - 4,5 [5] d33=10,6 [6] 315 [7] 2,128 - 4
'g (PPKTP) @ 0,66 ym (1,064 pm; 8,5 ns) [8]
—(‘: LiNbO; | 033-55[9] | d=318[10] | 0,05-006[gm1] | 3,2-38[12]
g (PPLN) @ 0,659 ym (1,064 ym; 10ns) | 3,8 -4,3[13]
X LiB3Os | 0,16 -2,6 [14] | d32=1,17 [9,[15] 25 [14] 1,08 - 2,85
8 (LBO) @ 0,54 ym (1,064 pm; 0,1 ns) [26]
wn
& | B-BaB2Os | 0,198 - 2,6 [9] drn=2,22 25 [17] 0,42 - 2,3
(BBO) d31=0,16 [9] (0,355 um; 8 ns) [8]
E | AgGaS, | 0,5 - 13 [19,20] ds36=35 [20] 0,01 [21] 2-12 1
ﬂé (AGS) @ 4,64 pm (1,064 ym ; 20 ns)
8 AgGaSe, 0,7 - 18 [22] d36=32,4 [23] 0,011 [23] 58-8
< | (AGSe) @ 5,3 ym (1,064 ym; 35ns) | 9-18 [24]
9]
T | ZnGeP, |o07-13[25k6] | ds=75 [25] 0,18 [27] 7.8 -84
g (ZGP) (1,064 ym; 8 ns) [28]]
'é CdSiP, 0,5 -9 [29] d36=84,5 [39] 0,05 [27] 6,54 - 7,19
(CSP) @ 2,28 ym (1,064 ym; 8 ns) [31]

TABLE 1 — Domaine de transparence en pm, coefficient non linéaire d;; en pm/V, seuil de dommage op-
tique en GW/cm? des cristaux de KTiOPOy périodiquement polé, LiNbO3 périodiquement polé, LiB3Os et
B-BaByOy pour la bande II ainsi que de AgGaSy, AgGaSey, ZnGeP; et CASiP, pour la bande 111. L'accor-
dabilité obtenue dans ces cristaux est également indiquée. (V) Source paramétrique accessible avec I'entreprise

lituanienne Light Conversion. Elle sera décrite dans le chapitre

Le tableau 1) montre que les cristaux présentant les meilleures caractéristiques dans
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la bande II de transmission de 'atmosphere sont KTP et PPLN d"un point de vue du
coefficient non linéaire, et le grand cristal de la bande III est ZGP. Néanmoins, le cristal
de KTP ne permet une génération que jusqu’a 4 ym seulement, le seuil de dommage
de PPLN est trés faible, et ZGP ne peut pas étre pompé autour de 1 ym. Cela montre
qu’aucun cristal ne donne encore entiére satisfaction.

Ce travail de these s’inscrit dans la perspective d’étudier de nouveaux cristaux

dont la croissance a aujourd’hui atteint la maturité nécessaire pour 1'étude de leurs
propriétés optiques. C’est le cas des cristaux de Langatate LazGassTag5014 (LGT) et
de Séleniure BaGa,Se; (BGSe) obtenus dans le cadre de collaborations internationales.
Avec le B-quartz, le cristal de LGT est le matériau de référence pour des applications
de type capteur de pression ou démodulateur accousto-optique en télécommunication
par exemple du fait de ses propriétés piézoélectriques exceptionnelles. Il s’avere que sa
symétrie cristalline non centrosymétrique permet de réaliser des processus du second
ordre, et que son domaine de transparence couvre la bande II de transmission de
I'atmosphere. De plus, il a I'avantage de croitre dans de grandes dimensions et avec
une haute pureté grace a la méthode de Czochralski. Une partie de la these a alors été
consacrée a son étude sous l’angle de I'optique non linéaire afin de pouvoir le situer
parmi les cristaux existants de la bande II.
Contrairement a LGT, la croissance du cristal de BGSe est tres récente puisqu’elle est
maitrisée seulement depuis 2010. Ce cristal monoclinique a ’avantage de pouvoir étre
pompé autour de 1 ym sans absorption a deux photons, contrairement aux cristaux
de ZGP et AGSe, et son domaine de transparence est plus étendu dans l'infrarouge
puisqu’il atteint 18 ym. Pour toutes ces raisons, ce nouveau cristal de la bande III est
prometteur et nous avons donc étudié ses propriétés optiques non linéaires.

Le chapitre [1| donne des bases théoriques d’optique linéaire et non linéaire cristal-
line pour l'étude de la conversion de fréquence dans des cristaux a propriétés optiques
non linéaires. Ce travail a porté uniquement sur les processus non linéaires du second
ordre, notamment les générations de somme et différence de fréquences. Ils corres-
pondent respectivement a des fusions et scissions de photons permettant de générer
de nouvelles longueurs d’onde. Cette génération est la plus efficace lorsque les trois
ondes en interaction sont en accord de phase, et cette condition est obtenue grace a la

biréfringence des cristaux.

Sur la base de ces fondements théoriques, le chapitre [2[ est dédié aux éléments
de méthodologie expérimentale permettant 1’étude des processus quadratiques de
conversion de fréquence dans les cristaux. Il décrit les méthodes utilisées pour 1’étude
de parametres gouvernant ces processus. En particulier, ce chapitre montre l'intérét
d’utiliser des échantillons usinés en forme de spheéres qui permettent d’accéder a toutes
les directions de propagation dans le cristal. L'ensemble des mesures qui peuvent étre
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réalisées grace a la méthode de la sphére sont décrites. Ce sont en particulier les courbes
d’accord de phase ainsi que les valeurs absolues et les signes relatifs des coefficients du
tenseur de susceptibilité électrique de second ordre.

A partir de I'exploitation des fondements théoriques et méthodologies présentés
dans les deux chapitres précédents, le chapitre [3| décrit la premiere étude approfondie
des propriétés optiques non linéaires du cristal de Langatate LazGassTaps5014 (LGT),
qui est uniaxe optique. La mesure directe des angles d’accord de phase de plusieurs
processus quadratiques a permis d’affiner les équations de dispersion de ses indices de
réfraction principaux, et nous avons déterminé son coefficient non linéaire a partir de
I'analyse de I’énergie générée lors d'un processus de génération de second harmonique.
Le cristal de LGT a également été étudié en régime femtoseconde pour des processus
de génération de différence de fréquences autour de 2 et 3 um, et d’amplification
paramétrique autour de 1,5 ym.

La méme démarche appliquée au cristal monoclinique de Séléniure BaGa,Se;
(BGSe) fait 1’objet du chapitre |4} L'étude de ses propriétés optiques non linéaires a
également été réalisée avec la méthode de la sphére, ol en particulier les générations
de second harmonique et de différence de fréquences ont été étudiées et ont permis
d’affiner les équations de dispersion de ses indices de réfraction principaux. La stratégie
pour la caractérisation complete des coefficients du tenseur de susceptibilité électrique
de second ordre est également donnée. La mesure de la valeur absolue de trois d’entre
eux est présentée, de méme que la marche a suivre pour la détermination de 1’ampli-

tude et des signes relatifs des trois autres coefficients du tenseur.

Enfin, aprés avoir conclu sur ce travail, deux annexes closent ce document. L’annexe
décrit la procédure a suivre pour le calcul des directions d’accord de phase non coli-
néaires et I’annexe [B| dresse la liste des publications et des communications concernant
ce travail de these. Elle donne également le contenu des publications concernant nos
études sur les cristaux de LGT et BGSe.
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CHAPITRE

1

ELEMENTS DE THEORIE

INTRODUCTION

Ce chapitre décrit les interactions entre un champ électrique excitateur et un milieu
anisotrope a propriétés optiques non linéaires du second ordre. Il donne les fondements
d’optique cristalline et d’optique non linéaire servant de support pour la compréhen-
sion théorique de mon travail de these présenté dans les chapitres suivants.

Il débute par une partie consacrée a 1’'optique linéaire cristalline qui définit la po-
larisation induite lors de l'interaction d’une onde électromagnétique avec un milieu
cristallin. La propagation de la lumiere dans les cristaux optiquement anisotropes est
décrite, ainsi que les effets qui lui sont associés. D’autre part, des notions théoriques
d’optique non linéaire sont données, en particulier les processus du second ordre, dits
"quadratiques”, qui apparaissent lorsque le couplage entre la lumiere et la matiere est
important. Enfin, les parameétres pertinents impliqués dans les effets quadratiques sont
décrits.

OPTIQUE LINEAIRE CRISTALLINE

Polarisation linéaire
Equation constitutive

Une onde électromagnétique est caractérisée par un champ électrique E(7,t) et
un champ magnétique H(7,t). Le développement de ces champs sous la forme d’une
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superposition d’ondes monochromatiques permet de définir chacune des composantes
de Fourier E(7,w) (et H(7,w) pour le champ magnétique) qui sont décrites par des
grandeurs complexes.

Sous l'action du champ électrique, les électrons de valence des atomes du milieu
considéré se mettent en oscillation autour de leur position d’équilibre. Dans la limite ot1
la densité de puissance du champ électrique ne dépasse pas 1 MW /cm?, la polarisation
électronique macroscopique peut étre considérée comme dépendante linéairement du
champ électrique, et s’écrit a la position 7 [32] :

=

B(w) = et (w) - E(w) (1.1)

-1, ,,-3

€o est la permittivité diélectrique du vide qui vaut 8,85 x 1071242 .s* . kg~ . m
et le signe - correspond au produit contracté. La grandeur ¥()(w) est le tenseur de
susceptibilité électrique de 1°" ordre, appelé aussi le tenseur de susceptibilité électrique
linéaire ; le nombre de barres au dessus de la lettre x fait référence au rang du tenseur.
En effet, ¥()(w) est un tenseur de rang 2. L'expression définit 1’équation consti-
tutive linéaire de l'interaction lumiére-matiere, et montre que la polarisation linéaire

oscille a la méme pulsation w que le champ électrique excitateur E(w).

Le déplacement électrique D(w) qui fait intervenir a la fois le champ électrique
excitateur et la polarisation linéaire induite, s’écrit a la position 7 :

-

D(w) = eyE(w)+ P(w)

o (T+ 20 (w)) - E(w) (1.2)

De ce fait, le déplacement électrique varie également linéairement avec le champ
électrique. Le tenseur de permittivité diélectrique relative du matériau est défini par
&(w) = I+ %M (w), I étant la matrice identité. Les éléments du tenseur de suscepti-
bilité électrique linéaire ¥(!)(w) sont réels si la pulsation w appartient au domaine de
transparence du matériau. Par conséquent, c’est aussi le cas des éléments de &, (w).

Susceptibilité électrique du premier ordre

Il existe un repere propre qui diagonalise la matrice ¥V : c’est le repere diélectrique,
appelé aussi repere optique et noté (x,y,z). Dans ce repeére, la matrice représentative
du tenseur ¢V s’écrit :
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(1) (1) (1)

avec la relation d’ordre conventionnelle suivante : xyy < xyy < )(Zl . Ces trois
valeurs propres définissent les trois indices de réfraction principaux :
n(w) = 1+X§c§)(w)
1
n(w) = 1 +x§1y> (w) (1.4)
n(w) = 1+ x% ()

avec la relation d’ordre : n, < n, < n,.

Les valeurs relatives des indices de réfraction principaux dépendent de la classe
optique a laquelle appartient le matériau. Il existe trois classes optiques possibles :
isotrope, anisotrope uniaxe et anisotrope biaxe.

1. La classe optique isotrope : n,(w) = n,(w) = ny(w) = n(w). Les trois indices de
réfraction principaux sont égaux, c’est-a-dire que les propriétés physiques sont
identiques quelles que soient les directions de polarisation et de propagation
considérées. C’est le cas des matériaux cristallisant dans le systeme cubique, mais
aussi des gaz, liquides et solides amorphes.

2. La classe optique anisotrope uniaxe concerne les matériaux appartenant aux sys-
temes cristallins rhomboédrique, quadratique et hexagonal. Dans ce cas : 11, (w) =
ny(w) = no(w) et ny(w) = ne(w) , ot n, et n, sont respectivement appelés indices

de réfraction ordinaire et extraordinaire.

3. Les cristaux monocliniques, tricliniques et orthorhombiques appartiennent quant
a eux a la classe optique anisotrope biaxe : ny(w) # n,(w) # nz(w).

Le repere diélectrique (x,y, z) est tri-rectangulaire. Par conséquent, il peut étre différent
du repere cristallographique (7,b,¢) [33]. Suivant le degré de symétrie du milieu cris-
tallin [34], les reperes cristallographique et diélectrique ont zéro, un, deux ou les trois
axes en commun. Par exemple, pour les systemes cubique, quadratique et orthorhom-
bique, les trois axes sont toujours confondus car les deux reperes sont orthogonaux.
Comme nous le verrons dans les chapitres [3] et [4] les reperes sont liés et ont deux
axes confondus pour les matériaux trigonaux (hexagonaux et rhomboédriques) alors
que dans le systeme monoclinique, ils sont confondus par un seul axe. Enfin, les deux
reperes sont complétement indépendants dans le cas de cristaux tricliniques. De plus
dans les systémes monocliniques et tricliniques, la difficulté est d’autant plus accrue
que l'orientation du repére diélectrique peut changer en fonction de la pulsation w de
la lumiere, mais également de tout autre parametre dispersif de 'indice de réfraction

[331-
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Processus du premier ordre

Lorsqu'une onde électromagnétique traverse un matériau, deux processus du pre-
mier ordre différents peuvent avoir lieu en fonction de la pulsation w de 'onde inci-
dente. D’une part, si la pulsation d’excitation se situe dans le domaine de transparence
du cristal, 'onde se propage sans subir d’absorption : c’est le régime linéaire propagatif.
Ce processus est illustré par la figure|1.1{a) qui correspond a la description quantique de
ce régime ot le niveau excité, situé en dessous du "gap" du matériau, est un niveau du

champ électromagnétique. Ce schéma traduit aussi qu’il y a conservation de I'énergie.

/

hw hw haw how

@  Re{xM(w)) v Im{xP(w)}

FIGURE 1.1 — Représentation schématique des deux processus du premier ordre : (a) Propagation linéaire
sans absorption. (b) Atténuation linéaire.

D’autre part, la figure [1.1[b) représente le cas ot la pulsation d’excitation w cor-
respond a une des fréquences propres du milieu. Cette fois-ci, il y a absorption, qui
correspond au régime dissipatif : I'intensité lumineuse décroit alors exponentiellement,
selon la loi de Beer-Lambert.

. N - . ,
4
Dans la suite, nous chercherons a nous placer dans le cas o1 I'onde incidente n’est
pas atténuée lors de sa propagation, c’est-a-dire que nous travaillerons dans le domaine
de transparence du cristal.

Equation de propagation

En considérant des milieux transparents, sans courant, non magnétiques et homo-
genes, les équations de Maxwell permettent d’établir 1'équation de propagation relative
a chaque composante de Fourier du champ électrique de 1’'onde électromagnétique [32] :

5 o o w? _ -
VAVAEFw) = C—Zér(?’,w)E(?,w) (1.5)

c est la vitesse de la lumiere dans le vide et €, est le tenseur de permittivité diélec-
trique relative dans la direction 7 considérée. L'onde plane est une solution de 1’équation
de propagation a une pulsation w donnée, et la composante spatiale de son champ élec-
trique s’écrit [32] :

E(F, w) = &7, w)E(7, w)e k)T (1.6)
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é(7,w) est un vecteur unitaire qui décrit 1’état de polarisation de 1'onde, et E(7, w)
I'amplitude complexe du champ électrique. k(w) est le vecteur d’onde défini par k(w) =
gn(a))ﬁ, oll le vecteur unitaire if représente la direction de propagation de I'onde dans
le repeére diélectrique du milieu. Le vecteur i s’écrit en coordonnées sphériques :

Uy sin(0) cos(¢)
i(0,¢)=| u, | =1 sin(0)sin(¢p) (1.7)
U, cos(0)

Les angles 0 et ¢ qui déterminent la direction de propagation ii en coordonnées
sphériques, sont définis dans la figure

c
<
\/
<

FIGURE 1.2 — Orientation de la direction de propagation ii de I'onde, repérée par les angles de coordonnées
sphériques 0 et ¢ dans le repere diélectrique.

Dispersion des indices de réfraction principaux

Comme indiqué dans le systeme d’équations (1.4), a température ambiante, les in-
dices de réfraction principaux ny, n, et n, d’un cristal dépendent de la pulsation w.

La dispersion des indices de réfraction principaux est généralement exprimée en fonc-

tion de la longueur d’onde A, directement reliée & w par A = @ Il y a plusieurs
domaines de transparence dans un milieu donné. Chacun de ces domaines est délimité
par deux oscillateurs harmoniques dont les fréquences propres dépendent des atomes
ou molécules concernées. Dans un domaine de transparence, le modéle de Lorentz per-
met d’aboutir aux équations de dispersion suivantes, appelées couramment équations de

Sellmeier [35] :

Bi-A* | D
N2-C T A2CE

avec i = x, y ou z, et la longueur d’onde A s’exprime en ym. Les parametres A;, B;,

n'Z(A) =A;+

1

(1.8)
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Ci, D; et E; sont généralement obtenus empiriquement a partir de l'interpolation de ré-
sultats expérimentaux. Si 'on considére le domaine de transparence visible-infrarouge,
les parametres C; = A%[V et E; = A%R définissent les longueurs d’onde de résonance Ay
et Ajg de chaque oscillateur harmonique : typiquement 1'une dans l'ultraviolet (UV)
et 'autre dans l'infrarouge (IR) délimitant le domaine de transparence qui va nous in-
téresser. L'équation est valable uniquement entre ces deux longueurs d’onde de
résonance. Nous verrons dans les chapitres suivants qu’il peut exister d’autres formes
d’équations de dispersion des indices de réfraction principaux d’un matériau. Toutes
les formes utilisées correspondent a des fonctions décroissantes avec la longueur d’onde
dans un domaine de transparence : la dispersion est alors qualifiée de "normale".

Surface des indices

La projection de I'équation de propagation (1.5) sur les trois axes principaux x, y et
z du repere diélectrique permet d’obtenir, dans le domaine de transparence du cristal,
I’équation de Fresnel [36] :

12 (6, ¢) . uz (6, ¢) uz (6, ¢) _0

2w 0,9) - m2(@) 12w, 6,0) - m@) 02w ) - nlw) Y

Rappelons que 7y (w), n,(w) et n;(w) sont les indices de réfraction principaux du
matériau, qui sont des quantités réelles ici car il n’y a pas d’absorption. n(w, 0, ¢) est
l'indice de réfraction dans la direction de propagation ii. Enfin, u,(6,¢), u,(6,¢) et
u,(60,¢) sont les trois composantes cartésiennes de # en coordonnées sphériques (voir

équation (1.7)).

L'équation de Fresnel est une équation du second degré par rapport a n(w, 6, ¢), et
sa résolution est analytique. n™(w, 6, ¢) et n~(w, 6, ¢) sont les deux solutions de cette
équation, avec par définition, n™ (w,0,¢) > n~(w, 6, ¢). Elles décrivent respectivement
la nappe externe et la nappe interne de la surface des indices, et sont données par [36] :

(

nt (w,60,¢) = ( 2 )m
—B T (B?—4C)12

B=—ui(b+c)—uj(a+c)—uz(a+b) (1.10)
C = uibc + ujac + uab

a=n;2(w),b= n;z(w),c =n;%(w)

La biréfringence dans une direction de propagation ii(6, ¢) fixée est définie par la
quantité n*(w,0,¢) —n~(w,0, ). La figure [1.3 représente, dans un octant de 'espace,
la surface des indices d"un cristal biaxe a une pulsation w donnée, et avec n, < n, < n,.
Elle montre que, dans le cas du cristal biaxe, la surface des indices est constituée d"une
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nappe circulaire et d'une nappe elliptique uniquement dans les plans principaux : x —y
(6 = 90°, ¢ quelconque), y — z (6 quelconque, ¢ = 90°) et x — z (6 quelconque, ¢ = 0°).
Par exemple dans le plan y — z, n™ (w, 0, ¢) et n~ (w, 6, ¢) s’écrivent :

(COSZ(Q) n simz(@))_l/2

n(w,0,¢) = ny(w

n(w,6,¢) = (1.11)

Hors des plans principaux, il est nécessaire de considérer la solution générale décrite

par 1’équation (1.10).

AO I

\

X

FIGURE 1.3 — Surface des indices d'un cristal biaxe avec la convention ny < ny < nz, décrivant la
distribution angulaire de l'indice de réfraction a une pulsation w fixée. Les traits pleins correspondent
aux portions circulaires alors que les traits pointillés décrivent les portions elliptiques des nappes dans les
plans principaux. AO signifie Axe Optique, oit les deux nappes d’indice se croisent.

Une solution double de 1'équation de Fresnel apparait toujours dans le plan x — z
d’un cristal biaxe avec la convention n, < n, < n;. Elle est matérialisée par quatre
croisements des deux nappes n*(w,0,$) et n~ (w, 6, ¢). Ces quatre directions forment
par paire deux axes, appelés axes optiques et notés AO, dont la direction par rapport
a 'axe z est repérée par l'angle orienté V, (voir figure [1.3). Cette existence de deux
axes optiques est a I'origine de 1’appellation biaxe. L'expression de V. qui correspond a
nt(w,V,,0) =n (w, V,,0) est donnée par :
ny 2 (w) = ny? (w)

) = ) @)

(1.12)

Remarquons que la valeur de I'angle V, dépend de la pulsation w.

La surface des indices d"un cristal uniaxe est obtenue en imposant 1, (w) = ny(w) =
o _ N 4

no(w) et nz(w) = n.(w). L'indice “0” correspond & “ordinaire” et “e” a “extraordinaire”.

On parlera alors d’indice ordinaire et d’indice extraordinaire. Le signe optique d'un
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cristal uniaxe est défini par : positif si n.(w) > n,(w), et négatif si n.(w) < n,(w). La
figure [1.4| représente par exemple la surface des indices d"un cristal uniaxe positif a la

pulsation w.

A AO

FIGURE 1.4 — Surface des indices d'un cristal uniaxe positif (n, > n,), décrivant la distribution angulaire
de l'indice de réfraction a une pulsation w fixe. Les traits pleins correspondent aux nappes circulaires
alors que les traits pointillés décrivent les nappes elliptiques. n, et n, sont respectivement les indices
principaux ordinaire et extraordinaire.

La figure |1.4/ montre également que, dans le cas du cristal uniaxe, il n’y a qu'un seul
axe optique, d’ou la dénomination d’uniaxe, et sa direction est confondue avec 1’axe z
quelle que soit w. La surface des indices d"un cristal uniaxe est de symétrie de révolu-
tion autour de 'axe optique : elle est constituée d’une nappe sphérique appelée nappe
ordinaire n’(w) et d’'une nappe ellipsoidale nommée nappe extraordinaire n°(w, 6). Les
nappes n* (w,0,¢) et n= (w, 0, ¢) de I'équation (1.10) correspondent chacune a n°(w, 6)
ou a n’(w) suivant que le cristal est uniaxe positif ou négatif. Cette correspondance est

résumée dans le tableau

Uniaxe
Positif n, > n, | Négatif n, < n,

Nappe externe nt (w, 6, ¢) n®(w, ) n°(w)

Nappe interne n~ (w, 6, ¢) n(w) n(w,0)

TaBLE 1.1 — Correspondance entre les nappes externe n (w, 6, ¢) et interne n= (w, 6, p) et les nappes
extraordinaire n®(w, ) et ordinaire n°(w) dans un cristal uniaxe selon qu’il est positif ou négatif.

Comme le montre la figure le plan diélectrique principal x —y (6 = 90°, ¢
quelconque) est constitué de deux nappes circulaires, soit n°(w) = n,(w) et n°(w,0) =
ne(w). Dans les plans x — z (6 quelconque, ¢ = 0°) et y — z (0 quelconque, ¢ = 90°), les
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nappes n’(w) et n°(w, ) sont décrites par 1'équation si x et y sont substitués par
0 et z par e et si la correspondance donnée dans le tableau [1.1|est appliquée.

Phénomene de double réfraction et états de polarisation
Angle de double réfraction

Lors de la propagation d’une onde électromagnétique dans la direction i(6, ¢) d'un
matériau biréfringent, il existe deux modes de propagation du champ électrique E*+
et E~. Ils sont associés a deux états de polarisation rectilignes, décrits par les vecteurs
unitaires € T (w, 0, ¢) et€ ~(w, 0, $), et a deux nappes n™ (w, 6, ¢) et n~ (w, 6, $) de la sur-
face des indices. Par conséquent, ces deux modes correspondent a deux vecteurs d’onde
Kt = “nt(w,0,¢)ii(0, ) et k- = “n(w,0,¢)ii(0, ) et a deux champs magnétiques
H* et H™. La direction de propagation de 1’énergie lumineuse de chacun des modes
(+) et (-) est décrite par les vecteurs de Poynting TI* et [T~ définis par [37] :

. L. 1 Ll
ITT|| = |[E* A H || = 5€oc n* E* - EF (1.13)

Cette grandeur est une puissance par unité de surface (ou densité de puissance) ex-
primée en W/m?. La figure [1.5illustre par exemple comment sont orientés les vecteurs
précédents lors de la propagation colinéaire (k™ parallele a k~) des deux modes dans
une direction quelconque, dans le plan y — z d"un cristal biaxe.

T+
I'T o
é+ P
Nyt-.. )
nX ﬁ_ \\\\
0 /EN . W1 (0,9)
n'(0,@)
nX nZ >

FIGURE 1.5 — Propagation d'une onde électromagnétique dans la direction 0 du plan y — z (¢ = 90°) du
repere diélectrique a une pulsation w fixe.

La figure [1.5/montre que les vecteurs [T sont toujours normaux a la nappe d’indice

sollicitée, tandis que les vecteurs &+

(w, B, ) sont tangents a la nappe. Par conséquent,
pour la nappe elliptique du plan y — z, un angle non nul noté p apparait entre les
vecteurs [T* et k*. Comme ce plan principal contient aussi une nappe circulaire et donc
I1- reste colinéaire a k*, le méme angle p apparait entre les vecteurs IT* et T~ (voir
figure[1.5). Cette derniére propriété reste vraie dans les trois plans principaux ot I’angle

p est donné par :
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I+ -1

0S = 0=
©) = T

(1.14)

L’angle p est appelé angle de double réfraction, ou en anglais spatial walk-off, et il
s’écrit dans la direction de propagation a du plan principal u — v et a la pulsation w

[38] :

[n2(w)/n2(w)] cos? a + sin® &

\/[ng(w)/nﬁ(w)] cos?a + sin® &

(1.15)

Pun(w, &) = arccos

avec, pour un cristal biaxe

— (u,v) = (x,z) et o = 0 dans le plan x — z

— (u,v) = (y,z) eta =60 dans le plan y — z

— (u,v) = (y,x) et « = ¢ dans le plan x — y
Pour un cristal uniaxe, I’angle p est nul dans le plan x — y alors que dans les plans x — z
et y — z, il vérifie I’équation avec (u,v) = (0,e) et a = 0.

L'équation (1.15) montre également que 'angle p(w, ) est toujours nul selon les
axes principaux x, y et z, et qu'il est maximal lorsque & = 45° ou il vaut typiquement
quelques mrad, que le cristal soit uniaxe ou biaxe [38].

Etats de polarisation

Pour déterminer 1’évolution des états de polarisation rectilignes & *(w, 6, ¢) en fonc-
tion de la direction de propagation (6, ¢) dans le cristal, il est nécessaire de projeter
I'équation de propagation (1.5) sur les trois axes x, y et z du repeére diélectrique, la
condition de normation (e )? + (e;'t)2 + (eF)? = 1 étant toujours vérifiée par définition.

Pour une propagation hors des plans principaux dun cristal biaxe, 1’'expression
des états de polarisation n’est pas analytique, et la résolution numérique de 1’'équation
suivante permet d’obtenir les trois composantes de chaque vecteur unitaire [32] :

[ (w, 6, ¢)]?
[ (w, 6, 9)]7 — [ni(w)]

aveci = x, y ou z. n*(w, 0, ) correspond a l'indice de réfraction dans la direction

e (w,60,¢) = 5 1i(0,¢) [i(6,¢) - & (w,6,9)] (1.16)

de propagation i(6,¢), qui est décrite par 1'équation (1.10), et n;(w) est 'indice de
réfraction principal décrit dans la partie

Néanmoins, pour toute direction de propagation dans les cristaux uniaxes et dans
les trois plans principaux des cristaux biaxes, on peut montrer que les expressions des
vecteurs unitaires & *(w, 0, ¢) sont analytiques et données par [32] :



1.2

1.2.1

1.2.1.1

1.2. OPTIQUE NON LINEAIRE CRISTALLINE 21

ey —sin¢
e (@)= ¢ |[=] cos¢ (1.17)
e, 0
ed —cos [0 £ p(w, 0)] cos ¢
¢ (w,8,¢)=| ef | =| —cos[0+p(w,0)]sing (1.18)
e sin [0 £ p(w, 0)]

avec —p(w, 0) pour les cristaux uniaxes positifs et +p(w, 8) pour les uniaxes négatifs,
ot p(w, ) est I'angle de double réfraction défini par I'équation (1.15). Dans les cristaux
biaxes, ces équations sont valables avec —p(w, 6) uniquement dans les plans principaux
y—zetx—zavech > V..
Pour les cristaux uniaxes et dans les plans principaux des biaxes, € ~(¢).¢ 7 (w, 0, ¢) =
0 est toujours vérifié. Par contre, hors des plans principaux des cristaux biaxes, les
vecteurs € T (w, 0, ¢) et € ~(w, 6, ¢) ne sont plus orthogonaux entre eux.

OPTIQUE NON LINEAIRE CRISTALLINE

Polarisation non linéaire
Equation constitutive

Lorsque la densité de puissance du champ électrique excitateur est supérieure au
MW /cm?, il est possible de détecter des effets non linéaires, bien décrits par une polari-
sation induite qui n’est plus linéaire avec le champ électrique. Si la densité de puissance
ne dépasse pas le TW/cm?, il est possible d’utiliser le modéle de Lorentz avec une ap-
proche perturbative. Chaque composante de Fourier de la polarisation peut alors étre
développée en puissances du champ électrique excitateur a la position 7 [35] :

P(w) = eofM(w) - E(w) + €0f® (w = w1 £ wy) : E(w1) ® E(£wy)
+ et (w = w1 £ wy + w3) . E(w1) ® E(+ws) ® E(+ws) +... (1.19)

Les notations -, : et .. correspondent aux produits contractés, et ® au produit ten-
soriel. La grandeur (1) correspond au tenseur de susceptibilité électrique de premier
ordre alors que ¥ et §®) sont respectivement les tenseurs de susceptibilité électrique
du second et troisiéme ordre. Le premier terme du développement de "équation (1.19))
correspond a la polarisation linéaire décrite par 1'équation (1.1). Les termes d’ordre
supérieur correspondent a la réponse non linéaire du matériau. La polarisation non
linéaire est responsable du rayonnement des champs électriques aux nouvelles pulsa-

tions w1, wy, w3, ... différentes de la pulsation initiale w.
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Seuls les processus d’ordre deux seront présentés dans ce document. Ils corres-
pondent au premier terme non linéaire de la polarisation associé au tenseur de suscep-

tibilité électrique §'?) et décrivent des interactions a trois ondes.

Susceptibilité électrique du second ordre

La susceptibilité électrique du second ordre f(z) étant un tenseur de rang 3, elle
est constituée de 27 éléments indépendants dans le cas général. Suivant la symétrie
d’orientation du cristal, le principe de Neumann impose que certains éléments du ten-
seur x'2) soient nuls et que, parmi les autres, certains soient égaux ou de signes opposés
entre eux [33]]. En particulier, pour les cristaux centrosymétriques, tous les éléments Xfﬁ)
du tenseur )?(2) sont nuls, rendant alors inexistants les processus du second ordre. Pour
les cristaux non centrosymétriques, le nombre d’éléments non nuls peut étre réduit
en prenant en compte la symétrie de Kleinman [32]. En effet, si le milieu étudié est
faiblement dispersif aux pulsations considérées et que ces dernieres se situent dans le
domaine de transparence du matériau, le tenseur {2} devient symétrique par rapport

aux trois indices cartésiens x, y et z [39].

Comme l'indice de réfraction, le tenseur de susceptibilité du second ordre dépend
de la pulsation. Le modele de 'oscillateur anharmonique du second ordre permet de
définir la relation de Miller suivante [40] :

x§j2k> (@ = w1 £ w)) = 53 (@ = wn £ W) (W)l (£aws) (1.20)

ji

(2)

iik du
tenseur de susceptibilité électrique non linéaire peuvent alors étre exprimés en fonction

des éléments XE,?

Jijk, indépendant de la pulsation, est appelé indice de Miller Les éléments x

du tenseur du susceptibilité électrique du premier ordre, c’est-a-dire
en fonction des indices de réfraction principaux puisque, quelle que soit la pulsation,
nz=1+ xg}) (avec a = i,j ou k). A partir de 1’équation (1.20), il est possible de calculer
un élément )(l(ﬁ{) a la pulsation wp connaissant ce méme élément a la pulsation wy,
puisqu’ils sont liés par le méme indice de Miller §;j.

Processus du second ordre
Considérons une interaction entre trois ondes de pulsations wj, w; et w3 vérifiant la
conservation de 1’énergie :

hwy + hwy = hws (1.21)

avec, par convention, w3 > w; > w;i. La polarisation non linéaire PNL du second
ordre a la position 7 et a chaque pulsation s’écrit [32] :

1. L'indice de Miller ne correspond pas a celui usuellement utilisé en cristallographie et 6 n’a aucun
rapport avec le symbole de Kronecker.
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PN wy) = ex® (w1 = w3 — wy) : E(w3) @ E*(wy)
PNL(wy) = €@ (wy = w3 —w1) : E(ws) ® E*(wy) (1.22)
ﬁNL(QJ3) = 60)%(2)((,03 = w1+ (,Uz) : E(wl) X E(a)z)

L’équation fait apparaitre deux processus du second ordre possibles, qui, sous
I'angle quantique peuvent étre décrits par la fusion de deux photons et la scission d'un
photon [41].

Fusion de deux photons

La fusion de deux photons d’énergies fiw; et fiw, par le biais des atomes ou mo-

N

lécules du milieu, donne naissance a un troisiéme photon, de plus grande énergie
hws = hw; + hw, d’apres 'équation (1.21). D’un point de vue ondulatoire, ce processus
correspond a la somme de fréquences (SFG). Une représentation schématique de ce

phénomene est présentée dans la figure [1.6(a).

La génération de second harmonique (SHG), appelée aussi "doublage de fréquence”,
est un cas dégénéré de la somme de fréquences. Elle correspond a la fusion de deux
photons de méme énergie fiw; = hiwr, = hw pour créer un photon d’énergie double
hws = 2hw, comme le montre la figure b).

@—hw— B @—

ho;

W+Wy,=wW3 wWtw=2w

(a) (b)
FIGURE 1.6 — Processus quadratique de fusion de deux photons : (a) génération de somme de fréquences
et (b) génération de second harmonique qui est un cas dégénéré de la génération de somme de fréquences.

Scission d’un photon

Spontanée Un photon d’énergie fiws peut subir une scission spontanée donnant nais-
sance a deux photons d’énergies fiw; et hwy, reliés par la conservation d’énergie
fiwy + hwy = hws @ ce processus s’appelle la "fluorescence paramétrique”. Le rende-
ment de cette interaction étant extrémement faible, il peut étre mesuré uniquement si le

nombre initial de photons d’énergie fiws est important. Ce processus est représenté par

la figure
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hw, —@

how;

1Tol®

w3=w1+w2

FIGURE 1.7 — Processus quadratique de scission spontanée d'un photon, appelée fluorescence
paramétrique.

Stimulée La scission du photon d’énergie hiws peut étre stimulée par des photons
d’énergie hw; (resp. hwi), pour donner naissance d’une part a un photon d’énergie
hwy = hws — hw, (resp. hwy = hws — hw,) et d’autre part a un autre photon d’énergie
hiw, (resp. fiwy). Ce processus est représenté par la figure out il y a non seulement
création de photons a une nouvelle pulsation, mais aussi amplification du nombre de
photons stimulant le processus. On parle donc a la fois de différence de fréquences
(DFG) si I'on s’intéresse a la fréquence nouvellement créée, et d’amplification paramé-
trique optique (OPA) si l'on s’intéresse a la fréquence des photons de stimulation. Les
cas dégénérés (w3 = wy ou w3z = w;) correspondent a la rectification optique o1 un
champ statique est créé dans le milieu.

hw,
o 8
X @)

W3-Wr=w

FIGURE 1.8 — Processus quadratique de scission stimulée d'un photon, correspondant i la génération de
différence de fréquences et a I'amplification paramétrique optique.

Succession de scissions spontanée et stimulée Lorsquune multitude de photons
d’énergie fiws se propagent dans le milieu, des scissions spontanées et stimulées de
ces photons se succedent. En effet, comme l'indique la figure une premiere scis-
sion spontanée, qui correspond a la fluorescence paramétrique (voir figure [1.7), donne
naissance a deux nouveaux photons d’énergies hiw; et hiw,. Chaque photon d’énergie
fiwy ou hiw, peut alors stimuler de nouvelles scissions de photons d’énergie Tiw3, ce qui
correspond aux processus de différence de fréquences et d’amplification paramétrique
(voir figure [1.8). La succession de ces processus permet donc d’amplifier le nombre de
photons générés aux énergies fiw; et hiw; (voir figure [1.9).

2z n

Ce phénomene est appelé "génération paramétrique optique" (OPG). Lorsque le
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/ (e,
D
@ Scission stimulée
N @
Scission spontanée

FIGURE 1.9 — Processus quadratique de scissions spontanée et stimulée de photons, correspondant a la
génération paramétrique optique ou a I’oscillation paramétrique optique.

milieu est placé dans une cavité optique, le processus devient résonant a la pulsation
w1 et/ou w; et la longueur d’interaction entre le cristal et la lumiere est artificiellement
augmentée grace a des allers-retours dans la cavité. Le nombre de photons amplifiés
augmente alors considérablement. Cela correspond a 1’oscillation paramétrique optique
(OPO).

Dans la suite, lorsque les sources paramétriques seront concernées, nous appellerons
"photons pompe", d’énergie iw),, les photons d’énergie fiws ; les photons générés, quant
a eux, seront appelés "photons signal", d’énergie hiw, = hws, et "photons idler" d’énergie
hwy = hwj, avec wy > ws > w;.

Equation de propagation

De la méme maniere qu’en régime linéaire, en utilisant les équations de Maxwell
et 'expression du déplacement électrique a la pulsation w; qui devient en régime
non linéaire : D(w;) = €&, - E(w;) + PN (w;), I'équation de propagation s’écrit :

S o o w? " 2 =N
VAV AE(F,w;) = C—zer(r w;)E(7, w;) + pow; PN (7, wi) (1.23)

Par rapport a I'équation de propagation en régime linéaire (1.5), celle en régime non
linéaire (1.23) contient un terme supplémentaire qui provient de la polarisation non
linéaire PNL. ’onde plane (expression li est, malgré le terme non linéaire, toujours

solution de l'équation de propagation. L'injection du systeme d’équations dans
JdE(w,Z)
0Z

qui se justifie dans le cadre de nos études, permettent d’obtenir le systeme

I'équation (1.23) et 'approximation de l'enveloppe lentement variable,
E(w,Z)

suivant de trois équations différentielles couplées [32] :
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9E(wr, 2 i * .
(azl) = jki1XetfE(w3, Z)E*(wa, Z) exp(jAk - Z)
JE(w», Z) . . '
97 = ]K2XeffE(w3, Z)E* (w1, Z) exp(]Ak -Z) (1.24)
JdE (w3, Z ) ‘
(823) jksXettE(w1, Z)E(wa, Z) exp(—jAk - Z)
wi

avec K; =

2c-n(w;, 8, ¢) cos? p(w;)

Xeff est appelé coefficient effectif de 'interaction quadratique, et Z est la direction de
propagation commune aux trois ondes en interaction colinéaire dans le matériau, ce qui
sera le cas dans nos expériences. Le parametre Ak - Z représente le déphasage spatial
entre la polarisation non linéaire PNL(w;) et le champ E(w;) qu’elle rayonne a la méme
pulsation w;.

Expression de I'énergie générée

Dans l’approximation de la pompe non dépeuplée, c’est-a-dire lorsque la variation
de I'amplitude des champs électriques aux pulsations w; et w; est négligeable au cours
de la propagation (E(w1,Z) ~ E(w1,0) et E(wy, Z) =~ E(w>,0)), 'intégration des équa-
tions couplées est simplifiée et cela permet de définir I'énergie de I’onde générée.
En effet, d’apreés 1'équation (1.13), la relation entre I'amplitude du champ électrique
E(w, Z) et 'énergie £(w, Z) est donnée par :

E(w,Z) = nw%%eocni(w, 0,0)E* (w,Z) - E**(w, Z) (1.25)

Cela permet d’exprimer par exemple 1'énergie £(ws3, Z) de l'onde générée par
somme de fréquences, soit [35] :

Ews, Z) = p-Lr

WG(Z’ wo, 0) X 24E (w1, 0)E (wa, 0) Z3sinc? (AkZ) (1.26)
1A2

2

avec

4= T (ws,0,¢)T(w1,6,0) T (2, 0, ¢)
it (ws, 0,¢)nt(wy, 0, p)nE (w2, 0, ¢)

B correspond a un coefficient prenant en compte la géométrie et la section des

(1.27)

faisceaux, et A; = 2mc/w; (avec i = 1 ou 2) est la longueur d’onde des ondes
incidentes. G(Z,wp,p) est le coefficient d’atténuation dit au walk-off spatial. 11
sera développé dans la partie avec Z la longueur d’interaction dans le mi-
lieu et wy le rayon des deux champs incidents. Les parametres T+ (w;,0,¢) (i=1,
2 ou 3) correspondent aux coefficients de Fresnel aux pulsations w; donnés par
T (w;,0,¢) = 4n*(w;,0,¢)/(n*(w;,0,¢) + 1)? ot n*(w;,0,$) est la nappe d’indice
sollicitée décrite par 1'équation (1.10) [32]. Enfin, la notation sinc(u) correspond a la
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fonction sinus cardinal.

Notons que l'expression de 1'énergie générée est directement transposable lors-
qu'un processus de génération de second harmonique ou de différence de fréquences
est considéré, a condition que les deux ondes incidentes ne soient jamais dépeuplées

[32].

Xeff €t Ak sont deux parametres clés de I'équation (1.26) pour caractériser et op-
timiser 1'efficacité de conversion d'un processus non linéaire. Ils seront considérés a
température ambiante uniquement, et font 1’objet des deux parties suivantes.

