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Introduction

Introduction

L es propriétés de radiations laser sont largement utilisées dans de nombreuses
applications; mais seules des parties limitées du spectre optique peuvent étre
produites directement. Gréce a 1’optique non linéaire (ONL), le rayonnement optique peut étre
converti d’une fréquence en une autre, augmentant ainsi la plage des applications possibles.

En général, un bon matériau pour I’ONL doit étre optiquement transparent au rayonnement
laser incident et généré, posséder des coefficients non linéaires suffisamment élevés,
permettre le mélange de phase, supporter les intensités laser sans étre endommagé et étre
stable chimiquement.

Depuis 1961, date de la découverte de la génération de second harmonique (GSH) dans les
cristaux [Franken 1961], plus d’une centaine de matériaux ONL ont été découverts comme
par exemple les isomorphes de (NH4)H,PO4 (ADP) ( KH,PO4 (KDP), (NH,)H,AsO4 (ADA),
CsH,AsO4 (CDA)...), les ferroélectriques de type ABO; ( KNbOs3, LiNbOs, ...), le KTiOPO4
(KTP) et ses isomorphes ou encore les composés de la famille des borates et oxo-borate
(BaB,04; (BBO), LiB30s (LBO), CsLiB¢Ojo (CLBO), Li,B40; (LTB), GdCas(BO3)O
(GdCOB) ...).

Les borates sont en général des matériaux trés intéressants pour 1’optique non linéaire
grice a leurs excellentes propriétés telles que:

» coefficients de GSH relativement €leves.

» grande plage de transparence.

» seuil de dommage optique trés €leve.

» bonne stabilité chimique et leurs cristaux sont de bonnes qualités et de grandes

dimensions.

Le tétraborate de lithium LTB est connu depuis 1962 ; ses propriétés optiques n’ont €té
étudiées qu’a partir de 1982. 1l est devenu, dans ces derniéres décennies, I'un des matériaux
prometteurs dans le domaine de 1’optique. Gréce a son large domaine de transparence et son
seuil d’endommagement optique €levé, il peut étre employé en optique non linéaire pour
générer des nouvelles sources lasers par la génération d’harmonique (GSH...) et est surtout

utilisé pour d’autres applications : domaines industriels, médicaux ou encore militaires (onde
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de surface acoustique (SAW) ) [Sugawara 1998]. Afin d’ameliorer les propri¢tés ONL, I"effet
de dopage sur les cristaux de'LTB a été étudi¢ /Kwon 1997].
Nous proposons ici une étude de cristaux borates et en particulier de LTB par GSH dont le

principe tepose sur la création d’une onde harmonique (2m) sous I’effet d’une onde

fondamentale (®).

L’efficacité de conversion de I’onde & ® en une onde a 2o dépend des coefficients non
linéaire NL. Les différentes valeurs de ces coefficients trouvées dans la littérature sont
souvent relatives a un cristal du référence (quartz, KDP...), et les résultats rapportés par les
différents auteurs sont parfois contradictoires, la valeur de référence étant elle méme
controversée. Cette diversité de valeurs trouvée pour un méme composé dans la littérature,
nous a conduit & privilégier une mesure absolue des coefficients par la technique d’accord de
phase. C’est dans ce contexte que se déroule notre travail ayant pour titre «Etude par
génération de second harmonique des propriétés ONL du tétraborate de lithium LTB».
Notre étude se compose de quatre chapitres:

Le premier chapitre est consacré 4 la présentation des principaux resultats de la littérature
sur les cristaux de la famille des borates tels que BBO, LBO, CBO, CLBO et LTB. Apres
avoir décrit leur structure et leurs caractéristiques de croissance, nous présentons leurs
propriétés optiques linéaires et non linéaires. Nous donnons un rappel de la symétrie et de la
structure cristallographique des différents borates et nous abordons les différentes techniques
utilisées pour 1’élaboration des cristaux. Ensuite, nous présentons les différentes propriétés
linéaires
(domaine de transparence, indices de réfraction...) et non lincaires, et plus particulierement
celles de GSH.

Le deuxiéme chapitre est consacré 4 I’étude de la théorie de la GSH dans le cas d’une onde
plane et d’un faisceau gaussien. Aprés avoir défini le phénoméne d’optique non linéaire ainsi
que les différents termes de susceptibilités, ’équation de rendement de conversion est
démontrée dans le cas d’une onde plane. Les différents parametres de la GSH tels que angle
d’accord de phase, développement du coefficient non linéaire dey, walk-off, acceptance
angulaire sont ensuite présentés. Enfin la conversion de fréquence dans le cas d’un faisceau
gaussien, ainsi que I’optimisation des différents parametres tels que longueur du cristal, col
(waist)... sont étudiés.

Le troisieme chapitre est consacré a la présentation du banc de mesure et a la

caractérisation du faisceau Nd :YAG. Puis, la technique de mesure du coefficient optique non
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linéaire effectif ainsi que celle de I’acceptance angulaire sont décrites. Une interprétation
théorique de I’acceptance angulaire dans le cas de faisceaux gaussiens est proposeée.

Dans le dernier chapitre, nous reportons les valeurs expérimentales obtenues pour ’angle
d’accord de phase, les coefficients ONL effectifs et I’acceptance angulaire pour les différents
échantillons de la famille borate étudiés surtout BBO, LTB et CLBO.

Notons que les échantillons utilisés lors de cette étude proviennent d’une collaboration
avec Research Laboratory for Crystal Physics de I’ Académie des sciences de Budapest, et ont
été élaborés par Katalin Polgar et Agnes Péter. Certains cristaux de LTB ont été également
synthétisés au laboratoire Matériaux Optiques Photonique et Systéme (MOPS) a Metz par
Alain Maillard.

Pour ’intérét et la lisibilité de ce mémoire, certains aspects du travail de cette thése sont
traités en annexes.

L’annexe A  présente en détail la technique de croissance par la méthode Czochralski
utilisée dans notre laboratoire afin de développer des cristaux de LTB de
bonne qualité et de grande taille, ainsi que les difficultés rencontrées
pendant la croissance.

L’annexe B présente les différents paramétres de GSH dans le cas des cristaux biaxes
tels que : angle d’accord de phase, développement des coefficients ONL
effectifs et ’acceptance angulaire. Cette annexe constitue une suite
du chapitre II ou nous avons démontré ces parametres mais pour le cas
des cristaux uniaxes.

L’annexe C montre la relation entre le rendement de conversion mesuré
expérimentalement et le rendement de conversion réel Iy reer — K T35 expr
Le coefficient K tient compte des coefficients de réflexion et de
transmission de différents éléments optiques intermédiaires utilisés dans
le montage.

L’annexe D  Nous donnons les résultats expérimentaux trouvés par la technique de

frange de Maker sur le cristal LTB.
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I-1. Introduction

Dans les cristaux borates, le bore, pouvant avoir un indice de coordination de trois ou de
quatre atomes d’oxygeéne et peut servir a la formation soit de groupes BO; soit de groupes
BO,, voire d’autres groupes B,Oy [Xue 2000].

Ces diverses possibilités structurales de I’atome de bore sont une des raisons des propriétés
particuliéres observées dans les systémes borates dans le domaine d’optique non-linéaire
[Xue 2000].

Gréce & leur résistance relativement élevée aux dommages induits par le laser, leur large
fenétre de transparence s’étendant jusque dans la région de I’ultraviolet, leur grande
biréfringence et leurs coefficients optiques non linéaires (ONL) relativement élevés, les
borates sont souvent employés en optique non linéaire et notamment pour la conversion de
fréquences telles que la génération de second harmonique (GSH), la génération de somme ou
différence de fréquence (GSF ou GDF), I’ Amplificateur ou I’Oscillateur Paramétrique de
fréquence (OPA ou OPO).

Le premier borate utilisé pour la génération d’ultraviolet (UV) a été KBs03,4H,0 (KBs).
Cependant les borates n’ont fait I’objet d’importantes études qu’aprés le développement du
métaborate de baryum B-BaB,O4 (B-BBO) [Sasaki 2000]. D’autres borates ont été étudiées
par la suite tels que LiB3;Os (LBO), KBe;BOsF» (KBBF) et Sr,Be;B,07; (SBBO)
[Sasaki 2000].

De nouveaux borates tels que CsB30s (CBO), CsLiBgO1o (CLBO), YCasO(BO3); (YCOB),
Gd,Y1xCa;0(BO3); et K,ALB,0; (KAB) sont aussi utilisés pour la conversion de fréquence,
voire plus spécifiquement pour 1’auto-doublage de fréquence [Sasaki 2000].

Dans cette thése nous nous intéressons plus particuliérement a I’étude des propriétés
optiques non linéaires de tétraborate du lithium Li,B40; (LTB), et a ses potentialités pour la

génération d’harmoniques /[Kwon 1994].

I-2. Propriétés structurales des borates

I-2-a) Unités structurales de base

]

Les propriétés optiques des borates sont étroitement reliées a la structure des groupes
anioniques contenant le bore. Les unités structurales de base peuvent contenir plusieurs types
de groupes B,Oy tels que le BO3 dans NdAl3(BO3)s (NAB) et LnCas(BO3); (LnCOB avec
Ln=Y, Gd, Sm), le groupe B3O comportant trois BO3 dans BaB,04 (BBO) ; il y a aussi de

nombreuse combinaisons des groupes BO; et BO4 comme, par exemple, le groupe B3;O7 dans
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LiBgOs (LBO), le groupe Bsom dans KBsOg,4H20 (KBS), le group€ B5012 dans EU2B509C1
(EBOCI) et le groupe BsOi3 dans Ca;Bs0Br (CBOBr) [Xue 2000].
La structure des différents groupes est représentée dans la figure.1 :

Figure 1 : Structures géométriques pour chaque groupe B.O, (petite sphére : bore, grande
spheére : oxygeéne) : (a) : groupe BO;3; (b) : groupe B3Os; (c): groupe B3;07;
(d) : groupe B3Os; (e) : groupe BsOy0; (f) : groupe BsO; et (g) : groupe BsOi3

L’introduction du tétraédre BO4 dans une structure de borate conduit aux anneaux B3O7 ou
B4y et conduit aux cristaux LBO, CBO, CLBO ou LTB [Becker 1998].

Daris ce qui suit, nous allons nous intéresser plus spécifiquement & 1’étude structurale des
cristaux BBO, LBO, CLBO, CBO et LTB a partir des unités structurales de base : groupes
anioniques (B306)3', (B307)5‘, (B03)3' et (B407)2'. En accord avec la théorie des groupes
anioniques, ces unités déterminent les coefficients ONL des cristaux borates [Sasaki 2000].

Cette théorie, développée dans les années 1970 par un groupe de chercheurs chinois dirigé
par le professeur C.T. Chen [Chen 1985], permet le calcul de propriétés macroscopiques (ex:
susceptibilité optique non linéaire ONL) a partir des propriétés microscopiques des molécules
ou de groupes constituants.

Cette étude avait mis en évidence que les borates ont des propriétés intéressantes. Aussi, de
1979 a 1984, une centaine de cristaux a base de bore et d’oxygéne ont été synthétisés en

fonction de leurs structures internes. Ils sont classés en une dizaine de sous-familles

[Chen 1993].
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1-2-b) Structures des différents borates
v" Métaborate de Baryum BaB,0, (BBO)

Le métaborate de baryum existe sous deux phases cristallines. La phase haute température
(0-BBO) est centrosymétrique et ne présente donc pas de propriétés non linéaires.

La phase basse température (B-BBO) de symétric hexagonale posséde une structure
caractérisée par des groupes annulaires quasi plans (B30¢)". La température de transition de
phase o - 3 est égale a (925 + 25)°C.

B-BBO cristallise dans le groupe d’espace R3c (3m, C?)) et posséde une structure

rhomboédrique. Chaque maille élémentaire contient 6 unités BaB,O4, soit 4 groupes
anioniques (B3O.5)3' ou encore 42 atomes par maille /Mighell 1966]. Les parametres du réseau
cristallin sont a =b= 12,532 A et ¢ = 12,717 A [Chen 1991].

Les anneaux, construits a partir de 3 triangles coplanaires (BO;), sont empilés

perpendiculairement & 1’axe d’ordre 3 et reliés d’une mani€re ionique par les cations Ba’*

(figure 2).

» Bore
O Oxygéne

® Barnyum

Figure 2: Arrangement des anneaux (B;:0g)* dans la maille élémentaire de (-BBO
[Feigelson 89]

v Triborate de Lithium LiB;Os (LBO)

LBO est un cristal orthorhombique appartenant au groupe d’espace Pna2; (mm2, C,, ) et

ne posséde pas une transition de phase /Zhao 1990]. Les paramétres du réseau cristallin sont
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a=8447 Ab=7379 A et c = 5,1408 A [Chen 1991]. 1l est construit comme un réseau de
groupes (B;07)” et de cations Li* logés dans des sites interstitiels de symétrie C;.
Le groupe anionique (B3O7)” est dérivé de celui de (B30s)*" par substitution d’un des trois

triedres BO; par un triedre BO,.

b

£
(o R
N
. >
&
\“W
oLi B Co A o sLioc®e Qo

Figure 3 : Arrangement des groupes (B 50;)> et des cations Li" dans la maille élémentaire de
LBO [Zhao 1990]. Les figures représentées de gauche a droite correspondent aux
projections respectivement dans le plan (100), (010) et (001)

La maille élémentaire de LBO est composée de quatre unités LiB3Os soit 36 atomes. Le
long de I’axe ¢, les groupes anioniques (B3;07)” sont reliés entre eux par des liaisons bore-

oxygéne qui forment une structure en spirale (figure 3).
v Borate de Césium et de Lithium CsLiB¢O;o (CLBO)
Le borate de césium et de lithium, CsLiB¢Oqo, €st un composé récemment découvert

[Mori 1995] de structure quadratique / 4-12d(4_l2m , Dyg). Les parameétres du réseau cristallin
sont a = b= 10,494 A et ¢ = 8,939 A /Mori 1995], et CLBO ne présente pas de transition de
phase [Bai 1998, Mori 1995]. La structure de CLBO est constituée de huit atomes de Cs et
quatre atomes de Li a I’intérieur du réseau borate. L unité structurale de base de ce réseau est
le groupe anionique (BsO;)” identique a celui décrit plus haut. La géométrie des liaisons des
atomes de Li dans chaque réseau anionique de borate est représentée dans la figure 4
[Sasaki 2000].
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-

¢

Figure 4 : Représentation du réseau anionique de CLBO

v" Borate de Césium CsB3;0s (CBO)

Le borate de césium CsB3;Os est orthorhombique, de groupe d’espace P2;2;2, (222, D;)
avec pour paramétres cristallins a = 6,213 A, b=18,521 A, ¢=9,170 A, et Z = 4. Ce cristal est
composé de groupes anioniques (B;O;)” comme LBO et CLBO avec des cations Cs'
[Sasaki 2000].

v’ Tétraborate de Lithium Li,B,O; (LTB)

Le tétraborate du lithium de formule chimique Li;B4O; plus communément appelé LTB est
connu depuis 1962, ses propriétés optiques n’ont été étudiées qu’a partir de 1982.

Le LTB appartient au réseau cristallin quadratique de groupe d’espace I4;cd (4mm, C)2)
[Maeda 1994]. Les paramétres de ce réseau sont a =b = 9,477 A et ¢ = 10,286 A d’ol un
volume de maille voisin a 0,92 nm3; chaque cellule élémentaire contient 8 molécules soit 104
atomes /Krogh-Moe 1962].

Ses caractéristiques chimiques sont sa température de fusion élevée (917 °C) et sa densité
(2,44g/cm3) [Krogh-Moe 1962]. De plus LTB est soluble dans la plupart des acides comme
HCL, HNO; et H,SO; alors qu’il ne I’est pas dans I’acétone ni dans I’éthanol. Certains
auteurs supposent I’existence d’une transition de phase /[Furusawa 1991 ].

Dans le groupe d’espace I4,cd, si I’atome de lithium, deux atomes de bore et trois atomes
d’oxygenes sont placés dans différentes positions générales, un atome d’oxygene doit étre

placé dans une position particuliere avec les coordonnées 0, 0, z.
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Basées sur la projection de Paterson le long de l'axe c, les positions non équivalentes
proposées pour les quatre atomes d’oxygéne ont été obtenues [Krogh-Moe 1962].

L unité structurale de base du réseau borate de LTB, c’est a dire le groupe B4O7, est
représentée le long de ’axe a dans la figure 5. Elle se compose de deux anneaux non planaires

B;0;, deux atomes de bore et un atome d’oxygéne appartenant simultanément aux deux

anncaux.

Figure 5 : L unité structurale de LTB, B4O>, vue le long de l'axe a (petite sphére noire :

bore, grande sphére : oxygene)
Dans la structure de LTB, les quatre atomes d’oxygene agissent en tant que ponts entre les
unités identiques, formant de ce fait un réseau tridimensionnel infini. L’arrangement de ce

réseau est présenté dans la figure 6, qui montre une projection le long de I’axe c.

Figure 6 : Projection du réseau du tétraborate de lithium le long de 1'axe ¢

Le réseau LTB est donc constitué par le groupe B4O; comportant lui méme le groupe

B,0; formé de deux tétra¢dres BO4 [Maeda 1994, Krogh-Moe 1962].
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I-2-c) Résumé des propriétés structurales des principaux borates

Les principales propriétés structurales a température ambiante des borates présentés sont

résumées dans le tableau suivant:

B-BBO LBO CBO CLBO LTB
Groupe ponctuel | 3y Cf mm2, C, | 222,D; 42m, Dy, | 4mm, C
[Becker 98] | [Becker 98] | [Becker 98] | [Becker 98] | [Becker 98]
Groupe d’espace R3c Pna2, P2,2:2; 142d 14,cd
[Sasaki 00] | [Sasaki 00] | [Sasaki 00] | [Mori95] |[Furusawa 91]
a= 8,447 a=46,213
a=b=12,532 a=b=10,494| a=b=9477
Parametre de b=7379 | b=28,521
] c=12717 ¢=28,939 c=10,286
maille c=5,1408 c=9,17
Z=6 Z=4 Z=8
*) [Chen 91] £=2 Z=4 [Mori 95] [Krogh 62]
en ori 70,
[Chen 91] [Wu 93] :
Température de 1095+ 5 834 821.4 848 917
fusion (°C) [Chen 85] | [Chen 89a] | [Sasaki 00] | [Sasaki00] | [Krogh62]
=3,83 =247 =2,461 =2,44
Densité (g/cm’) d ¢ - d i
[Guo 89] | [Radaev 92] [Sasaki 97] | [Krogh 62]

Tableau 1 : Comparaison des propriétés structurales de BBO, LBO, CBO, CLBO et LTB

I-3. Croissance des borates

Nous présentons dans ce paragraphe quelques caractéristiques principales de la croissance

de différents borates.
Dans la plupart des cas, les borates sont synthétisés dans un bain de mélange fondu, a

I’exception de cristal KBsOg,4H,0 (KB5) qui croit a partir d’une solution aqueuse.
Les cristaux BBO et LBO sont réalisés a partir d’une solution de mélange ce qui représente
I’inconvénient majeur de ces matériaux. Cette technique, relativement longue, permet

d’obtenir une faible quantité de matériau cristallisé par unit¢ de volume de creuset, et

comporte un risque d’inclusions du solvant /Becker 1998].
La croissance des cristaux CLBO, CBO et LTB est aussi traitée dans ce paragraphe.
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I-3-a) Métaborate de Baryum -BBO

Les différentes techniques permettant la fabrication du métaborate de baryum sont la
croissance en solution haute température et la méthode Czochralski [Feigelson 1989,
Kouta 1991].

Une des difficultés de la croissance de B-BBO vient du fait que sa température de
transition de phase, 925 °C, est proche de la température de fusion de la forme a, 1095 °C.
B-BBO peut croitre par la méthode de flux mais il y a des risques d’inclusions.

La croissance par la méthode Czochralski, qui utilise un mélange steechiométrique, évite
les inclusions mais nécessite un gradient de température élevé prés de la surface de mélange
[Sasaki 2000]. Cette technique trés délicate, utilisée jusqu’a présent seulement par un groupe
japonais [Kouta 1991], permet a priori d’obtenir des cristaux de taille importante et de
meilleure qualité que ceux obtenus par les techniques habituelles en solution (Top Seeded
Solution Growth : TSSG), avec une vitesse 10 a 20 fois supérieure. Une croissance de BBO
par Czochralski a été entreprise au laboratoire MOPS (Thése H. Moussambi). Actuellement,
certains spécimens des cristaux BBO ont été obtenus dans leur phase B. L’étude des propriétés
ONL de B-BBO tiré par Czochralski, est ainsi menée en comparaison avec celles de B-BBO
tiré par TSSG, ce qui est une premiére en Europe.

La croissance en solution haute température utilise un bain fondu contenant un mélange de
BaB,0;, et de BaB,04-Na,O [Polgar 1991].

Les poudres de départ sont obtenues par synthése en phase solide a partir des réactions

suivantes : f
750 °C
B,0; + BaCO; — BaB;04+ CO;

750 °C 71

Na,CO; — Na,O + CO,

La synthése de la phase p de BBO commence & partir de la température 925 °C avec un
mélange de BaB,0y et de Na,O.B-BBO peut étre cristallisé a partir d’une solution contenant
de 22 4 31% de mole de Na;O, a partir d’une température de 925 °C et jusqu’a une
température supérieure a 755 °C. Pendant le tirage, I’augmentation de la concentration de

solvant Na,O dans le bain nous oblige a diminuer la température pour suivre la courbe du

diagramme de phase (figure 7).
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: 0 =t ‘l 2 1 13 i [ :'
BaB,O, 10 20 30 40 50 60 70 80 90 NayO

Figure 7 : Diagramme de phase utilisé lors de la fabrication de f-BBO
la variation de composition du bain lors de la croissance

de [F-BBO est de 22 a 31% dans le cas de solvant Na;O
La croissance du cristal s’effectue a partir d’un germe de B-BBO déja orienté suivant I’axe

z
I-3-b) Triborate de Lithium LBO

LBO a été synthétisé initialement en 1926 par Mazzetti puis par Rollet en 1955 [Zhao
1990]. La croissance en solution haute température étant celle donnant les meilleurs résultats.

La synthése en phase solide est effectuée a partir du tétraborate de lithium (Li;B4O7 ou LTB)

et de B,O; suivant une réaction comptant quatre étapes a la température maximum de 450 °C :

Li;B4O7 + B203 — 2 LiB30s

10
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Figure 8 : Diagramme de phase wtilisé lors de la fabrication de LBO

Les différentes étapes de la croissance de LBO sont les suivantes :
1) La poudre correspondant & la composition de départ Li;0.4B,0; est chauffée jusqu’a
atteindre la zone (2) pour donner LBO + liquide.
2) Le mélange est chauffé jusqu’a devenir totalement liquide vers 834 °C (3).
3) Le tirage de cristal LBO débute en ce point (3).
4) Pendant le tirage, la composition du bain change suivant la ligne (4). Pour des raisons de
temps et de pureté on choisit d’arréter la croissance du LBO vers 700°C.
Lors de la croissance, la température appropriée pour obtenir un cristal de LBO est située
entre 834 et 750 °C [Zhao 1990] (figure 8)

La croissance peut s’effectuer suivant les axes [001], [100] ou [1 10] et peut durer jusqu’a
20 jours avec un tirage de 0,1 4 0,2 mm par jour et des rotations de 3 a 5 tours par minute.

Le taux de croissance et la qualité optique du LBO paraissent étre dégradés par la viscosite

élevée et le taux faible de diffusion du flux de solution.
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I-3-¢) Borate de Césium CBO, Borate de Césium et de Lithium CLBO

Le cristal CBO est un composé a fusion congruente ; ainsi, il peut croitre a partir d’un
mélange steechiométrique liquide. Le premier cristal CBO a été fait a partir d’un mélange
steechiométrique & 1’université d’OSAKA en 1992 [Sasaki 2000]. Wu en 1997 a synthétisé un
cristal CBO 4 partir d’un mélange presque stcechiométrique. Le produit de départ est préparé
a partir d’un mélange de Cs,COs et H3BO; par la réaction chimique suivante :

Cs,CO3 + 6H3;BO; — 2CsB30s + CO; + 9H,0

Le mélange est légérement riche en Cs,COs, et le cristal obtenu atteint les dimensions
40mmx25mmx25mm aprés deux semaines de croissance. De méme, Kagebayashi et al en
1999 reportent la croissance de CBO a partir de mélange enrichi de Cs;O. Les matériaux de
départ sont des poudres. La composition du mélange est de 26,6 mol% de Cs,O et de
73,3 mol% de B,0;. La température du mélange est de 821,4 °C [Sasaki 2000].

Comme CBO, CLBO est un cristal relativement facile a croitre. Il peut étre obtenu a partir
d’un mélange steechiométrique et d’une solution par la technique TSSG. Le mélange de
départ est constitué de Cs,COs, Li;CO; et B2O; [Sasaki 2000].

La phase de CLBO est obtenue pour les compositions de 66,7 ; 69,2 ; 71,4 ; 73,3 ; 75, 76,5,
77,8 et 80,0% de B;O;. Le diagramme de phase pour ces mélanges est présenté dans la
figure 9 /[Mori 1995].