Coefficient effectif y.¢s
Définition

Le coefficient non linéaire effectif x.¢ dépend de l'état de polarisation associé a
chaque onde en interaction et des propriétés optiques non linéaires d’ordre deux du
matériau. Pour un processus de somme de fréquences par exemple, il vient [32] :

Xeff(w?n w1, Wy, 9/ (P) = éd:(w3l 9/ 4)) : |:)%(2) ((U3 = w1 + (4]2) : étt(wl/ 9/ 4)) &® éd:(('UZ/ 91 (P)]
(1.28)

ol les notations - et : sont les produits contractés et @ est le produit tensoriel. Rap-

pelons que les vecteurs &+

(wi, 0,¢) (avec i = 1, 2 ou 3) correspondent aux états de
polarisation possibles de chacune des trois ondes en interaction (voir équations
et (1.18) ou plus généralement I'équation (1.16)). L'écriture tensorielle développée du

coefficient effectif s’écrit donc :

Xesi(ws3, w1, w2, 0,¢) = Zez-i (w3, 9,4>))(f]%{)(w3 =w; + w2)e]-i (w1,0,¢)ei (w2, 0,¢) (1.29)
ijk

Les indices i,j et k correspondent chacun a x,y ou z. Les termes el.i, e]i et eki sont

trois composantes cartésiennes dans le repeére diélectrique (x,y, z), a une pulsation don-
née, des vecteurs & dont le calcul des expressions est présenté dans la partie
L'efficacité de l'interaction est alors d’autant plus importante que la configuration de

5]%3 le plus fort du tenseur %?. A l'inverse, elle peut

solliciter un élément nul, ou une combinaison d’éléments dont la résultante est nulle,

auquel cas le coefficient effectif sera nul. La notation degs = Xeff ot également employée,

2
et c’est celle-ci qui sera utilisée dans les chapitres suivants.

polarisation va solliciter 1’élément x
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Formalisme du tenseur champ

Il y a un intérét, dans le cadre de la problématique de la mesure des coefficients

l(].k), a décrire la contribution des états de polarisation des trois ondes en

interaction avec une nouvelle grandeur appelée tenseur champ, définie par [42] :

non linéaires x

F@ (w3, wr,ws, 0,¢) = & (ws,0,¢) ® & (wr, 0, §) @ e (w2, 6, ) (1.30)

et dont I’écriture développée de chaque élément est :

Fl.(]i) (w3, wr,wy,0,p) = ef[(wg,, 9,4))eji(w1,9,cp)e;[(w2, 6,) (1.31)

Il s’agit donc d'un tenseur d’ordre deux, composé de 27 éléments. Avec le forma-
lisme du tenseur champ, le coefficient effectif s’écrit alors comme le produit contracté
de deux tenseurs de rang 3 [32} 42] :

Xett(ws, w1, w2,6,¢) = P (ws) E(z)(wa,wl,wz,f?,ﬁb)
- %(Xlgflg(w3)Fiﬁ)(w3/w1,w2,9,¢) (1.32)

Accord de phase
Intérét de ’accord de phase

Dans un cristal de longueur L fixe, I’énergie générée est maximale lorsque le terme
Ak est nul; en effet, I'interaction paramétrique est constructive sur toute la longueur
d’interaction dans ce cas. Inversement lorsque Ak # 0, il y a alternativement interfé-
rence constructive et destructive entre la polarisation non linéaire et le champ qu’elle
rayonne, avec une période spatiale de 2I. = 27t/Ak, ou I. est appelée longueur de
cohérence du processus paramétrique; elle peut typiquement varier entre 1 et 100 ym.
La figure représente I'énergie générée en fonction de la longueur d’interaction Z,
comprise entre o et L, dans les cas ott Ak = 0 et Ak # 0.

La figure montre que 1’énergie générée en fonction de la longueur d’interaction
Z dans le milieu est trés faible et périodiquement nulle lorsque Ak # 0. A l'inverse,
elle varie quadratiquement avec Z si Ak = 0. Il y a donc un intérét a exploiter les
conditions dites d’accord de phase, c’est-a-dire lorsque Ak = 0. A 'accord de phase, le
rendement de conversion associé est maximal a la sortie d"un cristal de longueur L. Il
est noté 17(ws, L) et défini comme le rapport entre 1'énergie générée a la pulsation w3 et
la somme des énergies incidentes aux pulsations wy et w, :

. S(a)3, L)
1003 L) = E0,0) + £(ws,0) (1:33)

Pour la mesure du coefficient effectif, x.f, nous considérerons le parametre { en
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FIGURE 1.10 — Energie générée £ (2w) en fonction de la longueur d’interaction Z dans le milieu. L'effica-
cité de conversion est bien plus importante lorsque Ak = 0.

vertu de l'équation (1.26). Il est défini comme le rapport entre 1'énergie générée a la
pulsation ws et le produit des énergies incidentes aux pulsations w; et w> :

5(603, L)
E(w1,0)E(wy,0)

€<a]3/L> = (134)

Conditions d’accord de phase non colinéaire et colinéaire

A Taccord de phase, ou Ak = 0, la polarisation non linéaire est en phase avec le
champ qu’elle rayonne. Ce phénomene peut également étre décrit d'un point de vue
corpusculaire par la conservation de la quantité de mouvement des trois photons en
interaction. Dans le cas général, la condition d’accord de phase est vectorielle et s’écrit :

Ak =0 < k* (w3, 0,¢) — kK (wr,0,¢) —k (w2, 0,¢) =0 (1.35)

Elle est représentée schématiquement par la figure ol les vecteurs d’onde des
trois ondes en interaction ne sont pas colinéaires. On note a, 1’angle entre les vecteurs
ks = k= (ws3,0,¢) et ky = k+ (w2, 0,¢), et a1 I'angle entre ks et k; = k+ (w1,6,9).

K,

FIGURE 1.11 — Représentation schématique de la condition d’accord de phase lorsque les trois ondes sont
en interaction non colinéaire.
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Pour la résolution de 1'équation (1.35), les vecteurs ki, k; et k3 de la figure sont
projetés sur l'axe de propagation Z. Ainsi, on obtient :

Ak =0 < k* (w3, 0,¢) — k* (w1, 6,¢) cos(ar) — k= (w, 0, ¢) cos(az) = 0 (1.36)

L’équation (1.36) est la condition d’accord de phase non colinéaire. La projection sur
I'axe perpendiculaire a Z permet d’établir une relation supplémentaire entre les angles
a et uy:

k*(wy, 8, ¢) sin(az) — k= (w1, 6, ¢) sin(a) =0 (1.37)

Lorsque les angles w1 et ap sont nuls, les trois vecteurs k sont colinéaires comme
I'indique la figure Cela correspond donc a un accord de phase colinéaire.

FIGURE 1.12 — Représentation schématique de la condition d’accord de phase lorsque les trois ondes sont
en interaction colinéaire, c’est-a-dire lorsque oy = ay = 0.

D’apres 1’équation (1.36) avec a1 = ap = 0, la condition d’accord de phase colinéaire
se réduit a :

K (w3, 0, ¢) — k* (w1, 0,¢) — k= (w2, 0,¢) =0 (1.38)

Accord de phase colinéaire par biréfringence

L’accord de phase colinéaire par biréfringence correspond aux directions de propa-
gation dans un cristal anisotrope, repérées dans le repere diélectrique par les angles
(6, ¢), ou la biréfringence compense la dispersion des indices de réfraction principaux
aux pulsations wq, wy et ws. En utilisant le fait que k*(w;, 6, ¢) = win™(w;,0,¢)/c, la
relation d’accord de phase colinéaire devient :

CAJ37’li(CU3,9,(P) — wlni(wl,G,gb) — wzni(wz, 6,¢) =0 (1.39)

n*(w;, 0, ¢) correspond aux deux valeurs possibles de l'indice de réfraction données
par I'équation (1.10). Il existe de ce fait a priori 23> = 8 configurations différentes & méme
de satisfaire la condition d’accord de phase par biréfringence. Parmi elles, seulement
trois configurations sont compatibles avec la conservation de la quantité de mouvement
et de I'énergie ainsi qu’avec les relations d’ordre suivantes qui proviennent
du fait que les milieux étudiés sont a dispersion "normale" (voir partie [42] :
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w3 > wy > wq
1’l+((4)3, 9/ (P) > 1’l+ (WZI 9/ (P) > n+ (wllel (P) (1'40)
n(ws,0,¢) >n (w,0,¢) >n (w,0,¢)

Il existe donc trois types d’accord de phase par biréfringence, nommés types I, II et
III, correspondant aux trois configurations spécifiques de polarisation des trois ondes
en interaction suivantes :

Type I : wsn~ (w3, 0,¢) = win™ (wy,0,¢) + wrn™ (ws, 0, ¢) (1.41)
Type 11 : wsn~ (w3, 0,¢9) = win~ (w1,0,¢) +wan™ (w2,0,9) (1.42)
Type 111 : wsn~ (w3, 0,¢) = win™ (wy,0,¢) + wan™ (ws,0,9) (1.43)

Ces trois conditions d’accord de phase sont valables aussi bien pour les processus
de SFG (et SHG) que de DFG avec la convention suivante : le type I correspond au cas
ou les ondes a w; et wy ont la méme polarisation (équation (1.41)), alors que pour les
types II et I, elles n’ont pas la méme polarisation (équations et (1.43)). Notons
que pour un processus de SHG (w1 = wy = w, w3 = 2w), les types II et III sont
équivalents.

Les expériences réalisées dans le cadre de ce travail portant uniquement sur 1’accord
de phase par biréfringence, nous ne détaillerons pas ici les autres moyens d’obtenir
l'accord de phase, comme le quasi-accord de phase [43] [44].

Acceptances

La condition d’accord de phase colinéaire par biréfringence Ak = 0 est réalisée selon
une direction particuliere (6ppy, ¢pa) (ot PM correspond a Phase-Matching pour accord
de phase en anglais) pour un jeu de pulsations (w1, w2, w3) et donc un jeu de longueurs
d’onde (A1, Az, A3) donnés. Il est important de connaitre 1’effet d’une variation de Ak par
rapport a la valeur Ak(ppr) = 0, variation due a un écart angulaire (6ppr £ ABppr, Pppy £
A¢ppr) ou spectral (/\ZPM + AAfM) autour du "point" d’accord de phase (AfM, Opm, Ppm)-
La variation correspondante de 1’énergie générée normalisée par rapport a sa valeur

maximale est proportionnelle a sinc? (AT"L> comme le montre la figure|1.13 L’acceptance

est une grandeur qui caractérise 1'effet de ces variations, notée L6¢ ot ¢ = A;, 0, ¢. §C
correspond a la largeur a 0,405 du maximum du pic de la fonction représentée dans
la figure : C’est aussi 'écart entre l'origine et le premier zéro de la fonction, qui
correspond a une variation de Ak entre 0 et 27t/L.
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FIGURE 1.13 — Variation de I'énergie générée normalisée par rapport a sa valeur maximale, en fonction
du parametre ¢ = A;,0,¢. 6C est la largeur de la courbe a 0,405 du maximum. o,/ correspond a ¢
pour lequel Ak = £2m/L.

L’acceptance LJ¢ peut étre calculée en écrivant le terme Ak sous la forme d"une série
de Taylor autour de la valeur ¢py [32] :

27 0Ak

2
R G

92

Ak(Gpm) = +... (1.44)

&=Crm
Dans le cas ol le terme du premier ordre est prédominant, I'accord de phase est dit

"critique” et l'acceptance LJ¢ s’écrit :

27
Log = (1.45)

9 §=Crm
Si maintenant le terme du premier ordre est nul, alors le terme du second ordre

domine, et I'accord de phase est dit non critique (NCPM). Dans ce cas, l'acceptance LJ¢

s’écrit :

Lo¢ = (1.46)

Effet de I’angle de double réfraction

La réalisation de 'accord de phase par biréfringence nécessitant 1'utilisation de cris-
taux optiquement anisotropes, il faut prendre en considération l'effet de I'angle de
double réfraction p(w, 0, ¢) (voir partie qui peut affecter le rendement de conver-
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sion 77 et également le parametre {. En effet, les ondes incidentes vont interagir unique-
ment sur un volume restreint a cause de leur séparation spatiale lors de la propagation
dans le cristal de longueur L. La figure montre l'effet de I'angle de double ré-
fraction dans une configuration de génération de second harmonique (SHG) de type II
pour une direction de propagation quelconque dans un cristal uniaxe ou dans les plans
principaux d"un cristal biaxe.

=

@) 0@ A =@, | 8@ .
K'(w), k() &(w) — k() k2w) &(2w)
e — b
v TR

TR [€'(w)

Cristal u

FIGURE 1.14 — Séparation spatiale entre les faisceaux a la pulsation fondamentale w dans le cas de la SHG
de type I .

Il est possible de calculer le coefficient d’atténuation G(L, wy, p) d au phénomene
de double réfraction qui s’écrit en SHG de types I et II [32, [45] :

T 1
Typel:  Gi(t) = Y erf(t) — L[t - exp(~) (147
2
G[[(t) — ﬁ_& Fz(a, t)dﬂ
Type II : ou (1.48)
t
Flaf) = exp(~a?) [exp[—(a+1)2)dr
0
pL u [N . £
avec:t = ~—,a = — et T = ~—, ol u et v sont les coordonnées cartésiennes dans
w wo wo

0
le plan qui contient 'angle de double réfraction (voir figure [1.14).

Le facteur G est évidemment égal a 1 lorsque 1’angle de double réfraction p est
rigoureusement nul, et c’est le cas lorsque 1’accord de phase est non critique en angle,
c’est-a-dire pour une propagation selon un des axes principaux du repeére diélectrique.
C’est aussi le cas pour toutes les directions de propagation du plan principal x — y
d’un cristal uniaxe. Hormis ces cas, les faisceaux subissent le phénomene de double
réfraction qui limite la longueur effective de l'interaction quadratique non linéaire.

CONCLUSION

En conclusion, les éléments décrits dans ce chapitre ont montré 1'importance de
travailler aux pulsations se situant dans le domaine de transparence des matériaux étu-
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diés. De plus, lorsque I'amplitude du champ électrique excitateur devient suffisamment
importante, la polarisation induite ne dépend plus linéairement du champ électrique,
de sorte que de nouvelles pulsations peuvent étre générées. Ce phénomene correspond
a des processus non linéaires quadratiques tels que la somme et la différence de fré-
quences qui sont au coeur de cette these.

Le coefficient effectif est un parametre important a prendre en compte car il peut
s’annuler a cause des symétries du matériau étudié, rendant nul le rendement de
conversion. Ce dernier est d’autant plus important que I'amplitude du coefficient non
linéaire effectif x.¢ est grande.

II a également été rappelé que le rendement de conversion est maximal lorsque la po-
larisation non linéaire est en phase avec le champ qu’elle rayonne, c’est-a-dire lorsque
l'accord de phase est réalisé. L'accord de phase par biréfringence correspond a la
situation ot la dispersion des indices de réfraction est exactement compensée par
la biréfringence d'un matériau anisotrope. C’est donc finalement 1’optique cristalline

linéaire qui pilote les conditions d’accord de phase du milieu cristallin.

Enfin, une onde électromagnétique se propageant dans un cristal anisotrope peut
subir un effet de double réfraction qui est indésirable lors d’expériences d’optique non
linéaire car le rendement de conversion en est amoindri.

Le chapitre suivant aborde les éléments de méthodologie expérimentale correspon-
dant aux fondements théoriques présentés dans ce chapitre.



CHAPITRE

2

ELEMENTS DE METHODOLOGIE
EXPERIMENTALE

INTRODUCTION

Ce chapitre décrit les méthodes expérimentales employées au cours de la these,
ainsi que le matériel utilisé pour parvenir a une caractérisation des propriétés optiques

de cristaux avec une trés grande précision.

Il développe d’abord l'usinage des échantillons sous forme de lames ou de spheres
ainsi que leur orientation. Viennent ensuite le fonctionnement des trois sources para-
métriques utilisées, les éléments optiques pour le contréle de la polarisation ainsi que
les différents systemes de détection.

Dans un second temps, certaines techniques de mesure des propriétés optiques sont
décrites. En particulier, I'orientation entre les reperes cristallographique et diélectrique,
et 'orientation du repere diélectrique en fonction de la longueur d’onde sont abordées.
Ces deux informations sont obtenues en associant la méthode conoscopique, celle de
Malus récemment développée dans I'équipe, et la méthode de Laue basée sur la dif-
fraction des rayons X. De plus, les mesures du domaine de transparence et du seuil de
dommage optique sont évoquées. Celles des directions d’accord de phase ainsi que des
rendements de conversion et acceptances associés sont détaillées.

Nous présentons enfin la méthode de la sphere, congue et développée de longue date
dans I'équipe. Elle permet la mesure directe d'un grand nombre de propriétés telles
que la position des axes optiques d’un cristal biaxe, l'orientation du repere diélectrique,

35
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I'angle de double réfraction, les directions d’accord de phase ainsi que les rendements
de conversion et acceptances associés.

Le chapitre se termine par ’analyse de ces mesures directes réalisées sur sphere dans le
but d’affiner les équations de dispersion des indices de réfraction principaux du cristal
non linéaire étudié. D’autre part, la caractérisation complete de son tenseur de suscep-
tibilité électrique du second ordre est également présentée.

MISE EN FORME DES ECHANTILLONS

Trois géométries d’échantillons orientés sont généralement considérées dans
I'équipe : la lame, le cylindre et la spheére. Seules les lames et les sphéres ont été
étudiées dans cette these. Pour 1'usinage et le polissage d’échantillons sous forme cylin-
drique ou partiellement cylindrique, le lecteur peut se référer a [46, 47]. La procédure
de mise en forme differe légerement suivant la géométrie des échantillons souhaitée.
Si I'orientation préliminaire est importante pour les lames, elle ne 1'est pas pour les
spheéres dont le caractere isotrope de la forme renvoie les opérations d’orientation a
posteriori.

Au-dela des aspects de forme traités au cours de la phase de rodage, le polissage est
une étape primordiale pour chaque géométrie. L'état de surface, et plus spécifiquement
une surface de faible rugosité, sont essentiels a la tenue au flux laser de 1’échantillon.
Effectivement, un unique défaut de surface (piqure, rayure, fracture) peut engendrer, au
méme titre qu'un mauvais nettoyage, une focalisation ou une absorption localisée du
faisceau incident qui conduit a I'endommagement irréversible du cristal. Notons que,
suivant la dureté et la qualité cristalline des matériaux, un rodage et un polissage plus

ou moins complexes doivent étre mis en ceuvre.

Lame

Les échantillons taillés sous forme de lame sont les plus couramment rencontrés car
ils sont simples a mettre en forme, les procédés d’usinage plan étant les mieux maitri-
sés généralement. Les lames étudiées dans cette thése sont orientées et le plus souvent
taillées perpendiculairement a la direction d’un axe principal du repere diélectrique x,
y ou z. Cependant, le protocole décrit ci-aprés est similaire pour la préparation d'une
lame orientée dans une direction quelconque (6, ¢).

La mise en ceuvre de la méthode de Laue, basée sur la diffraction des rayons X,
et l'utilisation d’un diffractometre monochromatique donnent acces a 1’orientation du
repere cristallographique de 1’échantillon. L’orientation entre les repéres cristallogra-
phique et diélectrique est généralement connue et tous les cas possibles ont été discutés
dans la partie Si les deux repéres sont orthogonauyx, ils sont confondus et I’acces
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au repere diélectrique est direct par la diffraction des rayons X avec une précision de
0,05°. Si les deux reperes sont liés par un ou deux axes seulement, la diffraction des
rayons X doit étre couplée a la méthode conoscopique, qui sera décrite dans la partie
afin de déterminer, avec une moins bonne précision, 1’orientation entre les deux
reperes.

Dans un premier temps, il est plus habile de choisir un volume utile du cristal
c’est-a-dire qui soit exempt de défauts : des études par strioscopie ou ombroscopie
[48] peuvent amener a sélectionner ce volume. En effet, la présence de défauts de type
"crack"”, impureté ou bulle, peut affecter le rendement de conversion ou méme locale-
ment les propriétés du matériau, en influant sur les valeurs des indices de réfraction

par exemple.

Le cristal est collé sur un support goniométrique qui possede deux axes de rotation
de sorte que l'orientation de 1’échantillon puisse étre ajustée finement. Ce support est
adapté au transfert du cristal depuis son étude par la méthode de Laue vers sa découpe
réalisée par une scie a fil diamanté. La découpe permet d’obtenir la premiére face d’une
lame orientée dans la direction visée avec une précision inférieure a 0,5°. Cette premiere

face sert de référence pour la suite des opérations.

En effet, la face de référence est collée a une téte de polissage qui permet un
positionnement angulaire a 0,01° pres. A l'aide d'une polisseuse automatique PM5
(Logitech), le rodage puis le polissage d'une face parallele a celle de référence sont
effectués en utilisant des plateaux différents et des abrasifs de plus en plus fins (de
quelques dizaines de ym a quelques dixiemes de ym) pour atteindre un poli dit "op-
tique" (la rugosité étant inférieure a A/10). Lorsque le poli optique est obtenu pour

cette face, la face de référence est polie a son tour.

La lame orientée avec deux faces paralleles et polies ainsi réalisée est collée sur
une pinnule insérée dans une téte goniométrique qui sert de support pour les mesures

optiques.

Sphere

Comme décrit en préambule, les échantillons taillés sous forme de sphére ne néces-
sitent pas d’opération préalable d’orientation. Par contre, la sélection du volume utile
est primordiale, le but étant d’extraire d’abord un cube de la meilleure qualité possible.
Ce diagnostic procede par des caractérisations volumiques telles que la microscopie,
la strioscopie [48] ou encore la topographie X [49], sans se soucier de l’orientation du
cristal.
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La méthode de mise en forme présentée dans cette partie a été mise au point dans
I'équipe. Le cube sélectionné est réduit a un polyedre régulier a 26 faces par abrasion
des 12 arétes et des 8 sommets (voir figure [2.1fa)). Collé sur un support et mis en
rotation, il est mis en forme par rodage avec un papier abrasif (figure [2.1{b)), puis
avec un plateau de forme hémisphérique et des solutions d’alumine de granulométrie
décroissante (de quelques dizaines de ym a quelques dixiemes de ym). La figure [2.1[c)
montre une photographie du cristal de BGSe étudié pendant cette these, dont la forme
est intermédiaire entre un polyedre et une sphere de diametre D=7,55 mm. La forme
finale sphérique est atteinte quand 1’asphéricité (AD/ D) est inférieure au pour cent, de
sorte que 'étape de polissage peut étre abordée jusqu’au poli optique.

(b)

(d)

FIGURE 2.1 — Les différentes étapes de la mise en forme : (a-c) d’'un polyédre a (d) une sphere orientée
polie a la qualité optique et montée sur une téte goniométrique pour son étude.

Une fois que la sphere est completement polie, elle est transférée sur une téte go-
niométrique (figure [2.1(d)), mettant la méthode de Laue a profit afin que I'orientation
finale de la sphere, qui sera décrite dans la partie soit réalisée.

SOURCES PARAMETRIQUES ET DETECTION

Toutes les méthodes de mesure présentées dans ce chapitre nécessitent d’abord 1'uti-
lisation d'un laser continu Hélium-Néon (He-Ne), émettant a 0,633 pm, que ce soit
pour l'alignement des éléments optiques ou pour les mesures préliminaires. Ce sont
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ensuite des sources paramétriques impulsionnelles de haute énergie par impulsion et
accordables en longueur d’onde qui sont employées. Leur accordabilité est primordiale
pour l'étude de la dispersion des propriétés optiques des matériaux. Elles produisent
de fortes intensités lumineuses qui permettent que les processus non linéaires quadra-
tiques, présentés dans la partie soient observables et mesurables. Les trois sources
présentées dans les trois paragraphes suivants, elles-mémes basées sur des processus
quadratiques de conversion de fréquence dans des cristaux non linéaires, délivrent des
faisceaux polarisés linéairement. Les deux derniers paragraphes sont consacrés aux élé-
ments utilisés pour le controle de la polarisation et la détection lors des mesures de
propriétés optiques.

Oscillateur paramétrique optique en régime nanoseconde

Comme nous l'avons vu dans la partie le principe d’un oscillateur para-
métrique optique (OPO) repose sur un cristal a propriétés optiques non linéaires du
second ordre placé dans une cavité et dans lequel a lieu une succession de scissions
spontanées et stimulées de photons (voir partie[1.2.2). Pompé a la longueur d’onde A,
I'OPO génere deux faisceaux de longueurs d’onde A (signal) et A; (idler), reliées par la
conservation d’énergie A; 1 + A1 = A;l (voir équation (1.21)).

Notre OPO, commercialisé par la société Continuum, utilise un laser Nd :YAG émet-
tant des impulsions de 10 ns (largeur a mi-hauteur) a Ap =1,064 ym, avec un taux de
répétition de 10 Hz. Ce faisceau est alors doublé puis triplé en fréquence a l'aide de
deux cristaux de KDP pour générer un faisceau a la longueur d’onde A, =0,355 ym qui
sert a pomper 1’'OPO. L'ensemble forme une source paramétrique dont le principe de
fonctionnement est schématisé dans la figure

SHG THG OPO )
©) A=0,4-0,71 um
. A —
Laser Nd:YAG A,=0,355 pum O A=0,71-2,4 um
Ap=1,064 um HKDP| KDP > BBO I
10ns, 10 Hz (D A=1,064 um

FIGURE 2.2 — Schéma de principe de I'oscillateur paramétrique optique en régime nanoseconde.

Basé sur un cristal de BBO, 'OPO est accordable entre 0,4 et 2,4 ym : la longueur
d’onde A; (signal) s’étend de 0,4 a 0,71 ym alors que A; (idler) est comprise entre 0,71 et
2,4 ym. Les longueurs d’onde A et A; sont accordées continliment par la rotation mo-
torisée du cristal de BBO. Les faisceaux générés par 'OPO sont polarisés linéairement
comme indiqué dans la figure [2.2]: le symbole © correspond a un état de polarisation
vertical, c’est-a-dire perpendiculaire au plan d’incidence. L'énergie totale générée maxi-
male est de 1’ordre de 10 m] mais elle varie avec la longueur d’onde; la largeur spectrale

varie de quelques nanometres a plusieurs dizaines de nanometres lorsque la longueur
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d’onde s’approche de la dégénérescence de 'OPO ou A; = As = 24, = 0,71um.

Cette source paramétrique permet, par exemple, de réaliser des mesures de généra-
tion de second harmonique (SHG) dans un cristal non linéaire si le faisceau accordable
est utilisé seul. Il est aussi possible d’utiliser une partie résiduelle du faisceau a 1,064
pum, transmise par les deux cristaux de KDP, pour réaliser de la somme (SFG) ou dif-
férence de fréquences (DFG) dans le cristal non linéaire a 1’étude. Pour cela, la partie
résiduelle est recombinée avec le faisceau accordable de 'OPO par le biais d'une lame
dichroique.

Générateur paramétrique optique en régime picoseconde

Nous avons également utilisé un générateur paramétrique optique (OPG) en régime
picoseconde. La seule différence avec 'OPO en régime nanoseconde est que l'interac-
tion paramétrique n’est pas résonante (voir partie [1.2.2). Cependant, elle est amplifiée
par plusieurs passages du faisceau pompe dans un cristal non linéaire, grace a des

miroirs.

Notre OPG, commercialisé par les sociétés Excel Technology et Light Conversion,
utilise un laser Nd :YAG, émettant des impulsions de 15 ps a Ag =1,064 ym avec une
fréquence de répétition de 10 Hz. Son principe de fonctionnement est présenté dans la

figure

SHG THG OPG
Laser Nd:YAG 0 31}3\5P=pm OA04-071pm
A¢=1,064 um | {[BBO|BBO|—= < LBO > OA071-24pm
15 ps, 10 Hz ) DFG
A=
Délai A¢=1,064 um 2-12 um
optique - AGS i_>

(D Ag=1,064 um

FIGURE 2.3 — Schéma de principe du générateur paramétrique optique en régime picoseconde.

Le laser Nd :YAG génere un faisceau intense a 1,064 ym d’environ 40 mJ qui est
séparé en deux parties : 25% traversent un délai optique tandis que les 75% restants
traversent deux cristaux de BBO qui permettent de réaliser successivement une SHG
et une THG, pour générer un faisceau a 0,355 ym. Ces deux cristaux de BBO jouent
le méme role que les cristaux de KDP de la source nanoseconde décrite dans la partie
L'OPG, constitué d'un cristal de LBO dont la rotation est motorisée, est pompé
par le faisceau a A,=0,355 ym avec une énergie par impulsion d’environ 7 m]J. Il délivre
un faisceau accordable entre 0,4 et 2,4 ym avec une énergie par impulsion comprise
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entre 8o et 500 uJ en fonction de la longueur d’'onde As qui varie de 0,4 a 0,71 um, et
de la longueur d’onde A; comprise entre 0,71 et 2,4 ym. Cette gamme d’émission est
donc la méme que celle de 'OPO en régime nanoseconde. Mais avec 'OPG, de plus
grandes longueurs d’onde sont accessibles en réalisant de la différence de fréquences
non colinéaire (DFG) dans un cristal de AgGaS, (AGS) entre le faisceau idler issu de
I'OPG (A;j=0,71 - 2,4 um) et les 25% d’énergie prélevée au faisceau a Ag = 1,064 pm
(voir figure [2.3). Cela implique qu'ils aient traversé aussi un délai optique afin que leur
chemin optique soit égal. En effet, contrairement au régime nanoseconde ot I'extension
spatiale d'une impulsion est de l'ordre de 3 m, elle est réduite a 4,5 mm pour une
impulsion de 15 ps : le recouvrement temporel des faisceaux doit alors étre pris en
compte et il doit étre controlé par un délai optique, constitué ici de plusieurs miroirs.
Le faisceau généré par DFG, dont la longueur d’onde est notée A/, est accordable entre 2
et 12 ym. La largeur spectrale ne dépasse pas 3 nm, quelle que soit la longueur d’onde.
La figure [2.3| indique les états de polarisation rectilignes de tous les faisceaux générés
par 'OPG et 1'étage DFG : le symbole | correspond & une polarisation horizontale,
c’est-a-dire dans le plan d’incidence de 'expérience.

Le faisceau accordable entre 0,4 et 12 ym peut étre utilisé pour réaliser des mesures
de SHG dans un nouveau cristal non linéaire a I'étude. Il est possible aussi de prélever
une partie du faisceau initial a 1,064 ym et de le combiner avec le faisceau idler accor-
dable entre 0,71 et 2,4 ym pour réaliser des mesures de SFG ou DFG directement dans
le cristal. Le recouvrement temporel des faisceaux doit alors a nouveau étre contr6lé a
l'aide d’un délai optique. Nous avons opté pour un prisme monté sur une translation
qui permet d’ajuster la longueur des chemins optiques : le "délai zéro", qui correspond
a la coincidence temporelle et spatiale optimale de deux impulsions, est d’abord obtenu
dans un cristal de KTP dans lequel un processus de SFG est réalisé. Le choix d'une
interaction de type II, ou les deux faisceaux sont polarisés perpendiculairement 1'un
par rapport a l'autre dans le cristal de KTP, permet de valider sans ambiguité le "délai
zéro". En effet, la SFG de type II est observée uniquement quand les deux impulsions
sont recouvertes temporellement et spatialement et elle est maximale lorsque le "délai

zéro" est atteint.

Oscillateurs paramétriques optiques cylindriques en régime nanoseconde

Nous avons utilisé une troisieme source qui fonctionne en régime nanoseconde
et qui a été développée récemment dans 1’'équipe [46]. Elle est basée sur les mémes
processus quadratiques que les deux précédentes. Elle est constituée de deux OPO
identiques et accordables indépendamment 1'un de 'autre, ces deux OPO étant pompés
simultanément par le méme faisceau. Chaque OPO est constitué d'un cristal périodi-
quement polé de Niobate de Lithium dopé a I'oxyde de Magnésium (5%MgO :PPLN)
et taillé sous la forme d’un cylindre partiel [46, 50]. Le montage optique de cette source
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est présenté dans la figure

Lame demi-onde
T - OPO1
Prisme de X
Glan-Taylor

f
O A=1,4-2,128 pm
N not
Il Il ,¢ <PPLN >

O A=2,128 - 4,4 pm
Lames
demi-onde
Laser Nd:YAG } O A-LA-2128um
Ap=1,064 um % N > * < PPLN > >
10ns, 10 Hz Cube ) O A=2,128 - 4,4 um
séparateur

OPO 2

FIGURE 2.4 — Schéma de principe des deux oscillateurs paramétriques optiques constitués de cylindres
partiels. Ils ont identiques mais indépendants, avec A, = 1,064 pm.

Elle est composée d'un laser Nd :YAG, commercialisé par la société Excel Techno-
logy, qui émet des impulsions de 10 ns a A, = 1,064 ym avec un taux de répétition
de 10 Hz. Il sert simultanément de laser de pompe aux deux OPO. Pour cela, un cube
séparateur permet de diviser le faisceau pompe en deux faisceaux qui sont focalisés
dans chaque cylindre partiel inséré entre deux miroirs plans. L'intensité des faisceaux
pompe est continiment controlée grace a la combinaison d’une lame demi-onde et
d’un polariseur de type prisme de Glan-Taylor. Leur polarisation est ajustée par une
deuxieme lame demi-onde placée apres le prisme de Glan-Taylor (voir figure [2.4).

La rotation du cylindre partiel de chaque OPO permet de générer des faisceaux
continiment accordables de longueurs d’onde A; comprise entre 1,4 et 2,128 um et A;
entre 2,128 et 4,4 ym. IIs sont completement indépendants et polarisés verticalement. Ils
peuvent étre spatialement recombinés grace a une lame dichroique. Ils ont 1’avantage
de pouvoir émettre des longueurs d’onde tres proches, et par conséquent de permettre
I'étude de la SFG ou DFG sur une tres large gamme de longueur d’onde dans le cristal
a I’étude.

L’énergie par impulsion générée par cette source paramétrique varie entre 0,6 et 1,4
m]J en fonction de la longueur d’onde, pour une énergie de pompe de 5 mJ. La largeur
spectrale n’est pas optimisée dans la version actuelle. Elle peut atteindre 40 nm a la
dégénérescence quand A; = A; = 2,128 ym, mais elle demeure inférieure a 20 nm pour
les longueurs d’onde éloignées de 2,128 ym.

La longueur d’onde générée par cette source est systématiquement mesurée en ex-
ploitant le fait que chaque OPO émet des longueurs d’onde parasites [46, 50]. Quatre
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d’entre elles sont mesurées avec un spectrometre fibré (OceanOptics) dont la sensibilité
spectrale est comprise entre 0,2 et 1,1 ym, avec une précision de 0,3Nnm:

— A1 = Ap/2=0,532 ym : SHG du faisceau pompe (A, =1,064 pm).

— A2 = As/2 : SHG du faisceau signal.

— Az = (A;1 4 A, 1) 7! : SFG entre les faisceaux signal et pompe.

— A=A+ A, 1)~ : SFG entre les faisceaux idler et pompe.
Si la longueur d’onde A; est constante, les trois autres évoluent avec 1’orientation des
cylindres partiels. La mesure des trois longueurs d’onde générées Ay, A3 et A4 permet
donc, a partir des égalités précédentes, d’en déduire la valeur de la longueur d’onde A;
de I'idler et A; du signal a la sortie de chaque OPO [46].

Controle de la polarisation

Comme nous avons vu dans la partie les trois types d’accord de phase (types
I, II et I1I) possibles dans un cristal non linéaire biréfringent correspondent a trois confi-
gurations différentes de polarisation des faisceaux en interaction. L'état de polarisation
des faisceaux de chaque source paramétrique utilisée étant imposé (voir figures
et[2.4), il faut controler leur polarisation avec une lame demi-onde achromatique. Cette
derniere est en effet capable de tourner la polarisation sur une grande gamme spectrale,
typiquement de 1'ordre de 1 um. De ce fait, plusieurs lames demi-onde achromatiques
ont été utilisées entre 1 et 2 um, entre 2 et 3 ym et enfin entre 3 et 4 ym. En dehors
de ces gammes spectrales, I'échantillon a dt étre tourné sur lui-méme dans le plan
perpendiculaire aux faisceaux incidents.

Détection

Les longueurs d’onde incidentes ou générées sont mesurées avec deux spectro-
metres fibrés (OceanOptics) : le HR4000 de sensibilité spectrale comprise entre 0,2 et 1,1
pum avec une précision de 0,3 nm et le NIRQuest sensible entre 0,9 et 1,7 ym a 3 nm pres.

Pour la mesure de 1’énergie de chacun des faisceaux incidents, des détecteurs jou-
lemetres pyroélectriques (Ophir PEso et PE10) suffisamment robustes pour mesurer
de hautes énergies ont été utilisés. Des roues de densités optiques fonctionnant pour
les longueurs d’onde du visible et de l'infrarouge ont permis d’atténuer les faisceaux
générés par les sources paramétriques. Une alternative a été de combiner une lame
demi-onde a un prisme de Glan-Taylor, comme indiqué dans la figure afin de
contrdler de maniere continue 1’énergie des faisceaux. Des densités optiques ont éga-
lement été placées devant les détecteurs afin qu’ils ne fonctionnent pas en régime de

saturation et que leur réponse reste proportionnelle a 1'effet observé.
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Différents détecteurs sensibles dans le visible et I'infrarouge ont été utilisés pour la

mesure des énergies incidentes et générées :

— joulemeétre pyroélectrique (Molectron J4-09) pour mesurer 1’énergie des faisceaux
incidents quel que soit le processus étudié. Sa réponse spectrale est relativement
constante entre 0,2 et 100 ym;

— photodiode InSb refroidie a 'azote pour la mesure de 1’énergie des faisceaux
générés par SFG ou DFG dans le cristal, entre 1 et 5,5 ym;

— détecteur photoélectromagnétique HgCdTe non refroidi (Vigo) pour la détection
des faisceaux générés par DFG entre 2 et 12 ym;

— joulemetre pyroélectrique (Molectron J3-05) combiné a un amplificateur
(PEM531) pour la mesure des faisceaux générés. Sa sensibilité spectrale est
identique a celle du joulemeétre pyroélectrique Molectron J4-09. Il était particu-
lierement adapté quand l'énergie des faisceaux générés était trop faible pour
utiliser les détecteurs InSb et HgCdTe.

Etant donné la grande plage spectrale de sensibilité de nos détecteurs, il a été né-
cessaire de les associer a des filtres avec des transmissions spécifiques afin de détecter
uniquement les longueurs d’onde des faisceaux générés par le cristal non linéaire. Le
tableau [2.1{résume les différents filtres utilisés avec les gammes de transmission corres-

pondantes.
Filtre \ Transmission
Notch (1064) 0,800 < A < 1,031 ym et 1,097 < A < 1,400 ym
KDP 02<A<16pum
Verre (BK7y) 0,3<A<27um
Saphir 02<A<6,5um
Prisme Glan-Taylor Polariseur (0,3 < A < 2,7 ym)
Germanium (traité) 2,4 <A< 4,8 um
Germanium (traité) 3,6 <A <72um
Germanium (traité) 7,3 <A < 14,6 ym

TABLE 2.1 — Différents filtres utilisés pour la détection et leurs gammes de transmission associées.

2.3 MESURE DES PROPRIETES OPTIQUES SUR LAME

2.3.1 Orientation du repere diélectrique

Nous avons vu dans la partie que l’orientation entre les reperes cristallo-
graphique et diélectrique dépend du systeme cristallin auquel appartient le matériau
étudié. Cette orientation doit étre connue, en particulier pour la préparation de lames
orientées (voir partie [2.1.1). La méthode conoscopique permet de déterminer 1’orien-
tation du repere diélectrique. Cette information est particuliérement importante pour

le repere diélectrique des cristaux monocliniques, qui a la particularité de tourner en
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fonction de la longueur d’onde (cf. partie [1.1.1.2). En effet, contrairement au repere
cristallographique qui est fixe, une variation des parametres dispersifs de 1'indice de
réfraction (tels que la longueur d’onde, la température, etc...) induit une rotation du re-
pere diélectrique [51]. Ce phénomene peut aussi étre caractérisé par la conoscopie, mais
la précision n’est que de I'ordre du degré. Pour gagner presqu’un ordre de grandeur,
une autre méthode a été récemment développée dans 1'équipe, sur la base de la loi de
Malus [52]]. Elle est décrite aprés un rappel sur la méthode conoscopique.

Méthode conoscopique

La microscopie en éclairage conoscopique consiste a illuminer un échantillon avec
un faisceau lumineux monochromatique polarisé et tres convergent. L'objectif est d’ex-
plorer sous différents angles le cristal taillé sous forme de lame et positionné entre un
polariseur et un analyseur, qui sont paralléles et/ou croisés. Dans cette configuration,
des interférences se forment a l'infini et peuvent étre imagées a 1’aide d’une lentille dite
de Bertrand [53]. La figure d’interférence est composée de motifs de méme intensité
lumineuse, appelés isogyres. Suivant 'orientation (6,¢) dans le repere diélectrique de
la lame préparée, différentes figures d’interférence sont observées, dont 1’explication
théorique est donnée par exemple dans la réf. [53]. La figure 2.5l montre des figures de
conoscopie observées a travers une lame d’un cristal biaxe, taillée perpendiculairement
a l’axe diélectrique y (a gauche), et a I’axe x ou z (a droite).

FIGURE 2.5 — Figures de conoscopie observées a travers un cristal biaxe taillé en forme de lame, orientée
perpendiculairement i I'axe y du repere diélectrique (a gauche), et a I'axe x ou z (a droite).

L'image de gauche est constituée de quatre hyperboles : les deux axes de symétrie
de la figure correspondent donc aux axes x et z [54], qu'on ne peut pas différencier.
Quant a I'image de droite, elle est constituée de deux singularités qui correspondent
aux axes optiques (AO) de I’échantillon : I'axe x ou z se situe donc a égale distance de
ces deux points. Puisque les axes optiques sont observés uniquement dans le plan x — z
(voir figure [1.3), la position de l’axe y est déterminée sans ambiguité (voir figure [2.5).
Afin de différencier les axes x et z, il faudra avoir recours a des méthodes complémen-

taires, comme par exemple des mesures sur prismes ou spheres.
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Ainsi, connaissant la position des axes 7, b et du cristal, préalablement détermi-
née a partir de la méthode de Laue, 1'orientation entre les repéres cristallographique et
diélectrique a la longueur A peut étre déterminée en utilisant la méthode conoscopique.

En couplant cette méthode a une lampe spectrale ou a un laser, la position des axes
optiques d’un cristal biaxe peut étre déterminée en fonction de la longueur d’onde
A. 11 est également possible de suivre avec la longueur d’onde la position des axes
diélectriques dans une lame orientée telle que dans I'image de droite de la figure
Cependant, la précision de l'orientation des axes diélectriques ne peut pas étre
inférieure au degré.

Notons que la méthode conoscopique est également capable de déterminer le signe
optique d’un cristal uniaxe [55].

Méthode de Malus

L’équipe a préféré développer la méthode de Malus qui a été validée avec des cris-
taux de symétrie monoclinique taillés en forme de lames, orientées perpendiculaire-
ment a l'axe spécial du repere cristallographique [52]. En effet, le repere diélectrique
peut tourner uniquement dans le plan perpendiculaire a I’axe spécial. Pour la symétrie
monoclinique, 1'axe spécial correspond a l'axe cristallographique qui est, soit perpen-
diculaire au plan miroir m pour les groupes ponctuels m et 2/m, soit paralléle a 1’axe
d’ordre 2 pour les groupes 2 et 2/m [34]. Pour la suite, nous avons choisi I’axe cristallo-
graphique b qui représente 1’axe spécial. La figure |2.6 montre une orientation possible
entre le repere cristallographique (4, b,0) et le repere diélectrique (x, y,z) dans un cristal
monoclinique, ot y//b. Elle définit notamment I'angle ¢ entre les axes @ et x dont la
valeur dépend de la longueur d’onde A si l'orientation du repére diélectrique varie en
fonction de cette grandeur. L'orientation du repere diélectrique de la figure a été
obtenue en utilisant la méthode conoscopique a Ag = 0,633 pm.

FIGURE 2.6 — Exemple d’orientation entre les repéres cristallographique (i, b,c) et diélectrique (x,y,z)
d'un cristal monoclinique, avec y/ /b pour une longueur d’onde fixée Ag = 0,633 pm.
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Expérimentalement, la lame taillée et orientée perpendiculairement a 1’axe b est
montée sur une rotation motorisée qui lui permet de tourner contintiment dans le plan
d — C qui est donc aussi un plan diélectrique. L'ensemble est ensuite placé entre polari-
seur et analyseur croisés, constitués de prismes de Glan-Taylor dont le taux d’extinction
atteint 1 : 10° [56]. La puissance du faisceau incident transmise par le systéme optique
est ensuite mesurée en fonction de la rotation du cristal : elle suit la loi de Malus [52]. La
mesure de puissance transmise est réalisée simultanément pour deux longueurs d’onde
(voir figure a)). L'une d’entre elles est émise par un laser He-Ne, qui permet de re-
trouver la mesure de référence a Ap = 0,633 ym obtenue par conoscopie. Le faisceau
traverse le montage et un filtre passe-bande autour de 0,633 um, et est ensuite foca-
lisé sur une photodiode calibrée en Silicium qui détecte jusque 1,1 ym. Ainsi, la loi de
Malus, a la longueur d’onde Ay uniquement, est enregistrée. L'autre longueur d’onde
est émise par I'OPO accordable en régime nanoseconde (voir partie [2.2.1). Apres le
montage, le faisceau est transmis et réfléchi par une lame de verre, puis traverse un
filtre de type Notch coupant la longueur d’onde 0,633 um. Il est enfin focalisé sur une
photodiode calibrée en InGaAs qui détecte sa loi de Malus entre A=0,7 et 1,8 ym. Le
tracé de I'enregistrement simultané des deux lois de Malus aux deux longueurs d’onde
Ag = 0,633 pum et A accordable, est présenté dans la figure [2.7b).

HeNe-laser
(Reference) 25 — T T T

633 nm —— Faisceau accordable
Polarizer P1

4&—_ crystalon 20l — Référence HeNe
rotation —
Tunable laser stage % "
olarizer P2 8 Ag
[
G 10
3 - .
= 5 90° i Zone de fit
0_ H
0 1 1 1 1
P et 500 600 700 800
ower Meter
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FIGURE 2.7 — (a) Schéma de principe de la mesure de I'orientation du repere diélectrique. Le trait bleu
correspond au trajet du faisceau accordable et le trait rouge au faisceau de référence a Ao= 0,633 um. (b)
Evolution de la puissance mesurée (en nW) du faisceau accordable et du faisceau de référence en fonction
de la rotation du cristal.

L'échelle des abscisses de la figure [2.7(b) représente la durée de rotation de 1'échan-
tillon pendant une acquisition. L'écart angulaire entre deux minima correspondant a
90° [571, il est possible de déduire I'angle de rotation du cristal en fonction du temps.
Néanmoins, la conversion "temps-angle" est bien plus précise a partir d'un ajustement
d’un ensemble de minima mesurés. Ainsi, il est possible de déterminer I’écart angulaire
Ag@ entre un minimum a la longueur d’onde de référence Ag et un minimum a l'autre
longueur d’onde A accordable (voir encart de la figure b)). En changeant la valeur
de la longueur d’onde A entre deux acquisitions, 1’évolution de cet écart angulaire A¢

correspond directement a la variation de 1’orientation du repére diélectrique en fonction
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de la longueur d’onde.

En résumé, I'orientation entre les reperes cristallographique et diélectrique a Ag =
0,633 pm est obtenue a partir de la mesure de ¢(Ap) sur une lame orientée en couplant
la méthode de conoscopie a celle de Laue. La valeur de A¢(A) obtenue a partir de
la méthode de Malus correspond a la variation de 1’orientation du repere diélectrique
avec la longueur d’onde. En associant ces méthodes, il est donc possible de déterminer
l'orientation ¢(A) = @(Ag) + A@(A) entre les reperes cristallographique et diélectrique
en fonction de la longueur d’onde, avec une précision comprise entre 0,3 et 0,5°.

Spectre de transmission

Comme expliqué dans le chapitre [1} il est primordial en optique non linéaire para-
métrique de travailler dans le domaine de transparence du cristal étudié. Pour cela, son
spectre de transmission doit avant tout étre mesuré. Etant donné que les mesures en op-
tique non linéaire sont réalisées en lumiere polarisée, les spectres de transmission sont
également étudiés dans cette configuration. Deux appareils commerciaux, équipés de
modules polarisants, ont été utilisés : le spectrometre lambda goo (Perkin-Elmer) pour
les longueurs d’onde comprises entre 0,25 et 3 um, et un spectrometre de type FTIR
(Bruker) entre 0,4 et 200 ym dont le module polarisant fonctionne uniquement entre 1
et 40 ym. Tous les spectres enregistrés qui seront présentés dans la suite ne sont pas
corrigés des pertes de Fresnel.

Seuil de dommage optique

La mesure du seuil de dommage optique est également un des tests de base qui est
réalisé avant toute étude des propriétés optiques des cristaux. En effet, elle détermine
I’énergie maximale du faisceau incident en dessous de laquelle les mesures doivent
étre réalisées afin de ne pas endommager I'échantillon. L'étude du seuil de dommage
optique est un domaine de recherche a part entiere [58| 59] : il dépend entre autres
de la longueur d’onde, de la durée de l'impulsion laser ou encore de sa fréquence
de répétition. Il dépend également de la taille du faisceau qui peut étre mesurée par
la méthode du couteau [60] : les profils d’énergie mesurés ont été interpolés par une
fonction erf dont le parametre ajustable était le rayon wy du faisceau.

Angle de double réfraction

A la sortie d'une lame, les deux faisceaux séparés par le phénomene de double
réfraction, décrit dans la partie sont réfractés dans 1'air avec le méme angle, et
restent paralleles 1'un par rapport a 'autre. La distance entre les deux faisceaux est
directement proportionnelle a la longueur de 1’échantillon généralement inférieure au
centimetre. Il est donc difficile de les distinguer d’autant qu’ils ont une certaine largeur.
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Pour ces deux raisons, I’angle de double réfraction p est difficilement mesurable lorsque

I’échantillon est usiné en forme de lame.

Rappelons que I'angle de double réfraction est nul uniquement a travers une lame
orientée selon un axe diélectrique ou dans le plan x — y d’un cristal uniaxe (voir partie
. Si la lame est orientée dans une autre direction, le phénomeéne de double réfrac-
tion intervient mais il peut étre volontairement réduit en limitant I'épaisseur de la lame
a quelques centaines de ym. Ainsi, l'effet devient négligeable et n’intervient pas dans
la valeur des rendements de conversion ou pour la détermination de la valeur absolue

des coefficients non linéaires associés.

Rendement de conversion et accord de phase

Le rendement de conversion (équation (1.33)) est obtenu par la mesure simultanée
des énergies incidentes et de 1'énergie générée par un cristal taillé en forme de lame
lors d'un processus quadratique de conversion de fréquence. Bien qu’il puisse étre
mesuré dans n'importe quelle situation, il est maximal en condition d’accord de phase
c’est-a-dire lorsque Ak = 0 (voir partie [1.2.6). Dans ce cas, 'évolution du rendement
de conversion en fonction de la longueur d’onde A ou de I’angle 6 ou ¢ a la forme du

2, comme montré dans la figure L'obtention de cette forme de courbe est la

sinc
signature irréfutable d’un accord de phase. En particulier pour les échantillons taillés
en forme de lame, cette mesure doit étre réalisée systématiquement. Quand il s’agit
de mesure en fonction de I’angle 6 ou ¢, notons qu’elle est effectuée en fonction d'un
angle externe correspondant a 1’angle entre le faisceau incident et la normale a la face

d’entrée de la lame, et non pas directement en fonction de ’angle interne 6 ou ¢.

L’étude exhaustive des propriétés d’accord de phase de cristaux anisotropes néces-
site d’accéder a une multitude de directions de propagation. Il faudrait alors tailler
autant de lames parfaitement orientées que de directions a étudier : cette méthode
contraint alors de préparer un tres grand nombre d’échantillons et nécessite donc un

volume important de matiere.

Acceptances

Le rendement de conversion #, normalisé & I'unité, mesuré en fonction de la lon-
gueur d’onde A, de I’angle 6 ou de 'angle ¢ autour de la direction d’accord de phase
(Apm, Opm, ppm) permet de déterminer respectivement les acceptances spectrale LOA et
angulaires L6 et Lo¢ (définies dans la partie[1.2.6.4).
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Valeur absolue des coefficients non linéaires

(2)

ijk

repose généralement sur la mesure du parameétre ¢, défini par I'équation (1.34), pour
1% g P

La détermination des coefficients non linéaires d

= ngk)/Z (voir partie [1.2.5

un processus de SHG. D’apres 1'équation (1.26), cette mesure permet en effet de déter-
miner le carré du coefficient effectif d%; = (X.r/2)* et ainsi sa valeur absolue |deg|. 11
existe principalement trois méthodes de mesure de la valeur absolue des coefficients

non linéaires.

La premiere est celle des franges de Maker qui est la plus répandue, méme si c’est
de loin la moins précise. Elle est basée sur la mesure du parametre { de SHG en hors
accord de phase dans une lame généralement orientée selon un axe diélectrique et mise
en rotation par rapport a I’axe d"un faisceau [61]. Une variation du désaccord de phase
Ak, du fait de l'incidence oblique du faisceau en fonction de la rotation de la lame, se
traduit par une oscillation du parametre {. L'interpolation des points expérimentaux
permet d’obtenir la valeur absolue du coefficient non linéaire d;j sollicité. Les valeurs
absolues de tous les coefficients non linéaires peuvent étre mesurées en choisissant les
états de polarisation &* et en utilisant différentes lames orientées. Cette méthode est
facile a mettre en oeuvre, mais la modélisation de la variation du parametre Ak est
difficile (équation (1.39)), et nécessite de connaitre les indices de réfraction avec une
grande précision, de I’ordre de 10~4.

La technique du prisme translaté consiste a mesurer le parametre { de SHG en hors
accord de phase en fonction de I'épaisseur du prisme traversée par le faisceau incident
[35, 61]. De maniere équivalente, différentes lames orientées dans la méme direction et
d’épaisseurs croissantes pourraient étre utilisées. La variation d’épaisseur est obtenue
en translatant le prisme orienté perpendiculairement a 1’axe du faisceau. Le parametre
Ak restant fixe et non nul, le parametre { évolue sinusoidalement avec la longueur
d’interaction, comme nous l'avons vu dans la figure La mesure de I'amplitude
et de la période de la courbe mesurée permet d’en déduire la valeur absolue ]dl(]2k)|
du coefficient non linéaire sollicité. Les valeurs absolues de tous les coefficients non
linéaires peuvent ainsi étre déterminées a partir de la mesure sur trois prismes orientés.
Pour y parvenir, la polarisation du faisceau incident doit étre controlée ainsi que la
polarisation d’analyse du faisceau généré.

Ces deux méthodes, basées sur la mesure de la SHG en hors accord de phase,
permettent d’obtenir 'amplitude de chaque coefficient non linéaire indépendant. Par
contre, elles ne permettent pas d’en déterminer les signes relatifs. Une autre limitation
provient du fait que les énergies générées sont faibles et c’est donc aussi le cas des
parameétres { correspondants.
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Enfin, il existe aussi la méthode de SHG en accord de phase qui est associée a des
énergies générées bien plus élevées. Cette technique consiste a mesurer le parametre ¢
dans des cristaux non linéaires taillés en forme de lames orientées dans des directions
d’accord de phase particuliéres (6ppr, ppa) du repére diélectrique. Cette méthode sera
utilisée et développée dans les chapitres [3 et [4}

MESURE DES PROPRIETES OPTIQUES SUR SPHERE

La mesure des propriétés optiques d’un cristal taillé sous forme de spheére présente
l'avantage de donner acces a n'importe quelle direction dans les trois dimensions de
I'espace avec un seul échantillon. Grace a cette géométrie, le faisceau lumineux incident
traverse toujours la sphére en incidence normale dont le diamétre peut étre aussi petit
que 1,5 mm. En contrepartie, un appareillage tres précis et une grande minutie de
l'alignement sont nécessaires pour obtenir une bonne précision de mesure (de 1’ordre

de 0,5°). Cette méthode a été inventée dans I'équipe [62].

Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental de la méthode de la spheére est présenté dans la figure
Ce schéma est général a tous les processus de conversion de fréquence pouvant
étre mesurés : les deux faisceaux de longueurs d’onde A; et A, sont recombinés dans la
sphere pour réaliser de la SFG (cf. figure[1.6(a)) ou de la DFG (cf. figure[1.8), alors qu'un
seul faisceau est nécessaire pour la SHG (cf. figure[1.6(b)) ou les mesures des propriétés
optiques linéaires (cf. figure [1.1fa)). Dans tous les cas, la méthode de la sphere est
couplée a une des sources paramétriques présentées dans la partie

Détection
Lame [€inc=€1 et/ou &)

demi-onde S N A\ L L
Source Ay X / ! /\ I _t[] | Détection
paramétrique | if b 1L [ Egenerce
impulsionnelle [A, X t t 1 \Filtre
accordable
Lame
demi-onde T

F1GURE 2.8 — Dispositif expérimental de la méthode de la sphere.

Le choix de la source paramétrique est réalisé en fonction des longueurs d’onde in-
cidentes requises par 'expérience. Pour les mesures de toutes les propriétés optiques,
un laser He-Ne est aussi utilisé pour I'alignement du montage. La polarisation des fais-
ceaux est controlée par une lame demi-onde achromatique (cf. partie [2.2.4). Une partie
du faisceau accordable, de longueur d’onde A; par exemple, est prélevée et focalisée par
une lentille de focale 50 mm dans un détecteur (voir partie pour mesurer 1’éner-
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gie incidente. Une lentille L; de focale 100 mm est utilisée pour la focalisation dans la
sphere qui est placée au centre d'un cercle d’Euler. Deux lentilles L, et L3, identiques a
L1, sont éventuellement positionnées apres le cristal. La lentille L3 permet de focaliser le
faisceau généré pour ajuster sa taille a la surface du détecteur utilisé (voir partie [2.2.5).
Les paragraphes suivants sont consacrés a 1’orientation de la sphere, le cercle d’Euler,
et les conditions de focalisation dans la sphere.

Orientation de la sphere

On cherche toujours a ce qu'un plan principal du repére diélectrique (x —z, ¥y —z ou
x — y) corresponde au plan équatorial de la sphere qui est perpendiculaire a la pinnule,
en vue d’étudier ces plans par une rotation de I’échantillon sur 360°. Cela implique de
coller la sphere sur une pinnule avec un axe diélectrique principal (x, y ou z) vertical.
Par exemple, si 'axe y est vertical, la rotation de la sphére permet d’accéder a toutes
les directions de propagation dans le plan principal x — z.

Les corrections angulaires calculées grace au diagramme de diffraction de Laue puis
le transfert de 1’échantillon d"une premiere téte goniométrique (1) vers une seconde téte
(2) permettent d’obtenir un collage d"une sphere avec un axe diélectrique vertical. La
figure 2.9l montre l'opération de transfert de la premiere téte goniométrique (1) vers la
téte (2) : la téte définitive (2) dépourvue de cristal (4 gauche), dont la position corres-
pond a la bonne orientation pour la sphere, est approchée du cristal sphérique monté
sur sa téte initiale (1) (4 droite) par le biais d"une translation de précision.

FIGURE 2.9 — Photographie de la sphere de BGSe en phase de transfert de la téte goniométrique (1) vers
la téte (2).

Cercle d’Euler

La sphere orientée collée sur la téte goniométrique est placée au centre d'un cercle
d’Euler. Toute précession de 1’échantillon est annulée par le biais de réglages de petites
platines de translation situées sur la téte goniométrique. Le cercle d’Euler permet de
controler manuellement la rotation de la sphere avec une précision de 10 secondes
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d’arc, soit 3.1073 degré. Constitué de trois axes de rotation repérés par les angles «, 8
et 1y, il est schématisé par la figure [2.10{a).

(a) (b) Plan x — z

FIGURE 2.10 — Représentations schématiques (a) du cercle d’Euler, composé de trois axes de rotation
repérés par les angles w, B et 7y et (b) de la sphere collée perpendiculairement a I'axe y.

Un faisceau incident est convenablement focalisé de maniére a passer par le centre
de la sphere. Dans ces conditions, la rotation de I’échantillon permet d’étudier n'im-
porte quelle direction (0, ¢) du repere diélectrique (x,y, z). L'acceés aux directions hors
des plans principaux est possible en faisant varier indépendamment les angles «a, et
v du cercle d’Euler. Notons que certaines zones de la sphere ne sont pas accessibles a
cause du support mécanique. Dans ce cas, la sphére peut étre recollée selon un autre
axe diélectrique en suivant la procédure décrite dans la partie

Comme dans la figure [2.10(a), I'angle B peut également étre fixé de maniere a
maintenir la sphere verticale, qui est collée selon l'axe diélectrique y par exemple.
La rotation de l’échantillon au travers de l'angle a = < permet d’explorer un plan
diélectrique principal, soit le plan x — z pour I’exemple choisi.

L’avantage de cet appareil est sa simplicité d’utilisation, puisque la lecture des gra-
duations permet d’obtenir directement les angles de rotation de la sphere [63]. En ap-
pliquant le raisonnement de la réf. [63] lorsque la spheére est collée perpendiculairement
a l’axe diélectrique y par exemple (voir figure b)), la relation entre les angles 0 et ¢
du repere diélectrique et les angles «, B et v du cercle d’Euler s’écrit :

T
925—(0‘+’Y) (2.1)

=0
Expérimentalement, uniquement lorsque les plans principaux sont étudiés, ’angle
« est fixé de sorte que le cercle d’Euler soit perpendiculaire a I'axe du faisceau. Ainsi,
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dans cet exemple, I’angle 6 est directement contrdlé par la variation de 1’angle +.

Focalisation dans la sphere

Dans le but de réaliser des mesures précises de directions (6, ¢), tout faisceau inci-
dent doit étre focalisé de maniere a se propager parallelement au diametre de la sphere.
Pour y parvenir, la distance entre la lentille L; (voir figure et la sphére doit étre ju-
dicieusement choisie. Il faut utiliser le fait que la spheére est constituée de deux dioptres
sphériques accolés et est équivalente a une lentille boule avec deux distances focales
identiques f décrites par [64] :

~ n%(A,60,9)R
P09 = 50 0,0,9) - 1)

(2.2)

avec R, le rayon de la sphere et n%(A, 0, ¢) son indice de réfraction dans la direction
(6, ¢) (voir équation (1.10)). Si n*(A,0,¢) <2alorson a f£(A,0,¢) > R, ce qui signifie
que les deux plans focaux de la sphere se situent en dehors du cristal (voir figure
a)). Par contre, si ni()\, 6,¢) > 2, ils sont situés a l'intérieur de la sphere, ce qui
peut entrainer un endommagement du cristal (voir figure [2.11(b)).

. v —
® f

FIGURE 2.11 — Condition de focalisation du faisceau incident lorsque (a) n*(A,0,¢) < 2 et (b)
nt(A, 0,¢) > 2.

Afin de propager les faisceaux incidents en configuration quasi-parallele dans la
sphere, la focalisation doit étre réalisée en prenant en compte ces contraintes [63] : il
faut que le plan focal du faisceau incident soit situé au plan focal du dioptre d’entrée
de la sphere si n(A,0,¢) < 2 (voir figure a)). Au contraire si n%(A,0,¢) > 2, la
configuration 2f — 2f devra étre utilisée (voir figure [2.11(b)) [63].

La réf. [63] développe, par le formalisme des matrices ABCD, le calcul modélisant
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la focalisation d"un faisceau gaussien dans la sphere. Cette étude permet de déterminer
la distance optimale d entre la lentille d'injection L, et la sphere pour que la propaga-
tion des faisceaux gaussiens incidents soit quasi-parallele a 1'intérieur de la sphére : cela
correspond a la situation ot le rayon du faisceau gaussien w;,,(Z) est le plus impor-
tant a I'intérieur de la sphere. De plus, une propagation quasi-paralléle dans la sphere
est obtenue a condition que son diametre D soit bien plus faible que la longueur de
Rayleigh Zr définie par [65] :

n=(6, ¢, )\)wgph

Zg = 3 (2.3)

Toutes ces précautions seront prises avant de réaliser les mesures.

Mesures directes
Angle de double réfraction

Contrairement au cristal taillé en forme de lame (voir partie [2.3.4), la sphere équi-
valente a une lentille boule de courte focale permet que 'espacement entre les deux
faisceaux émergents, ayant subi le phénomene de double réfraction, soit exalté. Ainsi,
les faisceaux ne sont plus paralléles a la sortie d"un cristal sphérique [38, 66] : la figure
montre cet effet dans un plan principal u — v. Ce plan correspond au plan diélec-
trique principal y — x, y — z ou x — z d’un cristal biaxe ou au plan y —z ou x — z d'un
cristal uniaxe. p,, correspond a l’angle de double réfraction du cristal. Son expression
dans un plan principal diélectrique u — v est donnée par I'équation (1.15), et p%%! est
I'angle entre les deux faisceaux émergents. D’autre part, la sphere offre la possibilité de
mesurer l'angle p,, en fonction de I'angle 6 dans les plans x —z et y — z ou ¢ dans le

plan y — x.

uv

FIGURE 2.12 — Propagation dans le plan principal u — v d"un cristal uniaxe ou biaxe. Le faisceau ordinaire
1~ et le faisceau extraordinaire T1* sont réfractés dans I'air a des angles différents.



2.4.2.2

56 CHAPITRE 2. ELEMENTS DE METHODOLOGIE EXPERIMENTALE

D’apres la figure 'angle p¢f ne dépend pas du rayon de la sphere [38] :

ext

P (&) = arcsin(ny, () sin (2040 ()] — 2040 (2) (2.4)

ou 1y, est l'indice de réfraction de la sphére dans la direction «, défini par (voir

partie :

nyo(a) = (n;; % cos® a + n,* sin® ) 12 (2.5)

L'angle p¢, et donc I'angle p,,, sont déterminés par la mesure de la distance d,;,

entre les faisceaux émergents a la longueur d’onde A [38] 162] :

duolo) = |- R (PSR 1) (o () (26)

Pour cela, une caméra CCD constituée de 2048 pixels est positionnée a la distance L

apres le cristal, et la distance d,, est déterminée par la distance entre les deux maxima
des profils transverses gaussiens détectés par la caméra. La mesure de d,, en fonction
de la rotation du cristal dans un plan principal donne directement accés a la variation
de I’angle p,» en fonction de «.

Réfraction conique intérieure

Comme expliqué dans la partie un cristal biaxe posséde deux axes optiques,
repérés par l'angle V. dans le plan principal x — z si n, < n, < n,. Cette direction
correspond au contact entre les deux nappes d’indices n" (A, 0, ¢) et n=(A,6,¢). Dans
une direction de propagation quelconque du cristal biaxe, sont associés deux vecteurs
de Poynting, [Tt et TT~ et deux vecteurs décrivant les états de polarisation &% (A, 6, ¢)
et @ (A,0,¢) (voir partie [1.1.6). Dans la direction particuliere de l'axe optique, il y a
un nombre infini de vecteurs de Poynting formant un céne [67] : ce phénomeéne est
appelé réfraction conique intérieure. Généralement, il peut étre observé uniquement avec
un microscope du fait de la faible ouverture du cone. Il a été montré dans 1'équipe que
la sphere en permet une observation aisée du fait d'un phénomene de grandissement
comme évoqué dans la partie [68]]. La figure montre I'exemple d"une mesure
de la réfraction conique intérieure avec le faisceau d'un laser He-Ne. Il y a un double
anneau du fait de la divergence du faisceau incident.

Une figure constituée de deux cercles brillants séparés par un cercle sombre est
observée. Notons que la sphere doit étre exactement orientée dans le plan x — z puisque
le double anneau n’est plus observé a partir d"une erreur de 10 mrad sur l’orientation
du cristal. L'observation du phénomene de réfraction conique intérieure et I'étude de
la polarisation de part et d’autre des axes optiques sont décrites dans les réfs. [68, 69].
Lorsque la rotation de la sphere autour des axes optiques est exploitée, I'évolution de la
figure du double anneau est observée sur une gamme angulaire de quelques degrés [68].
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FIGURE 2.13 — Photographie de la figure observée a la sortie d'un cristal biaxe en forme de sphere lors de
la propagation du faisceau d'un laser He-Ne dans la direction d'un axe optique.

Expérimentalement, la rotation complete de la sphere dans le plan principal x —z
donne acces a quatre positions qui correspondent par paires aux deux axes optiques.
Ainsi, quatre angles goniométriques, pour lesquels la figure du double anneau est vi-
sualisée sur un écran, sont mesurés. La prise en compte de ces quatre angles permet
d’obtenir avec une précision de 0,2° la valeur absolue de I’angle V.. En couplant cette
technique avec une source accordable, il est possible de déterminer la dispersion de
V. a partir de sa variation en fonction de la longueur d’onde [64), 68, [70]. L'angle V,
dépendant des indices de réfraction (cf. équation (1.12)), sa connaissance en fonction
de la longueur d’onde est donc tres utile pour affiner les équations de dispersion des
indices de réfraction principaux a partir d’équations de type (1.8), mais également pour
déterminer 1'orientation du repere diélectrique [70].

Orientation du repére diélectrique

L'orientation du repére diélectrique d"un cristal monoclinique ou triclinique, géné-
ralement déterminée par des mesures sur lames (voir partie [2.3.1), peut également étre
étudiée avec des échantillons sphériques [70]. Dans 'exemple présenté, 1'axe diélec-
trique y est confondu avec l'axe cristallographique b.Sila sphere est collée selon I'axe
diélectrique y, elle tourne dans le plan x — z. La méthode est basée sur la mesure de la
position des axes optiques du cristal biaxe a 1'étude, décrite dans la partie précédente.
I s’agit de déduire celle des axes diélectriques x et z par rapport aux axes optiques et
par rapport au repere cristallographique.

Dans une premiere étape, la méthode de Laue, basée sur la diffraction des rayons X,
est utilisée pour repérer les axes cristallographiques @ et ¢ dont les positions respectives
sont notées a, et a..

Une fois que l'orientation du repere cristallographique a été identifié, la sphere
collée selon l'axe y = b est transférée sur le cercle d’Euler. La position des deux axes
optiques du cristal biaxe est repérée a 'aide d"un laser He-Ne en observant la figure en
forme de double anneau. La rotation de la spheére sur 360° dans le plan x — z permet de
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déterminer les positions notées ay, ap, a3 et a4 des 4 ombilics de la surface des indices
correspondant deux a deux aux deux axes optiques, comme indiqué sur la figure
Cette derniére montre un exemple de configuration des deux axes optiques. Les valeurs
0°, 90°, 180° et 270° correspondent aux angles goniométriques du cercle d’Euler.

180°

FIGURE 2.14 — Orientation entre le repere diélectrique (x,y,z) et les axes optiques (AO) qui sont repérés
par rapport a l'axe z par I'angle V, a la longueur d’onde 0,633 pm.

Etant donné que les deux axes optiques sont symétriques par rapport aux axes x
et z comme le montre la figure les positions a, et a, qui valent 0° et go° dans la
figure sont déterminées a partir de la mesure directe des angles ay, ap, a3 et ay dont un
exemple de valeurs est donné. De plus, la prise en compte des quatre angles permet
d’augmenter la précision de mesure évaluée a 0,2°. La position a, peut étre déterminée

par:
1+ an o3+ oy
— = -~ 180

Xz = 5 (2.7)

Et par définition a, = &, +90°. De méme, 1'angle V(0,633 pum) est obtenu avec

Ny — K N4 — K3
(*2") < (*2")
V, = > (2.8)

Comme la position des axes 4 et ¢ a été préalablement repérée, il est aussi possible

précision par la relation :

de déterminer 1’angle absolu ¢(0,633um) entre @ et x grace a cette méthode.

Dans un deuxieme temps, la mesure est réalisée avec d’autres longueurs d’onde
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afin de déterminer I'évolution de ¢ et de V; en fonction de A. Dans cette perspective, la
sphere est couplée a I'OPO en régime nanoseconde (voir partie [2.2.1), accordable entre
0,4 et 2,4 ym. La procédure pour déterminer les positions a et a, est identique a la me-
sure avec le laser He-Ne. Sil’observation du double anneau est aisée pour des longueurs
d’onde dans le visible, elle I'est beaucoup moins dans l'infrarouge car on doit utiliser
une carte de visualisation. L'erreur sur la mesure, principalement due a la qualité de
I'observation dans l'infrarouge, est de ’ordre de 0,5°. Finalement, lorsque la position du
repere cristallographique est connue, cette technique permet d’obtenir I'orientation du
repere diélectrique en fonction de la longueur d’onde ¢(A), et également la dispersion
de I'angle V(M) [70].

Rendement de conversion et accord de phase

Comme indiqué dans la figure [2.8) du dispositif expérimental de la méthode de la
sphére, les énergies générée et incidente sont mesurées simultanément, permettant de
déterminer le rendement de conversion défini par I’équation dans un échantillon
en forme de sphere. Comme discuté dans la partie le rendement de conversion
est maximal en condition d’accord de phase. Son évolution en fonction de la longueur
d’onde A ou de 'angle 6 ou ¢ suit la forme du sinc? (voir figure qui peut étre
mesurée dans toutes les directions du repere diélectrique. L'utilisation d"un échantillon
en forme de sphere permet d’accéder directement aux angles internes 6 ou ¢ contraire-

ment aux mesures sur une lame.

Les directions d’accord de phase par biréfringence (Ak = 0), définies dans le cha-
pitre [1} pourraient étre calculées a partir des équations a et des indices
de réfraction du matériau décrits par les équations et (1.10). Mais généralement
la précision avec laquelle sont connus les indices de réfraction n’est pas suffisante : il
faut en effet une précision relative de I’ordre de 10~* sur les indices de réfraction pour
étre capable de calculer une direction d’accord de phase a mieux que le degré. C’est
pour cette raison que le choix de I'équipe a été de mesurer directement les conditions
d’accord de phase (Apm, Opm, ¢pm) dans une sphére, le faisceau étant toujours en
incidence normale. Les données sont utilisables telles quelles, et nous verrons que leur
interpolation simultanée permet de déterminer ou d’affiner les équations de dispersion
des indices de réfraction principaux (équations (1.8)).

Les courbes d’accord de phase correspondant aux parametres (Appg, Opp, Ppar) sont
entierement mesurées avec une précision angulaire totale de 0,5° avec le cercle d’Euler,
par rotations successives de I'échantillon sur lui-méme. Cette méthode permet, en uti-
lisant un échantillon unique, d’étudier sur tout le domaine de transparence du cristal,
tous les processus de SHG, SFG ou DFG possibles. Nous l'utiliserons pour 'accord de



2.4.2.5

2.4.3

2.4.3.1

60 CHAPITRE 2. ELEMENTS DE METHODOLOGIE EXPERIMENTALE

phase par biréfringence de types I, II ou III.

Nous pouvons appliquer deux protocoles distincts pour la mesure des conditions
d’accord de phase :

1. Lalongueur d’onde du faisceau incident A est fixe et ce sont les deux angles 6 et ¢
vérifiant la condition d’accord de phase qui sont recherchés. Dans ce cas, les angles
fpm sont tracés en fonction des angles ¢pys : on obtient alors un cone d’accord de
phase, décrivant les directions d’accord de phase hors des plans principaux [62}64].

2. L’angle ¢ (resp. 6) est fixe, et la longueur d’onde du faisceau incident A ainsi
que l'angle 6 (resp. ¢) varient. Cette méthode permet d’étudier les conditions
d’accord de phase dans un plan principal du cristal. La courbe d’accord de phase
correspond alors au tracé de Apys en fonction de Opps (resp. ¢ppar) [70H72].

Tout comme les axes optiques (voir partie [2.4.2.3), une méme direction d’accord
de phase située dans un plan principal est repérée par quatre angles goniométriques,
définissant deux a deux les deux directions d’accord de phase symétriques. La mesure
de ces positions permet de déterminer les angles d’accord de phase mesurés avec une
précision de o,5°.

Acceptances

Comme sur des échantillons en forme de lames, la mesure du rendement de conver-
sion 1, normalisé a 'unité, en fonction de la longueur d’onde A, de I'angle 6 ou de
’angle ¢ autour de la direction d’accord de phase (Apy, Opam, ¢pp) permet de détermi-
ner respectivement les acceptances spectrale LoA et angulaires Lo et Lo¢ (définies dans

la partie [1.2.6.4)).

Analyse des mesures directes
Amplitude et dispersion des indices de réfraction

L’amplitude des indices de réfraction est classiquement déterminée par la mesure
du minimum de déviation sur des échantillons taillés en forme de prismes [73]. Dans
le cas des cristaux anisotropes, un prisme orienté permet de déterminer deux indices
de réfraction principaux en exploitant deux états de polarisation différents du faisceau
incident. Ainsi, un seul échantillon permet de mesurer les indices de réfraction n, et n,
d’un cristal uniaxe alors que deux prismes orientés dans des directions différentes sont
nécessaires pour la détermination de n,, n, et n, d"un cristal biaxe [35]. L'interpolation
des indices de réfraction principaux mesurés a différentes longueurs d’onde permet
d’établir les équations de dispersion telles que les équations (1.8). Bien que les appa-
reils de mesure aient évolué, la précision de mesure de 1'indice de réfraction par cette
méthode est typiquement de I'ordre de 10~2 dans le visible, et est encore moins bonne
dans l'infrarouge du fait d’'une plus grande difficulté de détection. Or, le calcul des
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directions d’accord de phase a mieux que le degré requiert une précision de 10~# sur
les indices de réfraction comme cela a été évoqué précédemment : cela correspondrait
a utiliser des prismes de plusieurs centimetres de coté, ce qui n’est généralement pas
compatible avec les volumes de matiére accessibles. L'imprécision de cette technique
provient d’une part du fait qu'usiner un prisme orienté et ayant des faces parfaitement
planes est difficile, et d’autre part, la détection du minimum de déviation dans l'infra-
rouge est délicate, limitant la fiabilité de la méthode du visible au proche infrarouge
(typiquement jusqu’a 2 ym).

Les courbes d’accord de phase directement mesurées sur sphere peuvent étre utili-
sées afin d’obtenir des équations de dispersion des indices de réfraction a 10~ pres :
une interpolation simultanée de toutes les données expérimentales est menée par un
algorithme de Levenberg-Macquardt, basé sur la méthode des moindres carrés non
linéaires [74], en utilisant le logiciel MATLAB par exemple. Lorsque des équations de
dispersion existent déja, elles sont utilisées pour initialiser l'interpolation. Un méme
indice de réfraction pouvant étre sollicité par différentes mesures, la convergence rapide
de l'interpolation dénote une certaine cohérence des résultats expérimentaux obtenus.
L’ajustement se termine lorsque 1’écart entre la courbe mesurée et la courbe calculée
avec tous les parametres p affinés est satisfaisant : les nouveaux coefficients sont donnés
avec une précision telle que An/n ~ 10~%. L'ensemble des courbes d’accord de phase
mesurées dans les plans principaux et hors des plans principaux pourrait suffire a
affiner les équations de Sellmeier, et c’est généralement le cas en pratique. Cependant,
les mesures des propriétés optiques linéaires (axes optiques, orientation du repére
diélectrique, angle de double réfraction dans plusieurs plans principaux) apportent des
informations supplémentaires en particulier dans 1'ultraviolet et le visible. Finalement,
I'interpolation de toutes les données permet de décrire les équations de Sellmeier sur
tout le domaine de transparence du cristal, comme cela a été le cas pour de nombreux

cristaux étudiés dans 1'équipe [[70-72].

Notons enfin que les mesures réalisées sur sphere permettent uniquement de dé-
duire la dispersion en longueur d’onde des rapports des indices de réfraction princi-
paux, soit pour un cristal biaxe (1x/n,) (A), (nx/nz) (A), et (n,/nz) (A).

Valeur absolue et signe relatif des coefficients non linéaires

La mesure du parametre { de SHG, défini par 1'équation (1.34), permet de détermi-
ner le carré du coefficient effectif diff = (Xefr/2)? directement relié aux coefficients non
linéaires d;j. Cela est possible en particulier en accord de phase par SHG. L'analyse
préalable du coefficient effectif permet de choisir les types d’accord de phase (voir par-
tie et les directions de propagation spécifiques qui conduisent a la détermination
des valeurs absolues et des signes relatifs des différents coefficients non linéaires (voir
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partie[1.2.5).

Prenons I’'exemple du cristal de KTP de symétrie cristalline mm?2, taillé sous forme de
spheére, dont tous les coefficients non linéaires di5, do4, da1, d3; et ds3 ont été obtenus par
cette méthode [[75]. Du fait que la mesure ait été réalisée en SHG, la notation contractée
relative aux deux derniers indices cartésiens peut étre utilisée : 1 = xx, 2 = yy, 3 = zz,
4 =yz =2zy,5 =xz =zxet 6 = xy = yx, et pour le premier indice, on utilise la
convention suivante : 1 = x, 2 = y, 3 = z. Ainsi, par exemple, di5 = dyy,. Dans le cas de
cristaux de symétrie mm?2, le coefficient effectif s’écrit alors :

dett = Fi5 - d15 + Fog - dog + F31 - d31 + F3 - d3o + Fa3 - ds3 (2.9)

Rappelons que deg et les F;; dépendent de (Ao, Aw /2,6, ) et les dij uniquement de
Aw/2 (cf. chapitre [1). La figure représente par exemple tous les coefficients F;; de
KTP calculés a partir des équations et le long du cone d’accord de phase
de SHG de type II avec A, = 1,32 um. L'échelle des ordonnées de gauche correspond
a I'amplitude des coefficients Fi5 et Fp4 qui est tracée en fonction de I'angle d’accord de
phase ¢. La figure permet de constater que Fi5 est le seul coefficient sollicité dans
le plan y — z (¢ = 90°). Le méme raisonnement peut étre appliqué a F,4 qui intervient
seul dans le plan x — z (¢ = 0°).
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Angle d'accord de phase ¢ (°)

FIGURE 2.15 — Calcul des éléments F;; sollicités le long du cone d’accord de phase de SHG de type II avec
Ao = 1,32 um [335].

Cela permet d’affirmer que le coefficient effectif de KTP (équation (2.9)) associé
a la SHG de type II dépend uniquement du coefficient non linéaire dp4 dans le plan
x — z, et uniquement de di5 dans le plan y — z. Notons que 1’échelle des ordonnées de
droite correspond a 'amplitude des coefficients F31, F3; et Fz3 : elle montre que ces trois
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coefficients sont négligeables par rapport aux coefficients Fi5 et Fp.

Respectivement dans les plans y — z et x — z, la mesure du parametre { associé a

la SHG de type II permet d’obtenir la valeur des coefficients effectifs associés dégy ‘et
dgf’xz, et donc de déterminer |dys| et |da4| respectivement aux longueurs d’onde générées.

Ainsi, il vient a la longueur d’onde A, /2 = 0,66 ym :

I1yz

eff

I1,yz
F 15

Il,xz
eff

Il,xz
F24

|di5] = , |das] = (2.10)

Il est possible de déterminer leur signe relatif en mesurant le parametre ¢ le long du
cone d’accord de phase de SHG de type II, c’est-a-dire en fonction de 1’angle d’accord
de phase ¢. Etant donné que les coefficients Fi5 et Fp; sont prédominants par rapport
a B3, F3 et F33 (voir figure , le coefficient effectif associé dépend principalement
des coefficients non linéaires dys et d4. La figure montre la mesure de l'énergie
générée, qui est proportionnelle au parametre ¢ dans cette expérience, en fonction de
I'angle d’accord de phase ¢. Le calcul dans les hypotheses ot dys5 et dog sont de méme
signe (trait plein), ou de signe opposé (trait pointillé) est également représenté. La figure
fait apparaitre un excellent accord entre la mesure (cercles) et le calcul pour une seule
des deux hypotheses (trait plein), ce qui permet d’affirmer de maniere certaine, que dis
et dyy sont de méme signe.
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FIGURE 2.16 — Energie générée obtenue par la mesure d’une part et par le calcul en considérant les deux
hypotheses sur le signe relatif de dis et dpgq d’autre part [[75].

Pour la détermination des autres coefficients non linéaires de KTP, il est maintenant
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nécessaire d’exploiter une autre interaction de SHG. Dans cette perspective, les coef-
ficients F;; ont été calculés le long du cone d’accord de phase de SHG de type I avec
Aw = 1,32 ym, comme le montre la figure [35].

0.04

995 ‘ZQ:! ‘lvﬁ:“

10.00

F1s, Fa4

-0.01

-0.02

0.20 v Faa 2 Al

_0.25 1 1 1 1 1 1 1 1 _0.04
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Angle d'accord de phase ¢ (°)

FIGURE 2.17 — Calcul des éléments F;; sollicités le long du cone d’accord de phase de SHG de type I avec
Ao = 1,32 um [335]l.

La figure montre d’abord qu’aucun élément F;; n’est sollicité aux angles ¢ = 0°
et ¢ = 90° : le coefficient effectif est donc nul dans les plans principaux. Comme nous
I'avons déja vu dans le cas précédent, les coefficients F31, F3; et Fz3 sont bien plus faibles
que Fi5 et Fy. Etant donné qu'il reste trois coefficients non linéaires a déterminer, il
est possible de simplifier I'étude en appliquant 1’approximation de Kleinman qui est
souvent justifiée du fait de la faible dispersion et de la transparence du cristal aux
longueurs d’onde considérées. Ainsi les égalités suivantes sont vérifiées : di5 = d3; et
dry = d3, et le seul coefficient d;; inconnu est alors d33. A partir des valeurs et signes
relatifs de dy5 et doy obtenus précédemment et connaissant les valeurs des F;; (voir figure
[2.17), il est possible de déterminer la valeur de d33 a partir de la mesure du rapport { et
donc de la valeur de d! £ dans une direction d’accord de phase :

dlg — dis (Fls + F};) — dos (B + Fiy)
Fi;

dsz = (2.11)

Deux valeurs absolues de d33 sont possibles en fonction du signe relatif de d’; et de
di5 et dyy [75]. Choisissons arbitrairement par exemple di5 et dps tout deux positifs : si
déff est aussi positif alors d33 = 39,52 pm/V, et si déff est négatif alors ds3 = 10,7 +0,5
pm/V. Quelle que soit 'hypothese, d33 s’avere positif et son signe est donc le méme que
celui dy5 et dps. Quant a elle, la valeur absolue peut étre déterminée a partir de la mesure
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du parametre { de SHG de type I le long d'un cone d’accord de phase. La figure
montre que d; négatif est en bien meilleur accord avec les points expérimentaux : il
vient alors d33 = 10,7 £ 0,5 pm/V.
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FIGURE 2.18 — Energie générée obtenue par la mesure d'une part et d’autre part par le calcul en considé-
rant les deux hypotheses sur le signe relatif de dog et dys et dg [75].

En conclusion, la méthode basée sur la mesure de la SHG en accord de phase sur
spheére permet de déterminer tous les coefficients non linéaires du cristal de KTP. No-
tons que le parameétre { a été mesuré dans une direction d’accord de phase particuliére
dans une spheére mais la lame fine aurait pu aussi étre utilisée pour déterminer la valeur
absolue des coefficients non linéaires de maniére précise [6]. Par contre, il est nécessaire
de mesurer le rapport ¢ dans plusieurs directions d’accord de phase dans la sphere
pour déterminer les signes relatifs. Aussi, a cause du nombre limité de configurations
de polarisation pour un accord de phase par biréfringence (types I, II et III), il peut
étre difficile de déterminer tous les coefficients non linéaires dans certains cas. En fait,
la stratégie a adopter est d’autant plus complexe que le nombre de coefficients non
linéaires est important, comme nous le verrons dans le chapitre [4}

CONCLUSION

Pour conclure, la procédure d’usinage et de polissage des échantillons a été décrite,
ainsi que les sources paramétriques accordables de puissance nécessaires pour 1'étude
des propriétés optiques des cristaux. Les tests de base, tels que le spectre de transmis-
sion et le seuil de dommage optique ainsi que 'orientation du repére diélectrique en
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fonction de la longueur d’onde constituent les mesures préliminaires avant toute étude
des propriétés optiques non linéaires des cristaux. Enfin, nous avons vu que la mé-
thode de la sphere a I'avantage d’utiliser un échantillon unique en incidence normale
limitant considérablement le volume de matiére nécessaire : n‘importe quelle direction
(6,¢) est obtenue par simple rotation du cristal. De plus, la méthode de la sphere
est auto-suffisante pour une caractérisation compléte des propriétés linéaires et non
linéaires des cristaux puisqu’elle est capable de donner acces a 'orientation du repeére
diélectrique, aux axes optiques des cristaux biaxes, et aux directions d’accord de phase
et rendements de conversion et acceptances associés. L'amplitude et la dispersion des
indices de réfraction principaux sont obtenues, avec une précision relative de 'ordre
de 1074, a partir de l'interpolation simultanée des mesures angulaires directes. Enfin,
la comparaison entre 1’étude théorique et expérimentale de 1'énergie générée par SHG
dans des directions d’accord de phase choisies permet la détermination de la valeur
absolue et des signes relatifs des coefficients non linéaires.

Les chapitres [3| et [4] suivants portent sur les résultats expérimentaux obtenus en
mettant a profit les méthodes décrites dans ce chapitre.