- Temperature Q).
g 382868 38
-

is0+Li20  Composition (mol%) B0

Figure 9 : Diagramme de phase du systéme (Cs;CO3+Li2CO;3)-(B203)

Deux types de cristaux CLBO peuvent étre obtenus suivant la composition du mélange
utilisé. Le premier type correspondant & Cs,0:Li,O:B,0; avec un rapport de 1:1:5,5, pauvre
en B,Os et avec une faible viscosité. Sa température de fusion est estimée & 845°C. Pour la
croissance, la température varie de 845°C a 844°C avec une diminution de 0,1°C par jour et la
vitesse de rotation est de 15 tours par minute avec une inversion de la direction de rotation

chaque 3 minutes. A partir de ces conditions, on obtient des échantillons de dimensions de
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50 x 22 x 27 mm’ en huit jours de croissance [Mori 1995]. L autre type est composé de
Cs,0:Li;0:B,03 avec un rapport de 1:1:6, dans ce cas le mélange est steechiométrique et sa
température de fusion est 848°C. La croissance de ce composé s’effectue de la méme maniere
que le premier type décrit précédemment. Par cette méthode, on obtient des cristaux de

dimension de 29 x 20 x 22 mm® en quatre jours de croissance /Mori 1995].

Photo 1 : Photo d’un cristal CLBO obtenu par la croissance Czochralski
au Research Laboratory for Crystal Physics a Budapest

1-3-d) Tétraborate de Lithium LTB

A la fin des années 1980, la croissance des cristaux de LTB était assurée par la technique
TSSG, ce qui permettait d’obtenir des cristaux de grande taille (environ 35 mm de diamétre
et 40 mm de longueur) et de bonne qualit€.

Depuis les années 80, la méthode de Czochralski (voir annexe A) est plus utilisée compte
tenu d’un ensemble d’améliorations apportées.

Les monocristaux de LTB sont obtenus par croissance a I’air libre & partir d’un bain de
Li,O et B,O; avec un rapport molaire 1/2.

Les différentes étapes de la croissance sont les suivantes :

1) On met le creuset & une température supérieure ou égale a la température de fusion 917°C.

2) On descend le germe jusqu’a avoir un léger contact avec la surface fondue.

3) Aprés une courte pause (de 123 min), on commence le tirage de germe avec une vitesse
faible (la moitié de la valeur finale).

4) La vitesse de croissance et la vitesse de rotation augmente jusqu’a leurs valeurs finales.

5) Le cristal aura un diamétre constant jusqu’a ce qu’il atteigne la longueur désirée.

6) A la fin de la croissance, le cristal est mis a refroidir.

La croissance s’effectue 4 partir d’un germe de LTB déja orienté suivant I'axe z.

13



Chapitre I Présentation des Borates

Photo 2 : Photo d’un cristal LTB obtenu par la croissance Czochralski dans notre
Laboratoire MOPS

Le diagramme de phase pseudo binaire du systéme Li;O-B,0; autour de LTB est illustré
dans la figure 8 [Uda 1997]. On peut constater que LTB peut étre formé a partir d’une

solution contenant de 75 a 90% mole de B,O3 pour une température supérieure a 856 °C .

I-3-e) Autres borates

Des borates iso-structuraux tels que SrB40O; et PbB4O;, orthorhombiques, groupe d’espace
P2,mm, sont produits en petite taille par la fusion d’un mélange de poudres steechiométriques.
Des larges cristaux de PbB4O; sont obtenus par la technique Czochralski a partir d’un
mélange avec un excés de PbO qui présente une faible viscosité /Becker 1998].

De la méme maniére, un grand cristal SrB4O; est obtenu a partir d’'un mélange
stcechiométrique & 994 °C. L’orientation du cristal germe est parali¢le a [001] ; Bohaty en
1985 a obtenu un cristal de 25 mm de diamétre et de 20 mm de longueur avec une vitesse de
tirage de 2mm par jour et une rotation de 20 tours par minute /Becker 1998].

Une autre famille de borates de symétrie monoclinique (Cm) : RECay(BO3)O ou RE = La,
Nd, Sm, Er, Y a été synthétisée initialement en tant que petits cristaux par Norretam et al en
1992. Ces composés sont notés oxo-borates car les atomes d’oxygene ne sont pas tous liés a
des atomes de bore. Le premier composé étudié¢ dans cette série est SmCaysO(BO;) par
Khamagonova et al en 1994 [Becker 1998].

Le point de fusion de GdCas(BO3)O (GdCOB) étant de 1480 °C, ce matériau peut croitre
par la technique Czochralski avec une vitesse de croissance d’environ Imm par heure et une
rotation de cristal de 30-40 tours par minute. La taille de cristal peut dépasser 20-30 mm en

diamétre et 70 mm en longueur /Becker 1998].
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La croissance de YCOB dont le point de fusion est de 1510 °C se fait de la méme manicre
que le GACOB en donnant un cristal sans fissure, avec des dimensions de 25 mm de diametre
et 25 mm de longueur [Becker 1998].

Des nouveaux borates pour des applications ONL tels que BaCaBOsF ont été présentés par
Keszler et al en 1994. Le dopage du site Ca par Yb conduit & I’émission de laser infrarouge
(IR) et le matériel est ainsi proposé comme un auto doubleur de fréquence.

Un cristal de grande taille de Yb :BaCaBOsF a été synthétisé par la technique Czochralski
a partir d’un mélange BaF; et YbF; avec un taux de tirage de 2,5 mm par jour et une rotation
de 4-7 tours par minute et atteint des dimensions de 25 mm en diamétre et 30 mm en longueur
[Becker 1998].

Le cristal K;Al,B,0; (KAB) posséde un arrangement similaire 8 SBBO. KAB est obtenu a
partir de SBBO en remplagant (B.O;)* avec (AlOs)™ et Sr** avec K' en accord avec la
compensation ionique (A" +K*—>Be*"+8r*") [Sasaki 2000].
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I-4. Propriétés tensorielles des différents borates

Les tenseurs traduisant les différents effets physiques sont exprimés dans des systemes
d’axes (x, y, z) qui sont déduits a partir des axes cristallographiques (a, b, c).

Pour B-BBO, la maille hexagonale est décrite par x // a, z // ¢ alors que y est dans le plan
miroir perpendiculaire a x /[Thése Ney 199§].

Pour LBO, la convention de cristal utilisée est celle d’un biaxe, a savoir x / a (indice de
réfraction le plus petit), z / b (indice de réfraction le plus élevé) et y // ¢ [Lin 1990,
Kato 1990].

Pour CLBO et LTB, la maille tétragonale est décrite par x ety //aetz//c.

Pour CBO, la maille orthorhombique est décrite par la convention de cristal biaxe, comme
LBO.

Le tableau 2 rappelle les formes des tenseurs électrooptiques, piézoélectriques, GSH et
Raman correspondant aux classes de symétrie 3m (B-BBO), mn}Z (LBO), 222 (CBO), 42m
(CLBO) et 4mm (LTB).

Ces tenseurs sont habituellement représentés par des matrices dans lesquelles les couples

d’indices ij se contractent suivant la convention suivante (notation de Voigt).

Il=xx=1 12=xy=yx=6 13=xz=2x=5
22:_}0}:2 23:})2:3}/:4
33=2z=3

» Tenseur électro-optique

On considére un milieu transparent caractérisé par le tenseur réel d’indice (—2) :
nJi

L’application d’un champ £ induit une variation d’indices de réfraction, c’est 1'effet
électro-optique. Comme les variations attendues sont relativement faibles, on peut développer

2

A[—{nj en fonction de E en gardant les termes d’ordre inférieur . Les effets importants
B2y

proviennent des deux termes linéaire et quadratique. Donc on peut écrire
1]
A(nz Jﬂ_rﬁkEk_i- j; HE}E{...
La partie linéaire détermine I’effet Pockels qui représente I’effet électro-optique qui est
présent dans les cristaux non centro-symétriques. Il est décrit par un tenseur d’ordre 3 des

coefficients électro-optiques r. La partie quadratique correspond a I’effet Kerr.
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> Tenseur piézoélectrique
Dans les milieux piézoélectriques apparaissent des constantes de contraintes ATj; ainsi
qu’une polarisation AP supplémentaires qui s’expriment par les relations :
AT;; = - dijk Bx
AP; = dis Sy
ou S représente la déformation et diq représente les composantes du tenseur de piézoélectricité

de rang 3.
Ainsi les contraintes, aussi bien que le déplacement électrique sont fonction a la fois des

déformations et du champ électrique, et les équations constitutives de la piézoélectricité
s’écrivent [Sapriel 1976]:
7;:053 Sk _dkrj E,

i
D,=d,, S,+&, E,
ou CEjjk] est le tenseur d’élasticité & champ électrique nul et &% est le tenseur des permittivités
a déformations nulles. En passant aux composantes matricielles, les équations précedentes
s’écrivent :
T, =c: 8,~d,,E,
D,=d, S, +&,E;

in“n

Pour la GSH, la présentation matricielle sera présentée dans le chapitre II.

> Diffusion Raman
La spectroscopie de diffusion Raman est une technique permettant I’observation des états

vibrationnels des réseaux cristallins (ions, molécules) provoquant des variations de la
polarisabilité électronique.

L’analyse des modes vibrations de LTB par exemple peut étre simplifiée en tenant compte
de ses propriétés de symétrie. LTB est un uniaxe appartenant au groupe d’espace C;} etau
groupe de symétrie 4mm. Les représentations irréductibles pour les modes de vibrations
optiques au centre de la zone de Brillouin q ~ 0, sont données par [Paul 1982].

I'=184; + 19B; +19B,+ 39E
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TENSEURS 3m mm2 222 Tom Amnm
0 0 0| (o 0 0 )
0 -n h o 0o 7, 0 0 0 0 0 0 g 0
. y By O =« 1. [ 0 0 0 0 0 0 W
Electro-optique 0 0 r, 0 0 r. o 0 0 2 0 0 0 0
o r 0 o r_ 0 4 . 0o s
(rijx) ro 0 o o 60 o r, 0 o r, 0 . e
Iy 0 g 0 0 0 L 0 I Y, \. 0 0 6 J 6 0
N 0000441 (000 0da0)|f0o00a 0 0)|[(000da 0 0)|(0o000d0
Plezoelestniaue || 4 4 04 0 o |||0o 0 04 00||loo00d of|looo 0 da of[loooa oo
etde GSH (dy) || “ * ° ddd 000/|looooo0al|lloooo 04 dd 000
d dd 00 0 31 32 33 36 31 31 33
31 31 33
a0 0 a0
A=|0a 0 Ai(z)=|0 a
a a 00 b 00
Ayz)={0 b O A=[0 5 0
a s G voe . B ((c) - B ((c) 4
= =0 —¢ =0 —c
A‘(Z)“[83?,) (040 d 0 "o 0 0 "0 0
A=id 0 0 Bi(z=|d 0 0
0cd g g 00 (0 d 0 (0 d
Raman EX)=|¢ 0 0 B>=ld 0 0) B=ld 0
d 0 0 00 e) (0 0 &) \0 0 0 0 0
Bi(x)= 2 8 0 Bx(y)=[0 0 8
E(YF[E L 3} / \e 0°0) Ex)=[0 0 o B=[0 0
0 d 0 \ 3\ 0 e O e 0
00 0 (00 0
Ba)=0 0 A Yy o 00 e 00
79 e E(y)=(g 0 g} E(y){g 0

Tableau 2 : Expressions des différents tenseurs relatifs au groupe ponctuel de f-BBO, LBO, CBO, CLBO et LTB.
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I-5. Propriétés optiques linéaires des borates

1-5-a) Transmission optique

Les cristaux borates possédent des domaines de transparence qui s’étendent aux basses
longueurs d’ondes du domaine de I'UV : ces longueurs d’ondes maximales sont plus faibles
que celles d’autres cristaux couramment utilisés dans des applications ONL (tableau 3). C’est

ce qui fait un des intéréts technologiques essentiels de ces cristaux.

i Domaine de transparence
Cristaux Références
(nm)

B-BBO 165 — 3200 [Zhao 1990]
LBO 189 — 3500 [Chen 1991]
CBO 170 — 3000 [Wu 1993]

CLBO 180 - 2750 [Mori 1995]
LTB 170 — 3500 [Kown 1994]

LiNbO; (Congruent) 330 -5500

KNbO3 400 — 4500
[Dmitriev 1991]

KTiPO, (KTP) 350 — 4500

KH,PO, (KDP) 175 -1700

Tableau 3: Comparaison des domaines de transparences de p-BBO, LBO, CBO, CLBO et
LTB avec ceux des différents matériaux ONL
1-5-b) Indices de réfraction
v B-BBO

BBO est un cristal uniaxe négatif (n, < n,) avec n, = 1,6551 et n = 1,5425 pour la longueur
d’onde A de 1064 nm et n, = 1,6749 et n. = 1,5555 pour A = 532 nm.
Ou
n, est I’indice ordinare et n. est I’indice extraordinaire.

Les équations de Sellmeier de BBO dans le domaine [212,8 nm — 1064 nm] pour n, et ne

ont été établies par Eimerl [Eimerl 1987]
0,0184

n’=2,7405+—; 0,015547
o A4%-0,0179
n’=2,3734 20,0128 0,0044 4
e 17-0,0156

ou A est en pm.
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Dans la figure 10, nous présentons les courbes de dispersion de n, et de n. a partir de ces

équations :

—8—no
—o—Ne

indices de réfraction

e T T T T
02 04 08 08 1.0
longueurs d'ondes (pm)

Figure 10: Indices de réfraction ordinaire et extraordinaire en fonction de la longueur
d’onde pour BBO
v LBO
LBO est un cristal biaxe négatif (ny < ny < n,) avec nx = 1,5656, ny = 1,5905 et n, = 1,6055
pour la longueur d’onde de 1064 nm et n, = 1,5785, ny = 1,6065 et n, = 1,6212 pour la

longueur d’onde de 532 nm.
Les équations de Sellmeier de LBO dans le domaine [253,7 nm — 1064 nm] pour ny, ny et

n, d’aprés Chen [Chen 1989] sont:

ni=2,4517 +—277 4 00960 4
0,0021 +4

0,01652

A 2+0,005459
0,01414

0,01186 —-A4°*

n?=2,5279+ 0,01137 A2

n?=2,5818 — - 0,01457 A*

A est en pm.

Dans la figure 11, nous présentons les courbes de dispersion de ny , ny et de n; a partir de

ces équations :

—B— nXx
o
b o
\. —e— N2
=
AN
& e
& %
& oo
0 ®%e0e
- S ‘OOOooo..oooo
s ey ®0ocorcosnses
8 16 T ]
= - -
B = )
™
= i 1 .
feRssssssmsssssmanuEnEs

T T
o0g 1.0

04 08
Longueurs d'ondes (pm)

Figure 11: Indices de réfraction n,, ny et n. en fonction de la longueur d’onde pour LBO
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v" CLBO

CLBO est un cristal uniaxe négatif (ne < no) et il existe sous deux types dépendant de la
composition du mélange. Le premier type est composé de Cs;0:Li20:B,05 avec un rapport de
1:1:5,5, pauvre en ByOs;, c’est un mélange non-steechiométrique (ns). L’autre type est
composé de Cs;O:Li,0:B,0; avec un rapport de 1:1:6, dans ce cas le mélange est
steechiométrique (s).

Pour le steechiométrique, les indices de réfractions sont pris de la référence de Ryu
[Ryu 1998] avec n, = 1,4838 et n. = 1,4344 pour la longueur d’onde 1064 nm et n, = 1,4972

et ne = 1,4445 pour la longueur d’onde de 532 nm.
Les équations de Sellmeier dans le domaine [180nm — 1600nm] de CLBO pour n, et n,

d’aprés Ryu sont :

2
2 =1+ 1,2057184 12,01x107° A7

n t
o 217-8930,67
N 1,0537684
n =1+ 5
e 12-8823.34

3,96x107° A°

A est exprimé en nm.
Dans la figure 12 , nous présentons les courbes de dispersion de n, et de n & partir de ces

; i
équations :
1,60 T T
—— N0
1,58
A ——ne
= 1,56 .
£ I
E :
& ]
3 d
wa B
ke —
Lol 4
£ ]
1,42 ! - . - ! . L - i
200 400 600 BOO 1000

longueurs d'onde (nm)
Figure 12: Indices de réfraction ordinaire et extraordinaire en fonction de la longueur
d’onde pour CLBO [Ryu 1998]

Pour le non-steechiométrique, les indices de réfractions sont pris de la référence de
Umemura [Umemura 1999] avec n, = 1,4850 et n. = 1,4351 pour la longueur d’onde de
1064 nm et n, = 1,4982 et n. = 1,4450 pour la longueur d’onde de 532 nm.

Les équations de Sellmeir dans le domaine [191,4nm —2090nm] de CLBO pour n, et n,

d’aprés Umemura sont :
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Chapitre I
n’=2,2104+ 20’01018 0,012584°
g 27-0,01424
n’= 2,0588+20—’00§8——0,0060712
¢ 47%-0,01363
A est en pm.

Dans la figure 13 , nous présentons les courbes de dispersion de n, et de n. obtenus a partir
de ces équations :

1,62 T T g T T T
1,60

1,58

T
.
L

-
=
L

g 156
2

=
S 1541

T T T
1 I

=1

D 152

S 1,50 |- s
|

-
Sl N,

=] - *e, x
'E 146 - \ ;

1,44 -

1,42 s 1 s 1 " i
02 04 06 08 1.0 12

Longueurs d'onde (um)

Figure 13: Indices de réfraction ordinaire et extraordinaire en fonction de la longueur

d’onde pour CLBO [Umemura 1999]

v CBO

CBO est un cristal biaxe négatif (nx < ny < n;) avec nx = 1,5194 , ny = 1,5505 et
n, = 1,5781 pour la longueur d’onde de 1064 nm et n, = 1,5328 , ny = 1,5662 et n, = 1,5936

pour la longueur d’onde de 532 nm.
Les équations de Sellmeier de CBO dans le domaine [354,2 nm — 1064 nm] pour ny, ny et

n, d’aprés Wu [Wu 1993] sont :

n2=2,2916+—-2M-——3,1848x10‘5/12
. A’ +0,06525

nz=2,3731+P’03i—7,2632><10_5/12
, A'+0,0116

n2=2,4607+——22@——5,6332x10_5 X
5 A% +0,08961

A est exprimé en pm.
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Dans la figure 14, nous présentons la variation des indices de ny , ny et de n, déterminés

expérimentalement par Wu :

1.82 =T T T T  E—
o\\ e 174
—s—n
1,60 E ¥
QO —o—nz
= 4 -‘.‘-\""1.\_\_‘.\_-\-
8 [ 0-—-—-_._._‘_‘_‘_‘_‘_______‘_
© 1.58 \.‘ o
£
-] J |
E -
8 1,56 T~
" ___—\—_____
8 1 —n
-]
51,544 4
1,52 - .
T 1. 7 T —T— T
900 1000 1100

T ¥ L T T
300 400 500 600 700 600
Longueurs d'onde (nm)

Figure 14: Indices de réfraction ny, ny et n; en fonction de la longueur d’onde pour CBO
[Wu 1993]

v LTB

LTB est un cristal uniaxe négatif (ne < ny) avec n, = 1,59804 et n. = 1,54322 pour la
longueur d’onde 1064 nm, n, = 1,61388 et ne = 1,55639 pour la longueur d’onde 532 nm et
n, = 1,66642 et n. = 1,60308 pour la longueur d’onde 266 nm.

Les équations de Sellmeier de LTB dans le domaine [184 nm — 2325 nm] pour n, et n. ont
été établies par Sugawara [Sugawara 1998]:

n’=2,56431+ 20’012337 0,00190754°
g A7-0,0131026
2(L010664 0,0128134’
A1-0,01287839

Dans la figure 15, nous présentons les courbes de dispersion de n, et de n. & partir de ces

{NE) : ; - i v
—&—no

e —o—Ne

1,70 |® B

nj =2,38651+

équations:

Indices de réfraction

) .
10 1.2

1'500,2 . 0:4 06 08
Longueurs d'ondes (pm)
Figure 15 : Indices de réfraction ordinaire et extraordinaire en fonction de la longueur

d’onde pour LTB
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1-5-¢) Autres grandeurs caractéristiques
Nous résumons dans le tableau suivant les valeurs des constantes diélectriques et

piézoélectriques ainsi que des coefficients électro-optiques pour les trois borates [3-BBO,

LBO et LTB:

B-BBO LBO LTB
f=1 kHz £=100 kHz | =10 kHz
€] 1=6,5 811=7,5 8ll=‘:">81
£33=8,2 £7=5.9 £33=10,25
Constantes
) ) f=1MHz £3379,8 =100 kHz
diélectriques
£11=5,8 €11=7,46
€33=6,6 €337=9,97
[Guo 89] [Guo 89] [Bohaty 1989]
113= 0,27 r5°=-0,85 5= 3,74
Coefficients 135= 0,29 13,7 =-0,04 113= 3,67
électrooptiques I=-2,41 1335 =0.,6 r;=-0,11
(pme) rs1=1,7 I’5|uI = -0,55
[Bohaty 1990] [Thése Ney 1998] [Bohaty 1989]
d31"'_* -0,85 d31= i4,2 d31= -3,2
ds;=4 dsp=+19 di5=3,2
Constantes
. . d»=0,3 d:;=9,4 di;;=19,8
piézoélectriques
(p d15= 1326 d24= 1
d]5= 14
[Guo 89] [Lin 89] [Bohaty 1989]

Tableau 4: Constantes diélectriques, coefficient LO et constantes piézoélectrique de

PBBBO, LBO et LTB

el : Contribution électronique.

Remarque : Les constantes piézoélectriques sont notées ici d; comme cela est souvent
I’'usage dans la littérature. Nous précisons que ces valeurs sont sans rapport avec

celles des coefficients ONL, qui sont eux aussi notés d;;.
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1-6. Propriétés non linéaires des borates

I-6-a) Seuil de dommage optique

En général les borates ont un seuil de dommage optique €levé. Cette propriété est souvent
attribuée au fait qu’ils possédent des gaps trés profonds et que le déplacement des ions et des
électrons est rendu trés difficile par la compacité du réseau /Thése Ney 1998].

En effet, les seuils de dommage de B-BBO, LBO, CBO, LTB et CLBO sont parmi les plus
¢élevés de tous les cristaux ONL (tableau 5):

Cristaux g;ggﬁ(‘g\lgjg; (; Durée(i’in;ggzsinclﬁ;p (ns)
B-BBO 13,5° 1
LBO 252 (} 1
CBO 26° 1
CLBO 24-26° 1.1
LTB 40° 10
KDP >10* 1
KNbO; 12107 ® 10
KTP 0,4" 10

Tableau 5: Comparaison des seuils de dommage optique de B-BBO, LBO,
CBO, CLBO et LTB avec ceux de différents matériaux ONL.

[a] : Dmitriev 1991.
[b]: Becker 1998.

1-6-b) Domaines d’application des borates

Grace a la résistance relativement élevée des borates devant le dommage laser et 4 leur
transparence dans la région UV, les borates sont souvent employés pour la génération de
lumiére UV de puissance élevée [Sasaki 2000]. Rappelons que parmi les applications de la
lumiére UV figurent la photolithographie, le traitement des matériaux et le traitement médical
[Sugawara 1998].

Le BBO est un cristal NL hautement efficace pour créer un rayonnement UV par
conversion de fréquence ; il est largement utilis¢ pour générer les harmoniques d’ordre 2
(GSH) et d’ordre 3 (GTH) ainsi que les sommes de fréquences (GSF) des lasers a colorants.

Le grand domaine de transmission et la forte biréfringence du BBO permettent de réaliser

I’accord de phase pour doubler en fréquence dans un trés grand domaine allant de 0,165 pm a

25



Chapitre I Présentation des Borates

3,5 um. La plus courte longueur d’onde (189 nm) a été obtenue par génération de somme de
fréquence (GSF) [Chen 1991].

L’oscillateur paramétrique optique (OPO) et I’amplificateur paramétrique optique (OPA)
sont aussi des applications importantes de BBO qui permettent d’obtenir un large domaine de
lumiére cohérente accordable depuis I’'UV jusqu’a I’IR.

Le cristal LBO a été étudié initialement pour ses applications dans le doublage des lasers
Nd : YAG. Le balayage en fonction de la température (accord de phase non critique NCPM)
et le balayage en fonction d’angle (d’accord de phase critique CPM) font apparaitre, pour
LBO, de nombreuses propriétés a explorer en GSH, GTH, GSF, OPO, OPA et bien d’autres
applications /[Chen 1991].

Le cristal CLBO a des propriétés intéressantes dans la région UV, telles que la faible
valeur de la limite d’absorption de 180 nm, une capacité élevée pour la génération de
quatriéme harmonique (266 nm) et cinquiéme harmonique (213 nm) de laser Nd : YAG ceci
étant associé a une grande résistance au dommage optique /7akei 1997]. La limite d’accord
de phase pour CLBO est la longueur d’onde 477 nm [Zhou 1996, Mori 1995].

Les propriétés physiques du LTB sont largement étudiées pour son application potentielle
au mécanisme SAW (Surface Acoustic Wave), sa conduction super-ionique et son seuil de
dommage optique élevé malgré ses faibles coefficients non linéaires [Kown 1994,
Furusawa 1991].