CHAPITRE

3

ETUDE DU CRISTAL DE
LANGATATE LA3GA5 5TA( 5014
(LGT) POUR LA BANDE II

INTRODUCTION

Les cristaux de Langasite LazGasSiO14 (LGS), Langanite LazGassNbgs014 (LGN)
et Langatate LazGass5Tapg5014 (LGT), qui appartiennent a la méme famille chimique,
font 1'objet de nombreuses études portant essentiellement sur leurs propriétés piézo-
électriques [76-78]. En effet, a température ambiante, leurs constantes piézoélectriques
et électro-optiques sont significativement plus importantes que celles du a-quartz [77].
Ce dernier est pourtant le matériau piézoélectrique de référence pour des applications
telles que la réalisation de capteurs de pression, force ou accélération. Les constantes
diélectriques, les propriétés élastiques et la conductivité électrique de LGS, LGN et
LGT ont également été étudiées [76479]. D’autre part, les chaleurs spécifiques a 30°C
d’environ 0,38 J/g.K pour LGT et 0,47 J/g.K pour LGS promettent des seuils de dom-
mage optique importants [79]. Enfin, le cristal de LGS est prometteur en tant que

commutateur électro-optique pour assurer le régime impulsionnel des lasers [79].

Nous avons identifié une seule publication portant sur 'étude des propriétés op-
tiques non linéaires des cristaux de LGS, LGN et LGT. Elle concerne uniquement la
SHG sur la base de calculs de conditions d’accord de phase. Ces calculs ont été réalisés

67
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a partir des équations de Sellmeier préalablement déterminées par la méthode du
minimum de déviation dans un prisme [77]. A notre connaissance, aucun processus
quadratique n’a été mesuré, et les calculs prédisent qu’il n'y a pas d’accord de phase
dans LGS, contrairement a LGN et LGT [77].

Nous avons pu réaliser la premiere étude expérimentale des conditions d’accord
de phase ainsi que des rendements de conversion et acceptances associés dans LGT, a
I'aide de la méthode de la sphere. Elle est présentée et analysée dans ce chapitre. Pour
cela, nous avons bénéficié d'une collaboration avec Dmitry Roshchupkin, de 1'Institute
of Microelectronics Technology de Chernogolovka en Russie, qui maitrise parfaitement

la croissance de LGT.

Ce chapitre débute par un état de I'art des mesures des propriétés optiques linéaires
de LGT. Les caractéristiques des lames et de la sphere de LGT réalisées et utilisées au
laboratoire sont présentées. Le spectre de transmission de LGT mesuré en lumiere po-
larisée et son seuil de dommage optique ont été déterminés sur lames. D’autre part, le
coefficient non linéaire de LGT a été déterminé en comparaison au cristal de KTP a par-
tir d"'une mesure de SHG dans une lame orientée selon une direction d’accord de phase.
Viennent ensuite les mesures directes sur sphére des courbes d’accord de phase dans
LGT pour des processus du second ordre associés a un coefficient effectif non nul. Elles
ont notamment permis d’affiner ses équations de Sellmeier. Enfin, le chapitre présente
I'étude de la potentialité de LGT pour la génération d’un supercontinuum a partir de
calculs. Il décrit également des expériences de génération de différence de fréquences
réalisées en régime femtoseconde grace a une collaboration avec Jean-Christophe De-
lagnes et Eric Cormier du CELIA a Bordeaux.

ETAT DE L'ART

Le cristal de LGT appartient au systeme trigonal 32 avec les parametres de maille
a=>b=8236A etc=>57128 A [76].

FIGURE 3.1 — Cristal de LGT obtenu par la méthode de Czochralski. Source : http ://newpiezo.com/langatate.html
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Sa croissance contrdlée par la méthode de Czochralski permet d’obtenir des échan-
tillons de tres haute qualité cristalline et de grandes dimensions (de 1’ordre de 10 cm de
diametre) [77-80] comme 1'indique la photographie présentée figure

Orientation entre les reperes cristallographique et diélectrique

La symétrie trigonale de LGT impose que les axes d et b du repére cristallographique
fassent un angle de 120° entre eux et soient perpendiculaires a 1’axe ¢, comme le montre
la figure Par conséquent, ce repére ne peut pas correspondre au repere diélectrique
qui est orthonormé : les deux reperes sont liés par les axes ¢ = z, et nous avons choisi
i = x. Cependant, la figure montre que si nous avions choisi b = x, I'orientation
entre les deux repéres aurait été équivalente. En fait, les directions repérées tous les 30°
dans le plan 7 — b peuvent correspondre aux axes principaux diélectriques x ou y du

fait de la symétrie du cristal.

C=2z b

X

FIGURE 3.2 — Orientation entre le repere cristallographique (@,b,<) et le repere diélectrique (x,y,z) de
LGT o1 I'axe € correspond a z ; nous avons choisi I'axe @ paralléle a x.

Spectre de transmission

Le spectre de transmission du cristal de LGT a été mesuré en lumiére non polarisée
pour la premiére fois en 2004 entre 0,2 et 2,4 ym a travers une lame de 2 mm d’épais-
seur, taillée perpendiculairement a la direction z [79] (voir figure[3.3(a)). Il a également
été mesuré entre 0,2 et 0,7 ym a travers quatre lames de LGT de 1,5 mm, taillées selon
y. Ces lames ont été préparées a partir de cristaux obtenus par différentes conditions
de croissance, le taux d’oxygene Cp dans l'atmosphere de synthese variant entre o et
2% [78]. La figure [3.3(b) présente le spectre de transmission mesuré a travers les quatre
lames ou1 Cp était de 0% (1), <1% (2), <2% (3) et 2% (4).

Les figures [3.3l montrent que, pour des longueurs d’onde supérieures a la longueur
d’onde de coupure dans I'UV qui se situe entre 250 et 275 nm, le cristal de LGT possede

une transmission d’environ 80%. L'écart & 100 % est di & la transmission de Fresnel.
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FIGURE 3.3 — Mesure du spectre de transmission de LGT en lumiere non polarisée et non corrigé de la
transmission de Fresnel : (a) a travers une lame taillée selon z de 2 mm d’épaisseur [79] et (b) a travers
quatre lames de 1,5 mm d’épaisseur taillées selon y avec Co = (1) 0%, (2) <1%, (3) <2% ou (4) 2% [78]l.

D’autre part, la figure [3.3{b) montre une absorption qui croit avec la concentration en
oxygene. Cela explique la couleur orangée du cristal de LGT, observée dans la figure

B3

En ce qui concerne la longueur d’onde de coupure dans l'infrarouge, elle n’a pas été
étudiée et le domaine de transparence de LGT reste donc indéterminé.
Seuil de dommage optique

La détermination du seuil de dommage optique dans une lame de LGT a été réalisée
avec un laser Nd :YAG en 2004 [79]. Il vaut en densité de puissance Isey; = 650 MW /cm?
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mais les conditions expérimentales de mesure, telles que la durée d’impulsion, le taux
de répétition du laser et la géométrie du faisceau, n’ont pas été clairement explicitées.

Indices de réfraction principaux

La mesure des indices de réfraction principaux de LGT entre 0,36 et 2,32 ym a
montré qu’il appartient a la classe optique uniaxe positif [77]. Cela signifie que ses
indices de réfraction principaux ordinaire 7, et extraordinaire 7, respectent la relation
d’ordre n, > n, (voir partie . Cette mesure a été réalisée a partir de la méthode du
minimum de déviation a travers un prisme orienté, comme expliqué dans la partie
L'interpolation des résultats a permis d’établir les premiéres équations de Sellmeier
modélisant la dispersion des deux indices de réfraction principaux de LGT dont la
forme est [77] :

B‘
~— — DiA?

2 —

1

ol A s’exprime en ym. Les coefficients de Sellmeier A;, B;, C; et D; sont donnés dans
le tableau[3.1lavec i = 0 ou e.

n; Ai Bz‘ Cz‘ Dz'
Ny, | 3,6487 0,0443 0,0267 0,0094

ne | 3,7467 0,0475 0,0272 0,0101

TaBLE 3.1 — Coefficients de Sellmeier de I'équation décrivant la dispersion des indices de réfraction
principaux n, et n, de LGT d’apres la réf. [[77].

La figure 3.4/représente les points expérimentaux et leur interpolation par 1’équation
et les coefficients du tableau[3.1]qui décrivent la dispersion des indices de réfraction
principaux de LGT entre 0,36 et 2,32 ym [77].

Courbe d’accord de phase de SHG dans les plans principaux x —z ety —z

Les équations de Sellmeier ont été utilisées pour le calcul des directions d’ac-
cord de phase de SHG de type I représentées par la figure [77]. Ce calcul concerne
les plans principaux x — z et y — z qui sont équivalents dans les cristaux uniaxes. Aucun
accord de phase de SHG de type Il n’a été trouvé dans ces plans et avec ces équations
de dispersion. La figure [3.5| montre également la courbe d’accord de phase de SHG de
type I dans LGN d’apres la réf. [77]. A notre connaissance, aucun autre résultat n’avait
été publié avant nos travaux récents.
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FIGURE 3.4 — Dispersion des indices de réfraction principaux n, et n, de LGT. Les courbes en trait plein
correspondent a l'interpolation des points expérimentaux représentés en noir.
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FIGURE 3.5 — Directions d’accord de phase de SHG de type I calculées dans les plans x —z et y — z
de LGT a partir de I'équation et des coefficients du tableau [3.1] (en trait pointillé). Le trait plein
représente la courbe d’accord de phase de SHG de type I de LGN, d’apres la réf. [[77].
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EcaaNTILLONS DE LGT

Nous avons réceptionné un cristal de LGT d’excellente qualité taillé sous forme d'un
cube de 10,3 mm de c6té, dont une photographie est montrée a gauche de la figure|3.6
La croissance de I"échantillon étudié dans ce chapitre a été réalisée sous une atmosphere
de croissance composée de 2% d’oxygene. Il est donc de couleur légerement orangée
comme l’atteste la photographie de la figure

FIGURE 3.6 — Photographie du cristal de LGT réceptionné sous forme d'un cube de 10,3 mm de coté (i
gauche) qui a été découpé en plusieurs parties (a droite).

Cette figure montre également, a droite de la photographie, plusieurs lames et un
cube de plus faibles dimensions, extraits du cristal de LGT réceptionné. A partir du cube
de droite, une sphere de 4,7 mm de diametre, dont 1’asphéricité AD/D est inférieure
au pour cent, a été usinée et polie au laboratoire en utilisant la méthode décrite dans la
partie Sa photographie est présentée dans la figure [3.7}

FIGURE 3.7 — Photographie de la sphere de LGT de 4,7 mm de diameétre préparée au laboratoire.

Les autres morceaux de LGT ont été utilisés pour tailler des lames d’épaisseurs dif-
férentes et orientées dans des directions (0, ¢) spécifiques. Leurs caractéristiques seront
précisées lors de la présentation des mesures nécessitant des lames orientées. Notons
que les surfaces de tous les échantillons étudiés ont été polies a la qualité optique et
n’ont pas subi de traitement antireflet.



74 CHAPITRE 3. ETUDE DU CRISTAL DE LGT POUR LA BANDE II

SPECTRE DE TRANSMISSION

Nous avons mesuré le spectre de transmission en lumiére polarisée a travers une
lame de LGT de 2,5 mm d’épaisseur taillée perpendiculairement a 1’axe diélectrique x
(6 =90°,¢ = 0°). Elle est schématisée en encart des figures

100 : : ‘ ‘
—Polarisation extraordinaire (selon 'axe z)
---Polarisation ordinaire (selon I'axe y)
80r
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c 60-
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FIGURE 3.8 — Spectre de transmission du cristal de LGT en lumiere polarisée et non corrigé de la trans-
mission de Fresnel, réalisé a travers une lame non traitée antireflet de 2,5 mm d’épaisseur : (a) entre 0,2

et 0,7 ym et (b) entre 0,2 et 7 um. L'encart de chaque figure schématise la lame de LGT taillée perpendi-
culairement a I'axe x.
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Pour cette mesure, les deux spectrometres, décrits dans la partie ont été utili-
sés avec leur module polarisant jusque 3 ym pour le spectrometre lambda 9oo, et entre
3 et 7 ym pour le FTIR. Les résultats expérimentaux sont présentés figures

Les courbes rouges correspondent a la polarisation extraordinaire, ¢’est-a-dire orien-
tée parallelement a I’axe z, et les traits pointillés bleus a la polarisation ordinaire, paral-
lele a I'axe y. La figure [3.8(a) correspond au zoom de la partie UV de la figure [3.8(b).
Elle montre que la longueur d’onde de coupure dans I'UV de cette lame de LGT est
identique a celle des figures De plus, la courbe associée a la polarisation ordinaire
est tres similaire a la courbe (4) de la figure [3.3(b), ce qui est cohérent avec le fait que
notre échantillon ait été préparé avec une concentration de 2% d’oxygene. Quant a elle,
la figure [3.8(b) montre la totalité du domaine de transparence de LGT qui s’étend de
0,25 a 6,50 um. Elle révele une différence de transmission entre les deux polarisations
qui est significative, en particulier autour de 2 ym ot1 une absorption de 20% est asso-
ciée a la polarisation extraordinaire uniquement. Cela sera a prendre en considération
pour les mesures des propriétés optiques non linéaires a cette longueur d’onde afin
d’éviter un endommagement du cristal de LGT utilisé.

SEUIL DE DOMMAGE OPTIQUE

Une estimation de ’énergie maximale a ne pas dépasser pour éviter 'endommage-
ment des échantillons a été réalisée a partir de la mesure du seuil de dommage optique
dans une lame de LGT de 500 ym d’épaisseur. Son orientation (6, ¢) n’a pas été identi-
fiée puisqu’elle n’est pas importante pour cette mesure. Le seuil de dommage optique
de LGT a été comparé a celui de KTP, mesuré dans les mémes conditions. Le dispositif
expérimental de cette mesure est présenté dans la figure

Glirisn%e c}e
Laser Nd : YAG an-taylot

A=1,064 um |2 N_
5ns, 10 Hz

LGT KTP

Lame
demi-onde

FIGURE 3.9 — Dispositif expérimental pour la mesure du seuil de dommage optique de LGT et de KTP.

Nous avons utilisé un laser Nd :YAG émettant des impulsions de 5 ns a 1,064 ym,
avec une fréquence de répétition de 10 Hz. L'énergie du faisceau a été mesurée avec
le joulemetre Ophir PE5o0 et controlée par un atténuateur d’intensité composé d’une
lame demi-onde et d’un prisme de Glan-Taylor, comme expliqué dans la partie
Ce systeme a permis de faire varier contintment I'énergie du faisceau par paliers de
0,25 mJ toutes les minutes. Le faisceau est resté focalisé dans la lame par le biais d"une
lentille L de 100 mm de distance focale, de sorte que son diameétre, mesuré par la
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méthode du couteau, était égal a 2wp=220 ym.

Notons qu’a cette longueur d’onde, il n'y a pas d’accord de phase dans ces lames de
LGT et de KTP. Leur seuil de dommage optique a été déterminé a partir de 1'observa-
tion, pour chaque valeur d’énergie pendant une minute, de la face d’entrée du cristal a
l'aide d’une caméra. A partir d’une valeur particuliére d’énergie incidente, Egeyi; = 8,25
mJ, un point fortement lumineux a été observé a la surface de 1’échantillon de LGT,
comme montré dans la figure Cette valeur correspond au seuil de dommage op-
tique en énergie du cristal.

Le seuil de dommage optique en densité de puissance est donné par :

Iseuil =

E uil
- .sfmz (3.2)
0

ou T est la durée d'une impulsion (5 ns pour cette mesure) et wy est le rayon du
faisceau mesuré au point focal de la lentille L. L’expression considere que l'aire de
la section du faisceau incident est décrite par un disque de surface ww3.

Quant au seuil en fluence, il est donné par :
Egeuil

- (3-3)

F, seuil —

L’endommagement de LGT correspond donc a une densité de puissance I sLeiﬂ =4,34

GW/cm? et une fluence Fs{;ﬂ = 21,7 J/cm?. Le cristal de KTP est resté intact tout au
long de I'expérience méme quand 1’énergie du faisceau incident était maximale et égale
a 14 mJ. Le seuil de dommage de KTP est donc supérieur a 7,36 GW/cm? et a 36,8
J/cm? d’apres notre mesure, et cela est cohérent avec la réf. [7] qui donne IX'F = 31,5

seuil
GW/cm? et FXIF — 267,75 ] /cm?.

seuil

ACCORD DE PHASE

Analyse par le formalisme du tenseur champ

D’apres le principe de Neumann et dans 1'approximation de Kleinman, les coeffi-
cients non linéaires non nuls de LGT (ou de tout cristal appartenant au systéme trigonal
32) sont dyyy = —dyyy = —dyyx = —dyxy [32]. Le tenseur 4@ = )?(2) /2 de susceptibilité
électrique du second ordre de LGT s’écrit alors :
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Avec le formalisme du tenseur champ, le coefficient effectif s’écrit donc d’apres la

partie :

deff = dyxx (Fxxx - nyy - Fyyx - Fyxy) (35)

Les éléments Fjx sont calculés a partir des équations (1.17) et (1.18) de la partie
[1.1.6]: le calcul est analytique dans les plans principaux et hors des plans principaux du
repere diélectrique puisque le cristal est uniaxe.

Ainsi, dans 1’approximation de Kleinman, les matériaux cristallisant dans le systeme
trigonal 32 posseédent un seul coefficient non linéaire non nul, d,,, noté par la suite
dq1 en notation contractée. Il est important de rappeler que le coefficient effectif deg
est donné a la longueur d’onde générée : cela signifie que sa valeur et celle de di;
seront différentes selon les processus de SFG, de SHG et de DFG considérés, puisque
la longueur d’onde générée n’est pas la méme.

Pour un cristal uniaxe positif comme LGT, les rendements de conversion des SHG de
types I et II et des SFG et DFG de types I, II et III sont maximaux lorsque les conditions
d’accord de phase par biréfringence (décrites par les équations a (1.43)) du tableau
sont vérifiées. Ces conditions impliquent que le faisceau incident se propage dans
la direction d’accord de phase 6pp; des plans x — z ou y — z de LGT. En effet, le cristal
étant uniaxe, ces équations dépendent uniquement de I'angle d’accord de phase 6py.

Conditions d’accord de phase

par biréfringence

SHG de type I 1 (Aw, Opm) = 1o(Aw/2)

n°(A1,6pm) . n° (A2, 0pm) _ 1o(A3)

SFG/DEFG de type I " A, A

SHG de type II=III 1o(Aw) + 1 (Aw, Opm) = 210(Aw/2)

e
SFG/DFG de type 11 1o(A1) + n°(A2, Opm) _ o (A3)
/\1 AZ /\3
e
SFG/DFG de type III n (M, pm) + 1o (A2) _ 1o(A3)
M Ao As

TaBLE 3.2 — Conditions d’accord de phase par biréfringence, pour un cristal uniaxe positif comme LGT, des
SHG de types 1 et I et des SFG/DFG de types 1, 11 et 111. A, correspond a la longueur d’onde fondamentale
de SHG, et Ay, Ay et Ag correspondent aux trois longueurs d’onde en interaction en SFG/DFG, avec
A > Ay > As.
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D’apreés le tableau de la partie la nappe interne correspond a n°(A) et la
nappe externe a n°(A,60py) pour un cristal uniaxe positif. Elles s’écrivent pour toutes
les directions d’accord de phase du plan x — z ou y — z repérées par I'angle 6py :

)= (M)
(3-6)
COSZ(G ) sin2(9 ) -1/2
n°(A, 0pwm) ( ng(/\P)M * n%(;;w)

Les expressions des coefficients effectifs associés a tous les processus de SHG, SFG
et DFG de types I, II et III pour toute direction d’accord de phase (6py, ¢) de LGT sont
reportées dans le tableau

Coefficient effectif d.¢

SHG de type I —dyxx(Aw/2) cos?[0pp — p(Aw, Oppm)] sin 3¢
SFG de type I —dyxx(A3) cos[Opy — p(A1, 0ppm)] cos[Opayr — p(Az, Oppr)] sin 3¢
DFG de type I —dxxx (A1) cos[@py — (A1, Oppm)] cos[Opayr — p(A2, Oppr)] sin 3¢

SHG de type II=III  dyyy(Aw/2) cos[0pm — p(Aw, Opm)] cos 3¢

SFG de type II dxxx(A3) cos[Opp — p(A2, 0par)] cos 3¢

DFG de type 11 dxxx (A1) cos[Opp — p(A2, 0par)] cos 3¢

SFG de type III dxxx(A3) cos[Opp — p(A1,0pm)] cos 3¢

DFG de type III dyxx(A1) cos[Opp — p(A1,0pm)] cos 3¢

TABLE 3.3 — Coefficients effectifs d g associés aux directions d’accord de phase des SHG de types I et II=I11
et des SFG/DFG de types I, 11 et 111, repérées par I'angle Opyy, pour un cristal de symétrie trigonal 32.

Le tableau montre que le coefficient effectif dépend de ¢, contrairement aux
conditions d’accord de phase. Le coefficient effectif est proportionnel a sin3¢ pour
les interactions de type I, et donc maximal lorsque ¢ = 90° (plan principal v — z) et
¢ = 30°; il est nul a ¢ = 0° (plan principal x — z) et ¢ = 60°. A l'inverse, en ce qui
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concerne les interactions de types I et III, le coefficient effectif associé est proportionnel
a cos 3¢ : il est donc maximal a ¢ = 0° (plan x — z) et ¢ = 60°, et nul lorsque ¢ = 90°
(plan y — z) et ¢ = 30°. Les expressions du tableau montrent donc qu’il n’est pas
nécessaire de travailler hors des plans principaux de LGT, puisque le coefficient effec-
tif associé a chaque interaction atteint sa valeur maximale dans les plans principaux
x —z et y — z. Elles montrent aussi que les interactions de type I pourront étre me-
surées dans le plan principal v — z, et celles de types Il et III dans le plan principal x — z.

Les équations du tableau [3.2) montrent aussi que les deux indices de réfraction prin-
cipaux de LGT peuvent étre sollicités méme si on se limite a ces interactions. Grace aux
sources paramétriques a notre disposition, présentées dans la partie la longueur
d’onde A, est accessible entre 0,25 et 6,5 ym pour les études de SHG, couvrant ainsi
tout le domaine de transparence de LGT. Pour les études de SFG et DFG, A, est égale a
1,064 pum avec nos deux sources commerciales, nanoseconde et picoseconde. Par contre,
elle pourra étre comprise entre 1,4 et 4,4 ym si les OPO cylindriques congus au labo-
ratoire sont utilisés. L'autre longueur d’onde incidente (A1 pour la SFG et A3 pour la
DFQG) est comprise entre 0,4 et 2,4 ym. La figure représente les domaines de lon-
gueur d’onde des indices de réfraction principaux n, et n, de LGT qui pourraient étre
sollicités si les interactions de SHG, SFG et DFG de type I dans le plan y — z et celles de
types II et III dans le plan x — z sont mesurées avec nos sources paramétriques.

Aum)| o5 1 15 2 25 3 35 4 45 5 55 6 65

n,

Prisme | = = == = = ==
SHG type I
Plany-z { SFG typel g

DFG type I ®
SHG type II
SFG type II ®
Plan x-z { DFG type Il ®
SFG type III ®
DEFG type III .

Prisme | = === = = = =
SHG type I
Plany-z { SFG typel ®

DFG type I ®
SHG type II
SFG type I
Plan x-z { DFG type Il
SFEG type III
DFG type III

FIGURE 3.10 — Gammes de longueur d’onde des indices de réfraction principaux n, et n, de LGT pouvant
étre accessibles avec nos sources pour les mesures de SHG, SFG et DFG de types I, II et III sur sphere
(traits pleins). Comparaison aux gammes accessibles par les mesures sur prisme [[77]] (traits pointillés).
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La figure montre que les domaines spectraux accessibles avec nos sources
couvrent tout le domaine de transparence de LGT, contrairement a la méthode du mi-
nimum de déviation sur prisme de la réf. [[77] limitée a 2,32 ym. Elle montre également
qu’il serait redondant de mesurer toutes les courbes d’accord de phase de types I, 1I
et III dans les plans principaux y — z et x — z. En effet, la mesure dans un seul plan
devrait étre suffisante pour solliciter les deux indices de réfraction principaux sur tout
le domaine de transparence de LGT. Nous avons donc étudié les angles d’accord de
phase de SHG, SFG et DFG de type I dans le plan y — z comme indiqué par la partie

grisée de la figure

Notons que l'injection des expressions dans les équations d’accord de phase
de type I du tableau [3.2| permet d’écrire les équations analytiques, lorsqu’elles existent,
des angles d’accord de phase 8py;. C’est le cas pour la SHG de type I dont I'équation
analytique en fonction des indices de réfraction principaux n, et n, de LGT et de la
longueur d’onde fondamentale A, est donnée dans le tableau

Angles d’accord de phase

) o2 (Aew/2) =15 (Aw
SHG de type I Opy = arcsin <\/nn,,,(2m:>21nf2<iw))>

SFG/DFG de type I Solution numérique 074

TABLE 3.4 — Expressions des angles d’accord de phase par biréfringence pour les processus de SHG,
SFG/DFG de type I dans un cristal uniaxe positif comme LGT.

En revanche, les expressions des angles d’accord de phase associées a la SFG et la
DFG de type I ne sont pas analytiques car les conditions d’accord de phase correspon-
dantes impliquent deux indices n°(Ay, 0pp) (avec u = 1, 2 ou 3) décrits par I"équation
(3.6). Dans ce cas, les solutions numériques sont obtenues a partir de la résolution de la
condition d’accord de phase donnée dans le tableau

En résumé, a partir du calcul des directions d’accord de phase associées a un rende-
ment de conversion non nul, et donc a un coefficient effectif non nul, nous avons montré
qu’il suffit de mesurer les angles d’accord de phase de SHG, SFG et DFG de type I dans
le plan y — z de LGT pour solliciter ses deux indices de réfraction principaux #,(A) et
(M) sur tout le domaine de transparence du cristal.

Mesure directe des angles d’accord de phase

Les mesures ont été réalisées directement dans la sphere de LGT collée avec 'axe
x vertical (voir partie [2.4.1.1), de maniere a accéder a toutes les directions de propa-
gation dans le plan y — z. Nous avons utilisé la méthode de la sphere décrite dans

le chapitre |2l Afin de ne pas endommager I’échantillon, nous avons fixé les énergies
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incidentes de nos sources paramétriques bien en dessous du seuil de dommage optique
de LGT, c’est-a-dire autour de 20 pJ. Pour les mesures de SHG et DFG, nous avons
utilisé 1'OPG picoseconde accordable décrit dans la partie Pour la SHG, seul le
faisceau accordable entre 0,4 et 12 um a été directement focalisé dans la sphere. Il a
été recombiné avec une partie du 1,064 um (voir figure pour étudier la DFG. La
mesure de SFG a été réalisée en injectant dans la sphere les deux faisceaux émis par les
OPO cylindriques, décrits dans la partie La longueur d’onde d"un des OPO a été
fixée a A = 1,5 um alors que la longueur d’onde A; du second OPO a été accordée par
rotation du cylindre partiel de PPLN, entre 1,4 et 4,4 ym. La polarisation des faisceaux
a été ajustée avec des lames demi-onde achromatiques. Pour tous les processus étudiés,
les angles d’accord de phase ont été mesurés avec une précision globale de +0,5°. Les
longueurs d’onde ont été controlées par les deux spectrométres (voir partie avec
une précision de &1 nm pour la SHG et la DFG, et £10 nm pour la SFG. Les faisceaux
générés par SHG, SFG et DFG ont été mesurés par les détecteurs décrits dans la partie
apres avoir placé des filtres a la sortie du cristal afin de "bloquer" les longueurs
d’onde incidentes.

Les résultats expérimentaux obtenus sont représentés par les figures et
ol la longueur d’onde incidente est tracée en fonction de 1’angle d’accord de phase
Opym [81]. La figure représente 1’évolution du rapport { = (2w, L)/&E?*(w,0) (voir
équation ), normalisé a 1, en fonction (a) de la longueur d’onde fondamentale A,
et (b) de I'angle 6 autour du "point" d’accord de phase repéré par le point A de la figure
Les points bleus des figures a correspondent aux points expérimentaux
et la courbe noire pointillée aux calculs a partir des équations de Sellmeier déterminées
par la méthode du prisme (données par les expressions et les coefficients du

tableau [771.

La courbe de SHG de type I (figure a pu étre mesurée pour une longueur
d’onde fondamentale A, comprise entre 1,33 et 3,29 ym. Aucune mesure n’est accessible
au-dela de 0py; = 80° car le coefficient effectif associé est trop faible : deg o cos? Opa,
voir tableau La courbe de SFG mesurée exploite presque toute ’accordabilité d'un
des OPO cylindriques puisque la longueur d’onde A; utilisée varie entre 1,65 et 3,73
um (voir figure [3.13). Enfin, la figure montre qu'une génération de différence de
fréquences a pu étre étudiée sur tout le domaine de transparence du cristal, les points
expérimentaux ayant été mesurés jusque 5,5 pm, ce qui correspond a la limite spectrale

de détection de la photodiode InSb utilisée.

Finalement, les figures a montrent des points expérimentaux qui peuvent
étre utilisés tels quels pour l'étude de la génération paramétrique dans LGT. Elles
représentent également des calculs a partir des équations et des coefficients du
tableau [3.1| qui sont en désaccord avec les mesures en particulier au-dela de 2 ym. Cela



82 CHAPITRE 3. ETUDE DU CRISTAL DE LGT POUR LA BANDE II

3.57---Calcﬁls (Stadé etal.) ‘ 4
- Points expérimentaux
P
et T T
—_ .-;,:HQHWH%
\E% 3r _.—"/}@4 Hﬂz‘w 7
3
< Lot
5 - ﬁuw
S A0
[¢3] -
£ 25- R
§ ’ LGT Plan y-z
o s
- i 1 1 1
S i SHG type I: = — + +
S 2F i 5 AL AS 1
ho] ‘-HH A
5 Mot
g ~‘:!xHH -
g E \"t’t’i»ﬁ H
= 15F TR ]
-"'--F‘HHH
------ R R
%O 55 60 80 85 90

65 70 75
Angle d’accord de phase GPM(°)

F1GURE 3.11 — Courbe d’accord de phase de SHG de type I : la longueur d’onde fondamentale A, est
tracée en fonction de I'angle d’accord de phase Oppy. Ao, correspond a la longueur d’onde Ay, /2 générée
par SHG.

Sphér;e de LGLr L=4,7‘mm ‘ ---Calculs (Stade et al.) ‘ ‘ ‘ ---Calculs (Stade et al.)
+ Points expérimentaux « Points expérimentaux
1r SHG type | o . 1 1r - R ~ 1
0, =57,1° : o i .
PM . . Sphére de LGT L=4,7 mm
9 0.8f 2 0.8 SHG type |
T T A =1,814 ym
E £ ©
206 2 0.6
NS S
5 5
Qo o
g g
o 0.4r & 0.4f
0.2r P : ] 02r
P
9.6 1.65 1.7 1.75 1.8 1.85 1.9 1.95 2 25 56 57 58 59 60 61
(a) Longueur d’onde fondamentale A, (um) (b) Angle 8 (°)
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est expliqué par le fait que les indices de réfraction déterminés par la méthode du
prisme dans la réf. [77] sont fiables uniquement jusque 2,32 ym (voir figure[3.4).

Nous avons donc tiré profit de nos mesures directes et précises d’angles d’accord de
phase pour affiner les équations de Sellmeier (3.1) sur tout le domaine de transparence
de LGT.

DETERMINATION DE LA DISPERSION DES INDICES DE REFRACTION A
PARTIR DES MESURES DES DIRECTIONS D’ACCORD DE PHASE

L’affinement des équations de dispersion des deux indices de réfraction principaux
du cristal de LGT a reposé sur l'interpolation simultanée des trois courbes d’accord de
phase expérimentales (méthode expliquée dans la partie [1.1.4). Pour l’ajustement de la
courbe de SHG de type I, nous avons utilisé ’expression analytique des angles d’accord
de phase 6%,, du tableau I a fallu calculer les solutions numériques associées a
toutes les directions d’accord de phase de SFG et DFG de type I pour l'interpolation
des courbes mesurées.

L’interpolation simultanée de tous les résultats expérimentaux représentés dans les

figures [3.11} [3.13| et 3.14| a été réalisée en testant plusieurs formes d’équations de Sell-

meier, mais la meilleure interpolation a été obtenue avec 1’équation (3.1). Nous avons
donc utilisé cette équation avec les coefficients du tableau [3.1] comme parametres ini-

tiaux. Nous avons obtenu de nouveaux coefficients de Sellmeier qui sont donnés dans

le tableau [3.5

ni | A B, Ci D;
My, | 3,6485 0,0444 0,0138 0,0096

ne | 3,7451 0,0360 0,2503 0,0102

TABLE 3.5 — Nouveaux coefficients de Sellmeier des indices de réfraction principaux n, et n, de LGT
obtenus a partir de 'interpolation de nos points expérimentaux.

Les figures|3.15} [3.16, 3.17] et [3.18| font apparaitre, en rouge, le résultat correspondant

au calcul réalisé a partir des nouveaux coefficients donnés dans le tableau Elles
montrent aussi la comparaison avec les calculs en utilisant les coefficients du tableau
obtenus a partir de mesures sur prisme. Ainsi, elles mettent en évidence un bien
meilleur accord des mesures sur sphere avec les calculs a partir de nos équations
affinées (équations et tableau sur tout le domaine de transparence du cristal

de LGT.

Les acceptances spectrale LJA, et angulaire L6 calculées avec les coefficients du ta-
bleau [3.5[sont aussi en meilleur accord avec nos mesures qu’en utilisant les coefficients
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du tableau Notons néanmoins que les valeurs des acceptances mesurées sont plus
grandes que celles calculées, ce qui est trés généralement le cas. Nous expliquons cela
par le fait que la longueur d’interaction est certainement inférieure a 1'épaisseur de la
sphere, cela pouvant étre di a la présence de défauts dans le cristal.

Les équations de Sellmeier déterminées avec la méthode de la sphére sont valables
entre 0,6 et 5,5 ym pour 1, et entre 1,064 et 5,5 ym pour 1., comme le montre la figure
Cette derniere résume la sollicitation des deux indices de réfraction de LGT au
cours des mesures sur sphére des courbes d’accord de phase de SHG, SFG et DFG de
type I dans le plan y — z, en comparaison avec les mesures sur prisme et par rapport au

domaine spectral accessible avec nos sources paramétriques.

A (um) o5 1 15 2 25 3 35 4 45 5 55 6 65

Prisme | === == ===
SHG type I
Plany-z { SFG typel —_—
DFG type I —e

Prisme | = == == ===
SHG type I
Plany-z { SFG typel ®
DFG type I L

FIGURE 3.19 — Gammes de longueur d’onde sur lesquelles les indices de réfraction principaux n, et n, de
LGT ont été sollicités lors des mesures des courbes d’accord de phase de SHG, SFG et DFG de type I sur
sphere (traits pleins), en comparaison aux mesures sur prisme [77] (traits pointillés).

TENSEUR DE SUSCEPTIBILITE ELECTRIQUE DU SECOND ORDRE d(?)

Le coefficient non linéaire dyyy = d1; de LGT n’ayant jamais été déterminé a notre
connaissance, nous l'avons mesuré a partir de I'étude de la SHG de type I en accord
de phase, comme abordé dans le chapitre 2| Comme il intervient toujours seul dans
I’expression du coefficient effectif (voir tableau 3.3), il existe un grand nombre de confi-
gurations qui permettent sa détermination. Etant donné la simplicité du tenseur d? de
LGT qui possede seulement 1'élément d,yx (voir matrice (3.4)), il n’est pas nécessaire
de déterminer le signe de cet élément, car il intervient au carré dans 'expression de

I'énergie générée (cf. équation (1.26)).
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Principe de la mesure

Le coefficient non linéaire dj; de LGT a été déterminé a partir de I'étude de I'énergie
générée par SHG en accord de phase de type I a travers une lame taillée dans une
direction py du plan y — z (¢ = 90°). Comme le montre 1’équation (1.26) écrite pour
un processus de SHG, le coefficient effectif peut étre mesuré directement a partir du
rapport { entre l'énergie £(A,/2,L) générée a A, /2 et le carré de l'énergie £(A,0)

incidente a A, :

T 62)
Nous avons réalisé une mesure relative du coefficient non linéaire d;; de LGT par
rapport a la référence dp4 du cristal de KTP, sollicitée par la SHG de type II dans le plan
x — z [64]. Les deux cristaux ont été étudiés dans les mémes conditions expérimen-
tales afin que les parametres spatio-temporels du faisceau soient identiques dans les
échantillons. Pour cela, deux lames ont été préparées avec la méme épaisseur L = 500
pm afin de pouvoir négliger 'effet de la double réfraction (voir partie [1.2.6.5), et pour
assurer une propagation parallele des faisceaux a l'intérieur des échantillons (longueur
de Rayleigh beaucoup plus grande que la longueur du cristal).
Les orientations de LGT et KTP, (91];%;/?, ¢ =90°) et (GISAP, ¢ = 0°) respectivement, ont été
choisies afin que les longueurs d’onde fondamentales correspondantes, ALCT et AKTP,

KTP
Ag

soient trés proches, i.e. AA = | — ALGT| < 0,05 um. Cela a permis de s’affranchir

de la transmission des différents éléments optiques du dispositif expérimental.

Ce choix a été possible en comparant les courbes d’accord de phase de SHG de type
I dans le plan y — z de LGT et de SHG de type Il dans le plan x — z de KTP représentées

par la figure

D’apres la figure nous avons usiné une lame de LGT orientée dans la direction
(O5GT = 79°,¢ = 90°), ce qui correspond a la longueur d’onde ALCT = 1,34 ym et
une lame de KTP orientée dans la direction (65if = 58,5°, ¢ = 0°) pour la longueur
d’onde AK™" = 1,32 ym, soit AL = 0,02 um. Les coefficients effectifs associés sont

respectivement :
ALGT = ALST(ALST/2) cost KT — p(ALCT, 01T s
3.
aKIP = dKTP(AKTP /2) sinf0KTF — p(AKT?, 057 )]

avec dXIT(AKTP /2) = dK[? (0,66 ym) = 2,37 40,17 pm/V comme référence [6].
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F1GURE 3.20 — Courbes d’accord de phase de SHG de type II dans le plan x — z de KTP en bleu, et de
SHG de type I dans le plan y — z de LGT en rouge.

Mesure du rapport { dans LGT et dans KTP

Les expériences de SHG de type I dans LGT a ALST et de SHG de type II dans KTP a
AKTP ont pu étre réalisées a 1'aide de notre source paramétrique en régime picoseconde
(voir partie[2.2.2). Le dispositif expérimental adapté a cette mesure est représenté par la

figure ou i correspond a LGT ou KTP.

Détection
Lame E(/\lw,O) LGT@ KTP )
demi-onde . oo0-g0” Filtre
N | Détection
OorG )\iu } / éi()\}uﬂﬁZ,IJ)
picoseconde A

FIGURE 3.21 — Dispositif expérimental pour la mesure relative du coefficient non linéaire de LGT par
rapport & KTP avec la source OPG picoseconde dont la longueur d’onde émise vaut successivement ALCT
et AKTP.

La lame demi-onde a permis de contrdler la polarisation du faisceau incident afin
d’étudier successivement la SHG de type I dans LGT puis la SHG de type II dans KTP
en accord de phase. Une lame semi-réfléchissante traitée (UVFS 50/50 900-2600 nm) a
été employée pour prélever la moitié de I'énergie incidente £(Al,,0) qui a été mesurée
avec précision. Un filtre a été placé apres chaque lame pour mesurer uniquement
I'énergie £(AL,/2,L) générée par SHG. La mesure simultanée des énergies incidente
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et générée a permis d’évaluer le rapport {, défini par 1'équation (3.7), dans chaque lame.

Nous nous sommes assurés que le rapport ¢ était maximal, correspondant a un
accord de phase par SHG, en mesurant sa variation en fonction de la longueur d’onde
fondamentale autour de ALST pour LGT, puis autour de AX™" pour KTP. Cette mesure a
également permis d’avoir une estimation de 1’acceptance spectrale, qui vaut 27 mm.nm
pour LGT dans le cas de la SHG de type I comme le montre la figure En effet, cette
figure représente les points expérimentaux en comparaison aux calculs a partir des
équations de Sellmeier affinées (voir partie qui sont en excellent accord. La figure
donne aussi la position du maximum du rapport { qui fixe la longueur d’onde
fondamentale optimale ALCT = 1,34 ym. ’amplitude de { associée a ALCT = 1,34 ym

va également étre utilisée pour déterminer dy; de LGT relativement a dp4 de KTP.

LGT L=500 um : AI(_OGT:].,34 pm
1, -
SHG type | Y
LGT_5qo E
ePM =79 :
0.8 5 i
) :
2 :
< 1
E ,
S 0.6[ ' |
c [l
N~ :
5 !
o 1
g 0.4+ —_— E -« Lé)\w=27 mm.nm i
0.21 i i

9.2 i 1.25 1.3 1.35 1.4 1.45
Longueur d’'onde fondamentale (um)

FIGURE 3.22 — Tracé du rapport ¢ de SHG normalisé a 1 dans la lame de LGT autour de la longueur
d’onde fondamentale ALCT,

Une fois la longueur d’onde fondamentale déterminée pour chaque échantillon,
I’énergie incidente a la longueur d’onde A/, (avec i = LGT ou KTP) a été mesurée avec
le joulemetre Ophir PE10 et I'énergie générée a la longueur d’onde Al,/2 dans LGT et
KTP avec une photodiode en Silicium (Hamamatsu C2719). Cette mesure a permis de
déterminer les deux parametres ¢T et {XTF correspondant a LGT et a KTP respective-
ment.
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Détermination de I'amplitude du coefficient non linéaire thT de LGT

En accord de phase (Ak = 0), le rapport de I'équation (1.26) écrite pour LGT sur

I'équation (1.26) écrite pour KTP permet de déterminer la valeur maximale du rapport

éKTP

du parametre {"CT sur , soit :

LGT
, A

gLGT Licr ( /\&;GT)z
KTP = _AKTP

2
T i)

(3-9)
2
KTP ( Agﬂ;)z

2
T (aS])

2
Les lames de LGT et KTP étudiées ayant la méme épaisseur, nous avons donc i%GT =
KTP
1, de sorte que I'expression du coefficient effectif de LGT devient :

2
(dlgf(f;T) 2 ( I,ff}P) 2 AKTP 7LGT ()LGT)? GKTP 610
ALGT 7KTP ( AETP)Z GLGT

avec (voir équation (1.27)) :

ALCT 2
ALGT _ ToCT(55) [TMCT (A, 05 )] (3.11)
LGT .
nLGT (427 ) [pelGT(ALGT, gLGT)] 2
et
TKTP( ASTP ) TKTP (AKTP) TeKTP(\KTP gKTP)
A = e T e s (3.12)

AKTP
TP (AT TP (ASTP) o KTP (AKTP, 65T

Dans l’équation (3.10), les parametres GFCT et GKTP correspondent a l'atténuation
due a la double réfraction. Les équations pour la SHG de type I dans LGT et
pour la SHG de type Il dans KTP ont permis d’estimer les valeurs G*¢T = 0,9999
et GKTP' = 0,9870. Le tableau 3.6/ regroupe toutes les données mesurées et calculées qui
ont été utilisées pour la détermination du coefficient non linéaire dIﬁGT de LGT, obtenue
a partir de la mesure relative par rapport au d5;* de KTP.

Notons 1’écart important entre le coefficient effectif de LGT et celui de KTP (voir
tableau . Cela est expliqué par le cos?(6py) qui apparait dans 1'expression du co-
efficient effectif de LGT alors qu’il s’agit de sin(fppr) pour KTP. Expérimentalement,
l'utilisation d’une densité optique calibrée de 10~2 de transmission placée apres la lame
de KTP a permis de compenser cet écart ramenant 1’énergie générée par chaque lame au
méme ordre de grandeur. Dans ces conditions, nous avons trouvé que la valeur absolue
du coefficient non linéaire 4T de LGT vaut :

2
(deic")

—=—1=2,4+0,4 A% .
cost (07T pm/ (3.13)
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= LGT KTP
(Opr @) (79°90°) (58,5°;0°)
L; 500 pm 500 ym
Mo 1,34 pm 1,32 um
Al 0,0999 0,1422
o' 0,269° 2,57°
wWo 0,12 mm
G' 0,999 0,9870
7LGT /7KTP 13103
dle(AL/2) | 7,68.107% pm/V | 2,02 pm/V

TABLE 3.6 — Données pour la détermination du coefficient non linéaire diCT de LGT.

Les amplitudes des coefficients non linéaires de LGT et de KTP sont donc du méme
ordre de grandeur, contrairement a celles de leurs coefficients effectifs.

GENERATION D'UN SUPERCONTINUUM DANS LGT

Les principales propriétés optiques de LGT ayant été déterminées dans les par-
ties précédentes, il est maintenant intéressant d’étudier la potentialité de ce matériau
pour la génération d"un supercontinuum par le processus de génération paramétrique
optique (OPG) (voir figure [1.9). Nous utiliserons la notation propre aux dispositifs
paramétriques, c’est-a-dire A; = A; (pour l'idler), A2 = As (pour le signal) et A3 = A,
(pour la pompe), avec Ap < As < Ay

Un supercontinuum peut étre généré uniquement lors d’une interaction de type I,
c’est-a-dire (A, A¢ et A7) [82]. D'autre part, la longueur d’onde de pompe A}, optimale
pour laquelle un spectre large bande (supercontinuum) est généré correspond a la lon-
gueur d’onde ou la dispersion de l'indice de réfraction extraordinaire n° d"un cristal

uniaxe positif comme LGT présente un point d’inflexion, tel que [82}83] :

9’n°(A,0)

a)\z A*,2)\* = O (3'14)
—=p

En utilisant les équations de Sellmeier et les coefficients du tableau ainsi
que l'expression de n°(A, 6) de LGT, I'équation impose A, = 0,967 ym. Cette
longueur d’onde a l’avantage d’étre émise par un laser titane-saphir par exemple. La
courbe rouge de la figure représente les directions d’accord de phase d’OPG de
type I dans le plan y — z, calculées a partir des équations de Sellmeier de LGT affinées,
avec A, = )\;‘] = 0,967 ym.

La figure montre qu’'un supercontinuum est généré entre 1,4 et 3,0 ym si le
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F1GURE 3.23 — Courbes d’accord de phase pour la génération paramétrique optique de type I calculées a

partir de la dispersion des indices de réfraction pour les longueurs d’onde de pompe 0,967 um, 0,750 um
et 0,850 um.

cristal de LGT est orienté dans la direction (6 = 56°, ¢ = 90°) et pompé au voisinage de
Ap = 0,967 ym.

La figure propose également une comparaison de la courbe d’accord de phase
d’OPG de type I avec les longueurs d’onde de pompe A, = 0,750 ym en bleu, et
Ap = 0,850 um en vert, qui peuvent aussi étre émises par le laser titane-saphir. Méme si
tout le domaine de transparence de LGT peut également étre entierement sollicité pour
ces longueurs d’onde de pompe, la variation de I'angle d’accord de phase 0py est plus
importante.

Etant donné que le processus d’OPG requiert des énergies importantes pour étre
mesuré, il est nécessaire de réaliser I'expérience en régime femtoseconde qui offre des
énergies par impulsion et des puissances instantanées suffisamment importantes. A
plus basse énergie, il est également possible d’étudier la DFG qui fait I’objet de la partie

suivante.

GENERATION DE DIFFERENCE DE FREQUENCES

Nous avons eu l'opportunité d’étudier la DFG de type I dans une lame de LGT
orientée dans le plan y — z, grace a une collaboration avec Jean-Christophe Delagnes,
Giedre Archipovaite, Stéphane Petit et Eric Cormier du CELIA de Bordeaux. Ils nous
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ont donné acces a la chaine "SOLSTICE" qui est une source femtoseconde de type
amplificateur a dérive de fréquence fibré (F-CPA) a haute cadence, composée de trois
étages pré-amplificateurs (fibres souples en Yb) et d'un étage de puissance (fibre de type
barreau en Yb). Un oscillateur titane-saphir Rainbow de Femtolasers trés large bande a
été utilisé. Apres avoir sélectionné une partie autour de 1,030 ym et I’avoir injectée dans
le systéme, le laser Yb fonctionne a 100 kHz, 300 fs et délivre des impulsions a 1,030 ym
jusqu’a 500 uJ d’énergie, soit 50 W de puissance moyenne [84]. Le systéme fibré permet
d’obtenir un faisceau de trés bonne qualité. Nous 1’avons utilisé pendant trois semaines
grace a des financements provenant successivement des réseaux FEMTO et CMDO+
(Cristaux Massifs et Dispositifs pour 1'Optique) de la Mission Interdisciplinaire (MI) du
CNRS.

Deux configurations expérimentales ont pu étre mises en place afin de caractériser
la gamme de longueur d’onde pouvant étre générée en condition d’accord de phase de
DFG de type I dans LGT. Dans les deux expériences, trois ondes de longueurs d’onde
Ay, AS et A étaient en interaction, avec des faisceaux pompe et signal injectés colinéaire-
ment dans une lame de LGT. Les deux configurations réalisées sont schématisées dans
la figure ou:

— Dans la premiere expérience, un faisceau pompe spectralement large autour
de )Lp = 0,691 ym est combiné dans la lame de LGT avec un faisceau signal a
As=1,030 ym. D’apres le principe de conservation de I'énergie (équation (1.21)),
une gamme de longueur d’onde A; devrait étre générée autour de 2 ym (voir
figure [3.24{a)).

— Dans le deuxiéme montage, le faisceau a A,=1,030 um fait office de faisceau
pompe et est combiné avec un faisceau signal spectralement tres large autour de
As= 1,52 um. Dans ce cas, un faisceau idler autour de 3 ym devrait étre généré

(voir figure [3.24]b)).

As=1,030 um  LGT A~152um  LGT
_— Aj~2 um _— Aj~3 um
—_—>  ————
Ap~ 0,691 pm Ap=1,030 pm
—_— _—
(a) (b)

FIGURE 3.24 — Représentation schématique des deux interactions de DFG de type I que nous avons mises
en place pour la génération d’'un faisceau idler (a) autour de 2 ym et (b) autour de 3 pm.

Notons que les longueurs d’onde A, de ces deux expériences encadrent la longueur
d’onde optimale A, = 0,967 pm pour la génération d"un supercontinuum.

Dans chaque cas, le montage expérimental et les caractéristiques spectrales des
deux faisceaux incidents sont décrits ci-dessous. Vient ensuite la mesure de la gamme
de longueur d’onde idler générée en condition d’accord de phase par DFG de type I
dans la lame de LGT utilisée. Chaque courbe d’accord de phase a été identifiée a partir
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de la mesure directe du spectre du faisceau idler en fonction de 1’orientation de la lame
de LGT. Pour cela, un monochromateur Mozza commercialisé par la société Fastlite a
été utilisé : sa réponse spectrale est comprise entre 1 et 5 ym avec une précision de
+ 1 nm et une résolution de 5 cm~!. Contrairement aux spectrometres classiques qui
sont basés sur des réseaux optiques placés sur des platines de rotation, le monochro-
mateur Mozza est constitué d’un cristal de TiO, dans lequel des effets acousto-optiques
permettent de diffracter le faisceau incident. Ce fonctionnement revient a utiliser un
réseau optique fixe, dont le pas est variable. Dans la premiere expérience visant la
génération d'un faisceau idler autour de 2 ym, le spectre de ce faisceau a aussi été me-
suré avec un spectrometre NIRQuest, commercialisé par la société OceanOptics, dont la

réponse spectrale est comprise entre 0,9 et 2,5 ym avec une précision de 1’ordre de 6 nm.

Toutes nos mesures dans la lame de LGT ont été comparées au calcul des courbes
d’accord de phase de DFG de type I dans le plan y — z, en utilisant les équations de
Sellmeier déterminées avec la méthode de la spheére (équation et coefficients du
tableau [3.5). Les conditions de propagation des trois ondes en interaction a l’extérieur
puis a l'intérieur de la lame ont également été prises en considération dans le calcul.

Enfin, une analyse des largeurs spectrales obtenues a été réalisée.

3.9.1 DFG de type I autour de 2 ym
3.9.1.1 Dispositif expérimental

Le figure représente le schéma du dispositif utilisé.

Lame

demi-onde Cube
Laser Yb fibré 050 séparateur
1,030 Hm ,030 pm N m
300 fs, 100 kHz SHG BBO Lames -
................ demi-onde
: : 1,030 um
E‘ J Continuum
............... - 0,691 um
Ligne a retard —
OPA BBO
, . T ~2 um ~0,691 um T
Detectlon l 1,030 pm 1,030 pm l
DFG LGT ‘ >

Ligne a retard

FIGURE 3.25 — Schéma du dispositif expérimental permettant d’obtenir les deux faisceaux pompe et signal,
enfin recombinés dans la lame de LGT pour générer un faisceau idler autour de 2 ym par DFG de type L
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Les faisceaux pompe et signal combinés colinéairement dans la lame de LGT sont
produits de la maniére suivante : le faisceau signal a A;=1,030 ym est émis par un laser
Yb fibré polarisé linéairement. Le faisceau est transmis par une lame demi-onde et un
cube polarisant de maniére a controler son énergie continiment (cf. partie [2.2.5). Son
spectre mesuré avec un HR2000 est représenté figure [3.26(a) qui montre une largeur
spectrale égale & 10 nm. Notons que nous prenons ici la largeur du pic a 0,405 du maxi-
mum, et non pas a mi-hauteur, car nous nous servirons de cette donnée pour calculer
des acceptances spectrales de processus paramétriques.

Une partie de ce faisceau transmis est utilisée pour réaliser de la SHG dans un premier
cristal de BBO : un faisceau & 0,515 um est donc généré (voir figure [3.25). Quant a lui, le
faisceau réfléchi par le cube polarisant est focalisé dans un barreau de YAG dans lequel
est généré un continuum autour de 0,691 ym. Le faisceau pompe a A, ~ 0,691 ym est
donc obtenu par amplification paramétrique optique (OPA) résultant d’une interaction
non colinéaire dans un deuxieme cristal de BBO entre le continuum autour de 0,691 ym
et le faisceau a 0,515 um (voir figure [3.25). Une premiére ligne a retard constituée de
deux miroirs et d'une platine de translation (voir figure assure le « délai zéro »
entre les deux faisceaux incidents pour la réalisation de 'OPA. Le spectre du faisceau
pompe ainsi généré a A, a aussi été mesuré avec le spectrometre HR2000. II est repré-
senté par la figure [3.26(b) qui montre une largeur spectrale a 0,405 du maximum de 96

nm.
4000 . . . 4000
3500F )\S 01,030 + 0,001 um| y 35001 )\p 0,691 pm|
3000 . 3000+
3 2500¢ g 2500¢
S 2
2 2000t 2 2000t
2 2
c
] i}
£ 1500} £ 1500 96.nm
1000( 1000(
500 500
Lo 102 103 104 105 85 085 | e honder s 08
(a) Longueur d'onde )\S(um) (b) g o (1l

FIGURE 3.26 — (1) Spectre du faisceau signal a 1,030 um. (b) Spectre du faisceau pompe autour de 0,691
um. Leurs largeurs valent 10 nm et 96 nm respectivement.

N

Une deuxieme ligne a retard a assuré le "délai zéro" entre les deux faisceaux a
I'entrée de la lame de LGT. Les puissances moyennes a 1’entrée du cristal sont égales

a 17 W et 300 mW pour les faisceaux signal et pompe respectivement. Elles ont été
mesurées avec un puissance-metre Ophir.

Choix de I’échantillon de LGT

A partir des spectres caractéristiques de cette expérience (voir figure [3.26)), nous
avons calculé dans un premier temps les courbes d’accord de phase de DFG de type
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I en interaction colinéaire, a partir des équations de Sellmeier de LGT affinées avec la
méthode la sphere. La figure montre le résultat de ce calcul avec A; = 1,030 ym.
Elle représente les courbes d’accord de phase des longueurs d’onde pompe A, et idler
A; en fonction de I'angle d’accord de phase 6py dans LGT. Les parties des courbes
d’accord de phase surlignées dans la figure correspondent, en bleu, aux longueurs
d’onde A, limitées a celles du spectre du faisceau pompe (voir figure [3.26(b)) et par
conséquent, en rouge, les longueurs d’onde A; associées. Ces derniéres ont été calculées
a partir de la conservation de 1'énergie.

A_=1,030 pm
6’ S 4

LGT Plan y-z
DFG type |

= 5 1

IS

=

e

GJQ4, )\I |

<

()]

©

o

o

° 3 :

5

(]

>

(o))

o

o 4

-

50 55 60 85 90

65 70 75 80
Angle d’accord de phase GPM(")

FIGURE 3.27 — Courbes d’accord de phase de DFG de type I (A, AS, AS) dans le plan y — z de LGT avec
As = 1,030 pm. Les longueurs d’onde A; et A, sont représentées en fonction de I'angle d’accord de phase
Opm- Le trait gras bleu correspond a la gamme de A accessible a partir du spectre de la figure[3.26(b), et
le trait gras rouge a la gamme de A; associée.

La figure montre qu'un trés bon compromis est de tailler une lame de LGT a
8 = 57,5° dans le plan y — z (¢ = 90°), car une rotation de quelques degrés autour de
cette orientation permettra d’étudier les conditions d’accord de phase de DFG de type
L (A3, A5, AY) a partir du dispositif expérimental mis en place (voir figure [3.25).

Pour que le processus de DFG puisse étre observé dans LGT, il faut que les deux im-
pulsions incidentes soient recouvertes temporellement. Cela est d’autant plus important

en régime femtoseconde ot deux conditions doivent étre vérifiées :

1. le chemin optique des deux impulsions pompe et signal combinées dans LGT
doit étre égal a la centaine de ym pres pour que le recouvrement temporel soit

maximal ;

N

2. ceci doit étre vérifié aussi bien a l'entrée que sur toute I'épaisseur de la lame.
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Pourtant, la différence de longueur d’onde entre les impulsions pompe et signal
impose qu’elles ne se propagent pas a la méme vitesse de groupe v, dans le
cristal : ce phénomene, appelé walk-off temporel, affecte le rendement de conversion
en particulier en régime femtoseconde. Le calcul de la différence des vitesses de
groupe appelée aussi GVM (pour group-velocity mismatch) permet de déterminer la
longueur de cristal L ou le temps At sur lesquels des impulsions de 300 fs restent
recouvertes temporellement. La GVM s’écrit pour une interaction de DFG entre
les faisceaux pompe et signal :

GVM = (0 (Ap) — o5* (1)) = T (3.15)

olt vg(Ap) et vg(As) sont les vitesses de groupe des faisceaux pompe et signal
respectivement. Pour la DFG de type I dans le plan y — z de LGT, elles sont définies

par:
d amne(Ap)]
ve(Ap) = kad no(Ap) = Ap o)
va(As) = awS_C n°(As, 0 )_Awi
g\/ts - ok sy VPM s O

La GVM est calculée a partir des équations de n,(A) et n®(A, 0), des équations
de Sellmeier et des coefficients du tableau [3.5| de LGT pour tous les points
de la courbe d’accord de phase de la figure Elle est représentée en fonction
de A, dans la figure qui montre que GVM = A1/L demeure inférieure a 78
fs/mm pour les longueurs d’onde A, limitées par le spectre 3.26(b). Cela signifie
que la superposition temporelle entre les impulsions pompe et signal est assurée
tout au long de la propagation dans le cristal de LGT de longueur L. Cela est
valable tant que cette derniere ne dépasse pas 3,85 mm, si AT est supposé égal a
la durée des impulsions pompe et signal, soit 300 fs.

A partir des calculs précédents, nous avons préparé au laboratoire une lame de LGT
de 3,84 mm d’épaisseur taillée perpendiculairement a la direction (6pyr = 57,5° ¢ =
90°). Cette lame a été placée dans le dispositif expérimental de la figure
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A,=1,030 um

GVM (fs/mm)
w Iy ul D ~ (o]
< 2 2 2 < <

N
o
T

i

[Eny
o
T

i

0.65 0.7 0.75 0.8 0.85 0.9
Longueur d'onde )\p (um)

FIGURE 3.28 — Calcul de la GVM=AT/L associée a la courbe d’accord de phase de DFG de type I de la
figure en fonction de Ap.

Mesure de la courbe d’accord de phase

A partir du dispositif expérimental présenté dans la figure neuf spectres du
faisceau idler généré par DFG de type I dans LGT ont été mesurés avec le monochro-
mateur Mozza. Pour cela, le cristal a été tourné de maniere a accéder a neuf angles
d’accord de phase de la figure

Chaque rotation du cristal de LGT a été repérée par son orientation externe décrite
par l'angle ey, comme indiqué dans la figure [3.29] : fex¢ correspond a I'angle entre la
normale a la surface de la lame et la direction des faisceaux incidents colinéaires (pompe

et signal).

LGT

FIGURE 3.29 — Définition de 'angle de rotation du cristal Opy;.



100 CHAPITRE 3. ETUDE DU CRISTAL DE LGT POUR LA BANDE II

L'angle externe s’écrit 20y = arctan(d/D). Il est donc déterminé & partir de la me-
sure du rapport des distances d et D, d étant la distance entre les faisceaux incidents et
réfléchis par la lame, sur un écran placé a la distance D=100 mm de la lame. La distance
d a été mesurée pour chaque orientation du cristal, et les valeurs correspondantes de
Bext ONt été déterminées en degrés.

Les neuf spectres correspondants sont représentés par la figure [3.30

Bex=20,85° 0.4=10,60° 00=3,35°
s i
0.8F 1
(0]
‘O
L2
T
€ 0.6f 1
o
[
o
K7
C
Q
£ 0.4F .
0.2F .
0 1 1 J\ 1 H 1 1 1
2 2.1 2.2 2.3 2.4 25 2.6 2.7

Longueur d’'onde générée Ai (um)

FIGURE 3.30 — Neuf spectres normalisés du faisceau idler généré par DFG et mesuré avec le monochro-
mateur Mozza pour neuf valeurs de €ey;.

Le méme protocole expérimental a été utilisé pour I'enregistrement des spectres du
faisceau idler généré, avec le spectrometre NIRQuest. Mais ces derniers se sont avérés
de moins bonne précision que les spectres enregistrés avec le monochromateur Mozza.
Les deux courbes d’accord de phase expérimentales correspondant a la longueur
d’onde A; en fonction des angles de rotation fext du cristal de LGT sont représentées

par la figure (points rouges et magenta).

Nos mesures ont pu étre comparées aux directions d’accord de phase calculées en
prenant en compte le fait que les faisceaux incidents font un angle ¢, avec la normale
a la lame de LGT. De fait, apres réfraction, les vecteurs d’onde des faisceaux pompe et
signal sont déviés a l'intérieur du cristal comme schématisé par la figure pour un
angle d’incidence 6. Le vecteur d’onde du faisceau idler généré subit également une

réfraction.

Dans la figure les différentes sections de la surface des indices aux différentes
longueurs d’onde permettent de justifier qu’a l'intérieur du cristal de LGT, les vecteurs
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F1GURE 3.31 — Courbes d’accord de phase de DFG de type I dans le plan y — z de LGT avec As=1,030
um. Les points rouges et magenta correspondent aux mesures, la courbe rouge au calcul pour un accord
de phase non colinéaire et la courbe noire au calcul pour un accord de phase colinéaire.

FIGURE 3.32 — Représentation schématique de la déviation de chacun des vecteurs d’onde dans le cristal
de LGT pour un angle d’incidence O,y;.
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d’onde des trois faisceaux ne sont plus colinéaires et vérifient le schéma de la figure
: I'accord de phase dans LGT est donc forcément non colinéaire. Les angles 0,,
85 et 6; correspondent aux angles entre les vecteurs d’onde déviés par réfraction et la
normale au plan d’incidence. La position de 1’axe z de LGT est rappelée de maniere a
définir 1’orientation cristallographique 6, = 57,5° de la lame.

Les étapes décrivant le calcul des angles 6, 05 et 0; et des angles d’accord de phase
non colinéaires 0.y sont données dans l’annexe En suivant le protocole de cette
annexe, les courbes d’accord de phase non colinéaire ont été calculées (voir figure [3.31]
en rouge). Elles ont été comparées aux courbes d’accord de phase colinéaire (en noir).
La figure montre que si la différence entre les deux calculs n’est pas significative
dans cette expérience, il est néanmoins important d’avoir pris en compte le schéma non
colinéaire dans la lame de LGT par soucis d’exactitude. D’apres la figure I'accord
entre les calculs et les mesures n’est pas aussi bon que lors des études avec la méthode
de la sphere (voir figures a mais il pourrait étre amélioré en optimisant la
précision de la mesure de I’angle fext.

Détermination de la largeur 67, sélectionnée par la lame de LGT

Les mesures précédentes exploitent le fait que, pour chaque condition d’accord de
phase, I'acceptance spectrale du cristal sélectionne une gamme de longueur d’onde A,
du spectre du faisceau pompe de la figure[3.26(b). Dans le but de l'identifier, nous avons
déterminé 61, pour chaque valeur de 'angle fex; mesurée, a partir de la conservation
de I'énergie (équation (1.21)). Il vient donc :

OAp  OAs | OA;
A2 A2 A2

avec A = 1,030 ym et As = 10 nm d’apres la figure a). Les valeurs de A; et §A;

sont obtenues a partir des spectres mesurés soit avec le monochromateur Mozza (voir

figure [3.30) soit avec le NIRQuest. La figure montre les différentes valeurs de 67,
obtenues en fonction de la longueur d’onde A; générée (en bleu). Elles sont du méme

(3-17)

ordre de grandeur quel que soit I'appareil utilisé. Cette étude montre que la largeur
dAp est de I'ordre de 9 nm, ce qui est plutdt faible par rapport a la largeur spectrale du
faisceau pompe (96 nm).

D’autre part, a partir de la largeur a 0,405 du pic représentant le calcul de I'énergie
générée normalisée en fonction de A,, nous avons déterminé la largeur (5/\;]}‘ : elle
est représentée en noir sur la figure Comme c’est tres souvent le cas, la largeur
6A, mesurée est environ deux fois supérieure a la valeur théorique SA™, que nous
expliquons par le fait que la longueur d’interaction effective est certainement inférieure
a I'épaisseur de I"échantillon. Finalement, nous pouvons considérer que I"évolution de
dAp en fonction de la longueur d’onde générée A; est similaire qu’elle ait été mesurée
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FIGURE 3.33 — Evolution de la largeur 5Ay sélectionnée par le cristal en fonction de la longueur d’onde
générée A;. Les points bleus correspondent aux largeurs associées aux mesures et les points noirs aux
largeurs calculées.

ou calculée.

Cette premiere expérience de DFG de type I en régime femtoseconde dans une lame
de LGT a confirmé qu'une génération autour de 2 ym était possible. Les mesures sont
en accord avec les prédictions a partir du calcul basé sur les parametres déterminés avec
la méthode de la sphere.

DEFG de type I autour de 3 ym
Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental présenté dans la figure est identique a celui de la
tigure utilisé pour 1'étude précédente, a la différence prés que la partie du faisceau
a 1,030 um devient le faisceau pompe pour la DFG dans LGT et le faisceau signal est
un continuum centré a 1,52 ym généré dans un barreau de YAG.

Leurs spectres mesurés avec le spectrometre HR2000 sont présentés dans la figure
qui montre une largeur spectrale a 0,405 du maximum de 436 nm et 10 nm pour
les faisceaux signal et pompe respectivement.

La puissance moyenne a l’entrée du cristal de LGT est égale a 4,9 W et autour de 20
mW pour les faisceaux pompe et signal respectivement.
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Lame Cube
— demi-onde séparateur
Laser Yb fibré 030
1,030 um  — N I_ |
300 fs, 100 kHz = Lame
Lame demi-onde
demi-onde "L ontitle
Continuum 1,030 um
YAG
~1,52 um
~1+ Lentille Ligne a retard
, X T ~3 um 1,030 um T
Deétection 1 TLs2pm | - 152 pm )
Lentﬂle OPA/DFG Lel’ltllle lllllllllllllll

LGT
FIGURE 3.34 — Schéma du dispositif expérimental permettant d’obtenir les deux faisceaux pompe et signal.
Ils sont recombinés dans le cristal de LGT pour générer un faisceau idler autour de 3 ym par DFG.
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FIGURE 3.35 — (a) Spectre du faisceau signal centré 4 1,52 pum (b) Spectre du faisceau pompe i 1,030 pm.
Leurs largeurs d 0,405 du maximum valent 436 nm et 10 nm respectivement.

Choix de I’échantillon de LGT

A partir des spectres caractéristiques de cette nouvelle expérience (figure[3.35), nous
avons calculé les nouvelles courbes d’accord de phase de DFG de type I avec A,=1,030
pum en utilisant les équations de Sellmeier de LGT affinées avec la méthode de la sphére.
Elles sont montrées dans la figure qui représente les longueurs d’onde signal A; et
idler A; en fonction de I'angle d’accord de phase 6pys dans LGT.

La courbe surlignée dans la figure qui correspond aux longueurs d’onde A du
spectre a) sélectionnées, et le calcul de la GVM associée, montrent qu’il est possible
de mesurer la courbe d’accord de phase de DFG de type I dans cette nouvelle configu-



3.9.2.3

3.9. GENERATION DE DIFFERENCE DE FREQUENCES 105

)\p=1,030 pMm
LGT Plan y-z
DFG type |

@ > S
L L L

Longueurs d’onde )\S et )\i (um)
N

50 60 70 80 90
Angle d’accord de phase GPM(°)

FIGURE 3.36 — Courbes d’accord de phase de DFG de type I (A, AS, AS) dans le plan y — z de LGT avec
Ap =1,030 pm.

ration en utilisant la méme lame de LGT de 3,84 mm d’épaisseur taillée a (Opp=57,5°,

$=90°).

Mesure de la courbe d’accord de phase

En suivant le méme protocole que dans la partie précédente, six spectres du fais-
ceau idler généré par DFG de type I dans la lame de LGT ont été mesurés avec le
monochromateur Mozza a partir du dispositif expérimental de la figure IIs ont été
obtenus en tournant le cristal de LGT afin de solliciter six conditions (A;, fex) d’accord
de phase et en appliquant la méthode décrite dans la partie Les six spectres
sont représentés dans la figure qui montre qu’un faisceau idler a été généré entre
2 et 3,6 yum. Notons que les spectres sont bruités a cause de la normalisation par leur
maximum, mais surtout de la faible intensité générée par DFG qui a rendu difficile

l'injection dans le monochromateur Mozza.

Comme expliqué dans la partie un processus de DFG stimulé par le faisceau
signal est accompagné de I'OPA de ce faisceau. Dans cette expérience, nous avons aussi
pu mesurer les spectres du faisceau signal amplifié a la longueur d’onde A; avec le
monochromateur Mozza. Ils sont représentés par la figure qui montre de maniere
directe les parties du spectre signal sélectionnées par 1’acceptance spectrale de la lame
de LGT.

En associant les mesures des spectres de A; et A; (voir figures et [3.38) et les
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FIGURE 3.37 — Spectres idler normalisés, générés par DFG et mesurés avec le monochromateur Mozza.
L’angle 00y mesuré pour chaque spectre est indiqué.
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FIGURE 3.38 — Spectres signal normalisés, amplifiés par OPA et mesurés par le monochromateur Mozza.
L'angle 00y mesuré pour chaque spectre est indiqué.
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mesures des angles 0. correspondants, nous avons pu déterminer la courbe d’accord
de phase de DFG de type I entre 1,3 et 3,6 um. Elle est représentée par la figure [3.39| par
des points rouges pour les longueurs d’onde générées A;, et par des points verts pour
les longueurs d’onde amplifiées As en fonction de I’angle d’incidence fey;. Cette figure
représente aussi le calcul de la DFG de type I réalisé pour un accord de phase colinéaire

(trait noir) et non colinéaire (traits rouge et vert).

4 :
—Colinéaire ()\i)
. —Colinéaire ()\s)

3.5¢ —Non colinéaire (A) |
t —Non colinéaire (A )
5 —k— S
< 3t (R — x Pts exp.)\i
© x Pts exp. A
<7 S
[0) A =1,030 um
2 25 T b 1
o LGT Plan y-z
g + DFG type |
2 =
S 2 ]
(o]
s .
- —_—

1_57 —_——— 4

+
—10 -5 0 5 10

Angle externe Gext(°)

FIGURE 3.39 — Courbes d’accord de phase de DFG de type I dans le plan y — z avec A,=1,030 pm. Les
points rouges (pour A;) et verts (pour As) correspondent aux mesures, la courbe rouge (pour A;) et vert
(pour As) au calcul en considérant la non-colinéarité, et la courbe noire au calcul sans la prendre en
compte.

Les deux courbes théoriques de la figure sont superposées, ce qui signifie que la
non-colinéarité a I'intérieur de LGT est négligeable pour cette expérience. La figure [3.39]
montre également un accord entre les mesures et les calculs moins satisfaisant que dans
la partie précédente (voir figure [3.31). Cela peut s’expliquer par le fait que les mesures
avec ce montage ont été réalisées a proximité de la dégénérescence ott A; = A; = 2,060
pm, ou encore par les faibles valeurs des angles externes qui ont été mesurées avec une

moins bonne précision.

Interprétation de la largeur 6A; sélectionnée par la lame de LGT
La largeur 6 sélectionnée par le cristal en fonction de la longueur d’onde A; géné-
rée, et représentée par la figure Elle a été déterminée de trois manieres différentes :
1. a partir du calcul de l'acceptance théorique LSA (points noirs),

2. a partir de la mesure des spectres du faisceau idler généré en suivant le protocole
détaillé dans la partie précédente (cercles verts),



108 CHAPITRE 3. ETUDE DU CRISTAL DE LGT POUR LA BANDE II

3. a partir de la mesure des spectres du faisceau signal amplifié (triangles verts).

400
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FIGURE 3.40 — Largeur A sélectionnée par le cristal en fonction de la longueur d’onde générée A;.

La figure donne les largeurs dA; mesurées entre 2 et 3,6 ym (en vert) et les
largeurs théoriques SA qui ont pu étre calculées uniquement entre 2,5 et 3,6 yum (en
noir) car il est difficile d’interpréter la largeur théorique a proximité de la dégéné-
rescence (As = A; = 2,060 ym). La figure montre que 'accord entre 1’approche
théorique et ’expérimentale est satisfaisant pour des longueurs d’onde éloignées de la
dégénérescence.

Cette deuxiéme expérience de DFG a montré que la génération autour de 3 ym
était possible dans LGT. Nous avons aussi détecté I’amplification paramétrique optique
(OPA) du faisceau signal, dont I’étude spectrale a été réalisée. Les résultats obtenus res-
tent proches de nos calculs basés sur les parametres de LGT déterminés par la méthode
de la sphére.

CONCLUSION

En conclusion, nous avons réalisé pour la premiere fois a notre connaissance une
étude expérimentale des propriétés optiques non linéaires du cristal de Langatate
LazGas5Tag5014 (LGT) qui cristallise dans le systeme trigonal 32, apreés avoir montré
qu’il est transparent entre 0,25 et 6,5 ym et que son seuil de dommage optique est de
I'ordre de 4,34 GW/cm? en régime nanoseconde. L'analyse par le formalisme du ten-
seur champ a montré que les études de SHG de type I, SEG de type I (avec A,=1,5 ym)
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et DFG de type I (avec A,=1,064 ym) dans le plan y — z étaient suffisantes pour solliciter
les deux indices de réfraction principaux sur tout le domaine de transparence de ce
cristal uniaxe positif. Les courbes d’accord de phase de ces processus ont été mesurées
directement dans le plan y — z a partir d’un échantillon taillé en forme de sphére de 4,7
mm de diametre. Les équations de dispersion des deux indices de réfraction principaux
de LGT ont été affinées avec une précision relative de 10~* a partir de l'interpolation
simultanée de nos mesures. D’autre part, le coefficient d1; de LGT a été déterminé par
rapport a KTP a partir de la SHG dans une lame orientée : il vaut 2,4 & 0,4 pm/V a
A =0,67 ym.

A partir des équations de Sellmeier affinées et du coefficient non linéaire de LGT,
les conditions de génération d'un supercontinuum par OPG ont été calculées. Des
expériences en régime femtoseconde ont permis de générer un faisceau idler autour
de 2 ym puis autour de 3 ym par DFG de type I dans une lame de LGT de 3,84
mm d’épaisseur et taillée a 6 = 57,5°. Les courbes d’accord de phase expérimentales
sont en bon accord avec les calculs basés sur les paramétres de LGT que nous avons
préalablement déterminés avec la méthode de la sphere.

Des expériences similaires de DFG de type I dans LGT, non présentées dans ce do-
cument, ont été réalisées a I'IINRS de Varennes (Quebec) par Jean-Christophe Delagnes.
Un faisceau idler a été généré entre 2,7 et 5 ym et les mesures sont également en bon
accord avec les calculs [85]. Le seuil de dommage optique de LGT a aussi été estimé en
régime femtoseconde grace a une collaboration entre le CELIA et le LP3 de Marseille.
Il vaut entre 33 et 50 TW/cm? pour une durée d’impulsion inférieure a 15 fs et s’avere
étre plus élevé que celui de BBO par exemple [85].






CHAPITRE

4

ETUDE DU CRISTAL DE
SELENTURE BAGA4SE- (BGSE)
POUR LA BANDE III

INTRODUCTION

Ce chapitre rapporte la premiere étude exhaustive du cristal de Séléniure BaGasSey
(BGSe) pour la conversion de fréquence en conditions d’accord de phase par biréfrin-
gence a partir de processus quadratiques. Nous avons bénéficié d"une collaboration
avec Valentin Petrov du Max-Born-Institute (MBI) a Berlin pour I'approvisionnement en
échantillons. Ces derniers ont été élaborés au laboratoire High Technologies Laboratory
a Krasnodar, en Russie, et leurs équations de Sellmeier ont précédemment été obtenues
a partir de mesures des indices de réfraction sur prismes [86].

L'intérét du cristal de Séléniure BGSe et de son isotype, le cristal de Sulfure BaGasSy
(BGS), dont la synthese a été rendue possible en 2005 [87] pour BGS et en 2010 [88] pour
BGSe, est lié au fait que leur domaine de transparence est tres étendu dans l'infrarouge,
permettant de couvrir les bandes II (3-5 ym) et III (8-12 ym) de transmission de 1’atmo-
sphere. De plus, ils peuvent étre pompés par des sources commerciales émettant autour
de 1 um, sans subir d’absorption a deux photons (TPA). Cependant, une préférence
est accordée au cristal de BGSe, dont le domaine de transparence est le plus étendu [89].

Apres un état de 'art sur les études antérieures dans le cristal de BGSe, ce chapitre

111



4.1

112 CHAPITRE 4. ETUDE DU CRISTAL DE BGSE POUR LA BANDE 111

décrit la sphere et les lames préparées en vue d’étre étudiées. Viennent ensuite des me-
sures de l'orientation du repere diélectrique en fonction de la longueur d’onde et du
spectre de transmission de BGSe dans des lames. Elles sont complétées par les mesures
directes sur sphere des directions d’accord de phase par biréfringence des processus de
SHG et DFG. Notre premier objectif a été d’obtenir les équations de Sellmeier du cristal
afin de pouvoir calculer les conditions optimales pour la génération d'un superconti-
nuum. Une derniere étude concerne la détermination des valeurs absolues et des signes
relatifs des éléments non nuls et indépendants du tenseur de susceptibilité électrique
du second ordre de BGSe.

ETAT DE L'ART

Le cristal de BGSe appartient au groupe ponctuel monoclinique m; les valeurs de
ses parametres de maille sont a = 7,6252 A, b =6,5114 A et c = 14,702 A, I'angle
B entre les axes 4 et ¢ mesurant 121,24° [88)] 91]. Sa croissance par la méthode
de Bridgman-Stockbarger [86] 188, permet d’obtenir des cristaux de BGSe de
dimensions centimétriques de bonne qualité optique, comme illustré par la figure

FIGURE 4.1 — Cristal de BGSe de 11,3 mm d’épaisseur obtenu par la méthode de Bridgman-Stockbarger
dont deux faces ont été polies.

Le cristal de BGSe ne contient pas d’oxygene dans sa composition chimique, ce qui
impacte directement son spectre de transparence qui s’étend alors au-dela de 5 ym [86].
Plusieurs travaux ont été rapportés : il s’agit de 1’orientation entre les reperes cristal-
lographique et diélectrique, le spectre de transmission, le seuil de dommage optique
et la dispersion des indices de réfraction principaux. Sont présentés aussi le calcul des
courbes d’accord de phase de SHG, la détermination des coefficients non linéaires du
cristal de BGSe et enfin I’étude de la génération de différence de fréquences [86) 88H92].
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Orientation entre les reperes cristallographique et diélectrique

Comme développé dans la partie le repere diélectrique d"un cristal monocli-
nique a un axe commun avec le repere cristallographique. L’'orientation entre ces deux
reperes dans BGSe a été mesurée a la longueur d’onde Ay = 0,633 ym émise par un
laser He-Ne, a partir d'une méthode conoscopique combinée a la diffraction des rayons
X, comme dans la partie [86]. Cette orientation est représentée par la figure

a

FIGURE 4.2 — Orientation entre les reperes cristallographique (@,b,c) et diélectrique (x,y,z) de BGSe,
repérée par I'angle ¢, 4 Ag=0,633 um.

A cette longueur d’onde, il a été montré que 1’axe spécial b est confondu avec l'axe x
du repere diélectrique [86]. Il s’avere aussi que I'axe ¢ est confondu avec ’axe z : ce n’est
pas pour des raisons de symétrie mais du fait que la précision de mesure ne permet pas
de déterminer I'angle tres faible qui existe entre ¢ et z. Ainsi en premiére approximation,
il est possible de considérer que les repéres cristallographique et diélectrique de BGSe
sont liés par deux axes a A9p=0,633 pum.

Spectre de transmission

Le spectre de transmission en lumiére non polarisée a fait I’objet de plusieurs études
[86, 88, |89} [91]. Ces dernieres ont montré qu’a travers une lame de 2 mm d’épaisseur,
le cristal de BGSe est transparent entre 0,47 et 18 um [88) [89| 91], comme illustré dans
la figure [01]. De plus, la transmission est d’environ 65 % entre 0,776 et 14,72 pum,
et une forte absorption locale est observée autour de 15 um [86), 89, [91]. Le domaine de
transparence de BGSe couvre donc a la fois les bandes II (3-5 pm) et III (8-12 ym) de
transmission de 'atmosphere. La longueur d’onde de coupure dans 'UV vaut 0,47 ym.
Cela explique la couleur jaune du cristal (voir figure[4.1), et assure une faible absorption
a deux photons si le cristal est pompé autour de A, =1 ym.
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FIGURE 4.3 — Spectre de transmission mesuré en lumiére non polarisée et non corrigé des pertes de
Fresnel, a travers une lame de BGSe de 2 mm d’épaisseur [91]].

Seuil de dommage optique

Le seuil de dommage optique de BGSe a été déterminé dans deux régimes impul-

sionnels différents [89| 91]. Dans le premier, un laser Nd :YAG émettant a 1,064 ym,
avec une durée d’'impulsion de 30 ps et une fréquence de répétition de 10 Hz, a été
utilisé : la seule information donnée est que le seuil de dommage optique a été estimé
a 3 GW/cm? [89].
L'autre régime a été assuré par un laser Nd :YAG émettant a 1,064 ym, avec une du-
rée d'impulsion de 5 ns et une fréquence de répétition de 1 Hz [91]. Un balayage sur
quarante points de la section transverse du cristal, avec un faisceau de 0,4 mm de dia-
metre, a été réalisé pour des valeurs d’énergie croissante. D’aprées ces mesures, le seuil
de dommage optique de BGSe vaut 557 MW /cm? : il est donc supérieur a celui de AGS
qui a été estimé a 150 MW /cm? dans les mémes conditions [91].

Indices de réfraction principaux

Les indices de réfraction principaux 7y, n, et n, de BGSe (avec n, < n, < n;) ont été
déterminés en fonction de la longueur d’onde entre 0,48 et 10,4 ym par la méthode de
l'auto-collimation a travers trois prismes orientés de surface 10 x 12 mm?. La précision
de la mesure était inférieure a 0,003 entre 1 et 2 um, alors qu’elle était moins bonne au-
dela de 2 ym [86]. L'interpolation des 34 points expérimentaux [93] a permis d’établir
les premieres équations de Sellmeier de BGSe dont la forme est [86] :

B; D;

m(A) = A+ 55— c T E (4.1)
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La longueur d’onde A s’exprime en um, et i = x, y ou z. Les coefficients de Sell-
meier A;, B;, C;, D; et E;, correspondant a la meilleure interpolation, sont donnés dans

le tableau

n; Ai Bl' Cl' Di Ei
My | 7,410040 0,293340 0,051215 1896,441 1265,119

ny | 7,323096 0,292889 0,052725 1573,474 1182,324
n: | 7,764197 0326812 0,069734 1975857 1297,079

TABLE 4.1 — Coefficients de Sellmeier de I'équation décrivant la dispersion des indices de réfraction
principaux ny, ny et n; de BGSe d'apres la réf. [86]].

Une autre équipe de recherche a étudié les trois indices de réfraction principaux
de BGSe avec la mesure du minimum de déviation a travers des prismes orientés [go].
L’interpolation des points expérimentaux obtenus entre 0,5 et 2,6 ym a été possible a
partir de nouvelles équations de Sellmeier dont la forme est la suivante [90] :

n?(A) = A; + B D;A? (4.2)
A% —C;

ol A est en yum et i = x, y ou z. Les coefficients de Sellmeier, correspondant a la

meilleure interpolation, sont donnés dans le tableau [90].

n; Ai Bi Ci Di
My | 5952953 0,250172 0,081614 0,001709

ny | 6,021794 0,256951 0,079191 0,001925

n; | 6,293976 0,282648 0,094057 0,002579

TABLE 4.2 — Coefficients de Sellmeier de I'équation décrivant la dispersion des indices de réfraction
principaux ny, ny et n; de BGSe d'apres la réf. [90].

Courbes d’accord de phase de SHG dans les plans principaux

Les équations de Sellmeier et les coefficients du tableau 4.1 ont été utilisés pour
le calcul des courbes d’accord de phase des SHG de types I et II dans les trois plans
principaux de BGSe. Elles sont représentées par la figure |4.4] [86].

La figure4.4]fait apparaitre en bleu les portions des courbes associées a un coefficient
effectif nul et en rouge celles associées a un coefficient effectif non nul. Elle montre deux
courbes de SHG concentriques : celle de I'extérieur correspond au type I et I'autre au
type II. Le schéma de polarisation associé aux conditions d’accord de phase dans chaque
plan principal est rappelé a proximité des courbes. Par exemple, "0o-e" correspond a

"on

"AgAg,-A5,," ot la dénomination "o" correspond a la nappe ordinaire de la surface des
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FIGURE 4.4 — Courbes d’accord de phase des SHG de types I et 1I calculées dans les trois plans principaux
de BGSe a partir de I'équation et des coefficients du tableau

indices (traits pleins de la figure et "e" a la nappe extraordinaire (traits pointillés
de la figure[1.3). Les calculs des conditions d’accord de phase des SHG de types I et II
de la figure 4.4/ montrent que si I'accord de phase non critique angulaire existe pour les
types I et II selon 1’axe x, seul le type II est associé a un coefficient effectif non nul selon
I'axe y et aucun n’est possible selon 1'axe z.