LTB est également un cristal prometteur pour les applications en optique non lincaire telle
que la génération de second harmonique et quatritme harmonique; la conversion de
fréquence dans le domaine d’UV est intéressante grace a son seuil de dommage tres élevé et a
son large domaine de transparence qui s’étend jusqu’au 170 nm /Komatsu 1997]. La longueur
d'onde la plus courte réalisable par conversion de fréquence est 243.8 nm [Sugawara 1998]

1-6-¢) Propriétés de GSH

Les processus optiques non linéaires dépendent de la potentialité de certains matériaux
d’acquérir sous I’effet d’un champ lumineux une polarisation dépendant de fagon non linéaire
de I’amplitude de champ. L’origine physique de cette propri€té se situe au niveau
microscopique du matériau.

Nous nous intéressons ici plus spécifiquement & la génération de second harmonique et

nous présentons ses caractéristiques pour une longueur d’onde fondamentale de 1064 nm .
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Les différents paramétres reportés dans le tableau 6, angle d’accord de phase 6pv, walk-off
p, développement de d.s en fonction des d; et acceptance angulaire (ABx L) seront définis et
explicités dans le chapitre II. Précisons néanmoins que :
©: représente 1 angle entre 1'axe optique et la direction de propagation.

@ : est I’angle entre la projection du vecteur d’onde k dans le plan x-y et I’axe x.
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B-BBO LBO CBO CLBO LTB
Coefficients optiques dn=2,2 ds>=14; d3;= 1,05 dis=1,08 d36=0,95 d3= 0,073
NL en (pm/V) d3;= 0,16 [Nikogosyan 91] d33= 0,07 [Chen 91] [Becker00] [Mori 95] d33=0,55 [Kwon 97]
Dével ment de ) ) m: )
Gveloppe 2 e d'or =d3; sin@-d,, sin3¢ cosd d'er =d3; cosO d'.p=d,4 sin20 d'.g=ds sind sin2¢ d'.5= dsysiné
en fonction de d; pour : .
PO d"g=d2; cos’0 cos3¢ d"es=ds) sind [Kato 90] | [Sasaki 00] | d".g=dsesin20 cos2e |d'a=0 [Dmitriev 91]
letypeletll
Angle d’accord de 6'=228 6'=90, p=11,6 6'=63 6'=30, =45 0'=32
phase de type I et Il en o'=329 6"=20,5, ©=90 o'=15 0"=43, =0 8"=452
) [Nikogosyan 91] [Nikogosyan 94] [Wu 93] [Mori 95, Zhou 97] [Kwon 94]
Walkoff pour le type I p=32 p'=0,42 p=1,79 p=1.79 p=1,88
et en (°) p'=395 p'= 0,99 p'=1,1 p'=2.06 p'=2,1
degr pour le type I et 11 deg=2,1 d'g=1,37 . d'g=0,47 d'¢=0,038
en (pm/V) d"ex = 1,57 [Nikogosyan 91] | d"5=0,98 [Chen 91] T d'e=0,95 [Mori 95] | d%z=0 [Kwon 97]
Acgceptance angulaire Type1:0,52 AOxL = 82"
TypeI:1,12 | Type1: 1,02 [Mori 95] Type1:0.87
ABx L pour le type [ et Type I1: 0,79 ApxL. =027
. [Wu 93] Type II: 1,7 [Sasaki 97] [Becker 98]
II (mradcm) [Eimerl 87] [Becker 98]

Tableau 6: Propriétés de GSH (1064 nm —» 532 nm) de f-BBO, LBO, CBO, CLBO et LTB.
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I-7. Conclusion

B-BBO est un cristal limité par sa faible valeur d’acceptance angulaire et un walk-off
relativement grand (> 3°) ; par contre il a un fort coefficient optique non lin€aire, une forte
biréfringence et un large domaine de transparence ; ceci fait du BBO un cristal largement
utilisé pour la conversion de fréquence.

LBO a un seuil de dommage élevé, une faible absorption optique, de forts coefficients NL,
une valeur d’acceptance angulaire relativement grande et un faible walk-off ; ceci fait de LBO
un excellent cristal NL d’une grande efficacité et stabilité.

CLBO posséde un faible walk-off, une large valeur d’acceptance angulaire, une valeur
moyenne de desr et un seuil de dommage élevé, ce qui fait de lui un bon matériel pour la
conversion de fréquence.

CBO est un cristal transparent dans le région UV, a un coefficient NLO moyen et un seuil de
dommage élevé.

On peut noter aussi que B-BBO et LBO sont également faiblement solubles dans I’eau,
chimiquement stables et possédent de bonnes propriétés mécaniques facilitant la découpe et le
polissage. Par contre CLBO est fortement hygroscopique (néanmoins moins que KDP).

LTB, par sa transparence dans I’ultraviolet, sa faible dispersion et son seuil de dommage
optique trés élevé, notamment en comparaison avec d’autres cristaux non linéaires connus, est
un matériau prometteur pour les applications en optique non linéaire telles que la génération

d’harmoniques bien que présentant des coefficients NL parmi les plus faibles de la famille des

borates.

Nous pouvons conclure que les borates sont des matériaux trés intéressants pour I’optique
non linéaire puisqu’ils satisfont aux points suivants :
» Des coefficients de GSH relativement éleves.
» Une grande plage de transparence.
» Un seuil de dommage optique trés éleve.
> Une bonne stabilité chimique.
> Des cristaux de bonnes qualités et de grandes dimensions.
Les borates sont déja largement utilisés dans de nombreuses applications comme par
exemple I’OPA et 1'OPO, ils permettent aussi la génération d’harmoniques de nouveaux lasers

(Dy, Ti saphir, UV...) dans les domaines industriels, médicaux ou encore militaire.
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Chapitre II Théorie de la génération de second harmonique

II-1. Effets en optique non linéaire

1I-1-1) Introduction

La polarisation électrique linéaire induite dans un milieu diélectrique par un champ
électrique extérieur £; s’€crit

B=s,24E, (@-1)

avec y; la susceptibilité €lectrique, P le vecteur du polarisation électrique linéaire et

g0 = 8,85 10™? F/m la permittivité du vide.

Des phénoménes optiques non-linéaires NL peuvent se produire lorsque la réponse d’un
matériau & une excitation électromagnétique dépend de I’intensit¢ de la lumicre s’y
propageant. Tous les matériaux sont susceptibles de présenter des non-linéarités; mais cet
effet est souvent trés faible et ne se produit que pour des intensités lumineuses tres
importantes. Des fréquences de lumiére différentes de celle de la source incidente peuvent
étre générées soit par conservation de 1’énergie, comme c’est le cas pour la génération
d’harmoniques, soit par absorption ou gain d’énergie, comme en Raman stimul¢ ou en

dispersion de Brillouin.
1I-1-2) Développement non linéaire de polarisation diélectrique

La polarisation diélectrique NL n’existe que si le champ électromagnétique de la source
excitatrice n’est plus négligeable devant le champ liant les €lectrons a leur atome.
11-1-2-a) Ecriture tensorielle simplifiée
Quand plusieurs champs électrique (@) interagissent, 1’équation (II-1) s’écrit :
P=¢( ; ;(;‘) (co)Ej (0)+ ,Zk Z.;Z) (—co3 ,®, ,wz)Ej (aol )E, (a)2 )+

-2
%Z!(I:‘I) (w“wl ’wz’a)s)EJ‘ (a)l )Ek ((02 )El (603) +... ) ( )

ou I’indice 1 =x, Yy, Z.
®, ©1, ®2, ®3 sont les pulsations des ondes électromagnétiques.
29 (@) est le terme linéaire de la susceptibilité diélectrique.

zgl(—ws, , ,mz) est la susceptibilité di¢lectrique non linéaire d’ordre 2.

;g:;J (aJ‘ , 0, ,(oz,ws) est la susceptibilité diélectrique non linéaire d’ordre 3.
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1I-1-2-b) Effets correspondants a ces différents termes

Le terme ;5,5.‘) (a)) E j(a)) correspond aux propriétés optiques linéaires telles que la réfraction et

I’absorption.

Le terme ;g;:)(—a)3 0,,0,)E (o, )E, () est le coefficient NL d’ordre 2 qui peut étre 4 la

source de phénoménes comme la conversion de fréquences laser par génération de sommes de

fréquences (GSF), ou de différence de fréquences (GDF) et ’effet Pockel (tableau 1).

Pulsation des champs | Pulsation de la polarisation processus
Génération de somme de fréquences
01+ 0
(GSF)
o1, Oz . .
Génération de différence
@1 - @2 ;
de fréquences (GDF)
Génération de second harmonique
01 2 m
(GSH)
Effet Pockels
1, 0 ~ . . s
(effet électro-optique lin€aire).
o] ®1 - ®) Rectification optique

Tableau 1 : Processus d’optique non-linéaire d’ordre 2

Le terme ;,gfj}] (a)‘,col @, ,0, )E} (co1 )E;, (ao2 )E : (wa) est le coefficient NL d’ordre 3. Il peut étre

a I’origine de la génération de troisiéme harmonique (par une seule onde fondamentale), du

Raman stimulé, de la dispersion de Brillouin et de I’effet Kerr (tableau 2).

Pulsation des champs Pulsation de la polarisation processus
Génération harmonique de
(O] 3 M} .
troisieme ordre (GTH)
M1, O M1 + ©; - ®2 Effet Raman
Effet Kerr optique
)] 0+ 0O -0 .
(effet EO quadratique)
M1, 07, O3 ;o o3 Mélange d’onde
®, 0 03 Effet Kerr

Tableau 2 : Processus d’optique non-linéaire d’ordre 3
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11-1-3) Cas de la génération de second harmonique (GSH)

La génération de second harmonique, représentée dans I’équation (II-2) par la

susceptibilité d’ordre 2 ;gf;)(-m3, o, ,mz), est due au transfert d’une partie de I’énergie de

I’onde se propageant dans le milieu en énergie d’une fréquence double.

Pour que des effets non linéaires de second ordre puissent avoir lieu dans un matériau, il
faut que celui-ci soit non-centro-symétrique.

L’onde de deuxiéme harmonique n’est générée que lorsque les longueurs d’onde de GSH
se combinent constructivement selon le chemin de propagation de 1’onde incidente, c’est a
dire lorsque 1’onde fondamentale & @ et I’onde harmonique a 2@ sont en phase.

Le tenseur des coefficients optiques non linéaires communément utilisé dans la littérature
pour caractériser les propriétés de GSH est définit par : djx = /2 [Yariv 1984].

Ce tenseur dj d’ordre 3 peut comporter 27 composantes mais leur nombre peut étre réduit
dans le cas de la GSH. En effet, les deux champs intervenant dans le deuxiéme terme de
I’équation (II-2) sont équivalents, ce qui permet de réduire le nombre de composantes
indépendantes a 18.

En utilisant la notation contractée définie par: xx=1,yy=2,zz=3,yz=4,xz=5,xy =6,

la polarisation non linéaire d’ordre 2 s’exprime sous la forme suivante :

4 E®E® \

EJEy

- d, d, dy d, ds dg E®E®
PJ\/L(zw)z dy dy dy dy dys ‘;’zs ZEZwém
d, d;y, dy; dy, dys dy ZEE"EE’"
\2Er E;’)

De plus, dans le cas de matériaux transparents, les relations de Kleinman [Dmitriev 1991]
montrent que les coefficients NL sont invariants par permutation de tous les indices ce qui
réduit le nombre de coefficients indépendants a 10 dans le cas le plus général en effet :
dy=dis, dyy=ds;;
ds;=dys, diz=dss, diy= dss = dss
diz=ds, dsz=dxu

Les valeurs des coefficients d; de GSH des différents borates €tudiés ont été données au

tableau 6 du chapitre L.
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I1-2. Rendement de conversion dans le cas d’une onde plane

Afin d’étudier le phénoméne de GSH, le champ électrique de 1’onde lumineuse et plus
précisément sa propagation & travers le matériau NL doivent étre étudiés. Pour cela, il est
nécessaire de prendre en compte le couplage entre les ondes lumineuses et la polarisation
qu’elles induisent. Ce couplage est décrit au moyen d’une équation d’onde NL issue des
équations de Maxwell, ot la polarisation non linéaire joue le réle d’un terme source.

Dans le cas d’ondes planes, le champ électrique de I’onde peut s’écrire:
£ (71) = E,(r)expljo, 1k, ) (11-3)
I’indice i = (1, 2, 3) correspond aux différentes ondes en interaction.

L’équation de propagation non linéaire, qui exprime I’évolution du champ électrique d’une
onde monochromatique en fonction de la polarisation dans le milieu considéré comme non

magnétique est :

VAVAE—tty £ 0*E=p1o0° Py (11-4)
Lo : permittivité diélectrique du vide et € est perméabilité magnétique du milieu.

Pour résoudre I’équation de propagation non linéaire, nous nous plagons dans
I’approximation de I’enveloppe lentement variable ce qui permet de simplifier les calculs.
D’autre part, dans 1’approximation de I’enveloppe lentement variable les dérivées secondes de
’amplitude sont négligeables devant ses dérivées premicres. Cela revient a considérer que

I’amplitude de 1’onde varie peu a I’échelle de la longueur d’onde.
1I-2-1) Approximation de l’enveloppe lentement variable

Nous supposons que les ondes planes incidentes sur le cristal NL ont un vecteur d’onde
dirigé suivant un axe Oz considéré perpendiculaire a la surface d’entrée.
Nous limitons a trois le nombre d’ondes en interaction et nous supposons qu’elles prennent

la forme d’ondes planes progressives d’amplitudes complexes se propageant le long de Iaxe

Oz:

- e jl@ t-k z)

E (z0)=E ()" (I1-5)
La relation entre les fréquences des différentes ondes est, dans le cas d’une génération de

I’onde 3 4 partir des ondes 1 et 2, @3 = @ + ©2.

L’équation d’évolution du champ électrique de I’onde 3 s’¢€crit:
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YR
6°E
23x (aEBX\
&z
o’E, af:: o[ Eas , E, g 116
|2 [F k| [+ ] By -4 (@) E,, ||=to @%d,, EE, /"™ (0-6)
0 0 0
0
\ /
\ /

dy est le coefficient effectif non linéaire qui dépend des angles d’accord de phase et des
coefficients non linéaires dj.

Le terme entre crochets correspondant & 1’équation de propagation linéaire s’annule.
D’autre part, on néglige les dérivées secondes de 1’amplitude variable devant ses dérivees
premiéres. Cela revient a considérer que I’amplitude de 1’onde varie peu & I’échelle de la
longueur d’onde. Le champ électrique de chacune des trois ondes vérifie un systéme

d’équation analogue 4 (II-6). Pour simplifier I’écriture de ce systéme, on pose :

0,0

A -, ot x ";0;;{”:%3 (-7)
EM =—j Kd A4, e

= 62; = —j%dﬁ,A;A“ e 7" (1I-8)
%:: —j—g-dﬁAU 4, ™"

Ces équations permettent de décrire tous les processus de somme de fréquence.

Le facteur AK = ks~ k;— k; caractérise le désaccord de phase entre les différentes ondes en
interaction. Si 4K = 0, les ondes sont accordées en phase; elles peuvent échanger de 1’énergie
de maniére optimale. Si ce terme est non nul, I’amplitude des différentes ondes va osciller a
I’intérieur du cristal : cela correspond a des interférences entre des ondes libres et des ondes
liées. On définit la longueur de cohérence par 1= n/4K : c’est la distance entre deux franges

d’interférence a ’intérieur du cristal.
11-2-2) Génération de second harmonique

Les équations de propagation dans le cas de la génération de second harmonique GSH par

un seul faisceau incident correspondent 4 ®; = @, = ® pour le type I s’écrivent :
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622 2 ef(Aw)q .

é Kd AzmAm -JAK -z

(I1-9)

Pour résoudre ces équations, on peut supposer le cas de non déplétion d’onde. Dans ce cas,
la premiére équation du systéme (I1-9) s’intégre directement et on obtient, en supposant qu’il

n’y a pas d’onde harmonique incidente:
i AK=0 : A% =—j%d,, (a°) L (1I-10)
1-e/AKL

=) (II-11)

(Sinon: A% = « d, (A°f

L : longueur du cristal.
L’amplitude de ’onde harmonique augmente de fagon lin€aire en fonction de la distance

de propagation lorsque I’accord de phase est réalisé. Hors de I’accord de phase, elle oscille et

s’annule périodiquement.
La puissance de ’onde harmonique générée par unité de surface est calculée a partir du

vecteur de Poynting :

o= ool =, (5 -12)

On trouve alors :

% 2
2{ g d AK
P’“:.“_(So_(_lJ [n ’“nz]sincz( L
u'0 20 ©

d,y: coefficient effectif NL.

) L*(p*)? (1I-13)

n, : indice de réfraction 4 ®.
ny, ; indice de réfraction a 2.

s: surface du faisceau incident.

La puissance de ’onde harmonique générée a 2@ dépend donc de la puissance incidente a

®, du coefficient effectif NL du matériau et des conditions de propagation de I’onde dans ce

cristal.
II-3. Etude de ’accord de phase dans les cristaux NL uniaxes

Le rendement de conversion en GSH dépend de la direction de propagation. Ce rendement
est maximum lorsque sinc’(4K L/2) = 1, c’est a dire lorsque AK =0, donc si 1’accord de phase

est réalisé.
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11-3-1) Accord de phase colinéaire et non colinéaire

Pour une longueur L de cristal traversée :
Poo)P (o) sine’( 5L -14)
L’étude de la fonction sinc*(AK L/2) montre qu’elle présente des maxima secondaires et un
maxima principal & 4K = 0 correspondant a sinc’(4K L/2) = 1.
Cette condition pouvant étre réalisée vectoriellement ou scalairement, deux accords de
phase apparaissent dans les milieux biréfringents :

- L’accord de phase colinéaire ou 4K = 0 est réalisé scalairement.

- L’accord de phase non colinéaire, I’onde & 2 n’est pas générée dans la méme direction

que I’onde 4 . On a alors AK=0.

k;

k3 k3

L ®)

Figure 1 : Accord de phase a) colinéaire et b) non colinéaire
Par la suite, notre étude portera uniquement sur 1’accord de phase colin€aire.
11-3-2) Différents types d’accord de phase

La condition 4K = 0 impose une relation entre les indices de réfraction de 1’onde
fondamentale et ceux de I’onde harmonique.
Selon les valeurs des indices de réfraction 2 ® et a 20, il existe deux types d’accord de

phase dans ces milieux biréfringents :

- Type I : les deux ondes fondamentales ont la méme polarisation et I’onde harmonique a une
polarisation orthogonale a ces deux ondes.

- Type II: les deux ondes fondamentales ont des polarisations différentes (dans le cas de
cristaux uniaxes il s’agit de I’interaction d’une onde ordinaire et d’une onde extraordinaire) et

la troisiéme onde 4 2@ a une polarisation paralléle a une des deux ondes a ®.
11-3-3) Condition sur les indices dans le cas de I'accord de phase colinéaire

La puissance harmonique P(2®) est maximale si AK =0 <> k; = k;+ k2 < 2n3 =n; + na.
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Pour réaliser cette condition, différentes relations peuvent s’établir selon que le cristal est
uniaxe positif ou négatif et selon que la biréfringence est plus ou moins grande. Dans un

cristal uniaxe, ces différents cas peuvent se présenter de la fagon suivante :

Type I : Uniaxe négatif (0oe). n A \\
n, (0, 0)=n1(®, 6)=n(®) \‘*“-h-____n“
m(20, 0)=n.(2w, 6) H_-_‘_n.(em)
n(20, Om)=no(o) s A >
DA
Type II : Uniaxe négatif (eoe). \
n3(0,0)=1e(©,8) , 01(®, B)=1e() \\ .
n3(20, 0)=n.(20, 6) \Hﬁ______“_:’(e:”
1e(20, 0m)=1/2[n6(©)+ne(®, Om)] o)
A2 A
Type 1 : Uniaxe positif (eeo). Do,
n(,0)=n1(,0)=1e(,0) \\ a6
1320, 0)=1s(20) o e
1o(20)=n(0, B1) »
a2 A
Type 1I : Uniaxe positif (0€0). n o \\\
n2(®,0)=n0(®), N1 (®,8)=n(,6)
o O1on20) \ﬂﬁ@
1(20)=1/2[ne(®, Om)+no(®)] = = >

ol O représente I’angle entre 1’axe optique et la direction de propagation.

Les relations obtenues pour les différents types d’accord de phase sont résumées dans le

tableau suivant :

38



Chapitre IT Théorie de la génération de second harmonique

Condition d’accord de phase Type de cristal
oto—e 1,"= n""(6,¢) Négatif (n> n.)
Type I .
ete—o n"(6)=n,"" Positif (n,< ne)
eto—e 1/2(n°+n"(0))= n°(8,0) Négatif
Type II 5
€e+0->0 12(n"+n"(0))= n,"" Positif

Tableau 3 : Tableau récapitulatif des types d’accord de phase

La connaissance précise des indices de réfraction du milieu 4 ® et 4 2o permet donc de

déterminer les différentes directions d’accord de phase.
11-3-4) Calcul de I'angle d’accord de phase

Dans notre étude nous nous intéressons surtout a 1’accord de phase pour le cas d’un cristal
uniaxe.

L’étude de I’accord de phase pour les cristaux biaxes sera présentée en annexe (annexe B).
Dans ce cas, il n’y a pas de solution analytique ; un calcul numérique, développé sous Turbo
Pascal, permet de trouver les directions (6, @) de propagation & partir de I’équation d’indice
des surface d’indices a ® et 20 [Hobden 1967].

[1-3-4-a) Cristal uniaxe
Dans le cas des cristaux uniaxes, I’indice ordinaire est constant en fonction de la direction
de propagation et I’indice extraordinaire vérifie la relation :

nn

n 6) T (I-15)

\{ G: i simﬁ?}2 +("e cosaﬁ’)Q

Les conditions d’accord de phase décrivent donc des courbes de révolution autour de Paxe

optique, comme le montre la figure suivante :
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optic

Figure 2 : Direction d’accord de phase de GSH dans un cristal uniaxe

Les surfaces des fréquences fondamentale et harmonique de la figure 2 illustrent I’accord
de phase de la GSH dans un cristal uniaxe positif avec une biréfringence suffisante pour

compenser la dispersion /[Hobden 1967].

Le tableau ci-dessous résume les valeurs des angles d’accord de phase pour les cristaux

uniaxes positifs et négatifs, et pour des accords de phase de type I et I :

Milieu uniaxe Négatif Positif
00y (@) ~(n(20))” 2 2
sit(g) =GO | 00) ()
Typel ("e (20))) ("o (20’)) (9,,,) (”e (w))-z _ (”o ((0))-2

co(6,) . Sinz(gm)}% 1 n, (@ ’
Ak I x5 )

T o] EIE

(@) (n.(a))’

Tableau 4 : Tableau récapitulatif des angles d’accord de phase pour les cristaux uniaxes
positifs et négatifs et pour des accords de phase de types I et I

L’accord de phase est réalisé indépendamment de I’angle azimutal @, c’est a dire dans la
surface du cone avec un angle sommet 28,, Néanmoins I’angle ¢ intervient dans I"efficacité

de conversion par |’intermédiaire du coefficient effectif NL dy.
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Il est & noter que I’angle d’accord de phase de type I est toujours plus petit que celui du
type II. Cela signifie que si I’accord de phase de type II est possible, alors nécessairement
I’accord de phase de type I I'est aussi /[Hobden 1967].

[1-3-4-b) Cas de LTB
Le tétraborate de lithium est un cristal uniaxe négatif (n.<n,). La condition d’accord de
phase de type I est n,"= n.""(8x) et d’aprés (II-15) on a :
n®(6%)= e =>51n( ( )—(n(&o}'
o J(n?“’ sin@) +(n2® cos ) b’ )_ ' n, (20) F
En connaissant les indices de réfractions a4 @ et a 2 de LTB, on peut calculer ’angle

d’accord de phase de type L.
La condition d’accord de phase pour le type II est : 1/2(n,"+ne"(8)) = n."°(6m).

n utilisan on aura sir'(6),) cod(6,) . sir’(6,)
s { o ((»2”

2w 2@

I1-4. Développement des coefficients non linéaires effectifs degpour un cristal
non linéaire en fonction des dj;

Une fois la direction d’accord de phase localisée, la caractérisation physique du cristal non
linéaire nécessite de mesurer le rendement de conversion afin d’en déduire le coefficient non
linéaire effectif associé. Celui ci varie d’une direction d’accord de phase & une autre.

Dans le cas général ou la direction de propagation n’est pas le long des axes principaux du
cristal, le coefficient est une combinaison linéaire de plusieurs coefficients optiques NL.

Dans ce que suit, nous proposons la méthode de détermination de coefficient d.y en
fonction des dj; et de I'angle d’accord de phase pour les cristaux uniaxes et pour LTB plus

particuliérement. Celle des cristaux biaxes sera présenté en annexe (annexe B).

11-4-1) Cas d'un cristal uniaxe

La polarisation du second ordre Pi(w; produite par I’interaction de deux champs
électriques Ej(@;) et Ey(w,) dans un milieu optique non linéaire est donnée par la relation
suivante [Midwinter 1965].

Plo,)=d, (o,.0,.0,)E @ )E,,) (I-16)

ou dj{-03, 2, 1) est le tenseur du polarisabilité du second ordre.
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Pour une onde ordinaire de pulsation @ se propageant dans une direction repérée par (0, @),

les composantes du champ électrique Ej’(a)) sont définies par (figure 3):

E°(0) = sing E%(0), Ex(@)=-cosp E%(®), E’(@)=0

Alors:
sing
E’ (a))=(aj )E (@) ou (aj)= —cosp
0

ou E%(w) est ’amplitude scalaire du champ ordinaire. De la méme manicre, pour I’onde
extraordinaire :

Ei%(@) = -cosb cos@ E°(@), Ex*(®)=-cos 6 sing E%(@), Es*(e) = sinb E¥(®)

Alors

E: (@)= (b,) B (@) ou )= [_2225 Z?:i]

sin &
ou E°(o) est I’amplitude scalaire du champ extraordinaire.

. Axe optique

[ 3

Direction d’accord
de phase

Figure 3 : Présentation d’angle d’accord de phase et les polarisations non linéaires
ordinaires et extraordinaire dans un cristal uniaxe

La polarisation induite par l'interaction non linéaire pour produire une onde ordinaire ou
extraordinaire selon le type d'accord de phase utilis¢ est

P(0) = (a) Pi(o) (1I-17)
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ou
P*(0) = (b;)* P(w) (1I-18)
(a)* et (b;)* sont les transposées des matrices (a;) et (b;) respectivement.

L’équation (TI-16) peut s’écrire de quatre fagons différentes selon la condition d’accord de

phase et que le cristal est uniaxe négatif ou uniaxe positif.

v Pourle typel:
i) cristal positif: P2, )=(a, ) d, (- ms,w],(az)(b})( 5) E,@) E,)  @19)
i) cristal négatif: P (0,)=(5,) dy -0,.0,,0,)(a,) () E,(0,) E(@,)  @20)
v Pour le type II :

i) cristal positif: P2 (@) =(a,) dj (~0,.0,.0,)b,)(@)E,@)E @)  @2)
i) cristal uniaxe : P2 (0,) = (6,)'dy (0,.0,.0,)a,)0,) E,@)E@,) @2

En utilisant la symétrie de Kleinman pour les dj ( dy(-03, ©2, ®1) = dig(-®3, 02, @1) pour
la GSH ), les équations de (II-19) a (II-22) peuvent s’écrire comme suit, en négligeant les

fréquences:
P =dy (a) (b,)®,) E, (I1-23)
Pe =d, (8)(a,)a) E, E, (11-24)
o =dy (a) (b, )a, ) E (1-25)
Pe=dy (5,) (a, )b )E,.- E, (11-26)

Puisque I'ordre de multiplication de triple produit scalaire n’est pas important, nous
pouvons constater que :
Pe’=Py’ €t Poo =Peo
La polarisabilité du second ordre (II-16) peut s’écrire :

Qll
‘Pl 1 d12 =l le sz
(Pz]{filu d .. J Qz%h; (1-27)
BJ\didy 1 a)| ot
Q,+Q,

ou par exemple Q3 = E; (01) E; (®2)
alors I’équation (II-27) peut s’écrire comme : F=d,,'¥,, (11-28)
Dans les quatre cas possibles d'accord de phase, il y a trois formes alternatives de la

matrice de produit de champ électrique (Wn):
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cos’@cos’p
c0520§in2¢
(=] 8% ing [E @ )E @) (11-29)
—-sin2 6 cosg
cos’d sin2¢
sin’p
cos’p
(Wr)=| 9 REw)Ew) (11-30)
0
- sm2¢@
. %cos gsin 2g0\
Elz—cos @sin 2¢
( ©) = (‘P,f) = 0 x E°(w,) E*(®,) I-31)
~sin@cos @
sin @ sin @
\ cosé cos 2¢ )

A partir des équations (II-23) a (II-26) nous pouvons déduire le coefficient non lineaire

effectif d,; pour chaque accord de phase et pour chaque classe de symétrie (voir tableau 5)

classe det”™ et deg™ des™ et deg™
62m d2; c0s’0 cos3¢ -d3 cosO sin3¢
6 c0s?0 ( dy; son3@ + da; cos30) c0s0 (dq; cos3@ - day sin3g )
6 0 di5 sin®
3m d2; c0s’6 cos3o ds5 sind - dz; cosO sin3¢
32 di; cos®0 sin3g dy; cosb cos3p
3 c0s’0 ( dy; sin3¢ + day cos3@) | dis sind + cosd (di1 cos3¢ - dy2 sin3¢ )
42m dis sind cos2¢ -dy4 sind sin2¢
4mm 0 d;s sinf
4 sin20 ( dy4 cos20 - d;s sing ) -sin® ( dy4 sin2¢ + d;5 cos2¢ )
4 0 . dis sinb

Tableau 5: Tableau récapitulatif du coefficient effectif non linéaire pour différentes
classes de cristaux uniaxes [Midwinter 1965].
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II-4-2) Cas de LTB

LTB est un cristal uniaxe négatif de groupe d’espace 4mm. Son tenseur des coefficients

optiques non-linéaires est :

0 0 0 0 dy 0
dy=|{ 0 0 0 ds 0 0
d, d, dy 0 0 0

v’ Typel:
D’aprés I’équation (I11-24), nous avons :

dg=dy (a,) (@) (5)

d’ou
sin? @
4, d, : : : dg) | cos 2 @
cf}’=( —cosfcosp —cosfsing sinf ) |d,, d, . : , g
dy & « - dg| 9
; ~sin2 @
Le coefficient d.g pour le type I est obtenu a partir de I’équation suivante :
sin’ )

(]

0 0 0 0 d cos’ @

dgy = (-cosfcosp —cosfsing sinf )| 0 0 0 dz 0 0 0
ds ds dy 0 0 0 8
—sin2¢
0
= (—-cosBfcosp —cos@sing sinb ) 0 =d, sin@
ds sin” @ +cos’ qp)

i
v Typell:

De la méme maniére que pour le type I, & partir de 1’équation (II-26) nous avons:

(—-%cosﬂsiu'z (a\
4, 4, . . . d %cosf?silﬂga
dgH{ ~cosbcosp —<cofsing sind )| 4, d, . . . 0
a4, & . . . dg| —sin Gcosp
sin & sinp
\ cos@cos2¢)
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d’ou
(- ]Ecosé’ sin2ga\
0 0 0 0 d 0)| Leososin2g
d:;e-—- (-cosfcos ¢ —cosfsing sinf )| 0O O O 45 0 0 2 0
dys ds dyy 0 0 0 —sinf cos@
sinf sin @
cosd cos 2
p \ $ @ )
d,; sin @ sng

= (~cosf cos ¢ —cosfsing snb )

~d, sin 6 cosg

d
—5—5 (~cos 8 sin 2¢ + cosé sin2¢)

v

\t

0

/

=0
11-5. Notion de walk-off [ Bréhat 1989, Wyncke 1989]
Le phénomene de walk-off 'correspond & une différence d’orientation entre les directions
de propagation du flux énergétique et de I’onde elle-méme.
Dans le cas d’un cristal uniaxe, il y a qu’une seule polarisation qui subit une déviation due
4 leffet walk-off, c’est ’onde extraordinaire, I’onde ordinaire comme son nom I’indique ne
présente pas de walk-off. Par contre, on rencontre cela pour les deux polarisations dans un

cristal biaxe.
1l est primordial de connaitre précisément I’amplitude du phénoméne de walk-off pour

évaluer I’aptitude d’un cristal a étre utilisé comme doubleur de fréquence. Pour des cristaux
de petite épaisseur, 1’effet n’est pas trop génant; mais la puissance de I'onde harmonique

générée est trés limitée des que le cristal est trop long ou que le faisceau est de trop petite

taille.

11-5-1) Direction de polarisation du vecteur de déplacement électrique

Dans un milieu anisotrope, nous considérons une onde plane de fréquence angulaire © , se
propageant dans la direction de vecteur unitaire 5 .

Dans les axes principaux du cristal x, y et z, on appelle 6 est ’angle entre la direction de
propagation § et I’axe z et @ I’angle entre la projection de § dans le plan x-y et ’axe des x.

A partir des équations de Maxwell, nous avons une équation d’onde écrite de fagon
générale sous la forme suivante:

En(EnEl+o® peE=0 (11-32)
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\ 7 @ sl 3 2! : 4 H ! :
ou k =[—Jns est le vecteur d’onde, n est I’indice de réfraction dans la direction de
c

propagation, E est le champ électrique, € est le tenseur de permittivité diélectrique et p la
perméabilité magnétiques (supposé scalaire).
En substituant D=¢E dans 1’équation (II-32), on obtient :

Bl [2 5B )} (11-33)

uc\e

ou D est le vecteur déplacement électrique.

Les composantes de vecteur D sont obtenues & partir de 1'équation (II-33) en substituant

2 3 € g
Ll=p.o:]onc ctnj=—x,ni=—yetn3=_'
80 g{} ga

La composante le long de I’axe x s’écrit :

Ky ="
D =—*—¢g\§.E -34
x n;z —n"2 0( ) (H )
S, sinfcosg
avec | 5, |=| sinfsing
s cos@

n,, ny et n, sont les indices de réfraction principaux et &, € et &, sont les €léments de
tenseur diélectrique exprimés dans les axes principaux de cristal. Les deux autres
composantes Dy et D, sont obtenues de la méme maniére.

Les expressions des cosinus de vecteur déplacement électrique D d’une onde plane
monochromatique se propageant dans la direction 5§ d’un cristal sont dérivées de 1’équation

(11-34) et des deux autres Dy et D,

! La traduction frangaise en un seul mot du mot walk-off est délicate. Pour cette raison, nous gardons le terme
anglais dans tout le manuscrit.
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1
% \2 s \2 2'-""2_
s s
¥ x = 4 z
cos = — - — +| — - +| — - (1I-35)
2 2 (nz 2 {nz 2 [nz 7 zJ

2 3 N\ 2 |2
§ s 5
i z X P z
COSy =— -2 -2 -2 * -2 -2 T -2 -2
n,—n n-—n n,—n ) n,--—n

11-5-2) Angle walk-off

Le walk-off p est I’angle entre la direction de propagation et le flux d’énergie. A partir de
la relation D=¢ E , nous pouvons constater que D et E ont des directions différentes dans
un milieu anisotrope, 4 moins que § ne coincide avec un des axes principaux.

Les équations de Maxwell impliquent que pour une onde plane D, E et § sont
perpendiculaires & un champ magnétique H .Donc D, E et 5 doivent étre coplanaires.

Le vecteur de Poynting S=EAH, qui représente la direction de flux d’énergie,
appartient au méme plan que D, E et 5§, mais n’est pas paralléle & 5. La figure 4 montre les

directions de ces vecteurs. 7 est le vecteur unité dans la direction de &

Figure 4 : Relation entre la direction de propagation § et le flux d'énergie r
dans un milieu anisotrope.

A partir des relations géométriques de la figure 4, nous avons I’angle de walk-off p donné
par :
sinp=é.5 et cosp=é.d (1-36)

et d les vecteurs unités de E et D.
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Les composantes de d sont données par I’équation (II-35) et ceux de € sont d’aprés

Wyncke 1989 :

Lo
-

( b Y )
Ky § Sy s
cosa=—- 5 +
n—n?|| n*-n* n:—n’ n*—n?
o (5.4 %] . *
Ky i 3 Y Ky Y ( Y ’
cosff=—-= * r |4 {-37)
nl—n?|| n*-n* n*-n? n—-n?
I\ x y) \ ¥/

L |1
2 2 22
s [ s, s, s,
cosy nz_n,z[ nz_n: nz_n: n:_n?

alors nous pouvons déduire de la relation (1I-36) la relation :

2 2 z %
§ § s
tgp=n’ [n'z—xn“z s {n*-’nd] (1I-38)
x y z

11-6. Acceptance angulaire

L’acceptance angulaire est définie comme la variation angulaire autour de I’angle d’accord
de phase qui divise 1’efficacité de conversion maximum par deux. Nous présentons dans ce
qui suit les formules des équations de 1’acceptance angulaire pour un cristal uniaxe dans le cas

d’une onde plane et précisément pour LTB. Pour les cristaux biaxes, une étude complete sera

donnée en annexe.
II-6-1) Cas d’un cristal uniaxe

La variation de désaccord de phase AK avec 0 pour un cristal uniaxe s’écrit par /Hon 1979,
Yao 1992]

AK:(AK))Mmﬁg_;QJ A6 %azagzx} {A6)+. (I1-39)

=8

ﬂ=9~

comme AK = k3 — k> — k;avec k = -a-J-n((o) ona:
c

0AK | o, ans(ajsﬁ) @, anz(wz,t?) @, 8::](@1,9) 11-40
*Ee_lm"?_aa—e_TTa“?”ae—a i

m L
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O’AK | @, a=n3(w3,€) o, 62n2(m3,9) @, 63n,(m,,9) {41
6 | ¢ o6 c 06’ c 00* ) =)
or n,(®,0) est indépendant de 6 alors :
2
MJ = M’-ﬁ)— =0 pour tout ®. (11-42)
e ), 08 .

En utilisant la relation définissant n.(®,0) ( II-15 ) on obtient :

ai(“’_’g)J 1 (wg )[ ;2(a;)—n;2(w)]sin20m pour tout ® (11-43)

06 2t
Et
&’n (0,0 i .
- (a: ) = '"j (@) ["e ’ (@) - n02 (w)] pour tout ® (11-44)
00 ’
Pour l’angle d’accord de phase, le premier terme (linéaire) dans 1’équation (II-39) domine :
=2 J a0 (11-45)

En utilisant les équations de (II-39) a (II-44) et aussi le tableau 2 nous obtenons les résultats

suivants pour le cristal uniaxe:

Uniaxe négatif Uniaxe positif

Typel | &k=-2r (o)) ofea) | sinze,00 | % = -2 (w g) (@ -t (@)sin2g,-00

2 [on, 20)-n, (@) x

Type II AK~—-—n*w)bf ]sze‘w [ 2(a,) —nz(a;)]sm2¢9 ‘A@

Tableau 6 : Tableau récapitulatif du désaccord de phase pour différents
types d’'accord de phase [Hon 1979].

Le désaccord de phase varie linéairement en fonction de A6 et méne a une efficacité de
conversion qui peut étre calculée & partir de 1’équation (II-13). A cause de la sensibilité
angulaire, I’angle d’accord de phase est appelé accord de phase critique. Le premier minimum
de I’équation (II-13) est atteint pour AK =# 2/L. Donc 1’acceptance angulaire A est définie
dans les quatre cas en posant AK = £ 27/L.

Dans le cas ou 8,, = 90°, les vecteurs E et k de tous les faisceaux sont colinéaires avec les
axes du cristal.

Le premier terme dans le développement linéaire dans I’équation (1I-39) de 4K disparait, et

le second terme quadratique sera utilisé, I’équation (II-39) devient :
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a%sx] (A0Y

é

En utilisant les équations (11-40), (II-41) et (II-42) nous obtenons le tableau suivant :

Uniaxe négatif Uniaxe positif

Typel | AK= ~ 20 (@) -7 (o} o6 | 8K==2 n(d) e+ (@] o

@ 3 2 i AK=—£—[2n (2a))—n (a))
Typell | A== (@)} o)1 (20)] 46 ) n s k

Tableau 7 : Tableau récapitulatif de désaccord de phase pour différents
types d’accord de phase dans le cas 6,=90° [Hon 1979].

11-6-2) Cas de LTB

LTB étant un cristal uniaxe négatif, le calcul de 1’acceptance angulaire A8 de cristal LTB
pour un laser de Nd :YAG donne, suite aux données précédentes, les résultats suivants:

e Le désaccord de phase AK est donné:
AK= ~2n (@) | (20} (20)] sin 26 20
c o e o m

Le maximum de puissance de GSH pour une onde est obtenu pour une quantité de

désaccord de phase AK = #27/L,d’ou :
Af= i;z {ng (co){ne'z (20)-n? (2@)]sin29m }—l

Les indices de réfraction de LTB pour I’onde de second harmonique A=532 nm et de laser

Nd :YAG [Kwon 1994] sont données par:

0] 20
n, 1,5969 1,6137
ne 1,5435 1,5561

L’angle d’accord de phase de LTB de type I est calculé a partir des équations du paragraphe
(II-3-2-b), donne: 6,,= 31,7°.
L’application numérique de I’acceptance angulaire donne :

A6.L = 0,87 mradcm.
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11-7. Efficacité de conversion de la GSH dans le cas d’un faisceau gaussien

La théorie de la GSH pour un faisceau laser de structure gaussienne a €t¢ étudiée en détail
par Kleinman et par Boyd /Kleinman 1962, Boyd 1965].
En 1962, Boyd et Kleiman ont développé une théorie permettant de calculer le rendement

de conversion pour le type I dans le cas de faisceaux gaussiens et Zondy a poursuivi I’étude

pour le type II [Zondy 1991].

11-7-1) Configuration géométrique, paramétres du champ électrique dans le cas du faisceau

gaussien

On considére un cristal non linéaire de longueur L placé dans un repére X, y, z et soumis a
une onde électromagnétique incidente de pulsation @ se propageant le long de I’axe Oz.
Selon l’orientation du champ électrique de 1’onde par rapport a I’axe optique de
1’échantillon, I’onde incidente aura :
- Un caractére ordinaire (o) : on choisit I’orientation le long de I’axe Oy.
- Un caractére extraordinaire () : on choisit I’orientation le long de I’axe Ox.
L’axe optique de 1’échantillon formant un angle 6 avec I’axe z.
On repére par M(x,y, z) et M(x, y, z) deux points & I’intérieur et & I’extérieur du cristal
respectivement.
Le faisceau de caractére extraordinaire subit lorsqu’il se propage dans le milieu, un
walk-off caractérisé par I’angle p.
La figure 5 représente la structure géométrique de ’ensemble du systéme pour le cas
d’accord de phase de type 11 et les polarisations des différents champs. Elle définit egalement

un ensemble de paramétres utiles par la suite.
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Figure 5 : Schéma géométrique pour l'interaction du type Il pour la GSH.

Pour I’écriture des champs électriques donnée plus loin, est nécessaire de définir des
variables d’espace suivantes :

2
k, @,

2
ou ky, = 2k, o pour le type I et 2k, = ke, o + Ko, pour le type II.

o La constante Rayleigh Zg avec Z; =

@ est le waist du faisceau, appelé le col.
o Des grandeurs normalisées par rapport a Zg :

v Une longueur normalisée du cristal: /=L/ Z,.

v" Un vecteur d’onde km;zk Z .

nw,i R
v" Une absorption a =a Z , Ol Gy €St I'absorption des deux ondes.
v' Une divergence angulaire 6 =o /Z .
n: présente I’onde fondamentale (@) ou I’onde extraordinaire (2w).
o Une grandeur f = 5/ ot 0< 7 <I 4 partir de la face d’entrée (z = 0), détermine la position

du col a I’intérieur du cristal.
On a aussi
r'=z- F
P=plS,=pk,@,/2 oup est le walk-off.

Dans ce cas, les champs électriques & I’intérieur du cristal s’écrivent:

» 0 . @ — 0,0 L ] e Aw’o x'2 +y.2 u . '
- Pour I’onde ordinaire: E” = y E (x ,y',z)=y - exp| - — |expl\-a 2]z +ik z
Y I+t HHr @ @
- Pour ’onde
o, e 2, ! 2 . ;
extraordinaire (E® =% E“° (x',y',z')= % lA : exp[_ L’%&J exp ((-I/Z)a zZ+ik z )
= +it +iT - i

Xet y sont deux vecteurs unitaires.

11-7-2) Polarisation induite

La polarisation source pour le type II (eo o) est un produit tensoriel défimit par:

P(x,y,z)=¢ dE2 JE; qui se réduit pour la géométrie de la figure 54
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P(x,y.z)=yed_(0,p)E" E*

Alors I’expression de la polarisation est la suivante :

1+it +it

Pzw.aw—)=ﬂexp[_(amz-wmzz-z)]{Hir.vp[ , & (812)z )’+y} (12kmz')}

Pour le type Ion a :

e Pour un cristal négatif (co e) :

. Eodg A” & ; ; 1 x* 4y
Pz“”"(M) = — 2 __—exp [—amz + i2km,oz] T exp | -2 T

1+i7

e Pour un cristal positif (ee 0) :

po <(ur) = M_exp [a,z +i2%,, 7] {—-—1— eXp{ (x - &) +»? } }

1+ir 1+it 1+ir

A partir de la polarisation source, le champ harmonique :

E,(x,y, z) = A, (x,y,z) ™" peut étre déterminé a partir des équations de Maxwell. Ce

calcul est présenté dans le paragraphe suivant.
11-7-3) Champ harmonique

La variation de I’amplitude harmonique sur un segment dz est donnée par :

dAzmo iZ o p{ { o (2 .DZ}}PW(M')

Dans cette équation nous avons tenu compte de ’absorption de 1’onde harmonique (a;0) de

z=0az=L.
Chaque point dans le cristal M(x,y, z) peut étre considéré comme un dipéle de radiation

d’onde & 2o vers un point M(x, vy, z) situé a ’extérieur du cristal, la relation entre les deux

points dépend du type de I’interaction :

pour le type II

e0o — x’=x,y’=y pour z <]

eoe — x’=x-p(l—z’),y’=y pour z > 1

pour le type [

ooe — x’=x-p(z—z’) pour z <1
X =x-p(-2) pour > 1
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y =y pour 0<z <1
ee0 — X=X ,y’=y,0$z'£1
Pour eo e, nous supposons que ’onde harmonique extraordinaire générée a le méme
walk-off que celui de I’onde fondamentale.
En remplagant (X, y, z) par (x,y,z) pour z > | et en intégrant de z =04z =1nous
obtenons 1’équation suivante :

iCexp (-a/ 2)j' g expl:-a z -ibK z'_(ﬂ')?] exp [_ 2 (x-pz12f +2yz] (11-46)

l+ir | 1+it 1+it

A . (M)zzl =

avec .

Gody b, P?) | AK =(k,, -2k,) 7y,
Lleocz(nm,ona),e)%nu),o]

a=aZR ’a=am-a2m/2’a0=aw+a2w/2ﬁr=z-f :y=/‘[2_:

C =

P® = P™° +P“* est la puissance fondamentale totale (P""i = TE\C Ny, @ g (Aw'i)z i’]

Pour le champ harmonique extraordinaire, [x - EEZ—) est remplacé par (x— 1)+ }32_2 En

supposant que la puissance de GSH est indépendante du signe du parametre 3 et en posant
x=x— 1 ( translation de ’axe x par une quantit¢ de p.1), la méme expression que (11-46)
pour le champ extraordinaire est obtenue. Par conséquent, les prochains résultats seront
indépendants de la nature de 1’onde harmonique.

A partir de 1’équation (II-46), ’amplitude du champ harmonique électrique peut étre

obtenue directement pour I’interaction de type 1 en posant y = 0, en remplagant

(%)H < (), etenposant ke, o = ko,e:

Pour I’interaction 0o e, I’amplitude du champ harmonique a la forme suivante :

iCexpla, 112)t ool onirk 2] = plp 2
Azm,g-(M)m: l 20 ledz exp|-az 14'&[{2 exp[ Z(x ﬁ(l . ))z+2y } (1147)
I+it % 1+it 1+it
Et pour I’interaction (ee 0), ’amplitude du champ harmonique est le suivant:
iCexp\-a_ 1/2)! Lt ik 2 —Blz - 2
A0 ,y= ke, JIdz exp oz -iaK Jexp( 2be-ple 1) 42y J (1-48)
I+it g 1+it I+iz
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En comparant (II-47) et (II-48) nous remarquons que Aso(x,y,z)=A;7(%,y,z) ou
T= p(l -f )—x i

Nous allons constater plus tard que la puissance de GSH n’est pas affectée par la
transformation de x & X . Pour cette raison, il n’y aura pas de différence entre la puissance de
GSH d’un cristal négatif et positif pour le type L.

Comme cela a déja été supposé pour le type II, les résultats seront indépendants de la

nature de 1’onde harmonique aussi pour le type L.

Afin de séparer les variables d’observateur aux variables de source, nous considérons qu’ a
I’extérieur du cristal, le champ est lointain (z >> 1), dans la limite : © — o

Nous allons constater que dans cette limite Ax( X, y, z) se simplifie et I’expression de la
puissance de GSH peut étre obtenue facilement. Notons aussi que la condition (t — ) ne

marque aucune condition sur I’épaisseur du cristal.

(1+iz)' = ;:7 = [(1-.!“()/2’2:[1-‘["2 +77 +)
it

1-it

T2

Les variables angulaires », v sont définies a la place des variables transverses X, y tel que:

u=(-pr1)Y . et v=Y/

alors
2

(x—z B12f 1 (1+iz)= w* (Iiz)viput et —1-{—— ~ (1~ iz)v? pour le premier ordre T /1.
it

Ces nouvelles variables mesurent la divergence du faisceau de SH par rapport a la

divergence du faisceau laser.

En insérant ces nouveaux paramétres dans 1’équation de A™ (x, y, z) nous obtenons
I’amplitude du champ lointain au premier ordre de 7l est:
A*(uv,r)=(Cl7)expl-af+a,, 1/2)explig(uv)] exp[-2 (u2 +7 )JH (al.fy.0) (11-49)

avec :

f
H(a,l,f,}/,d)=—‘/%—77 f li:r' exp(—az"-yz(z"+f)2 -iaz")
~-f

et ¢lu,v)= 2‘r(u2 +v2), o=AK+2pu ety= 'Bﬁ Pour le type II.