Tenseur de susceptibilité électrique du second ordre

D’apres le principe de Neumann, le tenseur de susceptibilité électrique du second
ordre de BGSe se réduit a 14 éléments. Dans 1’approximation de Kleinman, certains
d’entre eux sont égaux, ce qui implique qu'il reste 6 coefficients non linéaires non nuls
et indépendants, sachant que leur valeur peut étre aussi bien positive que négative.
Dans cette approximation, le tenseur de susceptibilité électrique du second ordre du
cristal monoclinique de BGSe, avec 1’axe spécial b pris colinéaire a 1’axe x, s’écrit :

0 0 0 0 0 Aoxx  dzxx dyxx dyxx
d_(z) = dyxx dyyy dyzz dzyy dzyy 0 0 0 0 (43)
dzxx dzyy dzzz dyzz dyzz 0 0 0 0

Les six éléments di]'k indépendants, et leur notation contractée (voir partie ,
sont répertoriés dans le tableau

Sur la base d’une modélisation de la structure de bandes de BGSe, les valeurs
absolues et les signes relatifs de ses six coefficients non linéaires ont été calculés a 0,532
pum [88]. IIs sont donnés en pm/V dans le tableau

Les valeurs absolues de deux coefficients de BGSe ont aussi été déterminées a 0,532
um par SHG en hors accord de phase a partir de la méthode des franges de Maker,
dont le principe est décrit dans la partie Pour cela, un laser Nd :YAG émettant a
1,064 pm, avec une durée d’impulsion de 10 ns et une fréquence de répétition de 10 Hz,
a été utilisé [92]. La mesure a été réalisée dans une méme lame de 1,76 mm d’épaisseur
taillée perpendiculairement a la direction d’un axe diélectrique principal. En utilisant le
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dij (pm/V) | réf. [88] réf. [92]
dyyy = da 18,2 24,3 £ 1,51

dzyy = d32 -15,2 "faible”
dyxx =dn 5,2
dyzz = do3 -20,6 20,4 £ 1,11

Ayxx = d31 14,3
dyrr = ds3 -2,2 "faible”

TaBLE 4.3 — Coefficients non linéaires d;j de BGSe a 0,532 um : écriture en notation contractée, valeurs
absolues et signes relatifs calculés d’apres la réf. [88], et valeurs absolues de deux coefficients mesurés
d’apres la réf. [j92]].

schéma de polarisation adéquat, les valeurs absolues |dy,,| et |d,..| ont été déterminées
a 0,532 pum, en comparaison a dss du cristal de KDP. Elles sont données dans le tableau
[02]. Malgré une énergie du faisceau incident de 20 m], les valeurs absolues |d.,,| et
|d.-| étaient trop faibles pour étre déterminées par SHG en hors accord de phase [92].
De méme, il n'a pas été possible pour ces auteurs de déterminer les valeurs absolues
|dyxx| et |dzxx| car elles interviennent toutes les deux dans le coefficient effectif associé
[92]. Par contre, il a été possible de confirmer le sighe opposé entre ces deux coefficients,

ce qui est en accord avec la réf. [88]].

Génération de différence de fréquences

Deux portions de la courbe d’accord de phase de DFG de type I ont été mesurées
dans deux lames orientées afin d’évaluer la potentialité du cristal de BGSe [89| [90].
Elles sont représentées dans la figure |4.5| par des points rouges.

La portion inférieure de la courbe a été obtenue dans une premiere lame de BGSe
taillée dans la direction (6=54,7°, $=0°) du plan x — z. Un laser Nd :YAG émettant a
1,064 pm, avec une durée d’impulsion de 30 ps et une fréquence de répétition de 10 Hz,
a été utilisé [89]]. Un faisceau idler a pu étre généré entre 3 et 5 ym, en recombinant le
faisceau a 1,064 ym avec un faisceau accordable entre 1,352 et 1,649 ym. L'accordabilité
du faisceau généré a été obtenue par la rotation de la lame [89].

La portion supérieure de la courbe d’accord de phase de DFG de type I repré-
sentée dans la figure (points rouges) a été mesurée dans une deuxieme lame de
BGSe taillée dans la direction (0=44°, $=0°) du plan x — z. Dans cette expérience, des
longueurs d’onde comprises entre 6,4 et 11 ym ont été générées en recombinant un
faisceau a 1,064 ym et un faisceau accordable fin spectralement entre 1,168 et 1,293 ym
[90]. La rotation de la lame de BGSe a permis de mesurer les courbes d’accord de phase
qui sont représentées entre 6,4 et 11 ym dans la figure|4.5/[90].
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FIGURE 4.5 — Courbes d’accord de phase de DFG de type I dans BGSe d’apres la réf. [90]l, oii les mesures
sont comparées aux calculs basés sur les équations de Sellmeier de la réf. [86] et de la réf. [90].

Les courbes d’accord de phase théoriques de la figure montrent que les équa-
tions de Sellmeier de la réf. [90] (en bleu) sont plus fiables que celles de la réf. [86] (en
noir) pour les longueurs d’onde générées entre 3 et 5 yum. En revanche, les mesures
de la réf. [go] sont en désaccord avec les calculs a partir des équations de Sellmeier de
la réf. [86] ou celles de la réf. [go] pour des longueurs d’onde générées entre 6,4 et 11 ym.

Apres cet état de I'art, les parties suivantes portent sur notre travail réalisé sur BGSe.

EcHANTILLONS DE BGSE

Nous avons réceptionné deux échantillons de BGSe qui n’ont pas été synthétisés en
méme temps, et que nous nommerons lot A et lot B. Les deux lots ont été utilisés au
laboratoire pour la mise en forme d'une sphere et de plusieurs lames orientées.

A partir du lot A, une sphere de 7,55 mm de diametre, dont I’asphéricité AD /D est
inférieure au pour cent, a été usinée en utilisant la méthode décrite dans la partie
Sa photographie est montrée dans la figure [4.6(a). Une lame L1 de 500 ym d’épaisseur
taillée perpendiculairement a la direction x a également été préparée a partir de ce lot

(voir photographie figure [4.6(b)).

Le lot B a été utilisé pour mettre en forme deux lames de 550 ym et 360 ym d’épais-
seur, orientées perpendiculairement aux axes principaux x et y respectivement. Ce sont
les lames L2 et L3 représentées dans la figure [4.6(c).
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FIGURE 4.6 — Echantillons de BGSe préparés au laboratoire. (a) une sphere de 7,55 mm de diametre, (b)
une lame L1 taillée perpendiculairement a 'axe x et (c) deux lames L2 et L3 taillées perpendiculairement
aux axes diélectriques x et y respectivement.

Les surfaces de tous les échantillons (sphere et lames) ont été polies a la qualité
optique et n’ont pas subi de traitement antireflet.

ORIENTATION DU REPERE DIELECTRIQUE

Nous avons vu dans les parties et que, du fait de la symétrie monocli-
nique, le repére diélectrique peut tourner dans le plan miroir autour de ’axe spécial en
fonction de la longueur d’onde [51]. Deux méthodes permettant de caractériser cette
rotation sont décrites dans la partie et nous avons retenu celle de Malus. Dans le
cristal de BGSe, 1’axe spécial étant 1’axe b du repere cristallographique et aussi I'axe x du
repere diélectrique (cf. figure[4.2), la lame L1 a été utilisée pour I'étude de cette rotation.

L'orientation entre les reperes cristallographique et diélectrique, représentée par
I'angle ¢ d’apres la figure[4.2} a d’abord été déterminée a la longueur d’onde Ao = 0, 633
pum en combinant les méthodes de diffraction des rayons X et de conoscopie décrites
dans la partie 2.3.1} La valeur de ¢(Ag) = 31,2° a été obtenue avec une précision de 0,2°
comme montré dans 1'encart de la figure 4.7

Ensuite, nous avons mis a profit la méthode basée sur la loi de Malus, détaillée
dans la partie en mesurant simultanément la puissance transmise du faisceau
provenant d’un laser He-Ne et celle d'un faisceau émis par notre source OPO en régime
nanoseconde (cf. partie . La méthode de Malus donne 1’angle A@(A) entre 0,7 et
1,8 ym. En combinant toutes les méthodes précédentes, la variation de l'orientation
entre les reperes cristallographique et diélectrique en fonction de la longueur d’onde,
repérée par l'angle p(A) = @(Ag) + Ap(A), a été mesurée directement.
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Le résultat de nos mesures est montré dans la figure [4.7} Il correspond a une va-
riation inférieure a 0,5° de 'angle ¢ entre 0,7 et 1,8 ym. Cela permet de déduire que
l'orientation du repere diélectrique de BGSe reste celle représentée dans la figure
quelle que soit la longueur d’onde, au moins jusque 1,8 pm.

SV I S T ,,,,,,,,,,,,,
BEXXX

B0 o AN S— SN S— -

0,8 1,0 1,2 1,4 1,6 1,8

A(pm)
FIGURE 4.7 — Orientation entre le repere cristallographique (@,b,) et le repere diélectrique (x,y,z) de
BGSe en fonction de la longueur d’onde. Elle a été déterminée en associant les méthodes de conoscopie et

de Malus. La figure en encart correspond a la lame L1 oi I'orientation entre les deux repéres est rappelée
aAg=0,633 ym.

SPECTRE DE TRANSMISSION

Le spectre de transmission en lumiere non polarisée et non corrigé des pertes de
Fresnel a été mesuré au Max-Born-Institute a Berlin a travers une lame de BGSe de
11,3 mm d’épaisseur, taillée dans la direction y (voir photographie figure [4.1). Cette
mesure a permis de retrouver les résultats des réf. [88} 89| [91] et en particulier une forte
absorption autour de 15 ym, comme le montre la figure |4.8 qui s’avere similaire a la

figure
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FIGURE 4.8 — Spectre de transmission mesuré en lumiere non polarisée et non corrigé des pertes de
Fresnel, a travers une lame de 11,3 mm d’épaisseur taillée dans la direction y.

ACCORD DE PHASE

Analyse par le formalisme du tenseur champ

D’apres la partie et I'expression (4.3) du tenseur de susceptibilité électrique de
BGSe, son coefficient effectif s’écrit :

dett = dyyy Fyyy + dzyy (Fzyy + Fyyz + Fyzy) + dyxr (Fyax + Fryxe + Faay)
+ dyZZ (FyZZ —l_ FZyZ + Fzzy) + dzxx (szx + Fxxz + szx) + dZZZFZZZ (4‘4)

Cette expression est adaptée a tous les processus quadratiques de conversion de
fréquence que nous voulons étudier. Dans les plans principaux, les 14 éléments Fjj
ont des expressions analytiques qui sont calculées a partir des vecteurs unitaires &*
définis par les équations (1.17) et (1.18). Par contre, le calcul des éléments F;j hors des
plans principaux est numérique, de sorte qu’il faut considérer I’équation générale (1.16).

Outre les considérations de coefficient effectif, les SHG de types I et II, ainsi que
les SFG et DFG de types I, II et III sont optimales lorsque les conditions d’accord de
phase données dans le tableau |4.4sont vérifiées. Elles dépendent des angles 0pps et ¢ppum
exprimés dans le repere diélectrique de BGSe.
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Conditions d’accord de phase

SHG de type I 1 (Aw, Opm, opm) = 1~ (Aw/2,0pm, Prm)

nt (A1, 0pm, Ppm) " nt (A, 0pm, opm) _ n~ (A3, Opm, Prm)

SFG/DFG de type 1 A A A3

SHG de type 1I nt (Aw, Op, QDPM) -+ Tlf()\w, Op, (PPM) = Zn’(/\w/2, Op, QDPM)

— + —
SFG/DFG de type II n~ (A1, 0pm, Prm) o (A2, 0pm, Prmr) _n (A3, 0pm, Prmr)

M Ao A3
+ — —
SFG/DFG de type III n (/\1,92531\/1,471)1\4) n n ()\2;9/\PM;<PPM) _n ()\319/\PM147PM)
1 2 3

TABLE 4.4 — Conditions d’accord de phase des SHG de types I et I et des SFG/DFG de types I, II et III
pour le cristal de BGSe. Ay, correspond a la longueur d’onde fondamentale de SHG, et A1, Ay et A3 aux
trois longueurs d’onde en interaction en SFG/DFG avec A1 > Ay > As.

Les indices de réfraction n*(A,0,¢) et n=(A,6,¢) du tableau sont décrits par
'expression (1.10).

Les expressions analytiques des coefficients effectifs associés aux conditions d’ac-
cord de phase du tableau |4.4] dans les plans principaux de BGSe sont données dans le
tableau A; correspond a la longueur d’onde générée : il s’agit de A3 pour la SFG et
A1 pour la DFG. Notons aussi que :

* Oppw = Orm — P(Aw, Opm)
* Opaw = OpM + p(Aw, OpM)
* Pormw = Prm + p(Aw, Pru)
* Oppm, = Opm — p(Aj,0pm) avec j=1,20u3
* Hjj’M,j = 0pm + (A, 0pm) avec j=1,20u3

* P, = Ppm +p(Aj, ¢pum) avec j=1,2 0u 3
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SHG de type I

Coefficient effectif d.¢

Plany —z
Plan x —y
Planx —z (8 > V,)
Planx —z (8 < V)

0
dyzz()\w /2) COS(¢E’M,w)

dyrx(Aw/2) 08?0y ) + dyzz (A /2) sin’ (Opm,w)
d

zyy ()‘w /2) Sin(QgM,w)

SFG/DFG de type I

Plany —z
Plan x —y
Planx —z (8 > V)
Planx —z (68 < V)

SHG de type II=III

Plany — z
Plan x —y
Plan x —z (8 > V%)
Planx —z (8 < V)

yxx{/\w/z) COS(%M w) T dzxx (Ao /2) Sin(%M w)
dzvx (A /2) SN (@pag ) + dayy (Ao /2) €OS> (Pprr o)
dzyy(Aw/2) sin(0py, )
dyxx(Aw/2) cos (%M,w) +dyzz (Ao /2) sinz(Gngw)

SFG/DFG de type 11

Plany — z
Plan x —y
Plan x —z (8 > V%)
Planx —z (8 < V,)

—dyxx(Ai) c08(0pp 5) + daxx (Ai) SIN(055)

d z) Sln((P;’M,S) Sil’l(gb};M,l) + dzyy()\i) COS(QD})M,S) Cos(qb;’M,l)
dzyy( i) sm(@})Mlz)
d )

yxx (A7) cos (9541\/1,3) COS(%MJ) + dyzz Sin(%Ms) Sin(egM,l)

zZXx (A
A

SFG/DFG de type III

Plany — z
Plan x —y
Planx —z (8 > V,)
Planx —z (8 < V,)

_dyxx(/\i) COS(%M 1)+ daxe (M) Sin(%M 1)
dzxx (Ai) Sm(‘l’PM 3) Sm(‘l’PMz) + dzyy( i) COS(‘P;’M,S) COS(‘P%M,z)
dzyy (A1) Sln(GPM,l)

dyxx{/\i) COS(%M 3) COS(%M o) +dyz sin(9}§M 3) sin(%’M 2)

TABLE 4.5 — Expresszons des coefficients effectifs d g associés aux conditions d’accord de phase du tableau
l4.4) dans les plans principaux. A; correspond a la longueur d’onde générée : il s'agit de A3 pour la SFG et
Aq pour la DFG.
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Le tableau montre que 29 courbes d’accord de phase de SHG, SFG et DFG de
types I, II et III sont associées a un coefficient effectif non nul et peuvent donc étre
mesurées dans les plans principaux du cristal monoclinique de BGSe. Néanmoins, nous
nous limiterons a celles qui sollicitent les trois indices de réfraction principaux de BGSe
sur tout son domaine de transparence. D’apres le tableau cela devrait étre le cas
pour les courbes d’accord de phase des SHG et DFG de types I et Il dans le plan x — z,
et des SHG et DFG de type Il dans le plan y — z. Les expressions des angles d’accord de
phase correspondants sont données dans le tableau l4.6|quand la solution est analytique.

SHG de type I | Angles d’accord de phase

n,2(A/2) — ny2(A
Plan x — z Opp = arcsin \/y(z w/2) — (Ae)
n;*(Aw) — 1y~ (Aw)

DEFG de type I

3 A1 num
Plan x — z Solution numérique 07%;

SHG de type II

. 2ny(Aw/2) — ny(Aw —Z_n;Z Aw
Plan x —z Opym = arcsin (\/[ ol nz—z()\w;(— n??]z()\w) | )>

 [2n(A0/2) = (A2 12 (A)
Plany —z Opp = arcsin (\/ n;2(Aw) — ny_z()‘w) y )

DFG de type II

\/ (21, (As3) — 21y (A1)] 2 = n2 (M)

Plan x — z Opp = arcsin _ .
Nz Z(AZ) — Ny 2()\2)
21 (A3) — 22n,(A)] 72 — n;2(A
Plany —z fpm = arcsin (57 3>72 it 13]2 y~(A2)

TABLE 4.6 — Expressions des angles d’accord de phase pour les processus de SHG et DFG de types I et 11
dans les plans x — z et y — z d’'un cristal biaxe optique comme BGSe quand la solution est analytique.

Mesure directe des courbes d’accord de phase

La mesure directe des courbes d’accord de phase a été réalisée dans la sphere de
BGSe collée successivement avec 1'axe y vertical puis 1'axe x vertical (voir protocole
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dans la partie afin d’explorer le plan principal x — z puis le plan y — z.

Elle a été effectuée avec les faisceaux de la source paramétrique OPG en régime
picoseconde dont I'énergie a été fortement atténuée afin que la sphére de BGSe ne soit
pas endommagée. Le faisceau accordable entre A, = 0,4 et 12 ym a été injecté dans
la sphére de BGSe pour les mesures de SHG. Pour I'étude de la DFG, le faisceau idler
de I'OPG, accordable entre A, = 0,71 et 2,4 ym (voir figure , a été recombiné avec
une partie du faisceau a A3 = 1,064 ym. Du fait que la source fonctionne en régime
picoseconde, le délai optique entre ces faisceaux incidents a été contrdlé par le biais
d’un prisme muni d’une translation, comme décrit dans la partie La propagation
des faisceaux était parallele au diametre de la sphere quelle que soit son orientation.
Les angles d’accord de phase ont été mesurés avec une précision globale de + 0,5° et
les longueurs d’onde contrdlées avec nos spectrometres a £ 1 nm pres. Les énergies
des faisceaux générés par SHG et DFG ont été mesurées en utilisant les détecteurs les
mieux adaptés parmi ceux présentés dans la partie apres avoir inséré les filtres
décrits dans le tableau

La longueur d’onde fondamentale A, pour la SHG est représentée en fonction des
angles d’accord de phase mesurés 6py; dans les figures et ou la longueur
d’onde Ay, générée par SHG correspond a A, /2. Les figures |4.11} |4.12| et |4.14) montrent

la variation de la longueur d’onde A; générée par DFG en fonction de 1’angle d’accord
de phase 8py1 [94]. La courbe noire pointillée des figures|4.9[a correspond au calcul
des directions d’accord de phase a partir des équations de dispersion des indices de
réfraction principaux de la réf. [86] (équation et les coefficients du tableau et
des équations du tableau La courbe verte pointillée correspond au méme calcul a
partir des équations de la réf. [go] (équation et tableau [4.2).

Nos mesures sont représentées par les points et barres d’incertitude bleus des figures
a Celles de SHG ont pu étre réalisées avec la meilleure précision possible entre
2 et 5 um. Au-dela, I'énergie du faisceau incident était significativement plus faible, par
conséquent, I'énergie générée était difficilement mesurable. C’est pour cette raison qu’a
partir de 5 um, les barres d’incertitude de la figure 4.9/ sont plus importantes, et qu’au-
cun point expérimental n’est montré dans les figures et Les courbes de DFG
des figures|4.11} [4.12| et |4.14| montrent que le faisceau généré a pu étre mesuré jusque 11

pum seulement, ce qui correspond a la limite de la réponse spectrale du détecteur utilisé.



126 CHAPITRE 4. ETUDE DU CRISTAL DE BGSE POUR LA BANDE 111
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FIGURE 4.9 — Courbes d’accord de phase de SHG de type I dans le plan x — z de BGSe. La longueur
d’onde fondamentale A, est tracée en fonction de 'angle d’accord de phase Oppy. Ay, correspond a la
longueur d’onde A, /2 générée par SHG.
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FIGURE 4.10 — Courbes d’accord de phase de SHG de type 1I dans le plan x — z de BGSe. La longueur
d’onde fondamentale A, est tracée en fonction de 'angle d’accord de phase Oppy. Ay, correspond a la
longueur d’onde A, /2 générée par SHG.
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FIGURE 4.11 — Courbes d’accord de phase de DFG de type I dans le plan x — z de BGSe, avec A3=1,064
um. La longueur d’onde générée A est tracée en fonction de I'angle d’accord de phase Opy.
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FIGURE 4.12 — Courbes d’accord de phase de DFG de type Il dans le plan x — z de BGSe, avec A3=1,064

um. La longueur d’onde générée A est tracée en fonction de I'angle d’accord de phase Opy.
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FIGURE 4.13 — Courbes d’accord de phase de SHG de type 1I dans le plan y — z de BGSe. La longueur
d’onde fondamentale A, est tracée en fonction de I'angle d’accord de phase Oppy. Ao, correspond a la
longueur d’onde A, /2 générée par SHG.
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FIGURE 4.14 — Courbes d’accord de phase de DFG de type Il dans le plan y — z de BGSe, avec A3=1,064
um. La longueur d’onde générée Ay est tracée en fonction de I'angle d’accord de phase Opy.
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Les figures |4.9| a mettent également en évidence un désaccord entre nos points
expérimentaux et les calculs, aussi bien a partir des équations de dispersion de la
réf. [86] que de la réf. [go]. Cela s’explique par le fait que les équations de dispersion
déterminées a partir des mesures sur prisme ne sont pas fiables.

Nos mesures directes de courbes d’accord de phase sur sphére peuvent étre exploi-
tées telles quelles pour l'utilisation de BGSe dans des dispositifs paramétriques. Néan-
moins, comme expliqué au chapitre |2} I'interpolation de toutes ces courbes d’accord
de phase permet de fiabiliser les équations de Sellmeier : elle fait I'objet de la section

suivante.

DETERMINATION DE LA DISPERSION DES INDICES DE REFRACTION A
PARTIR DES MESURES DES DIRECTIONS D’ACCORD DE PHASE

Nos mesures ont également permis d’affiner les équations de dispersion des trois
indices de réfraction principaux de BGSe. Pour cela, I'interpolation simultanée des six
courbes expérimentales des figures a a été effectuée en utilisant les équations
analytiques et solutions numériques des angles d’accord de phase du tableau

Apres avoir testé différentes formes d’équations de Sellmeier, la meilleure s’est avé-
rée étre I'équation [86]. Les coefficients du tableau ont donc été utilisés comme
parameétres initiaux a l'interpolation. Nos mesures ayant été principalement réalisées
au-dessus de 2 ym, nous avons choisi de garder fixe la valeur de C; du tableau Les
nouveaux coefficients de Sellmeier correspondant a la meilleure interpolation de nos
résultats expérimentaux sont donnés dans le tableau

n; Al‘ Bi Ci (I‘éf [86]) Dl‘ Ei
Ny | 7,405114 0,225316 0,051215 1782,091 1170,528

ny | 7,388458 0,224481  0,052725  1778,441 1238,145
n; | 7,622884 0,238018 0,069734 1885,307 1303,370

TaBLE 4.7 — Nouveaux coefficients de Sellmeier des indices de réfraction principaux ny, ny et n, de BGSe
obtenus a partir de l'interpolation de nos points expérimentaux en utilisant I'équation (4.1).

Le résultat de notre meilleure interpolation apparait en rouge dans les figures |4.9 a
qui montrent un meilleur accord entre les mesures sur sphere et les calculs a partir
des nouveaux parametres de Sellmeier du tableau [4.7}

Les domaines de longueur d’onde sollicités pour les trois indices de réfraction prin-
cipaux 1y, 1y et n; lors des mesures des courbes d’accord de phase de SHG et DFG
dans les plans x — z et y — z de BGSe sont montrés dans la figure Ils correspondent
donc aux domaines de validité des nouvelles équations de dispersion, a savoir entre 1
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et 11 ym. La figure montre aussi les domaines de longueur d’onde des indices de

réfraction principaux sollicités lors des mesures sur prisme des réf. [86, [90].

Am)| 1 3 5 7,5 10 13 16

n, Prisme (1éf. [86])| + = = = = = = = = = = _————— - ————
Prisme (réf. [90])| = = ==

SHG type I
SHG type II
DFG type I —_
DFG type II —_

Plan x-z

Plan y-z SHG type II
DFG type II
ny Prisme (1éf. [86])| + = = = = = = = = = = _————— = ——m
Prisme (réf. [90])| = = ==
SHG type I
Plan x-z SHG type II
DFG type I
DFG type II
Plan y-z SHG type II
DFG type II —_—
n, Prisme (réf. [86])| + = = = = = = = = = = ————— -
Prisme (réf. [90])| = = ==
SHG type I
Plan x-z SHG type II

DFG type I —_
DFG type II —_

SHG type II

Plan y-z
DFG type II —_

FIGURE 4.15 — Gammes de longueur d’onde sur lesquelles les indices de réfraction principaux ny, ny et
n; de BGSe sont sollicités lors des mesures des SHG et DFG de types I et 1l sur sphére (en traits pleins
bleus), en comparaison aux mesures sur prismes [86, [9o| (en traits pointillés noirs et verts).

GENERATION D'UN SUPERCONTINUUM DANS BGSE

Nous utiliserons dans cette partie la convention propre aux dispositifs paramé-
triques, c’est-a-dire A3 = A, (pour la pompe), A; = A; (pour le signal) et A\; = A; (pour
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l'idler), avec A, < As < A;. A partir des équations de Sellmeier de BGSe que nous
avons affinées, nous avons calculé les directions d’accord de phase d’OPG de type I (A;,
Ag, A3) pour la génération d'un supercontinuum, comme dans la partie D’apres le
tableau ce processus est associé a un coefficient effectif non nul dans le plan x — z
uniquement. En suivant le protocole décrit dans les réfs. [82] 83] et dans la partie
nous avons déterminé la longueur d’onde Aj pour laquelle un supercontinuum peut

étre généré dans ce plan.

Nous avons trouvé A, = 2,37 pm, ce qui a 'avantage de correspondre a la longueur
d’onde émise par le laser Cr*>" :ZnSe [95]. Comme le montre la courbe rouge de la figure
le supercontinuum est généré dans la direction (6py = 40,6°, ¢pp = 0°) du plan
x — z, et son extension est comprise entre 3 et 11 pm.

18
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FIGURE 4.16 — Courbes d’accord de phase pour la génération paramétrique de type I calculées i partir des
nouvelles équations de dispersion pour les longueurs d’onde de pompe 2,37 um, 1,645 um et 2,09 pm.

La figure montre également le domaine spectral généré si le cristal de BGSe
est pompé par un laser Er’" :YAG 4 A, = 1,645 um (courbe verte) ou par un laser
Ho®" :YAG a A, = 2,09 um (courbe bleue). L'angle d’accord de phase 6pys est alors égal
a 43° et 41° respectivement, a quelques degrés pres.

TENSEUR DE SUSCEPTIBILITE ELECTRIQUE DU SECOND ORDRE d(?)

Rappelons que le tenseur de susceptibilité électrique du second ordre de BGSe pos-
sede six coefficients non linéaires non nuls et indépendants (cf. partie [4.1), la matrice
correspondante s’écrivant :
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0 0 0 0 0 de.X dzxx dyxx dyxx
d? = | dyy dyy dye duy doy O 0 00 (4.5)
dZXX dzyy dZZZ dyZZ dyZZ O 0 O 0

Afin de parvenir a sa caractérisation complete, il est nécessaire de déterminer les six
valeurs absolues |d;j| et les signes relatifs entre les éléments d;j. Pour cela, nous avons
étudié la SHG dans différentes configurations.

D’apreés le tableau les coefficients effectifs non nuls associés aux processus de
SHG dans les plans principaux font intervenir, a chaque fois, deux coefficients non
linéaires. Dans un premier temps, nous proposons d’isoler les coefficients non linéaires
dyzz, dzyy et dzxx qui peuvent contribuer seuls dans le coefficient effectif. C’est le cas pour
les configurations de SHG de types I et II en accord de phase non critique angulaire
selon les axes principaux diélectriques x ou y. D’autre part, la SHG en hors accord de
phase permet de solliciter les coefficients d,y, puis d... en contr6lant la polarisation
du faisceau incident, et en analysant le faisceau généré de sorte que les deux faisceaux
aient tout deux la méme polarisation selon y, puis selon z. Dans un second temps,
I'étude de la SHG en accord de phase dans les plans principaux de BGSe permet de
solliciter en méme temps deux coefficients non linéaires (voir tableau ce qui rend
possible la détermination de leur signe relatif. Enfin, pour réaliser la caractérisation
complete du tenseur 015(2) de BGSe, il faudra étudier la SHG en accord de phase hors
des plans principaux qui sollicite simultanément les six coefficients non linéaires, ce

qui permettra d’obtenir tous les signes relatifs.

L’étude théorique de ces quatre étapes est présentée dans cette partie, ainsi que
les résultats expérimentaux de la mesure qui concerne la SHG en accord de phase
non critique angulaire sur lame. Afin d’avoir une vision claire de la méthodologie,
nous avons utilisé une représentation basée sur un hexagone, comme indiqué dans la
figure Chaque sommet correspond a la valeur absolue d'un des six coefficients
non linéaires de BGSe, et chaque trait reliant deux sommets représente le signe relatif
entre les deux coefficients correspondants. Initialement, 1’hexagone est représenté en
gris mais lorsqu’une valeur absolue ou un signe relatif a été déterminé, le sommet ou
le trait correspondant apparait en couleur puis restera surligné en noir dans les étapes

suivantes.
SHG en accord de phase non critique angulaire sur lame

Principe de la mesure

Cette premiére étape consiste a mesurer en accord de phase non critique angulaire
le parametre { = £(Aw/2,L)/E%*(Aw,0) dans une lame taillée dans une direction prin-
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d

FIGURE 4.17 — Représentation du tenseur de susceptibilité électrique du second ordre : chaque sommet
correspond a la valeur absolue d'un des six coefficients non linéaires de BGSe et chaque trait reliant deux
sommets représente le signe relatif entre les deux coefficients correspondants.

yXX dZ)(X

cipale x ou y afin d’en déterminer la valeur absolue du coefficient non linéaire sollicité.
Les SHG de types I et II selon I'axe x et la SHG de type II selon 'axe y permettent
chacune de solliciter un coefficient non linéaire spécifique [96]. En effet, ces trois inter-
actions sont associées aux coefficients effectifs suivants :

A) SHG de type I'selon x (Opp = 90°, ¢pppr = 0°) 1 def = dyzz
B) SHG de type Il selon x (6pyr = 90°, pppt = 0°) 1 def = dayy (4.6)
C) SHG de type Il selon y (6pp = 90°, pppr = 90°) @ degs = daxx

I est a noter que 'angle de double réfraction est nul dans ces directions, de sorte
que 9} v = Opm = 90° (voir tableau et que la fonction d’atténuation G associée vaut
strictement 1.

Pour les trois interactions A, B et C, nous avons réalisé une mesure relative des
valeurs absolues |dy..|, |d.yy| et |d.xx| par rapport a dI;ZTyP du cristal de KTP, sollicité en
accord de phase par la SHG de type II dans le plan x — z [6]. Cela a été possible en
utilisant une lame de BGSe de 550 ym d’épaisseur taillée selon x et une autre lame de
BGSe de 360 ym d’épaisseur taillée selon y, ainsi que trois lames de KTP taillées dans
des directions spécifiques (65iF,¢ = 0°) [96]. Toutes ces lames ont été étudiées dans
les mémes conditions expérimentales, de sorte que les conditions spatio-temporelles
du faisceau incident soient identiques. L'orientation 651 de chaque lame de KTP a été
choisie en fonction des longueurs d’onde fondamentales de SHG mesurées dans les
lames de BGSe, afin de s’affranchir de la transmission des différents éléments optiques
du dispositif expérimental. Dans cette perspective, pour chaque interaction A, B et C,
nous avons d’abord déterminé les longueurs d’onde fondamentales pour lesquelles le

rapport { était maximal.
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Mesure des longueurs d’onde fondamentales dans les lames de BGSe

Les mesures des SHG de types I et II dans la lame taillée selon x et de SHG de type
II dans celle taillée selon y ont été réalisées avec notre source paramétrique en régime
picoseconde (voir partie [2.2.2). Le dispositif expérimental et les états de polarisation
adaptés aux trois interactions A, B et C sont représentés par la figure

A) SHG type I selon x

Détection
Lame de BGSe
E(AAWO) selon x .
- f epM=990 Flltl’e
O ©) l s I D Détection
OPG AR N — I / eAA 2,L)
picoseconde Lame f £,
demi-onde A%2
B) SHG type II selon x
Détection
L de BGS
€ (ABWO) an;ZIOil x ©
—f epMi%go Filtre
© CI) | %ﬁ | D Détection
OPG A%, ! U/l e@i/20)
picoseconde Lame f .
demi-onde A°2
C) SHG type Il selon y
Détection Lame de BGSe
C |
£(A°,0) selony

I g @pr=90° Filtre

e f—r—— - B
AC o2,

picoseconde Lame f f C/
demi-onde A2

FIGURE 4.18 — Dispositif expérimental des trois configurations pour la mesure relative de la valeur
absolue des coefficients non linéaires d;, dzyy et d.xx de BGSe par rapport a dngyP de KTP avec la source
paramétrique en régime picoseconde.

La lame demi-onde achromatique a permis de contrdler la polarisation du faisceau
incident, et la lame semi-réfléchissante traitée (UVFS 50/50 900-2600 nm) a été utilisée
pour la mesure simultanée de I'énergie £(Ai,,0) incidente et de 1'énergie £(A,/2,L)
générée par SHG o1t i = A, B ou C. Un filtre placé devant le détecteur a permis de

mesurer exclusivement 1’énergie générée par SHG.

Pour chaque interaction de SHG, nous avons mesuré la variation du rapport ¢ en
fonction de la longueur d’onde fondamentale afin de déterminer, avec une précision de
+ 5 nm, les longueurs d’onde d’accord de phase A%, AZ et AS qui correspondent au

maximum de la valeur de {. Nous avons ensuite fixé la longueur d’onde de la source
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paramétrique a celle d’accord de phase (A%, AE ou AS) et mesuré le parametre { en

faisant varier I’angle externe correspondant a I’angle interne 6 autour de la direction x
ou y. Les résultats expérimentaux sont présentés dans les figures a IIs sont
comparés aux calculs basés sur les équations de dispersion affinées par la méthode de
la sphere (I'équation (4.1) et les coefficients du tableau [4.7).

Notons que les figures a montrent un trés bon accord entre la mesure et le
calcul du parametre ¢ en fonction de la longueur d’onde A, ou de I'angle 6. Par contre,
un désaccord important apparait sur les figures|4.23]et[4.24] que nous pouvons expliquer
par le fait que la lame de BGSe taillée selon y ne provient pas du méme lot que celui de
la sphere de BGSe (voir partie4.2). Un écart de composition chimique des deux lots peut
en effet étre responsable de ce désaccord. Dans tous les cas, ’observation de la variation
en sinc? des courbes montre qu’il s’agit bien d'un accord de phase. Toutes ces mesures
ont donc permis de déterminer les longueurs d’onde d’accord de phase non critique
angulaire A2, A8 et AS mais également les acceptances spectrale LJA,, et angulaire L56
associées qui correspondent a la largeur a 0,405 du maximum des courbes. Le tableau
résume 1'épaisseur des échantillons de BGSe, les longueurs d’onde A4, AB et AC et
les acceptances spectrale et angulaire mesurées dans les lames de BGSe.
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FIGURE 4.19 — Tracé du rapport { de SHG de type I normalisé par son maximum dans la lame de BGSe
taillée selon x autour de la longueur d’onde fondamentale A2 = 1,8 um. Les points correspondent aux
mesures et le trait plein au calcul a partir des équations de Sellmeier affinées (cf. partie .
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FIGURE 4.20 — Tracé du rapport { de SHG de type I normalisé par son maximum en fonction de I'angle

interne 0 autour de la direction x, & la longueur d’onde fondamentale A2y = 1,8 um. Les points corres-

pondent aux mesures et le trait plein au calcul a partir des équations de Sellmeier affinées.
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FIGURE 4.21 — Tracé du rapport ¢ de SHG de type Il normalisé par son maximum dans la lame de BGSe
taillée selon x autour de la longueur d’onde fondamentale A8, = 2,53 um. Les points correspondent aux

mesures et le trait plein au calcul d partir des équations de Sellmeier affinées (cf. partie .
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FIGURE 4.22 — Tracé du rapport { de SHG de type Il normalisé par son maximum en fonction de
I'angle interne 6 autour de la direction x, a la longueur d’onde fondamentale A5 = 2,53 um. Les points

correspondent aux mesures et le trait plein au calcul a partir des équations de Sellmeier affinées.
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FIGURE 4.23 — Tracé du rapport ¢ de SHG de type Il normalisé par son maximum dans la lame de BGSe
taillée selon y autour de la longueur d’onde fondamentale AS, = 3,22 yum. Les points correspondent aux
mesures et le trait plein au calcul a partir des équations de Sellmeier affinées (cf. partie .
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FIGURE 4.24 — Tracé du rapport { de SHG de type 1I normalisé par son maximum en fonction de I'angle
interne 0 autour de la direction vy, a la longueur d’onde fondamentale AS, = 3,22 um. Les points corres-
pondent aux mesures et le trait plein au calcul a partir des équations de Sellmeier affinées.
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La courbe d’accord de phase de SHG de type II calculée dans le plan x — z de

KTP, montrée dans la figure indique trois points A, B et C qui correspondent

aux longueurs d’onde fondamentales A2, AB et AC de BGSe déterminées a partir des

figures |4.19} |4.21| et |4.23 Les angles d’accord de phase 6py associés correspondent aux

directions dans lesquelles les lames de KTP doivent étre taillées.

T
s22um ©
5 KTP

—~ 3 SHG type Il
1S :
= ! Plan x-z

3 1
~< .
o 2,53 um 1
[ HRR St At u '
£ 2.5 ' b
Q '
£ :
© |
© il
c 1
L :
3 :
2 2M1g0 ; 7
o
© LHm
5
(0]
>
2
S 15f R

1 I 550’60 I 556‘60\ I I 7\7’50 : I I
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65 70 75 80 85 90
Angle d’accord de phase GPM(°)

FIGURE 4.25 — Courbe d’accord de phase de SHG de type II dans le plan x — z de KTP.

Le tableau [4.§] indique également 1’orientation déterminée a partir de la figure
et I'épaisseur de chaque lame de KTP. Ces trois lames ont été préparées par la société
Cristal Laser dans le cadre d'une collaboration.

SHG de type I SHG de type II SHG de type 11
selon x selon x selon y
LpGse (pm) 550 550 360
AlSABC (um) 1,80 2,53 3,22
LéA, (mm.nm) 13,8 45,7 38,5
L6 (mm.deg) 7,3 10,8 7,9
o5n () 50,6 56,6 77,5
K () 0 0 0
Lxtp (pm) 500 500 460

TABLE 4.8 — Parametres mesurés par SHG de types I et II en accord de phase non critique dans les deux
lames de BGSe. Les directions 051 ont été déterminées a partir de la longueur d’onde AL, AB et AC.

Il s’agit maintenant de mesurer dans les mémes conditions la valeur maximale du
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rapport ¢ dans chaque échantillon de BGSe et de KTP pour chacune des trois interac-
tions A, B et C, afin de déterminer |d,..|, |dz,y| et |d.xy| par rapport a d,,, de KTP.

Mesure de la valeur maximale du rapport { dans BGSe et KTP

L'énergie incidente a la longueur d’onde A, et 'énergie générée a la longueur
d’onde Al /2 (avec i=A, B ou C) ont été mesurées dans les deux lames de BGSe ainsi
que dans les trois lames de KTP en utilisant les dispositifs expérimentaux de la figure
Cette mesure a permis de déterminer les valeurs maximales de {B%5¢ et {XTF dans
les mémes conditions pour chaque interaction A, B et C.

Détermination de I’amplitude des coefficients non linéaires

Pour chaque interaction A, B et C de la figure et en suivant le méme raisonne-

ment que dans la partie 'expression du rapport de la valeur maximale de {PS5¢

sur {XTP permet d’écrire :

() = - () b B O
e l] e A%?Pe gKTP LZBGSe GBGSe

avec GBGS¢ = 1 car nous avons choisi de travailler selon des axes principaux de la

surface des indices, et GXTF calculé a partir de 'équation (1.48). Les parametres AP¢5e

et AXTP sont définis par (voir équation (1.27)) :
- pour la SHG de type I selon x dans BGSe,

TBGSe TBGSe 14712
pcse _ BGS<A £ (1)) .
ny e(42) [nBGse(A4))]

- pour la SHG de type II selon x ou y dans BGSe,

Al . .
B TBGSe( zu )TEGSe()\L})TZBGSe(/\L]) (4 9)
- i . . .
G (S nfOSe (AL JnBSSe (1)

ABGSe

avecp =yeti=Bselonx,oup=xeti=Cselony.

- et pour la SHG de type II dans KTP avec i=A, Bou C:

TKTP( ) TKTP (/\i ) T+KTP (/\é” 9115{“/11’)

AT = o (410
nIy(TP( « )ngTP(/\ )t KIP(AL GKTP)
Quant a lui, le coefficient effectif associé a la SHG de type II dans KTP s’écrit :
yp
dei (Mo/2) = dyy (Al /2) sin[B531 — p(AL,)] (4.11)

ou dyi7 (0,66 ym) = 2,37 +0,17 pm/V [6], et p(Al), I'angle de double réfraction
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relatif a 'onde fondamentale. Etant donné que le coefficient non linéaire de KTP a été
déterminé & 0,66 ym, nous avons appliqué la relation de Miller définie par I'équation

pour calculer dy., de KTP aux longueurs d’onde A}, /2 (i=A, B ou C) générées par
SHG. Son expression s’écrit :

a5 (24 = 70,6 (m3(M,/2) = 12N, ~ D) ~ 1)
IO\ 2 yzy A (n3(0,66 pm) — 1)(n%(1,32 pm) — 1)(n3(1,32 pm) — 1)
(4.12)
oui = A, B ou C. L'équation permet donc de calculer le coefficient non
linéaire d,., de KTP aux longueurs d’onde AB, AB et AS a partir de ses indices de
réfraction principaux n, et n,. L'équation donne le coefficient effectif associé a
chaque interaction dans KTP qui prend donc aussi une valeur différente a A%, AB et AS.
Le tableau 4.9 résume toutes les valeurs du coefficient effectif de KTP et tous les
parametres permettant de déterminer les valeurs absolues |dy.-(A%/2)|, |dzyy (A2 /2)] et
|dxx(AS/2)| & partir de la mesure des rapports des valeurs maximales ¢S5 /7KTP 3
Ai,/2 (= A, BouC).

SHG de typelI SHG de typeIl SHG de type II
selon x selon x selon y

A =1,80um AB =253 um AS =3,22 ym
KT (AL) (°) 2,6643 2,3778 1,0199
GKTP / GBGSe 0,9764 0,9812 0,9969
L21p/ L3cse 0, 8264 0, 8264 1,6327
AKTP 7 ABGSe 4,2019 4,0845 4,0374
gBGSe /gKTP 12,465 1,1645 0, 0807
(d5FP (Aw /2))2 2,9107 3,0151 3,5670

(pm?/V?)
|dij(Aw/2)] |dyz2(0,9 pm)|  [dzyy (1,265 pm)|  |dzxx(1,61 pm)|
(pm/V) =11,3£0,8 =3,7£0,4 =1,4+£0,3

TABLE 4.9 — Données pour la détermination de la valeur absolue des coefficients non linéaires dyzz, dzyy
et d,xy de BGSe.

En appliquant, comme dans 1’équation , la relation de Miller aux coefficients
dyzz, dzyy et dzxx de BGSe, il a été possible de les comparer aux valeurs déterminées par
la mesure des franges de Maker [92] a la longueur d’onde 0,532 ym (voir partie [4.1).
L’écart entre notre valeur de |dyZZ] et celle de la réf. [92] est probablement d au fait

que le spectre des franges de Maker est souvent difficile a exploiter du fait du caractere
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non colinéaire de l'interaction en incidence oblique.

|dyzz| |dzyy| |d2xx |
@ 0,532 ym (pm/V) (pm/V)  (pm/V)
Notre travail | 14,2+0,8 5,0+0,4 2,0+0,3

Référence [92] | 20,4+1,1  "faible" -

TABLE 4.10 — Comparaison entre les valeurs absolues obtenues avec la méthode de la SHG en accord de
phase non critique angulaire et celles a partir des franges de Maker [92] a la longueur d’onde 0,532 pm.