L’expression de Az(X, Y, Z) st obtenue a partir de (11-49) pour le type I en annulant y et

en posant o=AK +4fu .
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La présence de y dans (11-49) est I’origine fondamentale du changement de comportement

de type II par rapport au type L.

[I-7-4) Puissance harmonique

La puissance de GSH est obtenue a partir de 1’équation (1I-49) par intégration de la

2
par rapport a u et v.

distribution d’intensité : 12° = ggengg, |A2'”’°

L’efficacité de conversion s’écrit :

2e
r =P _alk expla I)h(a,l, £,7.0) (11-50)
SH (Pw)l @ 2w
avec
2\/; W 2 2
Ha,l, f.7.0)="=] expl-2af) [dulH (a1, 1.7.0) expl- 4u?) (I-51)

a1, f, y,0) est la correction de la double réfraction qui réduit le rendement de conversion.

2
20°d

avec A = z
mENC N, M, Ny,

Cette équation est identique a celle obtenue par Boyd et Kleinman pour le type I (0o €) si
I’on pose y =0, o=AK+4pu
Le fait que I’équation (II-51) est indépendante du signe de B, I’équation (11-49) est aussi

valable pour le type 1I (oe ¢), la méme remarque pouvant étre faite pour les deux interactions

du type L.
Les nouveaux paramétres suivants sont définit par:
r:ﬁ_L. 5 g_—_.AK;za)OAK s A;ﬂ.:@.ﬂ_

w B P B p

Avec le changement de variable : y = Blr+f ) . ¥= ﬁ(‘:' +f ) et aprés intégration par
rapport a u de I’équation (II-51), on obtient :

r,=4 [i} exp (—amf ) G(At.f ,ﬂ,s) (11-52)

o eaba)sbo el
Gt f, B8 =1 [[vdy | exploie (y-y)  @-53)
S T7%) E7%)

avec .

(b=1, c=0) pour le type L
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et (b=1/4, ¢=1/2) pour le type IL.
b : peut étre attribué au walk-off de I’onde harmonique en respectant I’onde fondamentale.

¢ : est spécifiquement pour le type II et tient compte du walk-off des ondes fondamentales.

11-7-5) Le cas du faisceau cylindrique (L< <Zg)
11-7-5-a) Optimisation de la puissance de SHG

. k, o] @
Les paramétres Zg et 8o étant définis par : Zy =“’—w‘L, === d
2 Z, k,o,

o

11 apparait dans le cas ou L<<Zr que :

ﬁ:;;l»l et f=nl<<1

0

Donc le dénominateur de la fonction G(A.t.f,8,€) tend vers 1 et le paramétre d’accord de

phase € tend vers 0.

En faisant les changements suivants X =y - y’ etx=y+ y le calcul de la double intégrale

de la fonction G devient facile.

Pour le type I1 :
G, (A1) =1 expl2? ) I drexpl- x* JI(x,t)
I(x,t) =7 [erf(t e % +A)- erf(—;i + z)]
Pour le type I:
G,(1,1)=(24)" exp(izi}/;rz {erf(t + % )— erf(%)[l reH ]_ exp(- 2,u)erf(t - %)}

erf(x) = ?/% [exp(-ﬂ )dt

= T, (i,t,l)——*izt2 expl-a, 1)G (4.1)
p

11-7-5-b) L’expression limite pour le type I
Pour une faible absorption, on étend le développement de la fonction GgA,t) au premier

ordre de A/2 et aprés on passe 4 la limite A — 0 d’ou la formule :

G, (12,0)=rt erf (1)1 [1-exp(-1~ )|
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Dans le cas r=ﬁ<<1 : ¢’est 4 dire pour un cristal mince ou un walk-off faible.
@q

2
G, (A,1)~> 1+% ce qui conduit & une dépendance de L? de la puissance de GSH sous la

condition d’accord de phase. Dans le cas ou A = 0 la fonction G tend vers 1, et le faisceau

gaussien se comporte comme une onde plane.

0
Pour t large, et A=0 le terme dominant dans Gi(t,0) est r“(f’ ) ou 7,(1,0)=V7 est la

longueur d’ouverture normalisée définie comme une longueur en cristal au dessus de laquelle

la puissance de GSH cesse d’augmenter en fonction de L? et varie en fonction de L.
[1-7-5-¢) L’expression limite pour le type II
Pour t<<1 et A faible : G, (r,1)—> 1+ 4

Pour t>>1, en plus d’une éventuelle saturation d’absorption induite par 1’onde harmonique

il y a une saturation de walk-off induite par I’onde fondamentale :

Gy(4,0)> [‘f'a'(if’i):lz

avec 1,(II,A)= [JZ expla?)[” dxexp[— %)etfc(% k. A)]E

pour A=0 ¢,(11,0)= [ﬁarctg(ﬁ)]}é ~1.16

t.(I, 0) donne la longueur normalisée pour laquelle le coefficient de GSH commence la

tﬂ(ﬂ,{))Jz
|

1I-7-6) Optimisation de rendement de conversion de GSH

saturation dont la valeur maximale est I',,=4 {

Comme nous venons de le montrer, le phénoméne de GSH dans un cristal anisotrope est
limité par le walk-off de I’onde extraordinaire.

Par ailleurs, la puissance de GSH est optimisée par les paramétres suivants : longueur du
cristal L, position du col a I’intérieur du cristal et angle d’accord de phase. A partir de la
fonction G (1I-53), nous allons mener cette optimisation. Pour le type I, la position du col
correspondant & une efficacité maximale est supposée exactement au centre du cristal alors
que pour le type II, la position optimale du col dans ce cristal dépend de la longueur de cristal
et de la taille de col /Kleinman 1962, Boyd 1965, Zondy 1991 ].
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L’optimisation numérique de ces parametres a été étudiée par Zondy [Zondy 1991], qui a
présenté ces résultats sous forme de courbes dans le cas général. Dans ce qui suit, nous

limiterons les calculs au cas du tétraborate de lithium utile pour nous par la suite.

11-7-6-a) Optimisation de la longueur de cristal
L’optimisation de ce parametre s’effectue en calculant I’efficacité de conversion (II-52)

qui dépend de L’ G(A.1,f.B.¢). En fixant la longueur d’onde (A = 1064 nm), le walk-off et la
p

taille du col (waist) ainsi que la position a intérieur du cristal, nous obtenons les courbes

1.2G en fonction de 1 dans le cas de LTB pour les focales 10 et 20 cm:

0,010 Y
2 |
| ——LG,|

—a— UG, |

0,008

0,006

0,000 T T T d
0,00 0,08 0,10 0,15 0,20

longueurs du cristal (m)

Courbe 1 : Efficacité de conversion en fonction de la longueur du cristal pour le type 1.
Nous constatons que 1’efficacité de conversion est d’autant plus grande que L augmente
pour un col donné. Le méme type de calcul peut étre effectué en type 11 mais desrn étant nul

compte tenu de la symétrie de LTB , nous nous limiterons au type 1.
11-7-6-b) Optimisation de la position du col a I’intérieur du cristal

Dans un milieu de faible absorption, le centre du cristal a été démontré comme étant la
position optimum du col.

En effet, le comportement de la puissance de GSH en fonction de la position du col pour
différentes valeurs de désaccord de phase 4K a été étudié par Kleinman et Miller

[Kleinman1966]. Ils ont constaté que pour la valeur optimum de 4K, la position optimum de

la focalisation est le centre du cristal n=0,5.
Zondy [Zondy 1991] a confirmé ce résultat pour le type I, et il a mené une étude théorique

pour le type II ot il a présenté la position du col en fonction de paramétre de focalisation

(k,1)?

l= 2 pour différentes valeurs de parametre B=p 5
R
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— 0.1

10.05

Figure 6 : 1) Position du col en fonction de la longueur du cristal
2) La puissance en fonction de la position du col pour différentes

valeurs de B.

A partir de cette courbe, nous pouvons mener une étude pour déterminer la position du col
pour des cristaux de type II pour une longueur du cristal déterminée, une longueur d’onde fixe
et pour différentes focales sous la condition d’accord de phase (4K = 0).

Dans le cas de LTB, le seul type d’accord de phase efficace étant de type I, nous prenons
systématiquement 1 = 0,5.

II-8. Résumé et conclusion

Dans le cas d’un faisceau gaussien focalisé a l’intérieur de cristal, 'efficacité¢ de

conversion définie par T'y, = ?SL(‘"} dépend d’une fonction G, (ﬂ,t, f, ﬂ,a) qui tient compte
‘@

des différents paramétres du cristal: indices de réfraction, walk-off et longueur de cristal et
des paramétres de laser tel que le col et sa position a I’intérieur de cristal, ou i = I ou Il /Zondy

1991, Boyd 1962] comme le montre 1’équation II-53.
L’efficacité:
2 32
_PLw)_ @4, I

= = — -a LGt 1,0,
SH P w) mﬂc%jnzm a)g exp( %0 ) "( 1.5.¢)

avec

eXP[_-'I(J’+y')—b (y-y) -c (y2 +y'2)]e il
+i(y/ B-1)] [1_5 {y{'ﬁ_f)‘l x;{ (V J’)]

Ou G est une double intégrale qui tient compte des paramétres de faisceau et de cristal.

Gt f. B, g)=t‘2j r[arydy
00
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Les différentes variables de la fonction G caractérisant le faisceau et le milieu cristallin sont :

a o,
P

du col du faisceau.

P

P A=

a
avec a=a_- % (0, absorption & ®, oy, absorption & 2a) et @, est la taille

oil= 2L longueur normalisée de cristal avec L longueur de cristal.
@,

% f =mnl n caractérise la position du col dans le cristal (n = 0,5 pour le type I et pour le

m), /=L avec Z k2,
= ec =m i
typeIl), /= = avec Z, ==

R

@
< ﬁ:p ° walk-off par rapport a la divergence du faisceau.

R

% £=AK désaccord de phase AK normalisé par le paramétre de divergence.

B
avec b =1, ¢ = 0 pour I’accord de phase de type I et b= 1/4, ¢ = 1/2 pour I’accord de phase de

type I1, y et y représentent les variables transverses.

Dans 1’approche que nous proposons ici, nous faisons le calcul de la fonction G sous sa
forme la plus générale (II-53) pouvant étre utilisée dans le cas de fortes et faibles
focalisations.

Il est donc possible & partir de la détermination expérimentale de I'sy et du calcul de la
fonction G d’obtenir la valeur du coefficient effectif d; NLO.

Dans ce chapitre, nous avons donné les différentes équations utilisées dans la génération de
second harmonique soit dans le cas d’une onde plane ou dans le cas d’un faisceau gaussien.

Dans la théorie de 1’onde plane, nous avons constaté que I’équation du rendement de
conversion ne tient pas compte ni du walk-off ni de la position du col & I'intérieur du cristal ;
par contre, la théorie développée par Boyd dans le cas le faisceau gaussien tient compte des

paramétres du cristal et du faisceau incident a I’intérieur du cristal.
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II-1. Introduction

1l existe de nombreuses techniques pour déterminer I’effet non linéaire du second ordre,
soit par un mélange d’ondes incluant I’addition et la différence de fréquences (Oscillateur
Paramétrique Optique OPO, Amplificateur Paramétrique Optique OPA), soit par génération
de second harmonique, par la technique des franges de Maker ou par la mesure directe de
|’harmonique générée (avec accord de phase).

Les franges de Maker sont un phénoméne typique de la propagation de la lumiere dans un
milieu non linéaire. Elles furent mises en évidence en 1962 par Maker et al [Maker 1962], qui
constatérent qu’en faisant varier 1’angle d’incidence d’un faisceau laser sur un cristal non
linéaire (du quartz), ’intensité de I’onde de second harmonique générée variait de fagon
quasi-périodique. L explication de ce phénoméne est fournie par la nature de I’onde généree.
Celle ci peut étre décomposée en deux ondes, I'une appelée onde li¢e et I’autre onde libre. La
premiére théorie nécessaire pour interpréter ces mesures, fut développée par Jerphagnon et
Kurtz [Jerphagnon 1970]. Cependant, les conditions trop restreintes et les approximations
d’application ont contraint Herman et Hayden [Herman 1995], a revoir les formules et a les
étendre a des cas plus généraux.

La complexité des formules obtenues montre qu’il est extrémement compliqué d’envisager
des mesures absolues par les franges de Maker, les mesures relatives ayant I’avantage de
permettre de simplifier certains termes dans le calcul des coefficients ONL. Néanmoins, la
diversité de valeurs qu’on trouve pour un méme composé dans la littérature et y compris pour
les cristaux dits de références, nous a conduit a privilégier une mesure directe et absolue des
coefficients par la technique d’accord de phase.

Grace d’une part aux théories de Boyd et Kleinman et de Zondy /Boyd 1968, Zondy 1991]
(Voir chapitre IT) permettant le calcul des différents termes de I’efficacité de conversion I et
d’autre part a la mesure de cette efficacité, le coefficient effectif non lincaire absolu peut étre

déterminé. Les d;; apparaissant dans le développement de d4 sont déduits.

II1-2. Banc de mesure de GSH

111-2-1) Description du banc et des éléments optiques

Notre banc de mesure a été congu de telle sorte qu’on puisse I’utiliser pour plusieurs

applications :
- 11 nous permet de mesurer I’angle d’accord de phase a partir d’un échantillon taillé selon

les axes cristallographiques.
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- Tl est utilisable pour la mesure du coefficient optique non linéaire effectif (d.y) relatif par
comparaison aux coefficients non linéaires d’un autre échantillon utilisé comme
référence et qui a des propriétés optiques connues dans la littérature tels que le quartz ou
le KDP.

- 1l permet la mesure du coefficient NL de fagon absolue compte tenu des spécificités du
cristal étudié et des conditions de focalisations. Nous avons largement utilisé cette
méthode.

- L’homogénéité des cristaux peut étre testée en mesurant la puissance harmonique en
différents points de 1’échantillon.

- 11 nous permet de mesurer la valeur de ’acceptance angulaire.

- Tl est aussi utilisable pour la technique des franges de Maker en ajoutant deux

polariseurs, 1’un a 1’entrée du cristal et I’autre a la sortie.

[11-2-1-a) Banc de mesure

Le banc de mesure comporte deux bras :

- Un bras principal sur lequel est placé I’échantillon & tester ainsi que les différents

éléments optiques.

- Un bras de référence sur lequel la puissance infrarouge peut étre mesurée simultanément

a la puissance de second harmonique.

La source de lumiére utilisée dans ce banc est un laser Nd:YAG fonctionnant en mode
continu ou en mode de déclenchement (Q-switch). Un laser Hélium Néon suivant le méme
trajet qﬁe le laser Nd : YAG permet d’aligner les différents éléments optiques.

Les différents éléments optiques constituant le montage sont la lame demi-onde permettant
de régler la direction de la polarisation du faisceau incident, la lentille pour focaliser le
faisceau, la séparatrice /20 pour séparer le faisceau 4 @ du faisceau généré a 20, une
deuxiéme lentille pour collimater le faisceau, le filtre interférentiel qui ne laisse passer que
I’onde 4 2o et la photodiode qui mesure la puissance de I’onde générée a 20.

La figure 1 montre le schéma général du banc de mesure de GSH.
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Figure 1: Schéma du banc de mesure du coefficient effectif non linéaire.
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I11-2-1-b) Description de la source
» Caractéristiques du laser Nd :YAG

Le laser Nd : YAG dont nous disposons appartient a la série T de Spectra Physics.
Dans la référence de ce laser T40Y70106Q, chaque nombre et lettres ont une signification.
- T : désigne le systéme de gestion thermique incorporé & I’alimentation d’énergie.
- T40 : 40 Watt disponibles & partir des deux sources pompées a 20 W.
- Y70 : le chiffre indique la durée d’impulsion en ns a la sortie de laser YAG, ce laser est
congu pour les applications qui exigent des impulsions d’énergie élevee.
- 106Q : le demnier chiffre représente la longueur d’onde fondamentale d’émission du
Nd :YAG a 1064 nm et Q indique que le laser est déclenché (Acousto-optique).
- Le mode du laser T40Y70106Q est TEMyo. Il peut fonctionner en mode continu ou
impulsionnel.

En mode continu, la puissance du laser varie en fonction de I’intensité de courant, ce mode
étant utilisé pour la mesure de coefficient absolu d.;. En mode impulsionnel, la puissance du
laser est liée a I'intensité de courant et 4 la fréquence. Ce mode nous permet de mesurer
I’angle d’accord de phase et de tester I’homogénéité des cristaux.

Les différentes caractéristiques du laser T40Y70106Q sont résumées dans le tableau

suivant :

Caractéristiques générales
Longueur d’onde 1064 nm
Energie d’impulsion, 1kHz 1,5mJ
Durée d’impulsion, 1kHz 70 ns

Puissance moyenne, 10kHz > 6,5 Watts
Mode spatial TEMgo

Caractéristiques du faisceau

Polarisation > 100 :1, verticale

Diamétre de faisceau 0,55 mm

Divergence de faisceau | 0,831 mrad/ax 10,796 mrad /&y
Faisceau elliptique < 10% de différence entre n’importe
quels deux axes orthogonaux

Tableau. 1 : Caractéristiques du laser T40Y70106Q
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» Calibration de laser

Afin d’analyser 1’influence de I’intensité du courant I fourni aux diodes sur la puissance
moyenne P obtenue 2 la sortie du laser, nous avons mesuré P = f (I) pour le mode continu et

impulsionnel a différentes fréquences. Les résultats obtenus sont reportés dans la figure

suivante :
. s A '} i L - + s , X ) ,
tmod: i . —
i ,_M ° . |mode pulsé f=1KHz .
% . E 2.0 ° 3
B 6 - [ L ]
2
4 4 o - § 15 > -
E‘ 4 . - 2 -
g .] g.t.o- L
o 3'_ . B g ™
5 24 ® L 3 °
. g 05+ * L
1+ ® L ] .
. * z . *
o— - . ¢ . 00 —— T . —
10 12 X 14 16 18 20 22 10 12 14 16 18 20 22
Intensité de courant (A) Intensité de courant (A)
ode pulsé =5 KHz - i : il :
=TT o | Tmotepusé Fr0KHS =na
% 5 - . . g 8- . -
- .g 1 &
4 L
E ¥ . % .
E > 34 = L
24 ® L g .
E - | g 2+ ™ e
E 14 a e 3 E 1-. " ” =
L ] . L
3 2 4 ® 18 20 2 10 2 W 18 16 x o=
Intensité de courant (A) Intensité de courant (A)

courbes 1: Puissance du laser en fonction de l'intensité de courant en mode continu et

impulsionnel

III-2-1-¢) Les éléments optiques
Le calcul du coefficient effectif N demande la connaissance précise de la puissance de
I’onde fondamentale a 1’entrée du cristal et de la puissance harmonique a la sortie du cristal.
Pour cela, nous devons caractériser les différents éléments optiques et déterminer leur

coefficient de transmission.

v" Séparatrice 30% / 70%

La séparatrice posséde un coefficient de transmission et de réflexion qui dépendent de

I’incidence du faisceau et de sa polarisation. Pour la direction de polarisation verticale du
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laser, son coefficient de transmission est de 70% et celui de réflexion est de 30%. La face de

sortie de la séparatrice est traitée antireflet a2 1,064 um et n’occasionne que peu de pertes.

v" Lame demi-onde

La demi-onde permet la modification de la direction de polarisation du faisceau incident,
les pertes de la lame demi-onde, dues principalement & des réflexions parasites, sont de

P’ordre de 2 %.

v" Les lentilles

Une premiére lentille convergente placée avant I’échantillon est traitée antireflet dans I'IR
de sorte que son coefficient de transmission est proche de 100 %. Les focales f; utilisées sont
de 10, 20 et 30 cm.

Outre les caractéristiques en transmission, il est nécessaire de connaitre la géométrie du
faisceau en sortie. Nous traiterons ce point en détail dans le paragraphe (II1-3).

La deuxiéme lentille convergente de focale f;, traitée antireflet dans I’IR et dans le vert,
permet de rendre le faisceau paralléle aprés sa sortie de 1’échantillon les deux lentilles étant

distantes de f; + f>. Son coefficient de transmission dans le vert est de 98 %.

v’ Séparatrice de faisceau fondamental et harmonique

Le séparateur ®, 20 réfléchit le faisceau fondamental 2 ® et transmet le faisceau
harmonique a 2o. Le coefficient de réflexion pour o est 100 % pour un angle de 45°, alors
que pour 2o il est de 2 %, soit un coefficient de transmission de 98 % dans le vert.

v Filtre interférentiel

Afin d’éviter d’éventuels rayonnements IR dus aux réflexions, et afin de protéger la
photodiode, nous utilisons un filtre interférentiel. Il est placé avant la photodiode, de fagon 2
ne laisser passer que I’onde harmonique 4 20. Son coefficient de transmission est de 58 %.

v" Photodiode

La photodiode a une ouverture de 10x10 mm?; elle peut étre utilisée pour des longueurs
d’onde entre 350 et 1100 nm. La densité de puissance maximum tolérée est 50 W/cm? et elle
permet de détecter des puissances comprises entre 1 nW et 3 W.

v' Thermopile
Elle est utilisée sur le bras de référence pour mesurer la puissance de faisceau infrarouge.

Elle est constituée d’un absorbant en volume avec une ouverture de 16 mm. Son domaine de
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longueur d’ondes est [0,19 pm, 6 pm], et les puissances mesurables sont comprises entre

[10 mW et 10 W].
v" Porte échantillon

Un porte échantillon nous permet de réaliser des rotations par rapport 4 un axe vertical et
un axe horizontal ainsi qu'une translation verticale et deux autres translations, parali¢le ou
perpendiculaire a la direction de propagation de laser. La rotation par rapport a I’axe vertical
est motorisée et commandée par un contrleur, lui méme piloté par ordinateur via le logiciel

Labview.
1II-3. Caractérisation du faisceau a ’entrée du cristal

Comme nous 1’avons signalé dans I’introduction, notre technique de mesure de 4.4 tient
compte des caractéristiques spatio-temporelles du faisceau fondamental. Il est donc

primordial de déterminer avec précision la taille du col du faisceau ainsi que sa position dans
I’échantillon.

111-3-1) Considérations théoriques

I11-3-1-a) Expression d’un faisceau gaussien

En mode TEMgo, I’onde laser fondamentale du faisceau gaussien présente une structure

spatiale pouvant s’écrire sous la forme :

E(x,y,ZF(QEé))x exb -{ i [fcz—q:i(z)-l- kg‘;z’;)}t (J:::“é;)}

ou

2
o af(z):(qf {14—[ ’1% qg] } représente le rayon du faisceau se propageant le long de I’axe z.

A
v A0)

z
° ¢(z )=ar cig [ 2:| représente la divergence du faisceau.
o

T,
Az

. R(z)={1+[

2
] } représente les variations suivant z de la surface d’onde.
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......

avec
r: distance au cceur du faisceau dans le plan transversal.

®o : rayon du faisceau au point le plus étroit appelé le col ou le waist du faisceau et qui est en
fait le point de convergence du faisceau.
On appelle la longueur de Rayleigh Zz. Elle caractérise le profil Lorentzien de I'intensit¢ le

long de I’axe z, et est définie par :

2
_E&Jo 1

R4 M?

Le facteur M® permet de caractériser la modalité d’un faisceau par rapport au modele

théorique monomode ; ¢’est une constante qui dépend du mode du faisceau. Dans notre cas

M2x1.

[11-3-1-b) Transformation d’un faisceau gaussien
Soit un faisceau gaussien de col ®,, traversant une lentille de focale f placée & une distance
d, du col. Le faisceau gaussien focalisé est caractérisé par un col ®; & une distance d; de la

lentille.

®
‘-‘_-_-.-__-—
1 dz : >
N Taille de
Taille de col du col o,

laser m,

Figure 2: Transformation d'un faisceau gaussien par une lentille

Conformément 4 la loi dite ABCD basée sur une matrice de transfert % g) qui permet le

calcul du diamétre et la position du col /Kogelnick 1968, Lalanne 1994], on peut déterminer

71



Chapitre III Banc et technique de mesure

les paramétres du faisceau gaussien transformé a la traversée d’une lentille de focale f. Les

équations suivantes sont utilisées:

d-f= (dl_f)fz —
(dl—f)z +{ﬁfl )
@ = wf il b

2

)

I1I-3-1-¢) Application a notre cas
A partir des paramétres de laser que nous utilisons donnés au tableau 1 (o, d;) , nous
avons calculé la taille du col ®; aprés la lentille de focale f et sa position d; pour les
différentes lentilles utilisées dans notre cas.
La lentille est placée & 1 = 81 cm du laser et la taille du col de laser est 0.275 mm.
A partir des équations (III-1), nous avons obtenu les différentes tailles de col avec leurs

positions d de la lentille.

Focale 100 mm 200 mm 300 mm
@2 (pm) 37 84.67 148.2
d; (cm) 11.28 25.78 44 81

Tableau 2 : Calcul théorique des différentes tailles de col
ainsi que leurs postions pour les différentes lentilles

111-3-2) Principe de mesure du col et résultats
I11-3-2-a) Principe
Afin de mesurer le col de notre laser Nd :YAG, nous avons utilisé¢ une technique simple
mais demandant beaucoup de temps : la méthode du couteau de Foucault.
Le montage expérimental utilisé est constitué¢ d’un laser Nd :YAG, d'une lentille, d’une

lame de rasoir et d’une thermopile pour mesurer la puissance.
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Thermopile
Lentillef ,  d d

—>
el
J o=

v

Porte échantillon Lame de rasoir

Figure 3: Dispositif expérimental de mesure du col

La lame de rasoir est mise sur le trajet du faisceau. Pour une focale donnée, nous
effectuons une translation de la lame de rasoir perpendiculairement & la direction de
polarisation & une distance d de la lentille ; et nous répétons la manipulation pour différentes
distances d. A I’aide d’une thermopile, nous mesurons la puissance P du laser IR fonctionnant
en mode continu en fonction de la position de la lame (translation perpendiculaire au faisceau)
et ce pour différentes distances entre la lame et la lentille d.

Le profil du faisceau gaussien est définit par I(x) = Io exp(-2x*/o) (o étant le rayon du
faisceau & une distance donnée que 1’on obtient par I = Io/e” six = o).

La courbe P = f(position) représente 1’intégrale de cette fonction gaussienne. Gréce au logiciel
Peak-Fit, il est possible d’ajuster cette courbe et d’obtenir la valeur de o. La fonction utilisée

x—a .
— avec: ag: I’amplitude, a;: le centre et a; : la largeur.

2%a

2

a
est: — l+erf]

OF o=22, et erf(y)= fexp(—xz)dx

Nous reportons ensuite ces valeurs sur une courbe ® (mm) en fonction de la distance
w/ Y %
lentille — lame (cm), et nous les ajustons avec la fonction : w(z)= @, 1+( /[ a)z) .
0

[11-3-2-b) Résultats de mesure

Dans ce qui suit, nous allons présenter les valeurs de col expérimentales avec et sans

lentille de focalisation ainsi que son erreur expérimental.

1) Sans lentille de focalisation

Nous avons effectué une mesure de puissance en fonction de la translation verticale de la

lame située a une distance d = 130 cm du laser sans lentille.
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=0 cm, d=130 cm

1.7%

125

Puissance de laser (W)
=1
g

Translation de ln lame (mm)

Courbe 2: Puissance de laser YAG en fonction de la translation de la lame

située & une distance d=130 cm du laser sans lentille

Aprés I’ajustement de cette courbe, nous avons obtenu le rayon du faisceau a cette distance

qui est la somme du rayon du faisceau a la sortie du laser et la divergence du faisceau

(voir figure 2).

04
® o

A4
Figure 2: Rayon du faisceau a une distance d

$ ®p rayon
du faisceau

Le rayon trouvé est ® = 1,35 + 0,05 mm, ce qui nous permet de déduire I’angle de

divergence o qui vaut o~ 0,83 mrad.
La valeur du divergence calculée est comparable a celle donnée dans la documentation qui

est 0,81 mrad.

Les mesures du col pour différentes focales, 10 cm, 20 cm et 30 cm pour déterminer le col

ainsi que sa position ont donné les résultats suivants :
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2) Focale 10 cm

La puissance du laser est mesurée en fonction de la translation verticale de la lame par

rapport au faisceau pour une distance d lame-lentille. La distance d varie de 7 cm a4 15 cm

avec un pas de lcm.

Nous présenterons un exemple ded =9 cm :

f=10cm,d=9 cm

1.5

h
[t
A

-
i

o
L ]
i

Puissance du laser (W)
5 4
v L4}

o

Translation de la lame (mm)

Courbe 3: Puissance de laser YAG en fonction de la translation de lame située
a une distance d = 9 cm de la lentille pour la focale de 10 cm.

L’ajustement de cette courbe nous a donné le rayon du faisceau a cette distance :

® = 0,217 mm. Les autres résultats sont présentés dans le tableau suivant :

d (cm) ® (mm)
7 0,366
8 0,287
9 0,217
10 0,131
11 0,03
12 0,045
13 0,111
14 0,91
15 0,263
16 0,365

Tableau 2: Rayon du faisceau a une distance d fixe pour la focale 10 cm
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A partir de ces valeurs nous obtenons la courbe de rayon du col en fonction de la position

de la lame qui aprés son ajustement, nous permet d’obtenir le col du faisceau a cette focale :

focal=10 cm
w0=42.97e-06,d =11.67 cm
0.4 0.4
E
0.35 1 35
\E— 0.25 1 j0.25
e 0.2 1 0.2
S
= 0.15 0.15
3
X 0.14 0.1
0.05 - 0.05
0
7 S 1 13 15

Distance lame- lentille (cm)
Courbe 4: Rayon du faisceau en fonction de d pour la focale de 10 cm
La valeur du col est @, = 42,97 + 1 pym et sa position par rapport a la lentille est
1=11,67 cm.
3) Focale 20 cm

De la méme maniére, nous présentons la puissance de laser en fonction de la translation de

la lame a une distance fixe d qui varie entre 18 cm et 30 cm avec un pas de lcm.
Nous présenterons un exemple de d =24 cm :

f=20cm ,d=24 cm

18

1.25 4

0.75

0.5 4 10.5

0.25

Puissance du laser (W)

Jo

L * L
o 0.1 T2 03 04

Translation de la lame (mm)

Courbe 5: Puissance du laser YAG en fonction de la translation de lame située
a une distance d=24 cm de la lentille avec une focale de 20 cm.
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L’ajustement de cette courbe nous a donné le rayon du faisceau a cette distance :

®=0,091 mm.

Les autres résultats sont présentés dans le tableau suivant :

d (cm) ® (mm)
18 0,267
19 0,245
20 0,202
21 0,166
22 0,137
23 0,109
24 0,091
25 0,09
26 0,102
27 0,123
28 0,138
29 0,176
30 0,201

Tableau 3: Rayon du faisceau a une distance d fixe pour la focale 20 cm

A partir de ces valeurs nous avons la courbe de rayon du col en fonction de la position de

la lame qui aprés son ajustement, nous permet d’obtenir le col du faisceau a cette focale :

f=20cm
w0=91,85e-06 m, d =24,86 cm

03 0.3

0.25 fo.25
£
\g 0.2 2
g
=
é 0.15 {.15
(a3

0.1 0.1

0.05 _o.os

115 20 225 25 775 30

Distance lame- lentille (cm)

Courbe 6: Rayon du faisceau en fonction de d pour la focale de 20 cm
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La valeur du col est @o = 91,85 + 2 um et sa position par rapport a la lentille est

1=24.86 cm.

4) Focale 30 cm

De la méme maniére, nous présentons la puissance de laser en fonction de la translation de

la lame a une distance fixe d qui varie entre 30 cm et 41 cm avec un pas de lem.

Nous présenterons un exemple de d =36 cm :

f=30 cm,d=36 cm

15 1.5
‘E\ 125 1 4125
&
N 1 ’
§
3 075 fors

05 {05
§
8
E 025 25
S 0 «E

0 02 04 06
Puissance du laser (W)

Courbe 7: Puissance du laser YAG en fonction de la translation de lame située
& une distance d=36 cm de la lentille avec une focale de 30 cm

L’ajustement de cette courbe nous a donné le rayon du faisceau a cette distance :

® = 0,201 mm.
Les autres résultats sont présentés dans le tableau suivant :
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d(cm) o (mm)
33 0,241
34 0,235
35 0,215
36 0,201
37 0,187
38 0,170
39 0,161
40 0,165
41 0,153
42 0,155
43 0,158
44 0,165
45 0,174
46 0,189
47 0,204

Tableau 4: Rayon du faisceau & une distance d fixe pour la focale 30 cm

A partir de ces valeurs nous avons la courbe du rayon du col en fonction de la position de

la lame qui aprés son ajustement, nous permet d’obtenir le col du faisceau & cette focale :

f=30 cm

=4138 ¢

0.25
0.24
0.23
0.22
0.21

0.2

0.19

Ravon @ (mm)

0.18

0.17

0.16

0.15 '
325 375 425 47.5

Distance lame- lentille (cm)

Courbe 8: Rayon du faisceau en fonction de d pour la focale de 30 cm

La valeur du col est @y =153,5 £ 5 um et sa position par rapport 4 la lentille est

1=41,38 pm.
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111-3-3) Conclusion

Nous présentons ces différents résultats expérimentaux ainsi que les valeurs théoriques déja

calculées dans le tableau suivant :

Focale | Col expérimental | d expérimental | Col théorique en | d théorique
encm en pym en cm um encm
10 43+1 11,67 37 11,3
20 92+2 24,86 84,7 25,8
30 153,55 41,38 148,2 44.8

Nous remarquons un bon accord entre les valeurs théoriques et expérimentales pour la
position des col des différentes lentilles. En revanche, les valeurs de la taille du col dans les
deux cas sont quelques peu différentes. Cet écart ne peut étre attribué aux erreurs
expérimentales car les mesures effectuées plusieurs fois ont permis d’obtenir des valeurs trés
répétitives. En revanche, il peut étre da 4 la valeur théorique de la taille du col @, utilisée dans
nos calculs qui est celle fournie dans la documentation du laser (tableau 1). En effet, une
faible variation de ®; entraine une variation importante de la taille du col aprés la lentille

comme montre la formule (III-1). En effet, si nous prenons @;= 0,3 mm ou 0,32 mm au lieu

de 0,275 mm, nous trouvons:

Focaleen | Col w;enpm | dathéorique | Col @, en pm | d; théorique
cm ;= 0,3 mm encm ®;= 0,32 mm encm
10 39,6 11,23 41,5 11,2
20 90,2 25,6 98,7 25,5

La distance d, la lentille et le laser est aussi un parametre critique. Alors si nous prenons

d;=79 cm ou d;= 81 cm au lieu de 83 cm nous obtenons :

fcm Col @;enuym | d; théorique | Col @, en pm | dz théorique
di=79 cm encm d;=83 cm encm
10 37,92 11,3 36,02 11,25
20 872 25.9 82,3 25,64

III-4. Technique de mesure d’angles d’accord de phase

Si nous étudions 1’efficacité de conversion en fonction de la direction de propagation, nous
remarquons que pour certaines directions, cette efficacité est beaucoup plus importante.

Dans le chapitre II, nous avons donné les formules théoriques pour le calcul d’angle
d’accord de phase 6 de type I et II pour des cristaux uniaxe et biaxe. Ces valeurs sont
calculées théoriquement & ’aide d’un programme développé sous Turbo Pascal utilisant des

indices de réfraction a4 © et a 2m.
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Dans LTB , les valeurs théoriques obtenues avec no(®) = 1,5969, n(®) = 1,5435 et
no(20)= 1,6137, ne(20) = 1,5561 sont 6™ = 31,7° et 0"y = 46,5° [Kwon 1994].

Principe A X

Dans un premier temps le cristal est réglé en incidence normale griace a I'Hélium Néon.
Puis le laser Nd : YAG étant envoyé sur le cristal, nous tournons le cristal par rapport a I'axe x
jusqu’a obtenir une puissance maximum du faisceau harmonique a sa sortie. Le réglage de la
direction de polarisation du faisceau (type I ou II) gréce a la lame demi-onde permet
d’optimiser 1’efficacité de conversion. Nous mesurons une variation d’angle a I’extérieur du
cristal par rapport & Iincidence normale Ocx. Grace a la loi de Descartes, nous pouvons

déduire I’angle interne B;y qui correspond a 1’angle d’accord de phase du cristal étudié.

II1-5. Technique de mesure de dey
[I1-5-1) Outils numériques utilisés dans la mesure:

Apreés la mesure de la taille du col du faisceau incident et de I’angle d’accord de phase du
cristal, nous disposons des éléments principaux nécessaire a la mesure du coefficient effectif
non linéaire d.ss de GSH. Néanmoins, des calculs préliminaires pour chaque matériau étudié

sont encore nécessaires :

Walk-off p

Le walk-off est I’écart angulaire entre les directions de propagation du flux énergétique et
de I’onde elle-méme. Nous calculons théoriquement sa valeur avec un programme développé

sous Turbo Pascal , a I’aide de I’équation (II-38) du chapitre II:

2 2 2
s
1gp=n? % + E i
n?-n? n‘z—nj n?-n?
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En connaissant les indices de réfraction, nous pouvons obtenir la valeur du walk-off dans

LTB pour le type I et II pour la longueur d’onde 1064 nm :

Type I Type II
p () 1,88 2,07

Fonction G

La fonction G intervenant dans I’équation de I’efficacité de conversion tient compte des

paramétres du faisceau et du cristal (voir équation II- 53).

Le calcul de sa valeur nécessite la connaissance des indices de réfraction du cristal, la
longueur d’onde, la longueur de cristal, le walk-off, le col et le type d’accord de phase.

Grace au Logiciel « Maple », nous effectuons le calcul de cette double intégrale pour une

longueur de cristal, une longueur d’onde et une focale déterminées. Nous avons supposé dans
notre calcul que le coefficient d’absorption est nul (a ~ 0) et que le désaccord de phase est
nul (¢ =0), la condition d’accord de phase étant réalisée.

Les différentes valeurs de la fonction G obtenues pour les différentes longueurs du cristal

de LTB et pour différentes lentilles de focalisation utilisées sont reportées dans le tableau 5
(accord de phase de type I) :

2,7 mm 5 mm 9,8 mm
10 cm 0,61445 0,38193 0,198642
20 cm 0,86705 0,67566 0,41991
30 cm 0,94683 0,84267 0,61376

Tableau 5 : Valeurs de la fonction G pour .TB taillé selon I'accord de phase de type .

Détermination de d.g

Tous les termes intervenant dans 1’efficacité de conversion I'sy étant connus, excepté le
coefficient effectif non linéaire d.g, la mesure des puissances harmoniques et fondamentales
nous permet de déduire la valeur absolue de d,; ainsi que son erreur expérimentale.

Les puissances harmonique Py, et fondamentale P, n’étant pas mesurées a la sortie et a
I’entrée de cristal, il est nécessaire de calculer I’efficacit¢ de conversion réelle & partir de
I’efficacité de conversion mesurée soit (I'sy)we = K . (I'si)mesure, K étant un coefficient qui
tient compte des coefficients de réflexions et de transmission des différentes optiques

utilisées dans le montage (Voir annexe C).
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La mesure de I'sy permet d’obtenir en temps réel la valeur de des grdce 4 un programme
développé sous LABVIEW (National Instrument), en rentrant les différents parameétres du
cristal: I’angle d’accord de phase Opy, les indices de réfraction o et 2w, le type d’accord de
phase (type I ou II), la taille du col , la valeur de la fonction G, le traitement antireflet ou non

du cristal.

P,
Le programme permet de tracer la courbe de ﬁ’- , d’afficher la valeur instantanée de dey

@

P, . . 2
puis de déduire la valeur de 73‘2"— moyen et de d.y moyen ; il nous permet aussi d’obtenir

@

2
@

P, ; .
I’erreur sur la mesure de d,g La valeur de Ij“’ étant systématiquement calculée sur au moins

deux cent points de mesure, il est possible d’en déduire son écart type ainsi que I’écart
P po q

correspondant pour degr.
< Détermination de I’erreur sur deg:

En plus de cette erreur expérimentale, il est nécessaire de considérer les erreurs dues aux
différents termes intervenant dans deg. L’erreur sur la détermination des coefficients degr est

calculée a 1’aide de la relation (II-52) :

My =l[5P” 2o 30, 0%, 2—@]
d, - 2\ P, de n o, L

v Le terme 8Py, correspond a I’incertitude sur les valeurs mesurées par la photodiode, sa
valeur est estimée a 5 % par le constructeur.

v Le terme 8P, correspond 2 I’incertitude de la thermopile, sa valeur est estimée a 3 %.

v Le terme 8, correspond & 1’incertitude sur le col, sa valeur dépend de la focale utilisée,
elle est de 2,5% pour le col 43 pm, 2,5% pour le col 92 um et 3,5% pour le col 153,5 pm.

v Le terme 8L correspond  I’incertitude de I’outil de mesure « Palmer » qui vaut 0,5%.

v Le terme 8n est I’incertitude sur I’indice de réfraction, elle de I’ordre de 0,1%.

+ Tableau récapitulatif :

Les différentes incertitudes calculées du coefficient desr sont présentées dans le tableau

suivant :
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43 pm 92um 153,5 pm
Type I 8,5% 8,5% 9,5%
Type 11 8,5% 8,5% 9,5%

L’erreur totale de d.q est la somme de I’erreur calculée plus I’erreur expérimentale.

11I-5-2) Technique de mesure

P,, est la puissance du faisceau harmonique obtenue & partir du cristal étudi¢, soit LTB
dans notre cas. Pour avoir le maximum du puissance, nous sommes amenés a effectuer des
réglages pour une focale déterminée avant la mesure de d.z:

> Le cristal taillé selon I'angle d’accord de phase est placé en incidence normale sur le

porte échantillon grace au laser d’alignement He-Ne.

» Le laser Nd :YAG est ensuite envoyé sur le cristal. Au début, nous agissons sur la
lame demi onde de fagon & changer la direction de polarisation ( lorsque la puissance
indiquée par la photodiode est maximale, cela signifie que la direction de polarisation est
optimale pour le type d’accord de phase souhaité ).

>  Nous optimisons ensuite la position de I’échantillon en utilisant la rotation de 1’angle

d’accord de phase.
»  Enfin, nous effectuons une translation de I’échantillon le long de la direction de

propagation du laser de fagon & avoir un rendement de conversion maximum ; par exemple
pour le type I, nous obtenons le maximum de puissance quand la position du col est au

milieu du cristal.

ITI-6. Mesure de l’acceptance angulaire

Comme nous ’avons mentionné au paragraphe I1I-6 du chapitre II, I’acceptance angulaire
est la variation angulaire pour laquelle la puissance harmonique est égale a sa valeur
maximale divisée par deux (Full Width Half Maximum of T') : elle est notée ABrwiv. Nous
avons donné les équations de cette variation pour un cristal uniaxe et biaxe et pour les deux
types I et I dans le cas d’une onde plane au chapitre II (II-5) et annexe B (B-3).

Nous traitons dans ce paragraphe 1’acceptance angulaire pour un faisceau Gaussien et

nous donnons une comparaison entre les résultats obtenus avec ce faisceau et avec 1’onde

plane.
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111-6-1) Faisceau gaussien

Le calcul théorique de I’acceptance angulaire pour un faisceau gaussien est réalisable a
partir de I’équation de rendement de conversion I'sy (II-52) ; la dépendance de Iefficacité de
conversion avec la variation de I’angle autour de I’angle d’accord de phase se situe
principalement dans la fonction G (II-53). En effet I’expression de deqr dépend aussi de la
direction de propagation ; mais cette variation due a des faibles variations d’angle peut étre
négligée par rapport a celle de la fonction G.

La fonction G est calculée dans ce cas de la méme maniere que celle utilisée pour le
coefficient deg, 4 I’exception prés que nous ne nous limitons plus au cas € = 0. En effet, la
variation A6y de I’angle autour de I’angle d’accord de phase Opy influe dans la valeur de €
de la fagon suivante :

£ =AK(0) g / p avec AK (6) = AK (Opm * ABjyy) .
Les expressions de 4K dépendent du type d’accord de phase :
«» Pour le type ]
AK= 4n(n°(0) — n,°) /A avec 6 = Opyr + ABy, et AByy est la variable de calcul

.2 4 0.5
e nf”(9)=[sm 6 cos 9]

=Y Y

En calculant la valeur de la fonction G pour chaque valeur de €, nous pouvons tracer la

courbe de la fonction G en fonction de la variation d’angle AB;,. Nous obtenons Af;, a

Gmax/ 2.
¢ Pour le type II
AK=2(n"(0) - n.°(0) - n,°) /A avec O = OptAB;y et Ay est la variable de calcul

.2 I v . 2 A\
aves nfm(g)___[sm 9+cos GJ ” n:,(a)z[sm 9+cos 9)

2 () () 2f

De la méme maniére, nous obtenons A0y & Gpax/2.

[11-6-2) Comparaison entre les courbes de |'onde plane et du faisceau gaussien

Dans les courbes suivantes, nous présentons une comparaison entre les courbes
d’acceptance angulaires calculées a 1’aide de la fonction G avec celle calculées a partir du
sinc’ intervenant dans le cas d’une onde plane. Pour faciliter la comparaison la courbe

G= f(A9) est normalisée par sa valeur maximale. Les résultats pour les différentes longueurs
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de cristal de LTB dont on dispose et pour les lentilles de focales 10 et 20 cm sont représentés

dans les figures suivantes :

+ GG, 66,
—eim’(m sinc(AKL/2)
2
£ 0. 4
=}
:
2
. 2
o B -2'\‘ P A
05 10 1.0
. 1.0
= =
s (AKL/Z) —_—— ﬂz( )
. Eo,s- :
b
05
peo Wi gam T . 60
m“{‘ AKLZ) ®,=92 pm o= sinc'(AKL2)
- g 0,54 L | : &
0,0 T e R T u *r T * 0,0 ! i ! ¥ l!\’Lh T T
08 04 0,0 0.4 08 -08 -04 00 04 0,38
2,0) 20,(%)

Courbes 8: Représentation théorique de la variation angulaire de [’efficacité de
conversion dans le cas d’un faisceau gaussien et d'une onde plane

- Pour L = 2,7 mm, nous remarquons que pour une faible focalisation les deux courbes
calculées a partir des formules correspondant au cas du faisceau gaussien et au cas de I"onde

plane coincident ce qui est normal car le produit pxL est plus petit que le col ®o, par contre
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pour une grande focalisation nous remarquons une différence entre les deux courbes puisque
nous sommes dans le cas ou pxL > @ (voir II-7-5 chapitre II).
- Pour L =5 mm et 9,8 mm, nous remarquons une différence entre les courbes obtenues par
un faisceau gaussien et les courbes obtenues par 1’onde plane dans le cas de faible et de forte
focalisations puisque pour les deux longueurs nous avons pxL > .

11I-6-3) Tableau récapitulatif

Nous résumons les différents résultats dans le tableau suivant :

ABpwinv avec ABrwivxL avec
Col Mo AGFWHM P AGFWHMXL avec .2
L (mm) sinc“(AK L/2) sinc“(AK L/2
(pm) avec G ©) G (mradcm) (ml('a i) )

2,7 43 0,3 0,19 1,41 0,87
92 0,2 0,19 0,94 0,87

5 43 0,26 0,1 2,26 0,87

92 0,15 0,1 1,31 0,87

9,8 43 0,24 0,05 4,1 0,87
92 0,12 0,05 2,05 0,87

Tableau 6: Représentation de différents résultats théoriques de l'acceptance
angulaire dans LTB

Dans le cas de 1’approximation d’onde plane, le produit ABrwmmxL est présenté comme
une constante du matériau. Par contre dans le cas du faisceau Gaussien le produit ABpwrnvxL
dépend de la longueur d’échantillon et des conditions de focalisation et n’est plus une
constante.

A partir du tableau 6, nous remarquons aussi que les valeurs d’acceptance angulaire pour
le faisceau gaussien et 1’onde plane sont voisines pour des cristaux de petites longueurs et

pour des faibles focalisations (c’est & dire pour une focale grande) et que cela dépend de la

relation entre pxL et .

III-7. Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons présenté la méthode expérimentale utilisée pour la mesure

coefficient effectif non linéaire deg avec tous les calculs préliminaires nécessaires tels que le
col et la fonction G. Aussi, nous avons présenté la technique utilisée pour la mesure de
I’acceptance angulaire dans le cas d’un faisceau gaussien. Ensuite, nous avons donné une
comparaison entre les valeurs de I’acceptance angulaire trouvées théoriquement par le
faisceau gaussien avec celle trouvées par une onde plane.

L’étude, théorique et expérimentale, de la technique des franges de Maker sur le cristal

LTB sera donnée dans I’annexe D.
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IV-1 Introduction

Nous avons appliqué la technique de mesure absolue du coefficient effectif non linéaire deg
qui, comme nous 1’avons montré, tient compte des propri€tés optiques non linéaires du cristal
et des propriétés du laser & I’intérieur du cristal, 4 différents cristaux de la famille des borates

et spécifiquement a LTB.
Dans un premier temps, nous avons mené une série de mesures sur les cristaux de BBO

taillés selon I’accord de phase de type I et de type II. Cette étude a été menée dans un souci de
validation de la technique, les coefficients ONL de BBO étant déja connus dans la littérature,
bien que ces valeurs soient controversées car souvent obtenues gréce 4 un cristal de référence.
Les mesures d’acceptance angulaire de BBO nous ont également permis de valider son
interprétation théorique en faisceau gaussien.

Puis, nous avons appliqué notre technique de mesure de fagon approfondie 4 LTB pur et &
LTB dopé MgO, dont les coefficients ONL n’ont fait jusqu’ici 1’objet que de rares
publications et dont I’acceptance angulaire n’a pas été étudice.

Ensuite, nous donnons les valeurs des coefficients ONL et de I’acceptance angulaire

obtenues pour CLBO avec deux compositions différentes.