La mesure relative de la SHG en accord de phase non critique angulaire réalisée
sur deux lames de BGSe par rapport a KTP a donc permis de déterminer |dy..|, |d.,,| et
|d2xx|- Ainsi, trois sommets de la figure qui représente I’hexagone correspondant au
tenseur d2) de BGSe ont été coloriés. Ils resteront surlignés en noir dans les paragraphes

suivants.
dZY)’ d)’”
o ]
dyyy dzzz
[ ]
dyxx dzxx

FIGURE 4.26 — Représentation du tenseur de susceptibilité électrique du second ordre : les trois sommets
correspondant a |dy .|, |dzyy| et |dzxx| sont coloriés car ils ont été déterminés par la mesure de SHG en
accord de phase non critique angulaire sur deux lames de BGSe.

SHG en hors accord de phase non critique angulaire sur lame
Principe de la mesure

Etant donné que les coefficients d,, et d., ne peuvent pas étre sollicités par accord
de phase par biréfringence, nous proposons de les mesurer par le biais de la SHG en
hors accord de phase. Comme pour la partie cette méthode passe aussi par la
mesure du rapport { dans une lame de BGSe. Si cette lame est taillée dans la direction
x et si la polarisation des faisceaux incident et généré est parallele a I’axe y, alors seul
le coefficient d,, est sollicité. D’autre part, le coefficient d,., pourra étre aussi sollicité
dans la méme lame quand tous les états de polarisation seront paralleles a 1’axe z.

Contrairement a la mesure des franges de Maker décrite dans la partie nous
proposons de mesurer 1’énergie générée par SHG en hors accord de phase en fonction
de la longueur d’onde fondamentale. Cela permet de rester en incidence normale et
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donc de s’affranchir de la non-colinéarité entre les vecteurs d’onde dans la lame. Le
dispositif expérimental pourrait étre mis en place a partir de ceux de la figure Pour
chaque configuration de polarisation (paralléle a y, puis parallele a z), I'interprétation
de la mesure est aussi plus aisée si une mesure relative des valeurs absolues |d,,|
et |d,.;| est réalisée, par exemple, par rapport a d<IF du cristal de KTP. La mesure
relative permet de s’affranchir des parametres spatiaux du faisceau incident, comme
nous l'avons vu dans la partie Elle n’a pas pu étre réalisée par manque de temps
mais nous avons calculé I'évolution du parametre { en fonction de la longueur d’onde
dans la direction x pour les deux configurations de polarisation de SHG que nous

venons de décrire.

Calcul des franges en longueur d’onde dans BGSe

A partir de 'équation (1.26) et en utilisant le fait que sinc(u) = sin(u)/u, le rapport
{ s’écrit :

E(Aw/2,L)  4d%(Au/2) . , (AKL
= SZ(Aw,O) & ffAkZ Sln2< > ) (4.13)

avec, pour chaque configuration de polarisation :

deii(Mo/2) = dyyy (/2 et Ak = iﬂ (1) (A /2) — 1y(Aw))
A (4-14)
deff()\w/z) = dzzz(/\w/z) et Ak = Aj (nz(/\w/z) - nz(/\w))

A partir des indices de réfraction affinés par la méthode de la sphere (cf. partie
[4.6), il est possible de tracer 1'expression en fonction de la longueur d’onde A,.
Pour le calcul, nous avons utilisé les valeurs des coefficients dyw et d,,, de la réf. [88]
données dans le tableau auxquelles nous avons appliqué la relation de Miller (telle
que l'équation (4.12)) pour modéliser leur évolution en fonction de la longueur d’onde.
La figure représente les franges en longueur d’onde associées au coefficient d,
entre 1 et 4 ym lors de la propagation dans une lame de L =550 ym d’épaisseur
taillée dans la direction x. Un grand nombre d’oscillations peut donc étre observé,
et il sera suffisant de limiter la mesure entre 2 et 2,35 ym par exemple, comme le
montre I'encart de la figure Cette gamme spectrale correspond a une partie acces-
sible avec nos sources (I'OPG en régime picoseconde ou I'OPO en régime nanoseconde).

Le méme raisonnement pour les franges en longueur d’onde associées au coefficient
d,, est montré figure De la méme maniere, nous avons sélectionné la gamme 2
- 2,35 um pour effectuer la mesure. Les oscillations, observées dans les figures et

4.28) correspondent au terme sin? (AT"L) de l'équation (4.13), alors que le trait pointillé

associé a 'enveloppe est décrit par le terme proportionnel a 4d% (A, /2)/ Ak,
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FIGURE 4.27 — Evolution du rapport { avec la longueur d’onde fondamentale A, pour la détermination
de |dyyy(Aw/2)| dans une lame de BGSe de L =550 pum d’épaisseur, taillée perpendiculairement a la
direction x. L'encart de la figure représente les franges que nous proposons de mesurer entre 2 et 2,35 um.
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FIGURE 4.28 — Evolution du rapport { avec la longueur d’onde fondamentale A, pour la détermination
de |dzz2(Aw/2)| dans une lame de BGSe de L =550 um d’épaisseur, taillée perpendiculairement a la
direction x. L'encart de la figure représente les franges que nous proposons de mesurer entre 2 et 2,35 um.
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Mesure du rapport { dans BGSe et KTP

Le rapport {(A,) peut étre déterminé a partir de la mesure de 1’énergie incidente
et de I'énergie générée par SHG en hors accord de phase. Comme dans les figures
et les franges sont enregistrées en fonction de la longueur d’onde aussi bien dans
KTP que pour chaque configuration de polarisation dans BGSe.

Détermination de I’amplitude des coefficients non linéaires

Pour chaque configuration de polarisation, le rapport avec Ak # 0 de 1’équation
(1.26) écrite pour BGSe sur 1’'équation (1.26)) écrite pour KTP permet d’exprimer le coef-
ficient effectif associé au cristal de BGSe. Il s’écrit :

gBGse\? _ ( gBGse)” _ gPGSe AKTP / AKBGSe\ * sin?(0, 5AKKTPL) GKTP (KR
( eff ) - ( ifi ) - gKTP ABGSe \ AKKTP Sin2(0,5AkBGSQL) ( 22z >

(4.15)
avec i = y ou z suivant 1'une ou l'autre configuration de polarisation. La fonction

d’atténuation due au phénomene de double réfraction GX™' est calculée a partir de
I'équation (1.48), et le coefficient non linéaire de KTP vaut dXIF(0,66 yum) = 10,6
pm/V [6] auquel il sera nécessaire d’appliquer la relation de Miller. A partir de la
mesure de la variation de { dans les lames de BGSe et KTP sur la méme gamme
de longueur d’onde A, et en connaissant la dispersion des indices de réfraction des
deux cristaux, il sera possible de déterminer les valeurs absolues |d,, | et |d...| de BGSe.

Par rapport a la partie cette mesure nécessite de connaitre avec précision la
dispersion des indices de réfraction de BGSe, ce qui est notre cas d’aprés la partie
La figure rappelle en noir les sommets qui correspondent aux valeurs absolues
préalablement déterminées dans la partie et en couleur les valeurs absolues |dy,,|
et |d,,-| déterminées dans cette partie.

dzyy dyzz
[ ] ]
dyyy e dzzz
([ ]
dyxx dz XX

FIGURE 4.29 — Représentation du tenseur de susceptibilité électrique du second ordre de BGSe : les deux
sommets correspondant a |dyyy| et |d..| sont coloriés car ils ont été déterminés dans cette partie.

Finalement, lorsque cette mesure sera réalisée, cinq valeurs absolues sur les six co-
efficients non linéaires de BGSe seront déterminées, comme le montre la figure
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SHG en accord de phase dans les plans principaux sur sphere
Principe de la mesure

La SHG en accord de phase dans les plans principaux repose sur la mesure du rap-
port ¢ pour chaque direction d’accord de phase et cela implique d’utiliser la sphere de
BGSe. D’apres le tableau [4.5] les coefficients effectifs associés sollicitent deux coefficients
non linéaires de BGSe et nous allons exploiter les processus de SHG suivants :

— la SHG de type I dans le plan principal x — z (avec 6 > V),

— la SHG de type II dans le plan principal y — z,

— la SHG de type II dans le plan principal x — y.

En effet, nous verrons dans cette partie que la mesure du rapport ¢ le long des directions
d’accord de phase dans ces trois plans va permettre de déterminer le carré du coefficient
effectif associé puis la valeur absolue du dernier coefficient non linéaire d, ., ainsi que
le signe relatif entre tous les coefficients non linéaires sollicités. Cela ne nécessite pas de
comparaison avec un cristal de référence, contrairement aux parties et Cette
mesure n’a pas pu étre réalisée expérimentalement dans le cadre de la these faute de
temps. Mais les calculs permettant de préparer 1'expérience sont présentés a partir de
I'évolution du coefficient effectif au carré le long des courbes d’accord de phase.

Calcul de I’évolution du coefficient effectif le long des courbes d’accord de phase

Etant donné que le coefficient effectif associé aux trois courbes de SHG dans les
plans principaux dépend de deux coefficients non linéaires, il est nécessaire de prendre
en compte leur signe relatif qui pourra étre déterminé. Nous avons calculé, pour les
trois interactions de SHG sélectionnées ci-dessus, I’évolution du carré du coefficient
effectif en fonction de I'angle d’accord de phase 6ppr ou ¢ppr dans les hypotheses oti les
coefficients non linéaires sollicités sont de méme signe ou de signe opposé.

SHG de type I dans le plan principal x — z
Le coefficient effectif associé a la SHG de type I dans le plan x —z (6 > V;) s’écrit,

d’apres le tableau [4.5] et I'équation (4.4) :

deff = ’dyxx“:yxx + |dyzz|Fyzz

(4.16)
= |dyr(Aew/2)] O8> (Oppg ) * |dyzz (A /2) | 802 (B )

"non

Le signe "+" correspond au cas ou les coefficients dyyy et dy,. sont de méme signe, et

noan

le signe "-" a celui ou ils sont de signe opposé.

La figure donne de nouveau la courbe d’accord de phase de SHG de type I dans
le plan x — z que nous avions mesurée entre 1,8 et 8 ym dans la partie[4.5.2]
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FIGURE 4.30 — Courbe d’accord de phase de SHG de type I mesurée dans le plan principal x — z entre

1,8 et 8 pm (cf. figurelg.g).

La figure a) correspond au calcul des facteurs champ Fyyx et Fyz, le long de
la courbe d’accord de phase entre 1,8 et 8 um (0pym entre 40 et 9o°). Elle montre qu’a
Opm = 90° (selon x), seul I'élément F,,, contribue au coefficient effectif et il vaut 1 :
ce cas a justement été étudié dans la partie Autour de Opy = 45°, les éléments
Fyxx et Fyz; sont de méme valeur donc ils contribuent autant dans le coefficient effectif.
Ce dernier sera par exemple nul dans cette direction si les coefficients non linéaires
associés dyyy et dy,, sont de méme amplitude et de signe opposé. Au contraire sils
sont de méme signe, le coefficient effectif ne sera jamais nul. C’est ce que montre la
figure [4.31|(b) a partir des courbes en trait pointillé et en trait plein respectivement,
qui représentent le carré du coefficient effectif associé a la figure Pour ce calcul,
nous avons utilisé les valeurs absolues |dy.x(0,532 ym)| = 5,2 pm/V de la réf. [88] et
|dy22(0,9 ym)| = 11,3 pm/V déterminée dans la partie Nous leur avons appliqué
la relation de Miller (comme 1'équation (4.12)) pour chaque longueur d’onde d’accord
de phase A, a partir des indices de réfraction de BGSe affinés dans la partie

La figure b) montre que si les coefficients d, ., et d,,; sont de signe opposé, le
carré du coefficient effectif atteint un minimum. Il est situé au rebroussement, observé
dans la figure autour de A, = 5 um et Oppr ~ 40°, qui apparait également sur les
deux courbes de la figure[4.31(b) pour la méme valeur d’angle d’accord de phase. Etant
donné que les valeurs absolues |dy.x| et |d,..| utilisées pour le calcul ne sont pas égales,
le minimum du coefficient effectif ne se situe pas autour de 0py; = 45°. En effet, a partir
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FIGURE 4.31 — (a) Facteurs champ Fyxy et Fy;; le long de la courbe d’accord de phase de SHG de type I
dans le plan x — z mesurée entre 1,8 et 8 um. (b) Evolution du carré du coefficient effectif associé calculé
dans les cas oil les coefficients non linéaires dyyy et dy.. sont de méme signe (en trait plein) ou de signe
opposé (en trait pointillé).
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de I'équation (4.16), la position 65y de ce minimum associé a la longueur d’onde AJ)™

s’écrit :

_ ldye (AT /2))]

= dyo- (A /2) (4.17)

tan? (6};“]{2)
L'équation (4.17) montre que la position 65U dépend uniquement du rapport des
valeurs absolues |dy x| et |dy..|. Par conséquent, sa mesure permet de déterminer |d |
a la longueur d’onde générée AT"/2, connaissant la valeur absolue |d,.;| & la méme
longueur d’onde (voir partie [4.8.1). La figure montre que les angles d’accord de
phase sont compris entre 40 et 9o° donc, d’apreés 1'équation (4.17), |dyx| doit étre supé-
rieure a 7,3 pm/V pour que la position 548 corresponde & un angle d’accord de phase.
Finalement, si le minimum du carré du coefficient effectif est mesuré a la position
omn, la valeur absolue |dy.| peut étre déterminée et il est possible d’affirmer que
les deux coefficients non linéaires dyy, et d,., sont de signe opposé. Par contre, si ce
minimum ne peut pas étre mesuré, deux hypotheses sont possibles : soit les coefficients
dyxx et dy.; sont de signe opposé mais \dyxx] < 7,3 pm/V, soit ils sont de méme signe.
Une des deux hypotheses pourra étre validée en étudiant la dérivée de d2 le long de la
courbe d’accord de phase.

La figure montre, en rouge, le sommet correspondant a |dyxx\ et, par le biais
du trait rouge, le signe relatif entre d; ., et dy,. que nous pouvons déterminer avec cette

mesure. Les sommets en noir correspondent aux valeurs absolues déterminées dans les

parties et

dZYY dyzz
[ ]
dyyy ] o dzzz
[ ]
dyxx dzxx

FIGURE 4.32 — Représentation du tenseur de susceptibilité électrique du second ordre de BGSe : le sommet
en rouge correspond a |dyxx| et le trait rouge au signe relatif entre dyxy et dy., qui peuvent étre déterminés
par la mesure de la SHG de type I dans le plan x — z.

SHG de type II dans le plan principal y — z
Le coefficient effectif associé a la SHG de type II dans le plan y — z s’écrit, d’apres le

tableau et I'équation (4.4) :
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de = ‘dyxx|Fyxx:l:|dzxx|szx
= —|dyxx(Aw/2)] cos( ;’M,w) £ |dzxx (A /2) | sin( %M,w)

non

Avec le signe "+" qui correspond au cas ou les coefficients d, . et d.xx sont de signe

(4.18)

"non

opposé, et le signe "-" s’ils sont de méme signe.

La figure donne de nouveau la courbe d’accord de phase de SHG de type II
dans le plan y — z que nous avions mesurée entre 2,2 et 5,4 ym dans la partie

7.5 . . : : :
. |---Calculs (Badikov et al.)
71 I , - - Calculs (Yang et al.)
' - Points expérimentaux
6.5- , ! — Interpolation des points expérimentaux
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F1GURE 4.33 — Courbe d’accord de phase de SHG de type Il mesurée dans le plan principal y — z entre
2,2 et 5,4 pm (cf. figurelq.13).

La figure a) correspond au calcul des facteurs F.y, et Fyy le long de la courbe
d’accord de phase entre 2,2 et 5,4 ym (6pp entre 22 et 90°). Elle montre que 1'élément
F.xx vaut 1 a Opy = 90° (selon y) et intervient donc seul dans le coefficient effectif : ce
cas a également été étudié dans la partie Les éléments Fyy et Fyxy sont de méme
valeur mais de signe opposé autour de 6py; = 45°. Ainsi, le coefficient effectif sera nul
si les coefficients non linéaires d.,, et dyy, associés sont de méme signe et d’amplitude
égale. Inversement, il n’atteindra jamais zéro si les coefficients non linéaires associés
sont de signe opposé. C’est ce que montre la figure [4.34(b) au travers des courbes
en trait plein et trait pointillé respectivement, qui représentent le carré du coefficient
effectif associé a la courbe de la figure Pour ce calcul, nous avons utilisé les valeurs
absolues |dyx (0,532 ym)| = 5,2 pm/V de la réf. [88] et de |d.1x(1,61 pm)| = 1,4 pm/V
d’apres notre mesure décrite dans la partie Nous avons aussi appliqué la relation
de Miller pour chaque longueur d’onde d’accord de phase A. Sur la figure [4.34{(b), le
coefficient effectif atteint zéro autour de py; = 70° et non pas Opy = 45° car les valeurs
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FIGURE 4.34 — (a) Facteurs champ Fyxx et F.xx le long de la courbe d’accord de phase de SHG de type I
dans le plan y — z mesurée entre 2,2 et 5,4 um. (b) Evolution du carré du coefficient effectif le long de la
courbe d’accord de phase selon que les coefficients non linéaires dyxy et dxy sont de méme signe (en trait
plein) ou de signe opposé (en trait pointillé).
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absolues des coefficients non linéaires ne sont pas égales.

La figure b) montre que si les coefficients dy.x et d.y, sont de méme signe, le
carré du coefficient effectif atteint zéro a la position 6%, A partir de I'équation (4.18),
la position 6pyy du minimum s’écrit :

) _ [ (AG"/2)]
tan( mm) = e o (4.19)
i | Ao (A /2))|

Comme pour la SHG de type I dans le plan x — z, la mesure de 6% permet de
déterminer |dy| a la longueur d’onde générée ATI"/2. D’apres la figure les
angles d’accord de phase sont compris entre 22 et 9o°. Ainsi, d’apres 1’équation et
connaissant la valeur de |d.y/|, il apparait que \dyxx\ doit étre supérieure a o,55 pm/V

pour que le minimum corresponde a un angle d’accord de phase.

Comme dans le paragraphe précédent, si ce minimum est mesuré, il est alors pos-
sible de déterminer la valeur absolue \dyxx\ et d’affirmer que les deux coefficients d

et d,.x sont de méme signe. La valeur limite de |dyxx étant tres faible (0,55 pm/V),
il sera possible d’affirmer avec certitude que les coefficients dy, et d;y, sont de signe
opposé uniquement si 63411 n’est pas mesuré. De plus, I'étude de la dérivée de d%; peut

aisément déterminer ce signe relatif car les dérivées associées aux deux hypotheses sont

de signe opposé (voir figure b)).

Cette étude théorique montre que la mesure de la SHG de type Il dans le plan y — z
sur la sphere de BGSe est plus propice a la détermination de la valeur absolue ]dyxx]
que la mesure de la SHG de type I dans le plan x — z. De plus, le signe relatif entre
les coefficients dy, et d.y, devrait étre déterminé sans difficulté. En le combinant avec
celui déterminé dans le paragraphe précédent, il sera également possible de détermi-
ner le signe relatif entre d,., et d,x, par déduction. La figure met en évidence les

informations obtenues lors de cette mesure : le sommet en bleu associé a |d; |, le trait
bleu associé au signe relatif entre d, . et dxy, et le trait pointillé violet correspondant

au signe relatif entre dy,, et d,,, obtenu par déduction.
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FIGURE 4.35 — Représentation du tenseur de susceptibilité électrique du second ordre de BGSe. Le sommet
en bleu correspond a |dyxx| qui peut étre déterminée lors de cette mesure. Le trait bleu concerne le signe
relatif entre dyxy et dzxx et le trait pointillé violet correspond au signe relatif entre dxy et dy;.

SHG de type II dans le plan principal x —y
Le coefficient effectif associé a la SHG de type II dans le plan x — y s’écrit, d’apres le

tableau [4.5| et 'équation (4.4) :

def = |dzxx’szx + |dzyy’Fzyy
= [daxx(Aw/2)] sinz((p%M/w) + |dzyy (Aw/2)] COSZ(‘P;?M,w)

"non

Avec le signe "+" qui correspond au cas ot les coefficients d.. et d,,, sont de méme

(4.20)

7.

signe et le signe "-" s’ils sont de signe opposé.

La figure représente la courbe d’accord de phase de SHG de type II dans le plan
x — y calculée entre 2,23 et 2,56 ym.
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FIGURE 4.36 — Courbe d’accord de phase de SHG de type II calculée dans le plan principal x — y entre
2,23 et 2,56 um.
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La figure [4.38(a) correspond au calcul des facteurs champ Fyy et F,,y le long de la
courbe d’accord de phase de la figure Elle fait de nouveau apparaitre 1'élément
F.xx qui vaut 1 selon y (¢pp = 90°), comme dans le paragraphe précédent. Elle montre
aussi que les éléments F,y et Fyy sont égaux autour de ¢ppyp = 45° : le coefficient effectif
sera alors nul si les coefficients non linéaires d., et d.,, sont égaux et de signe opposé.
La figure [4.38(b) correspond au calcul du carré du coefficient effectif associé a la figure
selon que les coefficients non linéaires d, et d.,, sont de méme signe ou de signe
opposé. Pour ce calcul, nous avons utilisé les valeurs absolues de |d;x (1,61 ym)| = 1,4
pm/V et de |d;,, (1,265 ym)| = 3,7 pm/V d’apres nos mesures décrites dans la partie
auxquelles nous avons appliqué la relation de Miller.

La figure b) montre que si les coefficients d., et d,,; sont de signe opposé, le

carré du coefficient effectif atteint zéro a la position ¢ppat. A partir de 1'équation (4.20),

la position ¢py; du minimum s’écrit :

| |dzyy (AG™/2)]

tan” < Irgllgll) = |dzZZ()\$in/2)’ (4.21)

Etant donné que nous avons déterminé les valeurs absolues |d.| et |d;,,| dans la
partie nous pouvons affirmer cette fois-ci que le minimum de d2 se situe autour
de ¢Min = 58° g'ils sont de signe opposé. Comme dans les paragraphes précédents,
I'observation de ce minimum permettra de confirmer cette hypothese, sinon cela signifie
qu’ils sont de méme signe. En combinant cette information sur le signe relatif entre d,
et d,, et les trois signes relatifs précédemment déterminés, il sera possible de déduire
le signe relatif entre d.,, et dyyx,, de méme que celui entre d.,, et d,.,, comme le montre

la figure

dyyy o o dzzz

dyxx d

FIGURE 4.37 — Représentation du tenseur de susceptibilité électrique du second ordre de BGSe : le trait
vert concerne le signe relatif entre dxx et dzyy qui peut étre déterminé et, par déduction, les traits pointillés
violets correspondent aux signes relatifs entre dyxx et dzyy, et entre dy; et dzyy.

ZXX
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FIGURE 4.38 — (a) Facteurs champ Fyxx et Fyyy le long de la courbe d’accord de phase de SHG de type
II dans le plan x —y. (b) Evolution du carré du coefficient effectif le long de la courbe d’accord de phase
théorique selon que les coefficients non linéaires dyxyx et dzyy sont de méme signe (en trait plein) ou de
signe opposé (en trait pointillé).
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SHG en accord de phase hors des plans principaux sur sphere
Principe de la mesure

Les coefficients effectifs ont été étudiés dans les plans principaux pour des configu-
rations otl seulement certains coefficients non linéaires sont sollicités (cf. parties [4.8.1]
et [4.8.3). L'étude du coefficient effectif en accord de phase hors des plans prin-
cipaux sollicitera tous les coefficients non linéaires de BGSe en méme temps. Comme
pour les mesures précédentes, cela implique de mesurer le rapport  le long des cones
d’accord de phase. Finalement, en combinant les études dans les plans principaux et
hors des plans principaux, il va étre possible de déterminer les signes relatifs entre tous
les coefficients non linéaires de BGSe. Nous avons, dans un premier temps, calculé les
cones d’accord de phase (voir partie des SHG de types I et II puis, le coeffi-
cient effectif associé hors des plans principaux. Comme dans le paragraphe précédent,
différentes hypotheses en fonction des signes relatifs ont été considérées.

Calcul des directions d’accord de phase hors des plans principaux

Pour calculer les directions d’accord de phase des SHG de types I et Il hors des plans
principaux, rappelons qu’il faut résoudre I'équation Ak = 0 telle que dans les équations
et avec Ay = Ay = A, que nous avons fixé a 3 ym. Le calcul numérique
des directions d’accord de phase (Opy, ppm) a été réalisé a partir des expressions de
nt(6,¢,A) et n=(6,p,A) de 'équation et des équations de dispersion des indices
de réfraction principaux de BGSe (équation et coefficients du tableau . La figure
l4.39|représente les cones d’accord de phase de SHG de types I et II calculés a la longueur
d’onde A, = 3 ym ou I'angle d’accord de phase 6py; est tracé en fonction de ¢py;.
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FIGURE 4.39 — Cone d’accord de phase des SHG de types I et II calculé hors des plans principaux de
BGSe 4 la longueur d’onde fondamentale A, = 3 ym.
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Coefficient effectif associé

Le coefficient effectif associé a ces cones d’accord de phase est décrit, dans 1’approxi-
mation de Kleinman, par 1'équation (4.4) ot chaque élément Fjj du tenseur champ est
calculé numériquement a partir de I'expression (1.16). Hors des plans principaux, tous
les éléments F;jx sont a priori non nuls, ce que montrent les figures et qui repré-
sentent respectivement les éléments F;jx associés aux SHG de types I et II en fonction
de I'angle d’accord de phase ¢py. L'approximation de Kleinman ayant été appliquée,
nous avons regroupé les termes F;j; associés au méme coefficient non linéaire d;j (voir
équation (4.4)). Ces figures montrent que le coefficient effectif associé dépend des six
coefficients non linéaires de BGSe, sauf lorsque ¢pyr = 0° ou ¢ppyr = 90° c’est-a-dire

dans les plans principaux x — z ou y — z respectivement, comme nous 1’avons vu dans

la partie

L'interprétation de la mesure du coefficient effectif devient donc complexe car il faut
prendre en compte les valeurs absolues et les signes relatifs de tous les coefficients non
linéaires. En effet, dans ’hypothese ot toutes les valeurs absolues des six coefficients
sont connues et aucun signe relatif n’a été déterminé, 1’évolution du coefficient effectif
le long des cones d’accord de phase peut étre décrite de 32 manieres différentes.

Ce nombre de possibilités peut étre réduit a 4 en utilisant les 6 signes relatifs dé-
terminés dans la partie En effet, il est possible de montrer que si le signe relatif
entre d,y, et d.,, et, par exemple, celui entre d,, et d,,, sont déterminés, alors le ten-
seur du susceptibilité électrique du second ordre est completement caractérisé. Dans cet
exemple, les quatre possibilités sont les suivantes :

(1) dyyy, dz2- et dy;, sont tous de méme signe,

(2) dz; et dy,, sont de méme signe, mais de signe opposé avec dy,,,
(3) dyyy et dy,; sont de méme signe, mais de signe opposé avec dz.;,
(4) dyyy et d,,, sont de méme signe, mais de signe opposé avec dyzz.

La figure représente 1'évolution du coefficient effectif des SHG de types I et II le
long des cones d’accord de phase de la figure correspondant a ces quatre hypo-
theses. Pour ce calcul, nous avons utilisé les valeurs absolues |dy,y,|, |d.z:| et |dyxx| de
la réf. [88] et les valeurs absolues |dy.|, |dzyy| et |d.xx| de la partie La relation de
Miller a également été appliquée pour connaitre ces six valeurs absolues a la longueur
d’onde A, /2 = 1,5 ym. Quant aux signes relatifs, ceux donnés dans la réf. [88] ont été
utilisés. Certains d’entre eux ont été modifiés pour étudier les possibilités (1) a (4).

La figure montre que les trois possibilités (1), (2) et (4) sont associées a des
coefficients effectifs dont les allures sont tres différentes les unes des autres. Cela si-
gnifie qu’elles permettent d’obtenir facilement des informations sur les signes relatifs
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FIGURE 4.41 — Facteurs champ Fyjy le long du cone d’accord de phase de SHG de type II avec A, = 3
um, dans I'approximation de Kleinman.
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FIGURE 4.42 — Evolution du coefficient effectif associé aux SHG de types I (en rouge) et II (en bleu) en
fonction de l'angle d’accord de phase ¢ppp, 4 Aw = 3 um. Chaque figure correspond a une des quatre
possibilités (1), (2), (3) ou (4).

entre dyyy, dz.; et d,... Par exemple, si les coefficients effectifs mesurés le long des cones
d’accord de phase de SHG de types I et II présentent la méme allure que la figure
l4-42](2), il sera posible d’affirmer que d... et dy.. sont de méme signe et de signe opposé
avec dyy,. Par contre, il s’agit de la méme allure que les figures [4.42(1) ou [4.42[3), on
pourra seulement affirmer que les coefficients d,, et dy.. sont de méme signe, mais
leur signe relatif avec d,,, restera indéterminé. La similitude entre les figures 1) et
l4.42(3) s’explique par le fait que la contribution du coefficient F.., dans le coefficient
effectif est tres faible, comme le montrent les figures et

Finalement, la mesure du rapport 7, directement relié au coefficient effectif, permet-
tra de déterminer les deux derniers signes relatifs qui compléteront la caractérisation du
tenseur de susceptibilité électrique du second ordre de BGSe, comme l'indique la figure
Notons néanmoins que, suivant le résultat de la mesure, il ne sera pas possible de
déterminer le signe relatif entre les coefficients non linéaires et d.,.
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FIGURE 4.43 — Représentation du tenseur de susceptibilité électrique du second ordre de BGSe com-
pletement caractérisé. Le trait rouge concerne le signe relatif entre dyy, et d.. et le trait bleu au signe
relatif entre dyyy et dyz.. Les traits pointillés violets correspondent aux signes relatifs restants, obtenus
par déduction.

CONCLUSION

En conclusion, nous avons réalisé la premiere étude exhaustive a notre connais-
sance des propriétés optiques non linéaires du cristal de Séléniure BaGasSe; (BGSe),
transparent entre 0,47 et 18 ym, qui cristallise dans la classe de symétrie d’orientation
monoclinique m. L'étude de 1'orientation du repere diélectrique en fonction de la lon-
gueur d’onde a montré qu’elle reste fixe entre 0,7 et 1,8 ym. L’analyse par le formalisme
du tenseur champ a montré que les études de SHG et de DFG de types I et II dans
le plan principal x — z et de SHG et de DFG de type II dans le plan principal y — z
étaient suffisantes pour solliciter les trois indices de réfraction principaux ny, n, et n,
sur tout le domaine de transparence du cristal de BGSe. Les courbes d’accord de phase
de ces processus ont été mesurées successivement dans les plans x — z et y — z a partir
d’un échantillon taillé en forme de sphere de 7,55 mm de diametre. Les équations de
dispersion des trois indices de réfraction principaux de BGSe ont été affinées avec une
précision relative de 10~* a partir de l'interpolation simultanée de nos mesures. Ces
équations ont permis de calculer les conditions de génération d'un supercontinuum
par OPG de type I. L’étude théorique par le formalisme du tenseur champ a montré
une stratégie pouvant étre appliquée pour la détermination des valeurs absolues et des
signes relatifs des six coefficients non linéaires de BGSe : elle est trés complexe et doit
faire appel a différentes mesures. Il a déja été possible de réaliser la mesure de la SHG
en accord de phase non critique angulaire sur lames afin de déterminer les valeurs
absolues |d,.;(0,9 ym)| = 11,3 £0,8 pm/V, |dz,, (1,265 ym)| = 3,7 £0,4 pm/V et
|d2xx (1,61 pm)| = 1,4+ 0,3 pm/V. L'étude théorique va étre tres utile pour les mesures

a venir qui devraient conduire a la description compléete du tenseur de susceptibilité
électrique de second ordre de BGSe.



CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Ce travail de these a été consacré a I'étude de nouveaux cristaux a propriétés op-
tiques non linéaires pour la génération de lumiere paramétrique infrarouge, couvrant
les bandes II (3 - 5 um) et III (8 - 12 ym) de transmission de l’atmosphere. Dans
ce cadre, nous avons limité nos études aux processus non linéaires du second ordre
en accord de phase par biréfringence. L'intérét a été porté aux cristaux de Langatate
LazGas5Tag 5014 (LGT) pour la bande II et de Séleniure BaGasSe; (BGSe) pour la bande
III, obtenus gréace a des collaborations internationales. A partir de la mise en place des
éléments de méthodologie expérimentale donnés dans le chapitre [2, nous avons étudié
leurs propriétés optiques non linéaires. Nous avons utilisé la méthode de la sphere, qui
permet de mesurer directement les angles d’accord de phase ainsi que les acceptances
angulaires et spectrales et les rendements de conversion associés avec une tres grande
précision dans un seul échantillon. Les données expérimentales peuvent étre utilisées
telles quelles pour la conception de dispositifs paramétriques. Leur analyse permet
aussi de déterminer les équations de dispersion en longueur d’onde des indices de
réfraction ainsi que les éléments du tenseur de susceptibilité électrique de second ordre.

Les propriétés optiques non linéaires du cristal de LGT, connu pour ses propriétés
piézoélectriques, ont été expérimentalement étudiées pour la premiere fois a notre
connaissance. Grace a la mesure des directions d’accord de phase des générations de
somme et différence de fréquences dans une sphére de 4,7 mm de diametre, les équa-
tions de dispersion des indices de réfraction principaux de LGT ont pu étre affinées
jusque 5,5 um avec une précision relative de 10~%. Son unique coefficient non linéaire
a également été déterminé a partir de la mesure relative de 1'énergie générée par SHG
par rapport a KTP : il vaut d11(0,67 yum) = 2,4+ 0,4 pm/V. 1l est donc du méme
ordre de grandeur que dy; de KTP. Le seuil de dommage optique a 1,064 ym en régime
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nanoseconde a été mesuré et vaut 4,34 GW/cm?. LGT est donc moins robuste que
KTP, mais cet aspect peut étre compensé par 1'utilisation de cristaux de tres grandes
dimensions, comme peut le permettre sa croissance par la méthode de Czochralski. De
plus, son domaine de transparence (0,25 - 6,5 ym) est plus étendu dans l'infrarouge
que celui de KTP (0,35 - 4,5 um).

Le cristal de LGT étant comparable a celui de KTP, nous nous sommes ensuite
intéressés a la différence de fréquences et a 'amplification paramétrique dans LGT
en régime femtoseconde : des faisceaux autour de 2 ym et 3 ym ont pu étre générés
par DFG. Ces mesures ont permis de confirmer nos calculs basés sur les équations de
dispersion affinées.

Nous avons également montré qu’'un supercontinuum d’extension 1,4 - 3,0 ym peut
étre généré lorsque le cristal de LGT est orienté dans la direction (6 = 56°, ¢ = 90°) et
pompé a A, = 0,967 um. En ce qui concerne le cristal de KTP, aucun supercontinuum
ne peut étre généré car le coefficient effectif associé au type I est toujours nul. Par contre,
une interaction d’OPG de type II est possible dans KTP. La figure[4.44]représente en bleu
la courbe d’accord de phase correspondante dans KTP, calculée a partir des équations
de Sellmeier de la réf. [6] avec A, = 1,064 ym. En comparaison, la courbe d’OPG de
type I dans LGT est donnée en rouge. La figure montre que le cristal de LGT
permet, du fait que l'interaction soit de type I, une accordabilité sur tout son domaine
de transparence et bien plus étendue que celle de KTP. Le cristal de LGT constitue donc
une vraie alternative a KTP.
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FIGURE 4.44 — Courbes d’accord de phase d’OPG de type 1I dans le plan x — z de KTP (en bleu) et de
type I dans le plan y — z de LGT (en rouge) lorsque les deux cristaux sont pompés a A, = 1,064 pm.

Le cristal monoclinique de BGSe, dont la croissance est maitrisée depuis peu, a
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également été étudié. Apres avoir montré que l'orientation de son repere diélectrique
reste fixe en fonction de la longueur d’onde, la mesure de six courbes d’accord de
phase dans une sphere de 7,55 mm de diametre a permis d’affiner les équations de
dispersion de ses trois indices de réfraction principaux entre 1 et 11 ym. L'étude de
son tenseur de susceptibilité électrique du second ordre est complexe, du fait du grand
nombre de coefficients, et nous avons montré qu’il est nécessaire d’allier différentes
méthodes afin de déterminer les valeurs absolues et les signes relatifs des six coef-
ficients non linéaires du cristal de BGSe. Il a été possible de déterminer les valeurs
absolues |d,.;(0,9 yum)| = 11,3 +£0,8 pm/V, |d;,;(1,265 ym)| = 3,7 £ 0,4 pm/V et
|dzxx (1,61 ym)| = 1,4+ 0,3 pm/V grace a des mesures de SHG en accord de phase
non critique angulaire sur lames fines. La détermination des autres coefficients, in-
cluant amplitudes et signes relatifs, sera effectuée dans la continuité de ce travail, sur
la base de la méthode que nous avons établie. Méme si toutes les amplitudes des
coefficients non linéaires n’ont pas encore été obtenues, elles s’averent moins élevées
que celles de ZGP ou CSP. En contre partie, le domaine de transparence du cristal
de BGSe est plus étendu dans l'infrarouge, puisqu’il transmet jusque 18 pm. De plus,
étant transparent a partir 0,47 ym, BGSe a I’avantage de pouvoir étre pompé a 1,064 ym.

A partir des équations de Sellmeier de BGSe, nous avons pu montrer qu'un su-
percontinuum peut étre généré au moins entre 3 et 10 ym lorsque le cristal, taillé
perpendiculairement a la direction (0 = 40,6° ¢ = 0°), est pompé avec un laser
Cr** :ZnSe (A, = 2,37 um). 1l est représenté de nouveau dans la figure en rouge.
La figure permet aussi de faire la comparaison avec le cristal de ZGP qui doit étre
pompé a A, = 2,63 ym pour générer un supercontinuum entre 3,5 et 9 um, d’apres le
calcul a partir des équations de Sellmeier de la réf. [97]. La figure [4.45 montre donc que
BGSe permet de générer un spectre plus large.

Le cristal de BGSe peut donc devenir une réelle alternative au cristal de ZGP,
d’autant qu’il peut aussi étre pompé a A, = 2,09 ym par un laser Ho®" :YAG ou a
Ap = 1,645 ym par un laser Er’* :YAG. C’est ce que montre par exemple la figure
qui donne les courbes d’accord de phase d’OPG de type I avec A, = 1,645 ym dans
BGSe (en rouge) et dans ZGP (en bleu). Cette derniére longueur d’onde de pompe
permet d’avoir la meilleure accordabilité dans les deux cristaux. La courbe rouge,
correspondant au cristal de BGSe, s’étend sur tout son domaine de transparence sans

discontinuité, contrairement a ZGP.

Le cristal de BGSe devrait également étre bien approprié pour la SHG d’un laser
CO; (Aw, = 10,6 um) du fait de sa haute transmission dans cette gamme spectrale.
Il pourrait donc remplacer le cristal de AGSe. Enfin, il pourrait également étre une
alternative au cristal de AGS généralement utilisé pour étre pompé a 1,064 pm. En effet,
AGS présente un seuil de dommage optique trés bas, de I'ordre de 150 MW /cm?, alors
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FIGURE 4.45 — Courbes d’accord de phase d’OPG de type I dans BGSe (en rouge) avec A, = 2,37 pm et
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que celui de BGSe vaut 557 MW /cm? [91].

Une meilleure comparaison avec les cristaux actuels de la bande III implique une
étude complete sur le cristal de BGSe sur la base des mesures proposées dans ce do-
cument pour caractériser tous les coefficients non linéaires, et le seuil de dommage
optique. Enfin, le cristal de BGSe sera placé dans un dispositif paramétrique de type
OPO ou OPG pour étudier expérimentalement ses performances.
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ANNEXE

A

CALCUL DES DIRECTIONS
D’ACCORD DE PHASE NON
COLINEAIRES

Pour calculer les directions d’accord de phase en configuration non colinéaire, il
faut d’abord considérer 1’angle externe ey (voir figure [3.32). L'objectif est de trouver
sa valeur pour laquelle les vecteurs d’onde %p, %s et %i sont en accord de phase pour un
jeu de longueurs d’onde (Ap, A5, A;) donné.

L’algorigramme du calcul est présentée dans la figure Pour un triplet de lon-
gueurs d’onde (A, As,A;) donné, le programme fait varier 0cy; entre o et 9o°. Pour
chaque valeur de 0cyt, les trois angles 6, 0; et 6; (voir figure sont calculés a partir
des trois équations suivantes :

sin 6, = (sin Oext) /10(Ap)
(n52(As) +sin?(0 + 65) [n;2(As) — n52(As)])
(n2(A) + sin2(6, + 6;) [n72(A) — ny2(A)]) 7

2gin 0; = Sin Bext (A.1)

sin 0; = sin Beyt
Ces équations ont été obtenues a partir de la loi de Snell-Descartes appliquée a

chaque vecteur d’onde. Les équations relatives a 65 et 6; ne sont pas analytiques car

l'indice de réfraction associé varie en fonction en 1’angle fq¢. Elles doivent donc étre

iii



iv ANNEXE A. ACCORD DE PHASE NON COLINEAIRE

1=1+1

Calcul de epi’j, 0., j=+1
0, o, 0," et Ak” )

non

oui

P .
0 ext ™ 0 ext]

FIGURE A.1 — Algorigramme explicitant le calcul des directions d’accord de phase lorsque la non-
colinéarité des vecteurs d’onde a l'intérieur de LGT est prise en compte. Le programme permet de tracer
la longueur d’onde générée A; en fonction des angles d’incidence 8.yt pour lesquels I'accord de phase est
veérifié.

résolues numériquement.

Une fois que les valeurs de 6, 05 et 6; ont été obtenues pour chaque valeur de Bext,
le programme calcule les angles «; et a; de la figure correspondants, définis par :

N = 0, —06;
6 = (A.2)
Dans un troisiéme temps, le désaccord de phase non colinéaire de DFG de type I est
calculé pour chaque valeur de e, c’est-a-dire pour chaque valeur de 9,,, 0, 0;, nq et wy.
Une fois projeté selon la direction de propagation, il s’écrit :



no(Ap)  n°(6: + 65, As) n(0c + 0;, ;)
Ak = - I S—
%, P cos(ap) gy

cos(ay) (A.3)

ol 0. correspond a l’orientation cristalline de 1’échantillon (voir figure [3.32).

Toute solution de Ak = 0 correspond a la condition d’accord de phase non coli-
néaire ou les trois vecteurs sont en accord de phase. Si cette condition est vérifiée, elle
correspond a une valeur particuliere de eyt pour un jeu de longueurs d’onde (A, Ag, A;).

La courbe d’accord de phase en configuration non colinéaire est obtenue en ap-
pliquant le protocole précédent pour une multitude de triplets de longueurs d’onde
(Ap, As, Aj). Ce protocole est résumé par l'algorigramme de la figure ou la longueur
d’onde A; varie, la longueur d’onde As reste fixe, et la variation de A, est calculée a
partir de la conservation de I'énergie (équation (1.21)).
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We directly measured phase-matching directions of second harmonic, sum, and difference frequency generations in
the Langatate LagGas5Tag5014 (LGT) uniaxial crystal. The simultaneous fit of the data enabled us to refine the
Sellmeier equations of the ordinary and extraordinary principal refractive indices over the entire transparency range
of the crystal, and to calculate the phase-matching curves and efficiencies of LGT for infrared optical parametric

generation. © 2014 Optical Society of America
OCIS codes:

Parametric processes.
http://dx.doi.org/10.1364/0L.39.004033

Frequency down conversion in nonlinear crystals
pumped above 0.5 pm is a preferred route for the design
of tunable solid state sources emitting between 2 and
4.5 pm, which covers Band II of transparency of the
atmosphere. KTP (KTiOPO,) and periodically poled lith-
ium niobate (PPLN) are the two main crystals for that
purpose [1l]. But we recently identified Langatate
LasGas5Tag 5014 (LGT) as a possible alternative because
very high quality crystals up to 10 cm can be grown using
the Czochralski method [2—4]. Up to now LGT has been
used for its remarkable piezoelectric properties that can
compete with quartz [3-5]. LGT belongs to the 32 trigonal
point group [3,5], leading to four nonzero and indepen-
dent coefficients of the second-order electric susceptibil-
ity tensor. And under the Kleinmann assumption, it
comes dyyy = ~Ayyy = ~dypy = —yye (= dyy), Where dy;
stands for the contracted notation [6]. Ordinary and
extraordinary principal refractive indices, n, and n,, re-
spectively, have been previously determined as a func-
tion of the wavelength between 0.36 and 2.32 pm using
an oriented prism. This proved that LGT is a positive uni-
axial crystal (n, < n,), and their Sellmeier equations had
been used to calculate birefringence phase-matching di-
rections of second harmonic generation [3]. The trans-
parency range of LGT was reported up to 2.4 pm [2,4];
no value of d;; has been determined yet, and a damage
threshold of 0.65 GW/cm? was measured at 1.064 pm [4].