IV-2. Mesure du coefficient deg

1V-2-1) Mesures sur BBO

IV-2-1-a) Quelques rappels sur BBO et cristaux disponibles

BBO est un cristal uniaxe négatif, de groupe ponctuel 3m et les développements de dey €n
fonction des coefficients d; et de I’angle 6 sont selon le type d’accord de phase:
dg@f, =d3! sin B—dzz cos@sin3g

- 2
dqrn —d22 cos”@cos3p

Pour le type I (Bpm1 = 22,88°+0,1°), nous étudions deux configurations, une correspondant
4 une propagation selon le plan xz (¢ = 0°+0,1°) et I’autre selon le plan yz (¢ = 90°40,1°).
Les développements de der correspondant & ces deux configurations sont respectivement:
Ao = ds; sin@py 1 et deg?” = d3; SinOpy1 + dyz cosOpy 1. Nous disposons de deux cristaux de
longueur L = 4,5mm et L = 7 mm pour la configuration yz et d’un cristal de longueur

L =4 mm pour la configuration xz.
Pour 1’accord de phase de type II, nous disposons de trois échantillons de longueur

L=12mm,L =24 mm et L =4,5 taillés selon I’angle d’accord de phase de type II avec
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(6pm 1 = 32,56°40,1°). Le plan de propagation de la lumiére étant xz (¢ = 0°10,1°), le

développement de d. correspondant est : desryr = da2 cos6pm .

IV-2-1-b) Résultats expérimentaux sur BBO

Les mesures effectuées sur les échantillons de BBO permettent d’obtenir une puissance de

I’onde harmonique de ’ordre de la centaine de micro-watt pour une puissance de I’onde

fondamentale d’environ 4 W.
Les résultats obtenus pour différentes conditions de focalisation et pour les différentes

tailles d’échantillons ainsi que les valeurs de la fonction G correspondantes sont résumeés dans

le tableau suivant :

e Plan de Longueur du
d’accord de propagation cristal L (mm) Colwo(pm) | Gae=0 desr (pm/V)
phase
Xz 92 0,3792 | 0,1+0,01
(desr™) : 153,5 0,5057 | 0,105+ 0,01
92 03442 | 1,75%0,19
: 7 @ 153,5 04636 | 1,77+02
(desrT™) , 92 0,2293 1,75£0,2
153,5 03219 | 1,78+0,22
92 0,4985 | 1,48+0,15
= 153,5 0,6971 1,51£0,2
. <z ¥ 92 0,1553 | 1,48%0,15
(desr) ’ 153,5 0,3089 1,53£0,2
92 0,0438 | 145+0,15
3 153,5 0,0922 1,54+0,18

IV-2-1-¢) Conclusion

Tableau 1 : Valeurs des coefficients dei en pm/V a I'accord de phase

La valeur moyenne de deg pour le type I est de?” = 1,76 = 0,2 pm/V et deg™ = 0,1 £ 0,01
pm/V et pour le type IT est deg= 1,50 £ 0,16 pm/V.




Chapitre IV Résultats expérimentaux et interprétation

Les coefficients non linéaires dy; et ds; peuvent étre déduits des valeurs de des:

A partir de 1’équation de deg i nous avons déduit la valeur de dy; = 2,11 +0,23 pm/V qui
est en bon accord avec les résultats trouvés par Fan dy = 2,16 + 0,08 pm/V [Fan 1989] et
Roberts dz; = 2,3 pm/V [Roberts 1992].

A partir de I’équation de dex 1™ nous avons obtenu la valeur de ds; = 0,26 + 0,028 pm/V.
Dans la littérature, les quelques valeurs mentionnées pour ds; sont comprises entre 0,16 et
0,08 pm/V [Eimerl 1987, Becker 1998].

En reportant, dans dext’” avec ¢ = 90°, les valeurs trouvées de ds; et dy;, nous remarquons
que leurs signes doivent étre opposés pour que les résultats soient cohérents (detr ™= 2,04
pm/V pour ds; et dz; de mémes signes ; degr” = 1,84 pm/V avec ds et dy, de signes opposés).

1V-2-2) Mesures sur LTB

IV-2-2-a) Mesure de 1’angle d’accord de phase de type |

La mesure expérimentale de I’angle d’accord de phase de type I (00 €) pour LTB est faite
pour un cristal taillé selon les axes cristallographiques (x, y, z) dont les dimensions sont
3,48 mm*3,41lmm*3,55 mm (3,55 mm selon I’axe z). En tournant le cristal dans un plan
contenant 1’axe z, nous avons obtenu le maximum de puissance pour un angle externe, entre
le faisceau incident et I’axe z, B = 55,64° + 0,1° ceci équivalant & un angle a I’intérieur du
cristal 8, = 31,13° + 0,1° calculé a partir de la loi de Descartes. Ce résultat est comparable a
ceux trouvés dans les références de [Kwon 1994, Kwon 1996] (6 = 32°) pour I’accord de
phase de type I et & celui que nous avons calculé théoriquement en utilisant les indices donnés
par Kwon /[Kwon 1994]. Ceci nous conforte dans ce choix d’indices qui seront utilisés dans la

suite de nos calculs.

IV-2-2-b) Mesure de deg
o) Introduction
Les mesures de génération de second harmonique pour LTB existant dans la littérature

reposent soit sur la technique des franges de Maker [Furusawa 1991, Kwon 1997] soit sur la

technique d’accord de phase, mais relatives au quartz ce qui conduit & des coefficients de

GSH a A = 1064 nm différents:
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Furusawa 91 Kwon 97
da 0,4+0,1 0,2 0,02
d,,(a — quartz) ’ ’ ’ ’
s 3,1£0,1 1,5+0,1
d, (@ - quartz) b ’ b .

Plus récemment, Sugawara [Sugawara 1998] a présenté une courbe de d.i en fonction de
la longueur d’onde qui nous permet d’obtenir, apreés extrapolation dex = 0,079 pm/ V pour
1064 nm, soit d3; = 0,15 pm/ V ( deg= d3 sin6 ).

Furusawa 91 Kwon 97 Sugawara 98
ds1 (pn/ V) 0,145 0,073 0,15
ds3 (pn/ V) 1,128 0,55 -
desr (pm/ V) 0,077 0,038 0,079

Avec d;; (a-quartz) = (0,36 +0,04 ) pm/ V [Dmitriev 1991].

Nous remarquons bien que les valeurs données pour ce cristal dans la littérature sont

controversees.
B) Echantillons disponibles

Nous avons effectué des mesures de d.g pour des échantillons taillés selon 1’angle d’accord
de phase de type I selon la procédure de mesure décrite au chapitre II1.

Nous disposons de trois échantillons de longueurs différentes. Les échantillons de longueur
2,7 mm et 5 mm ( 6 = 32° £ 0,1°) proviennent de I’Institut de Recherche «Solid State Physic
and Optics of Budapest (Hongrie)», alors que celui de longueur 9,8 mm a ét¢ synthétisé dans
notre laboratoire «Matériaux Optiques Photonigue Systémes» a Metz. En outre, nous
disposons d’un cristal taillé selon 1’angle d’accord de phase de type II de longueur L = 2.9
mm (8 = 47° £ 0,1°) préparé en Hongrie. Quelle que soit la provenance des échantillons, la

technique de croissance utilisée est la méthode de tirage par Czochralski.

v) Mesure de desr

Pour le type 11, la puissance harmonique obtenue a la sortie est nulle ce qui signifie que le
coefficient deg 1 est nul. Le résultat est conforme au développement de d.s donnant bien une

valeur nulle pour deg 1y & cause de la symétrie cristallographique (degrn = 0).

92



Chapitre IV Résultats expérimentaux et interprétation

La mesure de I’efficacité de conversion nous permet de déduire la valeur de des pour

I’accord de phase de type I Les différents résultats obtenus sont résumés dans le tableau

suivant:
Type d’accord
de phase L (mm) | Col @ (pm) Gaeg=0 desr (pm/V)

5 43 0,61445 4,86 107+ 4,5 10°
92 0,86705 4,8210%+4,510°
43 0,38193 4,88 107+ 4,5 10°
: : 92 0,67565 4,84 107+ 4,5 107

o 43 0,19864 4,35 107+ 4 107
| 92 0,41991 4,32 10%+ 4,2 107

Tableau 2 : Valeurs de la fonction G et de dera € = 0 pour LTB

La puissance de faisceau harmonique (20) obtenue étant de I>ordre de la centaine de nano-
watt, des précautions trés particuliéres doivent étre prises pour I"utilisation de la photodiode

(noir total dans la piéce, cache autour de la photodiode...).

Remarque

Contrairement a ce que 1’on observe avec les autres matériaux utilisés en GSH, la tache du
faisceau générée 4 20 n’est pas ronde mais allongée, et ce uniquement dans la direction de
I’axe ¢ (axe optique). Ce méme phénoméne a été remarqué pour les différentes longueurs
d’échantillons de LTB et pour les différentes focales utilisées. Notons que le faisceau
fondamental Nd :YAG récupéré a la sortie du cristal ne subit pas de-déformation, ce qui nous
permet de conclure que le phénoméne obtenu est li¢ au doublage de fréquence. Ce probléme
de tache allongée peut étre li¢ aux défauts de croissance du cristal LTB et surtout au Twist
(voir annexe A), torsion subie par le cristal pendant la croissance, qui causerait une répartition

spatiale de I’angle d’accord de phase.
&) Conclusion

Nous obtenons une valeur moyenne de deg pour le type I de 4,68 102+ 4,5 10™ pm/V soit a
partir de développement de de en fonction des d;j et © (dewr1 = d31 sind), une valeur de ds :

8,510%+ 8107 pm/V.
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IV-2-3) Mesure de deg sur LTB dopé MgO

Les faibles valeurs du coefficient effectif non linéaire de ce cristal nous ont amené a
étudier la possibilité de ’augmenter. Pour cela, nous nous sommes intéressés a 'effet du
dopage. Les borates sont connus comme des matériaux trés difficiles a doper. Plusieurs
tentatives de dopage ont été effectuées par le Laboratoire «Solid State Physic and Optics of
Budapest (Hongrie) » & partir de différentes métaux de transition et de terres rares:
malheureusement le dopant est souvent resté dans le bain.

Les concentrations maximales qui ont pu étre détectées dans les cristaux obtenus sont de
I’ordre des impuretés se trouvant dans les matiéres premicres de 105, 10 mole/ mole :
Cr:1,710%, Mn:1,710°
Cu:1,310°, Fe:910°
Ces faibles concentrations ne peuvent pas étre détectées par la GSH.

En revanche, un cristal de LTB dopé MgO avec une concentration 3,610“i mole /mole a pu
étre obtenu, a partir d’une concentration de 10 mole de MgO dans le bain. L’analyse de Mg
dans le cristal LTB est faite a I’aide de la technique d’absorption atomique par les collégues
Hongrois.

Pour la mesure de GSH, nous disposons de deux cristaux taillés dans la direction d’accord
de phase de type I de longueurs 4,5 mm et 7 mm, tirés par la méthode Czochralski en
Hongrie.

Nous avons procédé a la mesure de I’angle d’accord de phase de LTB dopé MgO et nous
avons obtenu un angle externe de 55,5°+0,1° pour un échantillon taillé selon les axes
cristallographiques de dimensions 5,2*5,05*4,5 mm, soit un angle interne 3 1°40,1°. Cet angle
ne variant que de 0,13° par rapport & celui trouvé dans la LTB pur, il est tout a fait légitime de
supposer que les indices de réfraction de LTB :MgO sont proches de ceux de LTB pur.

Nous avons effectué des mesures de degr pour ce cristal dans les mémes conditions que pour

le cristal pur. Les différents résultats obtenus sont reportés dans le tableau 3:
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Type d’accord de .
L (mm) | Col wo (um) | Gae=0 desr1 (pm/V)
phase
us 43 0,41809 5,03 107+ 4,8 10°
’ ) 071506 | 51310745 107
I 43 0,28008 5107+ 4,7 107

7

92 0,54373 514107 4,510

Tableau 3: Valeurs de G et de dyyen fonction de la longueur du cristal et de la focalisation

pour LTB dopé MgO avec une quantité de 3,6 10™ mole/mole

La valeur moyenne de der pour le type I est 5,075 107+ 4,5 10° pm/V, soit
dy;=9,2 10%+ 8,5 10” pm/V. Comme dans LTB pur, la tache de I’onde générée a 2o présente
une forme allongee.

Nous remarquons une augmentation systématique d’environ 9% du coefficient effectif non
linéaire par rapport 4 LTB pur. Une augmentation a aussi ét¢ remarquce par Kwon en 1997 de
40% qui a fait des mesures relatives sur un LTB dopé MgO de concentration 10 mole.

Le dopant Mg remplace naturellement le lithium (Li), or les propriétés NL dépendent
plutdt des anions qui contiennent des électrons délocalisés conjugués. Dans notre cas I’anion

étant le méme, le changement est du peut étre a la différence des caractéristiques entre Li et
Mg,
1V-2-4) Mesures sur CLBO

Parmi les borates, le borate de césium et de lithium (CLBO) est un matériau intéressant
dans le domaine del’optique non linéaire. Le domaine de transparence de CLBO s’¢tend de
180 nm jusqu’a 2750 nm et son seuil de dommage est trés éleve : 24 GW/cm® le long de la
direction (100) et 26 GW/cm® le long la direction (001) & 1,064 pm avec une durée
d’impulsion de 1,1 ns /Mori 1995]. De plus, CLBO a un walk-off pour I’accord de phase de
type I faible (1,78°) par rapport a4 celui de BBO (3,2°) ainsi qu’une grande valeur
d’acceptance angulaire (1,02 mradem) comparé a celle de BBO (0,51 mradcm) /Mori 1995].
Enfin, CLBO peut étre développé par un mélange steechiométrique (s) ou non-
steechiométrique (ns).

Toutes ses propriétés font de CLBO un cristal trés intéressant pour I’optique non linéaire et
surtout pour la génération d’harmoniques. Néanmoins ce matériau a été, jusqu’ici, peu utilisé

notamment en raison de son caractére fortement hygroscopique.
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IV-2-4-a) Echantillons disponibles

Nous disposons de deux sortes d’échantillons élaborés a partir de proportions différentes
dans le bain : un dit steechiométrique (s) (Cs,O:Li,0:B,0; dans un rapport 1:1:6) et ’autre dit
non- steechiométrique (ns) (Cs;0:Li;0:B,03 dans un rapport 1:1:5,5).

Tous ces échantillons proviennent de I’Institut de Recherche «Solid State Physic and
Optics of Budapest (Hongrie) ».

% Angle d’accord de phase et le walk-off

Compte tenu du fait que deux jeux différents de valeurs des indices de réfraction sont

mentionnés dans la littérature [Umemura 1999 et Ryu 1998] pour chaque composition, nous

avons calculé théoriquement les valeurs d’angles d’accord de phase et le walk-off pour

chacun de ces cristaux et pour ces deux jeux d’indices.

o) CLBO steechiométrique:
A partir des indices de réfraction de /Ryu 1998]

n, e
1064 nm 1,48382 1,43442
532 nm 1,4972 1,44449
nous avons trouvé les valeurs suivantes :
epM de OpMm de Walk-off Walk-off de
type I(°) |type I (°) |detypel(®)| typeIl(°)
GSH ( 1064 nm — 532 nm) 29.6 42.9 1,795 2,05

Les valeurs trouvées sont comparables avec celles trouvées dans la littérature [Ryu 1998,

Mori 1995].

B) CLBO non-steechiométrique

A partir des indices de réfraction de /[Umemura 1999]

D, I
1064 nm 1,48501 1,43507
532 nm 1,49824 1,44506

nous avons obtenu les valeurs suivantes d’angle d’accord de phase et du walk-off :
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Opm de Opm de Walk-off | Walk-off de
type I1(°) [type IL(°) [detypeI(°)| typeII(®)

GSH ( 1064 nm — 532 nm) 29,2 42,4 1,798 2,07

Les valeurs trouvées ici sont comparables avec celles trouvées dans la publication de

[Umemura 1999].
% Cristaux disponibles

A partir des calculs d’angles d’accord de phase, nous avons fait préparer les échantillons
suivants :
» Pour le steechiométrique, quatre échantillons, deux de type I (6 = 29,5°%0,1°%
@ = 45°+0,1°) et deux de type II (6 = 43°10,1°; ¢ = 0°10,1°).
* Pour le non- steechiométrique, nous avons eu quatre échantillons, deux de type I
(6 =29,2°+0,1°; @ = 45°+0,1°) et deux de type I (6 = 42,5°+0,1°; @ = 0°£0,1°).
(Notons que, compte tenu du caractére fortement hygroscopique de CLBO, il est nécessaire

de le conserver sous cloche contenant une poudre de P;0s).

».

% Tableau récapitulatif

1:1:5,5(ns) 1:1:6(s)
L=4mm L=7mm L=4mm L=7mm
Type | dimensions (mm") sx5H4 5%5%7 5%4*4 S*4%7
I taille (°) 0=129,2; p=45 | 6=29,2; 0=45 | 6=29,5; 0=45 | 6=29,5; =45
Type | dimensions (mm’) 6*6*4 6*6*7 6*5,5%4 6*5,5%7
1I taille (°) 6=43;90=0 6=29,5,¢0=0 | 6=425;0=0 | 6=42,5,0=0

IV-2-4-b) Mesure de dyy

Rappelons que les propriétés optiques linéaires et non linéaires pour les deux compositions
de CLBO sont données au chapitre I. Seul deux coefficients ONL dss et di4 sont non nuls dans
ce cristal et ces deux coefficients sont égaux par symétrie de Kleinman.

Seul le coefficient ONL ds¢ est donc a déterminer. Les mesures trouvées dans la littérature
sont soient relatives soient issues d’une autre référence, et indiquent :

= Pour le type I : dog= 0,47 pm/V [Bai 1998, Yap 1998].

97




Chapitre IV Résultats expérimentaux et interprétation

» Pour le type Il : deg= 0,95 pm/V [Yap 1998, Sasaki 1997, Ryu 1998]
et dis= 2,2 dig (KDP) avec d3s (KDP)= 0,435 pm/V [Yap 1998].

¢ Résultats expérimentaux
o) CLBO steechiométrique
La puissance maximale est obtenue en incidence normale, ce qui conforte notre choix
d’indices de réfraction et d’angle d’accord de phase.
Pour cette composition du cristal, nous présentons dans le tableau 4 les coefficients desr
absolus des échantillons dont nous disposons pour les deux types d’accord de phase et pour

différentes focales ainsi que les valeurs calculées pour la fonction G.

Type PM | OB | o (um) | Gas=0 deir (pm/V)
cristal (mm)
p 43 0,4797 0,54 +53 102
, 92 0,775 0,55+£5102
43 0,2922 0,56 +5,3 107
’ 92 0,5655 0,49 +4,7 107
43 0,1204 1,13+0,1
i 92 0,4626 1,04 £0,1
! 43 0,03393 1,1£0,11
’ 92 0,1809 0,98 + 0,09

Tableau 4 : Valeurs de la fonction G et de dey a & = 0 pour CLBO stechiométrique

Les valeurs moyennes d.s obtenues pour cette composition sont :
= Pourletypel:deg =0,53% 5 10” pm/V d’oit dyg = 1,08 % 0,1 pm/V.
= Pour le type I : d 4" = 1,06 = 0,1 pm/V d’otl1 dsg = 1,06 + 0,1 pm/V.
) CLBO non- stecechiométrique

Dans ce cas pour obtenir le maximum de puissance harmonique, nous avons ét¢ amené a
tourner le cristal pour le type I d’un angle externe A6y = 0,4° soit AB;, = 0,27° et pour le
type II d’un angle externe ABeq = 0,7° soit ABi = 0,47°. Cette variation correspond a celle
que nous avons calculé théoriquement entre I’angle d’accord de phase de CLBO

stcechiométrique et CLBO non- steechiométrique. Ceci remet légérement en question les
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indices de réfraction que nous avons choisi pour nos calculs et nous mene a douter de cette
variation d’indice entre le composé steechiométrique ét non- steechiométrique.

Les résultats obtenus pour le cas non- steechiométrique sont présentés dans le tableau 5:

Type PM LOf:lgueurs de Col 0o (pm) Gaeg=0 degr (pm/V)
cristal (mm)
43 0,4791 0,56 + 5,4 10
, ! 92 0,7745 0,505 + 5 107
43 0,2918 0,53+5,2 10
7 92 0,5649 0,49 +4,9 10
43 0,1185 1,12+0,1
I ; 92 0,4577 1,04 +0,09
; 43 0,0389 1,140,
92 0,1781 0,98 £ 0,09

Tableau 5 : Valeurs de la fonction G et de doya & = 0 pour CLBO non- steechiométrique

Les valeurs moyennes deg obtenues pour cette composition sont:
» Pourle type I : de’ = (0,52 = 5 107) pm/V d’ot dyg = (1,06 = 0,1) pm/V.
» Pour le type II : deg™ = (1,05 £ 0,09) pm/V d’ot1 dye = (1,05 £ 0,1) pm/V.

+ Conclusions
Les valeurs de dss obtenues pour CLBO stcechiométrique et CLBO non- steechiométrique
sont identiques. Ceci conforte I’hypothése que nous avons émise a partir des mesures d’angle
d’accord de phase, a savoir que les valeurs d’indices et par conséquent les propriétés ONL du
cristal sont les mémes pour les deux compositions.
Dans la littérature, une seule mesure relative de ds¢ est disponible /Mori 1995, Yap 1998,
Bai 1998]. Nos résultats reposant & la fois sur deg; et dey r permettent de bien préciser cette

valeur.

IV-3. Mesure de ’acceptance angulaire
1V-3-1) Acceptance angulaire pour BBO
La valeur de I’acceptance angulaire de BBO trouvée dans la littérature est représentée par
le produit (ABx L), soit 0,52 mradem pour le type I et 0,79 mradcm pour le type II

[Eimerl 1987]. Nous allons montrer expérimentalement que ces valeurs ne sont valables que
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dans 1’approximation de I’onde plane et qu’elles doivent étre considérées avec plus de

prudence dans le cas des faisceaux gaussiens.

Les valeurs expérimentales de I’efficacité de conversion en fonction de la variation d’angle
autour de I’angle d’accord de phase A®iy; sont reportées sur les courbes 1 et 2. La largeur a
mi-hauteur de ces courbes donne la valeur de 1’acceptance angulaire. Afin de comparer ces
courbes expérimentales aux valeurs théoriques, nous présentons aussi les valeurs de la
fonction G normalisées, qui représente la théorie du faisceau gaussien, et le sinc? (AK L/2)
normalisé qui représente la théorie de 1’onde plane en fonction de AB;y. Notons que

I’efficacité de conversion ainsi que la fonction G sont divisées par leur valeurs maximales afin

de rendre les courbes comparables.

1,0{L=4.5 mm 1,0{L=7 mm
. ®=56 pm f\ =156 pm
| { ® ° .
N o o
i 0.5- 0.17 0,54 ; 0.18
% ,, / 11\
‘»
~ 00 ol o 0,0 A e
9 « 1,0{L=4.5 mm 4 {L=7 mm
&E =80 um o =80 um
e ¢ 1°
L 0.127° :0.13°
(DE 0,51 . 1
0.0 e . fab ™ — Ay

20,6 04 -02 00 02 04 06 -06 -04 -02 0,0 02 04 0,6

Figure 1: Rendement de conversion théorique et expérimental de GSH en fonction de la
variation d'angle interne autour de 6py pour le type I I'Tpay G/Guax et
sinc®(AK L/2) sont respectivement représentés par( —— ), (M) et ( —o— )
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1,01

0,5-

- sinc *(AKL/2) —
‘C.‘:r
L

0,0/ 0,04
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—
0.40°
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Figure 2: Rendement de conversion théorique et expérimental de GSH en fonction de la
variation d'angle interne autour de Gy pour le type 1. ITTmax G/Guax €t
sinc’(AK L/2) sont respectivement représentés par ( — ), (m)et( ——)

Expérimentalement nous remarquons pour le type I que pour une taille de col donnée, la

valeur de I’acceptance angulaire (AGpwrm) ne varie pas beaucoup pour les deux échantillons ;
par contre pour une longueur d’échantillon fixe la valeur de ABrwinv varie en fonction de la
taille du col.

Pour le type II, ’acceptance angulaire ABrwiv dépend 4 1a fois de la taille du col et de la

longueur d’échantillon.
Nous remarquons aussi le bon accord entre les courbes théoriques G/Gmax = fAB;) et

expérimentales I'/T'mex = f(ABin) quelques soient les conditions expérimentales. Alors que les
courbes les courbes expérimentales ne convergent vers les courbes sinc’(AK L/2) = f(ABin)

que dans le cas des petites longueurs de cristal et des grandes tailles de col.

Nous résumons les différentes résultats dans le tableau suivant (tableau 6):
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Acceptance avec la
Type courbe expérimental Acceptance avec sinc’(AK L/2)
d’accord | L (mm) C(zlni’;o et la fonction G
de phase Aorunns )| A0 | Agrinn 7 i
4,5 56 0,17 1,35 0,066 0,52
4,5 80 0,127 1 0,066 0,52
I 7 56 0,18 2,2 0,042 0,51
7 80 0,13 1,6 0,042 0,51
1,2 56 0,44 0,92 0,38 0,8
1,2 80 0,4 0,84 0,38 0,8
. 2,4 56 0,35 1,45 0,19 0,8
24 80 0,24 1 0,19 0,8

Tableau 6 : Résultats théoriques et expérimentaux de 1'acceptance angulaire pour différentes
longueurs de cristal et différentes focalisations

Remarque : Une méme et seule valeur est reportée pour 1’acceptance angulaire obtenue
expérimentalement et pour celle calculée grice 2 la fonction G tant que 1’accord

entre les deux courbes qui s’y rapportent est bon.