In this Letter, we report for the first time to the best of
our knowledge a complete study of second harmonic
generation (SHG), sum frequency generation (SFG), and
difference frequency generation (DFG) properties of LGT
over its complete transparency range. We started with
the direct measurement of the phase-matching direc-
tions, which allowed us to refine the Sellmeier equations
of the crystal. We also determined the absolute value
of dy;, pinpointed the optical damage threshold, and
worked out calculations for an infrared optical paramet-
ric generation (OPG) device using LGT.
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The stoichiometric LGT crystal was grown using the
Czochralski method. The deviation of concentration of
La, Ga, and Ta along the growth axis does not exceed
0.4%, which corresponds to the deviation of an interpla-
nar spacing of Ad/d ~ 1075, An oxygen concentration of
about 2% was chosen in an argon-oxygen atmosphere in
order to reduce the yellow color of the crystal, leading to
a reduction of the absorption at the ultraviolet cutoff.
Transmission spectra (shown in Fig. 1) were measured
in polarized light using a 2.50 mm thick slab oriented
along the x axis and polished to optical quality. We used
a 0.175—3.300 pm Perkin-Elmer Lambda 900 spectrom-
eter associated with a photomultiplier tube from 0.175
to 0.800 pm, and a Peltier cooled PbS photodiode from
0.800 to 3.300 pm. The part of the spectrum above
3.3 pym was measured by a Bruker FT-IR spectrometer,
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Fig. 1. LGT transmission spectra in polarized light as a func-

tion of the wavelength, through a 2.50 mm thick uncoated slab
oriented along the x axis. The insert corresponds to a zoom of
the ultraviolet edge.
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the detection being done with a nitrogen- cooled photo-
detector made of mercury cadmium telluride (MCT).
We used the sphere method for the phase-matching
studies [7]. By shaping the LGT crystal as a sphere with
a diameter of 4.70 mm, as shown in the insert of Fig. 2, we
were able to accurately perform the direct measurement
of any phase-matching direction, the orientation of the
sphere being the only data that is mandatory to know.
The sphere was polished to optical quality, oriented,
and stuck on a goniometric head with an accuracy of ori-
entation better than 0.5° using the Laue method. From
the previously published Sellmeier equations of [3], we
found that type I SHG (1/4;, + 1/45, =1/43,), type 1
SFG (1/45 +1/25=1/43), and type II DFG (1/25 -
1/25 = 1/47) phase-matching conditions were allowed
in the (y, 2) plane of LGT with nonzero effective coeffi-
cients; exponents o and e stand for the ordinary and
extraordinary polarizations, and 43 < 4, < 4;. Then in or-
der to consider these interactions, the LGT sphere was
stuck along the x axis and mounted at the center of
an automatic goniometric kappa circle: by this way, a ro-
tation of the sphere around this axis allows any fixed la-
ser beam to propagate in the (y, 2) plane of the crystal.
For SHG measurements, only one incoming beam is
necessary, while two beams are considered for SFG and
DFG experiments. Using a 100 mm focal lens of CaFs, the
beams were properly focused in the sphere in order to
keep the propagation parallel to its diameter for any ori-
entation of the sample [7]. In the cases of SHG and DFG,
we used a 15 ps width pulse (FWHM) Excel Technology
Nd:YAG laser at 1.064 pm pumping an OPG from Light
Conversion tunable between 0.6 and 2.4 pm. For the SHG
experiments, we used the OPG beam alone or combined
with the 1.064 pm beam in a AgGaS, crystal in order to
generate between 2.5 and 12 pm. For the DFG measure-
ments, the OPG and 1.064 pm beams were directly com-
bined in the sphere. In the case of SFG, we used our
homemade dual optical parametric oscillator (OPO)
based on two cylindrical 5% MgO:PPLN crystals simulta-
neously pumped by a 5-ns-width (FWHM) pulse Nd:YAG
laser at 1.064 pm; it provides two independently tunable
beams ranging from 1.4 to 4.4 pm [8]. They were focused
in the LGT sphere, the wavelength of one of the two
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Fig. 2. Type I SHG tuning curve of LGT. 4, is plotted as a func-
tion of the phase-matching angle Opy; the calculations were
done from the Sellmeier equations of [3]. The picture shows
the 4.70-mm-diameter LGT sphere stuck on a goniometric head.

beams being set at 1.5 pm. The incoming beams
directions being fixed, the LGT sphere was rotated on
itself, and any SHG, SFG, or DFG phase-matching direc-
tion can be measured by detecting the optimum of con-
version efficiency. The corresponding angle was directly
read on the kappa circle with an accuracy of +0.5°
The generated beam was detected thanks to a nitro-
gen-cooled InSb Hamamatsu detector efficient between
1 and 5.5 pm. The wavelength values were controlled
between 0.4 and 1.7 pm using a HR 4000 spectrometer
and a NIRquest 512 Ocean Optics spectrometer; the ac-
curacy was =1 nm for SHG and DFG, while it was
+10 nm for SFG. Different achromatic half-wave-plates
were used according to the configurations of polarization
that had to be considered for the different types of phase-
matching.

The measured SHG, SFG, and DFG phase-matching
curves giving the generated wavelength as a function
of the phase-matching angle 0py; are shown in Figs. 2, 3,
and 4, respectively. These figures also give in dashed
lines the phase-matching curves calculated using
Sellmeier equations of [3]. It highlights a strong discrep-
ancy with our experimental data at long wavelengths,
which is probably due to the fact that Sellmeier equations
of [3] are not reliable in this spectral range.

Using the Levenberg—Marquardt algorithm, we fitted
simultaneously all the experimental data using the proper
phase-matching relations, i.e., n,(4,,0py) = 1,(49,) for
SHG and n,(43)43! - n,(Aa, Opy) A5t — Me(A1, Opy) A7t = 0
for SFG and DFG. We tested different forms of Sellmeier
equations, and the best result was obtained with that
given in [3], ie,

2 = A Bj D 2 1
n;(4) = j+ﬁ_ ;A% Y]

A -G

where 4 is in pm, and j stands for o and e. The corre-
sponding fitting parameters A;, B;, C;, and D; are given
in Table 1.

As expected, Figs. 2—4 clearly show that the interpo-
lated tuning curves are much better in agreement with
the experimental data than the calculations based on
Sellmeier equations of [3]. It can be explained by the fact
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Fig. 3. TypeISFG tuning curve of LGT. 1; and 13 are plotted as
a function of the phase-matching angle fp);; calculations were
done from Sellmeier equations of Ref. [3].
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that the precision of our angular measurements, i.e.,
+0.5°, leads to an accuracy An,,/n,, better than 1074,
while it typically is about 10~ when using the prism
method. Figure 5 shows the range of validity of our
Sellmeier equations; it corresponds to the range of the
sphere measurements, ie., 0.55-1.6 pm for n, and
1-5.5 pm for n,, which enables the calculation of the
phase-matching angles over the entire transparency
range of the crystal.

From SHG in the (y, 2) plane we determined the abso-
lute value of d;; of LGT, the corresponding effective
coefficient being difT = di¥T(4y,, )cos?(Opy,). We per-
formed a relative measurement using as a reference type
Il SHG (1/4,, +1/4, = 1/43,) in the (x, 2) plane of
KTP. The LGT and KTP crystals were cut as slabs with
the same thickness L = 500 pm. We chose fundamental
wavelengths the closest as possible, i.e., 4, = 1.34 pm
for LGT and 4,, = 1.32 pm for KTP, in order to get rid
of the spectral response of the setup. The corresponding
phase-matching angle is (fpy, = 58.5°, @py, = 0°) for
KTP, where the effective coefficient that is involved is
akiv = dgfp(ﬂng) sin(@py;,) with akie (424, = 0.66 pm) =
237+0.17pm/V [7]. The LGT slab was cut at
@pm, = T9°,  @pm, = 90°), according to the phase-
matching curve of Fig. 2 previously determined using
the sphere method, which then enables the determina-
tion of diT (g, = 0.67 pm).

The incoming beam delivered by the OPG was focused
in the two slabs with a 756 mm focal lens of CaFs. It cor-
responds to a beam waist diameter w, = 120 pm leading
to a spatial walk-off attenuation that is negligible for LGT

Table 1. Refined Sellmeier Coefficients
Relative to the Ordinary (n,) and Extraordinary
(n,) Principal Refractive Indices of

La3GassTa 5044
Sellmeier Coefficients j=o j=e
A; 3.6485 3.7451
B; 0.0444 0.0360
C; 0.0138 0.2503
D; 0.0096 0.0102
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Fig. 5. Wavelength ranges over which the ordinary (n,) and
extraordinary (n,) principal refractive indices were solicited
by our type I SHG, I SFG and II DFG sphere measurements
(continuous lines) and the prism method of [3] (dotted lines).

as well as for KTP, i.e., G(L,wy, p) = 0.999 for LGT and
0.987 for KTP, where p is the walk-off angle [6]. The cor-
responding Rayleigh length is Z, = 30 mm; it is much
longer than the thickness L of the two slabs, which en-
sures a propagation in the parallel beam approximation.
The fundamental energy was measured with an Ophir
PE10 energy-meter. It was set around 20 pJ, in order
to remain in the undepleted pump approximation [6].
The second harmonic energy was detected by an ampli-
fied Si Hamamatsu C2719 photodiode. It was necessary
to use an optical density D = 10~3 for KTP in order to
have a signal of same order of magnitude than for LGT.

From the conversion efficiency measurements we
found the following ratio between figures of merit
FOMLGT of LGT and FOMK™ of KTP,

FOM“T 13103 . T5™ Cow) 6 )T () Aoy,
FOM*™ TET (Ao T )P 22,
= 1.5x 1073,
2)
with
FOMKTP — (deg")* 3)
15 (Ao )06 Ry O )70 - ()
and
FOMGT = @iy )* 4)

1 (R 06T (R, Ort )P

where 7, and n, are the calculated ordinary and extraor-
dinary refractive indices at 4, = 1.34 pm for LGT or
Aw, = 1.32 pm for KTP at the phase-matching angles 0py,
and Opy, defined above, and T, and T, are the corre-
sponding Fresnel transmission coefficients. As an exam-
ple, we give in Fig. 6 the normalized second harmonic
energy measured at the output of the LGT slab as a func-
tion of the wavelength around the value 4, . The corre-
sponding spectral acceptance L - 61, = 27 cm - nm is in
very good agreement with the calculation performed
with our refined Sellmeier equations. From Egs. (2)-(4)
we find that |d;;(0.67 pm)| = 2.4 + 0.4 pm/V, which
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oriented at Opy = 79° and ¢py = 90°. Dots correspond to
experiments and the continuous line to calculation from our
improved Sellmeier equations.

leads to a Miller index of §;; = 0.205 pm/V: it is two
times lower than that of 6,4 of KTP [7,9]. Note that the
figure of merit of LGT is particularly weak in the present
experiment, i.e., FOMMT = 1.1 x 10~ pm?/V?, because
the trigonometric function cos? (@pm, = 79°) is not favor-
able in the considered phase-matching direction.

Finally, the optical damage was studied by illuminating
the 500 pm thick LGT slab with a 5 ns (FWHM)/10 Hz rep-
etition rate Nd:YAG laser at 1.064 pm. Focused on the
sample with a 100-mm-focal lens, the beam waist diam-
eter was 220 pm at the crystal input surface. The optical
damage threshold was determined from the observation
of the early stage damage of the input surface after sev-
eral one-minute shootings, the energy being increased by
0.25 mJ increments between two successive shootings,
and measured using an Ophir P50 energy-meter. A sur-
face damage appeared at 8.25 mJ, corresponding to a
peak power density of 4.34 GW/cm? at 1.064 pm. We
were not able to damage the input surface of KTP studied
in the same conditions when reaching 14 mJ correspond-
ing to the maximal value of input energy and to a power
density of 7.36 GW/cm? at its surface.

Using our refined Sellmeier equations, type II and III
OPG tuning curves associated with maximal conversion
efficiency have been calculated. Figure 7 gives the idler
(4;) and signal (1,) wavelengths as a function of the
phase-matching angle 6py, with 4, < i, < 4; and A+
/1;1 = /11;1. We selected several pump wavelengths emit-
ted by a femtosecond Ti:sapphire laser, i.e., 4, = 0.750,
0.850, and 0.964 pm. Figure 7 shows that it is possible
to generate up to 6.5 pm by tuning the phase-matching
angle in the type II configuration, as well as to emit a
super continuum when LGT is pumped at 4, = 0.964 pm
and oriented at (fpy; = 56°, ppy = 90°); it corresponds to
the highest value of the spectral acceptance in this crys-
tal, which may lead to a super continuum ranging be-
tween 1.5 and 3.5 pm. Furthermore, the figure of merit
associated with type II OPG reaches 0.027 pm?/V? and
it is almost two times higher than that of type III OPG.
However, it is worse when the two other pump wave-
lengths are considered.
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Fig. 7. Calculated type II OPG (47, 4%, 4) tuning curves in the
(y.2) plane of LGT with a pump wavelength 4, of 0.750, 0.850,
and 0.964 pm. 1; and A are the idler and signal wavelengths,
respectively.

In conclusion, we determined the full transmission
spectra in polarized light, the phase-matching angles,
and wavelength ranges of SHG, SFG, and DFG in the
Langatate crystal LasGas;Tag5014 (LGT). Our experi-
mental data can be used per se but they also allowed
us to refine the Sellmeier equations.

From SHG conversion efficiency measurements, we
found that the second-order nonlinearity of LGT is very
close to that of KTP, and the damage threshold of LGT is
high but lower than that of KTP. From our refined
Sellmeier equations, we showed that LGT can generate
a super continuum between 1.5 and 3.5 pm when pumped
at 0.964 pm. All these good indicators put LGT as a new
promising nonlinear crystal for the near infrared, and es-
pecially above 2 pm that covers Band II of transparency
of the atmosphere. Furthermore, LGT can be grown to
about 10 cm with very high purity enabling us to work
with laser beams of large diameter that permits to work
at high energies while remaining below the damage
threshold power density of the crystal.
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We performed a complete study of angle noncritical phase-
matched second-harmonic generation in BaGa,Se; in the
mid-infrared region. We measured the dielectric frame ori-
entation and showed that it does not rotate as a function
of wavelength. We determined the phase-matching wave-
lengths and the associated spectral and angular acceptances
along the x and y axes of the dielectric frame. We also
estimated the magnitude of the nonlinear coefficients
involved. © 2015 Optical Society of America

OCIS codes: (190.2620) Harmonic generation and mixing; (190.4400)
Nonlinear optics, materials; (190.4975) Parametric processes.
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Coherent light sources emitting in transparency band III of the
atmosphere (8—12 pm) can be designed using frequency down-
conversion in nonlinear optical crystals. Desirable properties
are large quadratic nonlinear coefficients, wide transparency
ranges, and high damage thresholds. A potential alternative
is the newly developed BaGa;Se; (BGSe). Compared with
other well-known selenide crystals with similar transparency
ranges, such as AgGaSe, (AGSe) and GaSe, the advantages
of BGSe include a wider bandgap leading to a higher damage
threshold, improved thermomechanical properties, as well as
the capability to be pumped at 1064 nm without two-photon
absorption [1]. BGSe is transparent between 0.47 and 18 pm
and can be grown in a large size by the Bridgman—Stockbarger
method [2]. It belongs to the 7 monoclinic point group and
the special axis perpendicular to the mirror plane 7 is parallel to
the x axis of the dielectric frame [3]. Consequently, the six non-
zero and independent components of the second-order electric
susceptibility tensor defined in this frame are the following
under Kleinman assumption and using the contracted nota-
tion: dy3, d3y, dsy, doy, dyy, and ds3. Sellmeier’s equations
of the three principal refractive indices 7,, 7,, and 7, have been
determined using two oriented prisms [3]. They were used

0146-9592/15/204591-04$15/0$15.00 © 2015 Optical Society of America

to calculate the birefringence phase-matching directions of
second-harmonic generation (SHG) [3]. The magnitude and
sign of all nonlinear coefficients of BGSe have been calculated
from the electronic band structure [4]. Experimental values of
dy, and d,; have been determined at 0.532 pm using the
Maker fringes method and KDP as a reference [5].

In this Letter, we determined the orientation of the dielectric
frame (x, y, z) of BGSe and showed that it does not rotate as a
function of wavelength. From this result, we studied type-I and
type-1I angle noncritical phase-matched (NCPM) SHG along
x and y axes. We measured the corresponding fundamental
wavelengths and the associated conversion efficiencies as well
as spectral and angular acceptances. We also determined the
magnitude of the nonlinear coefficients 43, d3,, and 4,3 of
BGSe relative to 54 of KTP.

By convention, the b axis of the crystallographic frame
(a,b,c) of BGSe is taken as the special (monoclinic) axis.
It is then perpendicular to the mirror plane # containing the
two other axes, i.e., a and ¢, making an angle of f = 121.2°
between them. Consequently, the crystallographic frame does
not correspond to the orthogonal dielectric frame (x, 3, 2): x
axis is parallel to b, whereas y axis and z axis are located in the
mirror plane 7.

We measured the relative orientation between the dielectric
and crystallographic frames by combining x-ray backscattered
Laue geometry and conoscopy at 0.633 pm. We used a sample
cut as a slab with two polished faces perpendicular to b. We
found that z axis is collinear with ¢ and that the angle between
aand y axisis @ = 31.2 £ 0.5°, as shown in the insert in Fig. 1.

As for any monoclinic crystal, we had to verify if the relative
orientation between the crystallographic and dielectric frames
varied as a function of wavelength. For that purpose, the BGSe
slab was inserted between two crossed polarizers. It was rotated
around its b axis while illuminated by light. We used a tunable
5 ns pulse duration (FWHM) and a 10 Hz repetition rate op-
tical parametric oscillator (OPO) from Continuum. The trans-
mitted intensity follows Malus™ law where the positions of the
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Fig. 1. Variation of angle a between the dielectric frame (x; y, z)
and the crystallographic frame (a, b, ¢) as a function of wavelength.
A picture of a BGSe sample used for the measurement is shown in
the insert.

minima directly indicate the orientation of the dielectric frame
axes [6]. By tuning the OPO, we had direct access to the
dispersion of the angle between the dielectric and crystallo-
graphic frames as a function of wavelength. As shown in
Fig. 1, a remains constant up to A = 1.8 pm within the accu-
racy of our measurements. Then we do not expect any rotation
of the dielectric frame of BGSe in the mid-infrared.

Angle NCPM corresponds to propagation along the dielec-
tric axes. It has the advantage of a vanishing walk-off angle and
a wide angular acceptance. In the case of BGSe, the effective
nonlinear coefficient is nonzero in the case of type-I SHG
(272" - ) and type-Il SHG (y”2” - y**) for propagation
along x axis, and for type-Il SHG (x”z% - x**) along y axis,
where x®2®, )/“”2“’, and z“ stand for the directions of polariza-
tion of the fundamental (w) and second-harmonic (2w) waves
in the dielectric frame.

We used two BGSe slabs cut along x and y axes with thick-
nesses of L equal to 0.55 and 0.36 mm, respectively. All the
samples were stuck on a goniometric head with the z axis in
the rotation plane. They were successively placed at the center
of the Euler circle. The angular accuracy of the goniometric
setup is +0.1°. The fundamental beam was tunable between
0.4 and 10 pm: it was emitted by a 15 ps pulse duration
(FWHM) and 10 Hz repetition rate optical parametric gener-
ator (OPG) from Light Conversion, in conjunction with a dif-
ference frequency generation (DFG) stage based on a AgGaS,
(AGS) crystal. The OPG and DFG beams were polarized lin-
early. They were focused through a 100 mm focal length CaF,
lens. The beam waist diameter was about 90 pm over the wave-
length range that was considered for the present experiments,
i.e., from 1.7 to 3.6 pm. The corresponding Rayleigh length is
equal to 10 mm, which is larger than the samples thickness by
more than one order of magnitude, ensuring paralle] beam
propagation inside the crystals. For type-I SHG, the polariza-
tion of the fundamental beam was oriented along z axis. For
type-1I SHG, the polarization was rotated by 45°, thanks to an
achromatic half-wave plate (HWP). The experimental setup is
shown in Fig. 2.
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Fig. 2. Experimental setup used for the study of angle NCPM
SHG.

The fundamental and second-harmonic energies ¢, and €5,
were simultaneously measured at 4,, and 4,, = 4,/2, respec-
tively. A J4-09 Molectron pyroelectric joulemeter with a beam
splitter (BS) and a 50 mm focal length CaF, lens was used for
measuring &,. A polarizer (P) allowed us to remove the residual
fundamental beam for the type-I SHG experiment, whereas a
cutoff filter was added for type-II SHG. A J3-05 Molectron
joulemeter combined with a PEM531 amplifier was placed
after the polarizer to measure €,,,.

The SHG conversion efficiency = &,,,/¢€, was directly re-
corded as a function of the fundamental wavelength for each
configuration. The corresponding experimental data are shown
in Figs. 3-8 for type-I and type-II SHG along x axis and type-11
SHG along y axis. The continuous lines correspond to a sinc?
fit. They are compared with calculations using Sellmeier’s
equations from [3].

The phase-matching wavelengths A, listed in Table 1 cor-
respond to the maxima of the curves in Figs. 3, 5, and 7. The
accuracy is 5 nm. These experimental data are compared
with the theoretical fundamental phase-matching wavelengths,
2 calculated using Sellmeier’s equations from [3]. It appears
that all the experimental data are shifted from the calculated
ones, indicating that Sellmeier’s equations do not have suffi-
cient accuracy.

Figures 3-8 allowed us to measure the spectral acceptances,
L62,,, and angular acceptances, L6, from the widths of the
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Fig. 3. Normalized conversion efficiency of angle NCPM type-I
SHG in an x-cut BGSe crystal as a function of the fundamental
wavelength 4,,.
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Fig. 4. Normalized conversion efficiency of angle NCPM type-I
SHG in an x-cut BGSe crystal as a function of angle @ around 90°
in the (x, z) plane.
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Fig. 5. Normalized conversion efficiency of angle NCPM type-1I
SHG in an x-cut BGSe crystal as a function of the fundamental
wavelength 4,,.
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Fig. 7. Normalized conversion efficiency of angle NCPM type-1I
SHG in a y-cut BGSe crystal as a function of the fundamental
wavelength 4,,.

phase-matching peaks at 0.405 of their maximum. They are
summarized in Table 1.

The angle NCPM SHG wavelengths and acceptances can be
used per se for applications. But the peak values of the conver-
sion efficiency can also be used for the determination of the
absolute value of several nonlinear coefficients of BGSe: 43
and 43, along x axis from type-I and type-1I SHG, respectively,
and d3; from type II along y axis. Their magnitude was deter-
mined relative to the nonlinear coefficient 45" of KTP from
type-1I phase-matched SHG.

We performed each set of relative measurements at the
same wavelength in order to get rid of the experimental setup
spectral response. This was possible by cutting three slabs of
KTP at the proper SHG phase-matching angles calculated
using Sellmeier’s equations from [7]: two 0.5-mm-thick slabs
cut at (8 = 50.6° ¢ = 0°) for A, = 1.80 pm and (6 = 56.6°,
@ = 0°) for A, = 2.53 pm, and one 0.46-mm-thick slab cut at

(0 =77.5°% ¢ = 0°) for A, = 3.22 pm. The associated effec-
tive nonlinear coefficient is #5/F = 45" (4,,,) sin(0). We took
as a reference of 45[7(0.66 pm) = 2.37 £ 0.17 pm/V [7].
Then we used Miller’s rule in order to determine dg} P at the
second-harmonic wavelength corresponding to each of our
measurements.

The conversion efficiencies of the BGSe and KTP slabs,
NeGse and nrp, respectively, were recorded at the same phase-
matching wavelength. From their measurement at low conver-
sion, in order to avoid saturation, it was possible to calculate the
magnitude of the nonlinear coefficient that is excited using

2
> Aun necse Lierp GBGse ; xtp )
5= 2. C [d5" sin(0)]". (1)
KTP kTP LBGSe UKTP
Gpcse and Gygpp are the attenuation functions due to the

spatial walk-off in the considered directions of propagation.
Gpase = 1 since the walk-off angle vanishes along x and y axes
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Table 1. Parameters of Angle NCPM SHG in BGSe

Sample

Orientation x-cut x-cut y-cut
NCPM Type I II II

L (mm) 0.55 0.55 0.36
2, (pm) 1.80 2.53 3.22
A (um) [3] 1.93 2.76 2.39
L6, (mm-nm) 13.8 45.7 38.5
L560(mm-deg) 7.3 10.8 7.9
T (um) s | (pm/V) sl (pm/V)  Idy|(pm/V)
0.532 [5] 20.4 Low —
0.532 (this 14.2+£0.8 5.0 0.4 2.0+0.3
work)

5.3 (this work) 9.5+0.5 33403 1.34+0.2

and Ggrp = 0.98 due to the small thickness of the samples.
The factors A are given by

”}11<TP (/120)) n)I/<TP (/lm) n}szP (’1(0’ 6)

T (o) T () T (2, 0)

A = [ ] @)

7P
TS (1) T35 () TH5 (1)

(©)]

|: ”;]?Gse (’120)) ngGSe (/Im) nBGSe (/Im) :|
ALII = >

where ngcse(ﬂza,), anGse(/lza,), and n}i?se(ﬂm) stand for the
principal refractive indices of BGSe: (p, ) = (, 2) for propa-
gation along x axis and (p, ) = (x; 2) along y axis. T}?Gse (A20)>
TgGse(lz,u), and T}igse(ﬂa,) are the corresponding transmis-
sion coefficients (per surface). These data were calculated from
the principal refractive indices of BGSe and KTP [3,7].
From the measurement of the ratio 7pgs./fktp and from
Egs. (1)-(3), we found the following: |4,5(0.9 pm)| =
11.3 £ 0.8 pm/V, |d5,(1.265 pm)| = 3.7 £ 0.4 pm/V, and
|d5,(1.61 pm)| = 1.2 £ 0.3 pm/V, the indicated wavelength
being the second harmonic one, i.e., 4,,. After applying
Miller’s rule, these coefficients can be compared to those
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measured previously [5] at 0.532 pm, as shown in Table 1.
There is a disagreement for 3. Possible explanations could
be the difference of methods that are used, i.e., phase-matching
in this work versus Maker fringes, as well as the different refer-
ence crystals employed: we used KTP whose nonlinearity is
closer to that of BGSe, as compared with KDP used in [5]
for which d35 = 0.39 pm/V.

Since the main application potential of BGSe is in the mid-
infrared [8,9], we also provided in Table 1 the magnitude of
dy3, dsy, and d3; for SHG at a fundamental wavelength
of 10.6 pm (CO, laser emission). The magnitude of 4,3 at
this wavelength is a few times lower compared with the non-
linearity of AgGaSe, (AGSe) (the main crystal used for SHG
at A, = 10.6 pm) as expected from the bandgap values [1].
However, from the comparison with AGS [2], one can expect
almost an order of magnitude higher damage threshold.
Moreover, in contrast to the chalcopyrite compounds AGS
and AGSe, BGSe exhibits only weak anisotropy of the thermal
expansion, which is essential for the growth of large-size high-
optical-quality samples [2].

In conclusion, we measured the orientation of the dielectric
frame of BGSe and we showed that it does not rotate as a func-
tion of wavelength. Based on that result, we measured the con-
version efficiencies of type-I and type-II angle NCPM SHG
along x and y axes as a function of the fundamental wavelength
and crystal orientation around the dielectric axes. From our
data, we determined the corresponding NCPM wavelengths
and the associated spectral and angular acceptances. We also
determined the magnitude of the nonlinear coefficients 53,
d3;, and d3;. All these data clearly indicate that BGSe is a very
promising nonlinear crystal for mid-infrared.
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We directly measured the phase-matching directions of
second-harmonic and difference frequency generation in
the principal planes of the biaxial BaGa,Se, (BGSe) crystal
using the sphere method. The simultaneous fit of the
data allowed us to refine the Sellmeier equations of the
three principal refractive indices of BGSe, and to calculate
the tuning curves for infrared optical parametric genera-
tion. © 2016 Optical Society of America
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Nonlinear optics, materials.
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Optical parametric generation of coherent radiation in bands
II (3-5 pm) and IIT (8-12 pm) of the transmission of the
atmosphere is needed for various applications such as trace
gas monitoring and laser surgery, but there is still a lack of
suited nonlinear crystals. A real alternative is the newly devel-
oped BaGa,Se; (BGSe) transparent from 0.47 to 18 pm [1-3].
The transmission spectrum is shown in Fig. 1, pointing out a
high transparency until 12 pm.

BGSe belongs to the monoclinic point group 7 and, hence,
to the optical biaxial class. The principal refractive indices 7, <
n, < n, have been previously determined as a function of the
wavelength between 0.48 and 10.40 pm using three oriented
prisms, and the corresponding fitted Sellmeier equations have
been used to calculate birefringence phase-matching directions
of second-harmonic generation (SHG) in the three principal
planes of BGSe [2]. An alternative set of Sellmeier equations
obtained in a similar manner between 0.5 and 2.6 pm showed
only limited agreement with experimental 1.064 pm pumped
optical parametric amplification (OPA) and difference fre-
quency generation (DFG) phase-matching angles [3]. The crys-
tallographic frame of BGSe does not correspond to the
orthogonal dielectric frame (x;, y, z): the x-axis is taken parallel
to the b-axis, so that the a-, ¢-, y-, and z-axes are located in the

0146-9592/16/122731-04 Journal © 2016 Optical Society of America

mirror plane. Furthermore, the z- and ¢-axes coincide at 1 =
0.633 pm [2]. We recently studied angle noncritical phase-
matched (NCPM) SHG along the x- and y-axes of BGSe
after checking that the dielectric frame does not rotate about
the special b-axis in the considered wavelengths range [4].
The corresponding NCPM wavelengths and associated spectral
and angular acceptances were measured. From our data, we also
determined the magnitude of the nonlinear coefficients 3,
ds,y, and d3; [4].

In this Letter, we report for the first time, to the best of our
knowledge, an exhaustive study of all possible SHG and DFG
phase-matching directions of BGSe cut as a sphere. They were
directly measured between 2 and 11 pm, in the (x, 2) and (3, )
principal planes of the spherical crystal, which allowed us to
refine more reliable Sellmeier equations in this spectral range.

According to the crystal symmetry of BGSe, and by using
previously published Sellmeier equations from [2,3], we found
that all possible quadratic processes that can be phase matched

70 - BGSe

£ w N
(=] (=3 (=3
T L T v T

1 1

w
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0.2‘4.6‘8l10.]2114.16.18
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Fig. 1. Unpolarized transmission of a 11.3 mm thick y-cut BGSe
sample. The inset shows a polished part of a BGSe boule.
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in the (x, z) plane with nonzero effective coefficients are the
following: type I SHG (1/25, = 1/, + 1/45), type 11
SHG (1/%, =1/4,+1/%,), type 1 DFG (1/1 =
1/25 - 1/7%) and type 11 DFG (1/47 = 1/25 - 1/%). In the
(9> 2) plane, they are as follows: type Il SHG (1/45, = 1/45,+
1/2;,) and type Il DFG (1/47 = 1/4 - 1/X). Superscripts o
and e stand for the ordinary and extraordinary waves, respec-
tively. 2% and A4, (with £ being o or ¢) are the fundamental and
second-harmonic wavelengths, respectively. 15 and A% are the
pump and signal input wavelengths; A% is the corresponding
idler wavelength generated by DFG, with the following relation
of order: /1;5</1f <Ak

The corresponding phase-matching conditions were
studied by using the sphere method [5]. The crystal was cut
as a polished sphere with a diameter of D = 7.55 mm and
an asphericity AD/D below 1%. It was stuck and oriented
on a goniometric head first along the y- and then along the
x-axis, with an accuracy better than 0.5° using x-ray diffraction.
Then it was mounted at the center of an Euler circle inserted
between two 100 mm focal length lenses, as shown in Fig. 2. In
this way, any fixed incoming beam properly focused can propa-
gate in any direction of (x, z) and (3, z) planes of BGSe suc-
cessively, the propagation being parallel to the sphere diameter
for any orientation of the sample.

Two incoming beams were necessary for DFG, whereas only
one was considered for SHG. We used a 15 ps (FWHM) pulse
width and a 10 Hz repetition rate Excel Technology Nd:YAG
laser at 1.064 pm pumping by its third harmonic a
LightConversion optical parametric generator (OPG) tunable
between 0.4 and 2.4 pm. The long-wave OPG output was
mixed with a part of the 1.064 pm beam, as shown in
Fig. 2. Both beams were linearly polarized. For DFG measure-
ments, the two incoming beams (at 4, and 4,) were directly and
collinearly combined inside the BGSe sphere. For SHG mea-
surements, DFG in a AgGaS, crystal was employed to produce
one tunable fundamental beam between 2.5 and 11 pm sent
into the sphere.

SHG or DFG phase-matching directions were directly
measured in the BGSe sphere by detecting the optimum of
the conversion efficiency. The associated angles were directly
read on the Euler circle with an accuracy of £0.5°. The energy
of the tunable incoming beam was measured using a J4-09
Molectron pyroelectric joulemeter with a beam splitter and a
50 mm focal length CaF, lens. Simultaneously, we used a
J3-05 Molectron joulemeter combined with a PEM531 ampli-
fier placed after filters to detect the generated beam (see Fig. 2).
The DFG wavelength was controlled by measuring the OPG
output wavelength with a NIRquest 512 Ocean Optics

Molectron
joulemeter

f <>

HWP

Molectron
joulemeter +
amplifier

Nd:YAG Laser =
1.064 pm,
10 Hz, 15 ps

Filters

1.064 pm

7.55 mm diameter
sphere of BGSe

Fig. 2. Experimental setup used for the direct measurement of

SHG and DFG phase-matching angles in the BGSe sphere.
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spectrometer with an accuracy of £3 nm. Different achromatic
half-wave plates (HWP) were used to adjust the polarizations
required for the different phase-matching configurations.

We measured the phase-matching angle 6pys between 2 and
11 pm in the (x,2) and (5, z) principal planes of BGSe.
Figures 3 and 4 show type I and II SHG phase-matching curves
in the (x, z) plane. Tuning curves of type I and II DFG are
shown in Figs. 5 and 6. Finally, Figs. 7 and 8 correspond to
type II SHG and type I DFG phase-matching measurements
in the (), z) plane. Note that there is a significant decreasing
accuracy of the SHG phase-matching angle for fundamental
wavelengths longer than 4 pm, the generated energy being very
low. That is why large error bars are reported in Fig. 3 in this
spectral range. We did not measure type I SHG between 5 and
6 pum because of a lack of filters (see Fig. 3), and the incoming
beam energy was too weak for type II SHG measurements
above 4.3 pm in the (x, z) plane (see Fig. 4), as well as above
5.4 pm in the (y, z) plane (see Fig. 7).

Figures 3-8 also show black dashed and green dashed—
dotted lines corresponding to phase-matching curves calculated
with Sellmeier equations from [2] and [3], respectively. This
highlights a discrepancy between the experimental data and
calculations, especially at long-wavelengths, which can be ex-
plained by the limited reliability of the Sellmeier equations
from [2,3] in this spectral range.

9 . 7 .
- Experimental data

—Fit of the experimental data
---Calculations : Badikov et al.
---Calculations : Yang et al.

o)

~
T

[0}
T

BGSe (x,z) plane
1 1 7

SHG : — =
Mo M AD

IS
:

w
T

Fundamental wavelength xm (um)
3}

N

o
S
NS
o
@l
o

50 60 70
Phase-matching angle GPM(°)

90
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Fig. 4. Type II SHG tuning curve of BGSe in the (x, z) plane.
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We performed a simultaneous fit of the SHG and DFG ex-
perimental data of all the tuning curves measured in the (x, z)
and (5, z) planes of BGSe, using the Levenberg—Marquardt
algorithm. It corresponds to the red solid curves shown in

14 T : :
- Experimental data
—Fit of the experimental data
12r ---Calculations : Badikov et al.
= ---Calculations : Yang et al.
g 10
e BGSe (x,2z) plane
£
2 &
K
o
g s
2
]
L
o 4t
2 |
40 50 60 70 80 90

Phase-matching angle GPM(“)

Fig. 6. Type Il DFG tuning curve of BGSe with 4, = 1.064 pm in
the (x, z) plane.
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Fig. 7. Type II SHG tuning curve of BGSe in the (3, z) plane.

Figs. 3-8. We assumed that the dispersion of BGSe is well de-
scribed by a dual oscillator model, and we used the same form
of equation as in [2] to fit each of the three principal refractive
indices, i.e.,

4
(2 - 45)

A

RO = 4+ T
]

(1)

+

The index i corresponds to x, y or z; 4 is expressed in pm.
Since we did not measure phase-matching directions at shorter
wavelengths below 2 pm, we fixed the values of the UV poles
Af previously determined in [2]. The best result was established
with the final values of the fitting parameters A’i,Aé, Ag, AZ’
and Ag, summarized in Table 1.

Figures 3-8 clearly show a much better agreement of the
computed tuning curves using the new dispersion relations
for BGSe with the experimental data than with the calculations
from [2,3]. Taking into account all accuracies discussed previ-
ously, we can assert that the relative accuracy An;/n; of the
refined BGSe refractive indices is better than 10~%. Figure 9
shows the spectral range of reliability of the three principal re-
fractive indices, which corresponds to the spectral range over
which the phase-matching angles were measured. It is com-
pared to those accessible from the prism method used in [2,3].

Types I and IT SHG phase-matching curves of Figs. 3 and 4
give, in particular, the fundamental wavelengths at fpy; = 90°
in the (x, z) plane of BGSe, which corresponds to angle NCPM
SHG along the x-axis. It is in excellent agreement with the
previous measurement in a BGSe x-cut thin slab [4]: in both
experiments, we find AN“™ = 1.80 pm for type I SHG and
INCPM = 2 53 um for type II SHG.

Table 1. Refined Sellmeier Coefficients for the Three
Principal Refractive Indices ny, n,, and n, of BaGa,Se,

n; n, n, n,

Al 7.405114 7.388458 7.622884

Al [pm?] 0.225316 0.224481 0.238018
i[um?] ref. [2] 0.051215 0.052725 0.069734

A [um?] 1782.091 1778.441 1885.307

AL[um?] 1170.528 1238.145 1303.370
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indices from sphere measurements (continuous lines) and prism meth-

ods (dashed lines) from [2] and [3].

According to a UV curoff located at 0.47 pm [1], parametric
downconversion can be performed in BGSe without two pho-
ton absorption when pumped at 1.064 pm. Then a type I DFG
phase-matching curve displayed in Fig. 5, as well as type 11
DEFEG curves of Figs. 6 and 8 can be used directly to implement
an OPG or an optical parametric oscillator (OPO) pumped by
a Nd:YAG laser. Type I DFG is of particular interest since a
broadband spectral output can be generated between 1 and
14 pm, using an internal angle variation of £10° around
Opy = 52° in the (x, z) plane of BGSe.

Reliable BGSe-OPG tuning curves at any other pump wave-
length can be calculated using our refined Sellmeier equations.
Broadband supercontinuum can be generated for type I inter-
action in the (x, z) principal plane of BGSe. The magic pump
wavelength [0] is 4, = 2.37 pm (available from Cr?T:ZnSe
lasers) because the group-velocity dispersion (GVD) for the
e-wave vanishes at 4.74 pm for the calculated phase-matching
angle. This means that a supercontinuum can be generated
with a reasonable crystal length. Indeed, the calculated inverse
group velocity mismatch between the pump wave at 2.37 pm
and the degenerate signal/idler at 4.74 pm amounts to only
11.5 fs/mm. Therefore, samples of ~1 cm length could be ap-
plied, even for femtosecond pump pulse durations to ensure
sufficient parametric gain. The spectral extension of the gener-
ated supercontinuum can be even larger when the phase-
matching angle slightly deviates from the calculated Opy =
41° at 4, = 2.37 pm. This is shown in Fig. 10 by the curve
corresponding to A, =2.09 pm (Ho:YAG laser) which covers
the entire transmission range of BGSe in the mid-infrared. In
fact, thanks to its extended transmission (Fig. 1), BGSe may
become, in general, an alternative to ZnGeP, in Ho:YAG
laser pumped OPOs, and it can be pumped at intermediate
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Fig. 10. Calculated type I OPG tuning curves in the (x, z) plane of
BGSe with a pump wavelength 4, of 1.064, 1.645, 2.09, and 2.37 pm.

A; and 4, are the idler and signal wavelengths, respectively.

wavelengths by the emerging diode-pumped Er-lasers emitting
at 1.645 pm, as shown in Fig. 10. Finally, the good transmis-
sion of BGSe renders it also suitable for SHG of CO, lasers at
10.6 pm, as an alternative to AgGaSe,. Thus BGSe might sub-
stitute the commercial chalcopyrite crystals AgGaS, classically
employed in 1.064 pm pumped OPOs that is chemically un-
stable and has a lower damage threshold: 557 MW /cm? for
BGSe versus 150 MW /cm? for AgGaS, from [7].

In conclusion, we performed a complete study of the phase-
matching properties of SHG and 1.064 pm pumped DFG
in the (x, z) and (y, z) principal planes of the monoclinic non-
linear crystal BGSe. These results allowed us to refine the
Sellmeier equations of this new material which exhibits the typ-
ical for selenides extended transmission in the mid-infrared.
The 1.064 pm pumped DFG phase-matching experimental an-
gles can be used per se to implement a BGSe-OPG pumped by a
Nd:YAG laser. However, using our refined Sellmeier equations,
we found reliable DFG phase-matching curves showing that a
BGSe-OPG can generate a supercontinuum when pumped
near 2 pm. Ongoing work will lead to the determination of
the absolute values and relative signs of all the #‘® nonlinear
coefficients, in particular, using the sphere method out of the
principal planes of BGSe.
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Génération paramétrique infrarouge dans les cristaux de LazGas5Tag5014
et BaGaSe;

Il y a actuellement un réel besoin de sources lasers tout solide capables d’émettre
un rayonnement cohérent dans l'infrarouge pour des applications variées comme la
spectroscopie et la détection de molécules d’intérét atmosphérique par exemple. La
meilleure alternative est 1'optique non linéaire paramétrique du second ordre permet-
tant la conversion de fréquence d’un laser monochromatique dans un cristal massif
aux propriétés optiques adaptées. Cependant il faut trouver de nouveaux matériaux
car ceux déja identifiés ne donnent pas satisfaction, leur grande faiblesse étant un seuil
de dommage optique trop bas pour des applications a haute énergie. Dans ce contexte,
la thése porte sur 1’étude des propriétés optiques non linéaires de deux nouveaux cris-
taux, LGT et BGSe, dans le but de concevoir des sources de lumiere de type Oscillateur
Paramétrique Optique (OPO) ou Générateur Paramétrique Optique (OPG) accordables

dans l'infrarouge, et plus énergétiques que les sources actuelles.
Mots-clés :
INFRAROUGE ; CRISTAUX; OPTIQUE NON LINEAIRE ; LASER
Parametric infrared generation in La3Gas5Tap 5014 and BaGa,Se; crystals

Nowadays, there is a real need in all solid-state lasers able to emit a coherent light
in the infrared for various applications like spectroscopy and the detection of molecules
from the atmosphere for example. The best alternative is the generation of parame-
tric light from second order nonlinear processes in a crystal with appropriate optical
properties, leading to frequency conversion of laser emitting a monochromatic light.
However, there is a real need of new materials since those already identified are not
satisfying, their most important weakness being a too low optical damage threshold for
high-energy applications. In this context, this PhD work is devoted to the study of non-
linear optical properties of two new crystals, LGT and BGSe, in order to conceive new
kinds of light sources like Optical Parametric Oscillators (OPO) or Optical Parametric
Generators (OPG) tunable in the infrared that are more energetic than available sources.

Keywords :

INFRARED ; CRYSTALS; NONLINEAR OPTICS; LASER
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