Contrairement a la valeur d’acceptance angulaire obtenue par une onde plane qui est
représentée par une constante du cristal (ABpwrmx L), nous constatons que la valeur obtenue
par un faisceau gaussien dépend de la longueur du cristal et de la focalisation.

Grace au bon accord entre les courbes théoriques et expérimentales, nous pouvons alors
prévoir la valeur de I’acceptance angulaire d’un échantillon de longueur L et pour un col w
donné.

Nous avons calculé la valeur de la fonction G autour de 1’angle d’accord de phase pour un
large domaine de longueur de cristal de 0,5 mm a 10 mm et pour différentes tailles du col du
faisceau incident et en avons déduit I’acceptance angulaire dans chaque cas.

Les résultats sont reportés dans la figure 3 :
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Figure 3: Valeurs théoriques d’acceptance angulaire de BBO en fonction de L pour
différentes tailles du col 25, 50, 100 et 200 um

Nous constatons bien la convergence des valeurs d’acceptance angulaire obtenues par un

faisceau gaussien vers celles obtenues par 1’onde plane quand le col augmente a cause de la

condition pxL <wy.
1V-3-2) Acceptance angulaire pour LTB

La valeur de I’acceptance angulaire de LTB 0,87 mradem trouvée dans la littérature
[Kwon 1996] est donnée a partir de la théorie de 1’onde plane.

Comme pour BBO, nous avons enregistré I’efficacité de conversion en fonction de la
variation autour de I’angle d’accord de phase, pour différentes longueurs d’échantillons et
différentes tailles du col. Ces résultats expérimentaux sont comparés avec les calculs de G
autour de 1’angle Bpy et aussi de sinc*(AK L/2).

Les résultats obtenus sont reportés dans la figure 4 :
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Figure 4: Comparaison entre les courbes d’acceptance angulaire expérimentales et
théoriques pour un faisceau Gaussien et avec l'onde plane pour les différentes
longueurs d’échantillons de LTB et pour les focales 10 cm et 20 cm

Nous remarquons le bon accord entre les valeurs théoriques et expérimentales pour un

faisceau gaussien. Nous résumons les différents résultats dans le tableau 7
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Chapitre IV
Col ® ABpwim avee G | ABpwam avec AOrwimxL avec | ABpwumx L avec
L (mm) 0 (°) et sinc¥(AK L/2) | G (mradem)et | sinc*(AK L/2)
(pm) expérience ®) expérience (mradcm)

57 43 0,3 0,19 1,41 0,87

’ 92 0,2 0.19 0,94 0,87

5 43 0,26 0,1 2,26 0,87

_ 92 0,15 0,1 1,31 0,87

0.8 43 0,24 0,05 4,1 0,87

% 92 0,12 0,05 2,05 0,87

Tableau 7 : Valeurs expérimentales et théoriques AGrwrm pour différentes longueurs de
cristaux, types d’ accord de phase et conditions de focalisation

Remarque : Compte tenu du trés bon accord entre les valeurs expérimentales et celles
calculées avec la fonction G. les valeurs de 1’acceptance angulaires obtenues par

ces deux techniques sont 4 nouveau reportées dans une seule et méme colonne.

Le produit ABpwamxL n’est pas toujours une constante du cristal mais dépend d’autres

paramétres tels que la focalisation et la longueur d’échantillon.

Comme dans BBO, nous pouvons alors prévoir la valeur de I’acceptance angulaire d’un

échantillon du longueur L et du col @g bien déterminées.
Nous calculons pour LTB la valeur de la fonction G autour de I’angle d’accord de phase

pour un large domaine de longueur du cristal de 0,5 mm 4 10 mm et pour différentes taille du

col du faisceau incident et nous avons obtenus les courbes suivantes (figure 52

1,0 — T T T
09 —s—sinc
o 0,8" —— 0)0:25 pm
% o <oz
2] b —O— =
3 061 @g=9 um
g s —a—o,=150 um
T e
& 03- e ]
% 0,2 5 o
0,14 g == —
0,0 T T T T v T T 1
0 2 4 6 8 10

longueur du cristal (mm)

Figure 5: Valeurs théoriques d’acceptance angulaire de LTB en fonction de L pour
différentes tailles du col 25, 43, 92 et 150 um

Pour un col fixe, la valeur de I’acceptance angulaire diminue avec la longueur du cristal et

tend vers une valeur constante faible. Aussi nous remarquons que, plus la focale augmente,

plus le faisceau gaussien se comporte comme une onde plane.
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1V-3-3) Acceptance angulaire pour CLBO

IV-3-3-a) Résultats expérimentaux

Nous avons appliqué la méme technique de mesure d’acceptance angulaire pour CLBO

stecechiométrique (s) et non- steechiométrique (ns):
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Figure 6: Comparaison entre les courbes d’acceptance angulaire de CLBO staechiométrique
de type I expérimentales et théoriques pour un faisceau Gaussien et aussi avec l’onde plane
pour les différentes longueurs d’échantillons et pour les focales 10 cm et 20 cm
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CLBOtype ILL~4 mm 1:1:6 o3 ym l

ABOtype LI~ mm 1:1:6 0792 pm

qa'.ds'-q'.t'dz'

Figure 7: Comparaison entre les courbes d’acceptance angulaire de CLBO stechiométrique
de type Il expérimentales et théoriques pour un faisceau Gaussien et aussi avec I'onde plane
pour les différentes longueurs d’échantillons et pour les focales 10 cm et 20 cm
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QBOtype L L~4mnt, 1:1:5,5; 0~43 pm
1,0 .
T o D'["m o
% ——sinc
‘% s GG

06 04

Figure 8: Comparaison entre les courbes d'acceptance angulaire de CLBO
non- steechiométrique de type I expérimentales et théoriques pour un faisceau gaussien et
aussi avec l'onde plane pour les différentes longueur d'échantillons et pour les focales 10 cm

et 20 cm
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Chapitre IV
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Figure 9: Comparaison entre les courbes d’acceptance angulaire de CLBO non-
steechiométrique de type Il expérimentales et théoriques pour un faisceau
gaussien et aussi 'onde plane pour les différentes longueur d'échantillons et pour

les focales 10 cm et 20 cm

Nous remarquons le bon accord entre les courbes théoriques et expérimentales pour un

faisceau gaussien pour les deux compositions. Nous résumons les différentes résultats dans le

tableau 8:
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AB x.L
ABpwiny (°) AB FWHM ABpywanx.L avec
L (mm) (iz]ﬂ;';“ in AR 72y (o) [——ademavee | sinc’(AKL2)
exp G exp G (mradcm)
43 0,29 | 0,298 0,14 2 2,08 1
4 (I,ns) 0,14 1,24 1

4(ILns)

7 (IL,ns)

Tableau 8 - Valeurs expérimentales et théoriques AGrway pour différentes longueurs de
cristawx de CLBO (s, ns), types d’ accord de phase et conditions de focalisation

Nous remarquons le bon accord entre la théorie et I’expérience surtout pour le
steechiométrique ce qui confirme encore une fois nos conclusions fait pour le BBO et LTB.

Les valeurs expérimentales d’acceptance angulaire de CLBO steechiométrique et non-
steechiométrique sont pratiquement identiques. Par contre les valeurs théoriques de G
conduisent a des valeurs d’acceptance angulaire légérement différentes entre les deux
compositions.

A partir de ces remarques, nous confirmons notre doute a propos de la différence des
indices de réfraction et nous privilégions les indices de la composition steechiométrique qui

conduisent 4 un meilleur accord entre théorie et expérience.

IV-3-3-b) Extrapolation de I’acceptance angulaire
De la méme maniére que dans le cas de BBO et LTB, nous pouvons prévoir la valeur de
’acceptance angulaire d’un échantillon du longueur L et du col wp bien déterminées
(figure 10).
Compte tenu de la similitude des résultats obtenus entre les deux compositions, nous
gardons dans les calculs théoriques de G et de sinc’(AK L/2), le méme jeu d’indice pour les

deux types d’échantillons, soit les indices mentionnés pour le steechiométrique :
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Résultats expérimentaux et interprétation
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Figure 10 : Valeurs théoriques d’acceptance angulaire de CLBO en fonction de L pour

différentes tailles du col 20, 43, 92, 150 pm

IV-3-4) Conclusion

La mesure de 1’acceptance angulaire nous a conduit a des conséquences trés importantes :

o Elle valide les valeurs du col trouvées expérimentalement.

a Elle confirme la validité du calcul de la fonction G.

a Elle montre que le produit ABrwumxL n’est pas une constante dans le cas d’un faisceau

gaussien ; mais dépend de la condition de focalisation, de la longueur du cristal et du

walk-off.

o Elle confirme que nos cristaux sont monodomaines et homogenes.

a Il est possible de prévoir la valeur de I’acceptance angulaire d’un échantillon du

longueur L et pour un col @o bien déterminés.

IV-4. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les résultats expérimentaux de I’angle d’accord de

phase, du coefficient optique NL effectif des et de I’acceptance angulaire pour différents

échantillons de la famille des borate BBO, LTB et CLBO ainsi qu’une comparaison avec les

valeurs trouvées dans la littérature.

L’étude faite sur BBO nous a permis de déterminer les coefficients dy; et di;. Ces

coefficients de BBO sont élevés par rapport 2 LTB et CLBO, mais le walk-off important et la

faible valeur d’acceptance angulaire sont des inconvénients dans BBO.
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Pour LTB pur et dopé, nous avons déterminé la valeur d’angle d’accord de phase, le
coefficient d3; et la valeur de I’acceptance angulaire. Ce cristal est caractérisé par son seuil de
dommage élevé et son domaine de transparence large mais il a un faible coefficient NL par
rapport aux autres borates. Il reste un bon candidat pour les applications dans le domaine UV.

Enfin nous avons étudié le cristal CLBO avec deux compositions, steechiométrique et
non- steechiométrique. La mesure du coefficient dj¢ et de 1’acceptance angulaire pour ces

deux compositions nous a conduit & des résultats identiques.
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CONCLUSION GENERALE

Dans ce mémoire, nous nous sommes intéressés a I’étude des propriétés optiques non
linéaires par génération de second harmonique de cristaux borates et spécifiquement le
tétraborate de lithium (LTB) pur et dopé. Nous avons mesuré le coefficient optique non
linéaire effectif (des) pour un faisceau gaussien, en utilisant la théorie de Boyd et de Zondy,
qui nous a permis d’obtenir des valeurs absolues des coefficients en tenant compte des
propriétés du cristal et du faisceau incident.

Pour cela, nous avons été amené d’abord & chercher les propriétés linéaires du cristal et 4 bien

caractériser le faisceau incident.

Au début de cette étude, nous avons déterminé le col du faisceau gaussien, cette mesure étant
faite a4 I’aide de la méthode du couteau de Foucault et ceci pour différentes focales
100 mm, 200 mm et 300 mm; les résultats obtenus sont reproductibles et cohérents :
I’explication des faibles écarts trouvés entre les valeurs théoriques et expérimentales est

donnée.

Aprés la caractérisation du faisceau incident ainsi que des éléments optiques du banc de
mesure, nous sommes passés a la caractérisation optique non linéaire des échantillons étudiés.
Ce banc mis en place est utilisé pour plusieurs applications :

- Mesure de I’angle d’accord de phase.

- Mesure du coefficient optique non linéaire effectif (des) absolu et relatif.

- Test de ’homogénéité des cristaux.

- Mesure la valeur I’acceptance angulaire.

- Mesure du coefficients dj par la technique des franges de Maker en ajoutant deux

polariseurs, un & I’entrée et I’autre & la sortie du cristal.

Toutes nos mesures, pour les différents cristaux étudiés en I’occurrence BBO, LTB et CLBO,

sont faites & partir d’un laser Nd: YAG. Nos résultats sont comparés avec ceux trouvés dans la

littérature.

A partir d’un échantillon taillé selon les axes cristallographiques, nous avons mesuré 1’angle
d’accord de phase de cristaux LTB pur et LTB dopé. Nous avons remarqué une augmentation
de 0,13° pour le cristal LTB dopé. Cette différence est néanmoins peu significative

puisqu’elle est de méme ordre de grandeur que I’incertitude sur la coupe des échantillons.
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Ensuite nous avons mené une étude sur le cristal CLBO, avec pour obj ectif de mesurer I’angle
d’accord de phase, le coefficient non linéaire et I'acceptance angulaire, mais aussi de
comparer les résultats obtenues pour le CLBO stcechiométrique (s ; 1 :1 :6) et le CLBO non-
steechiométrique (ns ; 1 :1 :5,5), ceci afin d’analyser I’influence de la composition de bain sur
les propriétés ONL de ce matériau.

La mesure de I’angle d’accord de phase des deux compositions a donnée les mémes résultats.

On peut en conclure que les deux types de cristaux de CLBO ont les mémes indices de

réfraction.

Ensuite, 4 ’aide d’un échantillon taillé selon ’angle d’accord de phase déterminé, nous avons
mesuré le coefficient absolu ds de ces cristaux pour différentes longueurs d’échantillon et

focalisation ; nous pouvons en conclure:

& Pour BBO, I’étude menée en accord de phase de type I et II nous a permis,
premiérement de valider notre technique de mesure (BBO étant un cristal connu),
deuxiemement de déterminer le coefficient effectif non linéaire et finalement de déduire les
valeurs de coefficients djj (dz2, da1). Le coefficient dy trouvé est en bon accord avec les
résultats de la littérature ; par contre pour le coefficient dsy, la diversité des valeurs proposées

dans la littérature rende difficile une comparaison.

& Pour LTB, I’étude est rendue plus difficile a cause de la faible puissance harmonique ;
ceci nous a poussé a n’étudier 1’échantillon qu’aux fortes focalisations. Les résultats obtenus
pour ce cristal sont comparables avec ceux trouvés dans la littérature. Un phénomeéne
particulier a été remarqué dans ce cristal, en ’occurrence une forme allongée de I’onde
harmonique en sortie de 1’échantillon: nous pensons que cet effet est peut-étre dii aux défauts
de croissance des cristaux.

L’étude de ce cristal LTB a été étendue & effet du dopage MgO (3,6 10" mole /mole) : nous
avons obtenu une augmentation d’environ 9% du coefficient effectif desr par rapport au LTB
pur. Cette augmentation est répétitive et systématiquement obtenue pour les différents

échantillons de LTB dopés dont nous disposons, ce qui donne des indications claires sur

’influence de dopage.

& Les résultats obtenus pour les deux compositions du cristal CLBO en type I et II sont
identiques. Ce résultat a confirmé notre doute sur la différence d’indice de réfraction donnée

dans la littérature. Aussi nous avons déduit la valeur de coefficient dsg & partir de degr1 et desrn-
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En complément aux mesures de coefficient deg et d’angle d’accord de phase, nous avons fait

des mesures, autour de P’angle d’accord de phase, de I’acceptance angulaire, pour les trois

cristaux étudiés. Cette étude nous conduit aux conclusions suivantes:

>
»
>

Elle valide les valeurs du col trouvées expérimentalement.

Elle confirme la validité du calcul de la fonction G.

Elle montre que le produit A@rwivxL n’est pas une constante dans le cas d’un
faisceau gaussien mais dépend de la condition de focalisation, de la longueur du
cristal et du walk-off.

Elle confirme que nos cristaux sont monodomaines et homogenes.

1l est possible de prévoir la valeur de ’acceptance angulaire d’un échantillon de

longueur L et pour un col ®g bien déterminés

Nous avons également essayé d’utiliser 1a technique des franges de Maker afin de mesurer

directement les coefficients d;;. Pour le coefficient ds; du cristal LTB, la mesure a donnée des

courbes qui coincident bien avec celles trouvées théoriquement. L’absence d’un échantillon

de référence ne nous a pas permis de déduire la valeur de dss.

PERSPECTIVES

Nos travaux nous permettent d’envisager les perspectives suivantes :

> Notre technique nous permet de mesurer les coefficients dog sur des cristaux taillés
selon I’angle d’accord de phase et d’en déduire certains coefficients d; qui
interviennent dans le développement des des. Afin d’avoir accés a d’autres coefficients
d;;, nous envisageons de compléter notre étude par des mesures avec la technique des

franges de Maker. La connaissance des valeurs de tous les d; est non seulement

intéressante en tant que telle, mais elle permettra en plus de vérifier les conditions de

Kleinman en comparant les différents coefficients.

> Les incertitudes élevées (de 1’ordre de 10%) nous poussent & revoir nos €léments de

mesure de puissance et aussi la technique de détermination de col.

» Les faibles puissances harmoniques obtenues pour certains cristaux en mode continu

nous conduisent a réfléchir sur I’extension de notre technique de mesure du coefficient

effectif absolu en utilisant le mode impulsionnel.
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» Les différents indices de réfraction utilisés dans nos calculs sont extraits de la
littérature. 11 serait intéressant de pouveir mesurer les indices de réfraction dans notre
laboratoire, notamment pour 1’étude de matériaux moins connus.

» Les borates sont caractérisés par leur domaine de transparence large et leur résistance
au seuil de dommage élevés. L’étude faite sur les trois borates étudiés devra étre
poursuivie dans le domaine de 1’UV puisqu’ils ont des caractéristiques intéressantes
dans ce domaine et des coefficients des élevés.

» La mesure des coefficients deg pour les différents borates étudiés a une autre longueur
d’onde permettra aussi d’analyser la dépendance des coefficients d; en fonction de la
longueur d’onde : il est clair que pour un méme composé et un méme type d’accord de
phase, le développement de d.y en fonction des d; et de ’angle d’accord de phase reste
le méme car il ne dépend que de la symétrie cristalline. En revanche , la valeur de des
sera différente puisque la valeur de I’angle d’accord de phase n’est plus la méme. Mais
qu’en est-il des valeurs de dj; ? Une étude comparative des des et donc de certains d; a
1064 nm et 532 nm nous éclairera sur ce point.

» Le dopage en MgO du cristal LTB augmente son coefficient der de fagon non
négligeable: des études additionnelles avec un accroissement en dopant sont a

envisager. )
> L’étude de CLBO dopé (Er, Al, Mg, Ca...) s’avere prometteuse [Sasaki 2000].
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A-1. Introduction

La croissance, I’orientation, la coupe et le polissage du tétraborate de lithium (Li,B4O7,
LTB), ont été effectués au « Research Laboratory For Crystal Physics » de I’Académie des
Sciences de Budapest par Katalin POLGAR, ainsi que dans notre Laboratoire « Matériaux
Optique, Photonique et Systémes » de 1’Université de Metz par Alain MAILLARD. Dans les
deux cas, la méthode de croissance utilisée est la technique de Czochralski.

A-2. Dispositif de croissance mis au point au laboratoire MOPS [Figure 1]

Le four de croissance utilisé est un systéme dérivé de la croissance industrielle du silicium.
Un chauffage du four par induction permet d’atteindre des températures de I’ordre de
1600°C, la plage habituelle de fonctionnement étant de 1150°C. Un contrleur eurotherm
903P pilote la tension de sortie du générateur de tension radio fréquence qui alimente
I’inducteur. Un ensemble de céramiques de haute et basse densité, isole le creuset. Le porte
germe et le support de creuset sont motorisés en translation et rotation.

L’enceinte du four est fermée hermétiquement par un couvercle et I’utilisation d’une
pompe a palette permet de réaliser des vides primaires. L’injection de gaz de diverses natures
nous donne la possibilité de travailler sous atmosphére choisie, a des pressions légerement
supérieures & la pression atmosphérique.

Afin de contrdler visuellement I’évolution en temps réel de la croissance, sur I’écran de
I’ordinateur, nous avons un couvercle supérieur du systéme de tirage, équipé d’un systeme
d’éclairage et d’une caméra permettant de visualiser le ménisque que forme le cristal au
contact du bain.

Un thermocouple en platine est utilisé pour controler la température a I’interface
solide - liquide tandis qu’un autre thermocouple identique placé au fond du creuset en platine

nous renseigne sur les changements de température du bain.
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A-3. Présentation schématique du four

Systeme de tirage l

_ K“‘ Hublot
Creusel = lj
Thermecouple \

de visée e
N

A
Lihd

Alimentation

7
Enregisireur E E
Régulation ;
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9
' 3
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de gaz

N

N\

e a vide

Figure 1 : Schéma du four de tirage par Czochralski

Le creuset convenablement rempli de produit, est placé a I'intérieur d’'un €lément
chauffant ; dans notre cas le dispositif ne posséde pas de boucle de correction. On peut donc
programmer des rampes ou des palliers de chauffage par I’intermédiaire d’un logiciel gérant 4
distance le régulateur.

Le groupe de pompage permet d’assurer au début des opérations une atmosphére propre
ainsi qu’un dégazage des matériaux afin d’éliminer les gaz occlus ou absorbés qui pouvant
donner naissance a des bulles d’air dans le bain fondu, ces derniéres pouvant se transmettre
dans le cristal.

Différents mécanismes assurent la translation et la rotation de la barre porte germe et du
support du creuset qui peut indifféremment rester fixe ou étre mobile au cours du tirage,
pourvu qu’il soit toujours dans un gradient de température convenable et controlé. Tous les

paramétres de tirage sont fonction du volume du cristal.
A-4. Présentation de la méthode Czochralski

Les monocristaux de LTB sont obtenus par croissance a 1’air libre a partir d’un bain de
Li,O et B,O; avec un taux molaire (B/L1) de 2.

Cette technique consiste en un tirage d’un cristal 4 partir d’'un germe monocristallin au
contact d’un bain en fusion et permet d’obtenir rapidement des cristaux homogénes et de

bonne qualité, et de diamétre assez important (60 mm ou plus).
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La procédure suivante est suivie:

1. La température du bain est augmentée jusqu’a quelques degrés au dessus de la
température de fusion (917 °C).

2. Le germe monocristallin, tournant lentement, est descendu lentement et a une vitesse
décroissante de telle maniére qu’il ne reste pas en contact avec la surface du bain.

3. Aprés une courte pause (typiquement 1 & 3 min), le tirage est effectué avec une faible
vitesse axiale ( environ la moitié de la valeur finale). Le nouveau cristal doit croitre avec
un diamétre qui est sensiblement inférieur au diameétre du germe.

4. La vitesse de croissance ainsi que la vitesse de rotation sont augmentées jusqu’a leur
valeur optimale finale. Dans la littérature, on reporte pour la croissance des cristaux de
LTB par tirage Czochralski une vitesse de croissance finale comprise entre 0,6 mm/het 1
mm/ et de 0,2 4 10 tours par minute pour la vitesse de rotation finale. Ces différents
parameétres sont résumés dans le tableau 1.

1l faut noter que les conditions de croissance différent selon la dimension du creuset, du

diamétre ainsi que de la longueur du cristal désirée.

5. La température du bain est lentement diminuée et le diamétre du cristal grandit. A un
point déterminé par I’expérience, la diminution de la température du bain est arrétée et le
cristal atteint alors son diametre final.

6. La croissance 4 un diamétre constant est maintenue jusqu’a ce que la longueur du cristal
désirée soit atteinte.

7. Pour arréter la croissance, on peut augmenter rapidement la vitesse de tirage de telle
maniére que le cristal ne soit plus en contact avec le bain. Toutefois de rapides
changements lors de la croissance peuvent conduire a des dislocations ou méme a des
brisures. Pour cela, on préfére plutét augmenter la température du bain lentement de telle

sorte que le diamétre du cristal diminue jusqu’a zéro.
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Auteurs Croissance _ Vitesse de | Vitesse de Diameétre de
) Diametre .
[Reéférences] axiale translation | rotation | creuset en platine
Komatsu 93 <110> 60 mm 0,8mm/h | 0,5-3rpm | 90 mmx90 mm
Komatsu 94 <110> 80 mm 0,6 mm/h | 0,2-5rpm | 130 mmx130 mm
Komatsu 96 <110> 60 mm 1 mm/h |0,2-10 rpm -
<100> et
Furusawa 90 i 80~90mm | I1mm/h | 0,5-5rpm | 150 mmx150 mm
<110>
<100> et
Lomonov 94 80 mm 0,7 mm/h 50 rpm -
<001>

Tableau 1: Paramétres des croissances Czochralski

A-5. Difficultés rencontrées et qualité cristalline

Un premier type de problémes rencontrés pendant la croissance des cristaux LTB par la
méthode Czochralski est 1’apparition des boules a I’interface solide — liquide et de fissures
durant la croissance du cristal.

Deux types de fissures peuvent apparaitre pendant la croissance du cristal :

1) la premiére catégorie de fissures est observée au début de la formation du cristal. Ces
fissures sont dues a la polycristallinité; elles peuvent étre évitées par I’utilisation d’un germe
trés pur orienté avec une grande précision, ou bien en maintenant la phase liquide plus de 15
h avant de commencer la croissance, ceci afin que la densité et la viscosité soient stables.

2) I'autre type de fissures se produit plus tard, apres que le cristal ait atteint un diametre
constant. Son origine n’est pas encore treés bien connue, mais il apparait que ces fissures se
produisent 4 une température particuliére au fond de creuset. Pour éviter leurs apparitions, la

croissance du cristal doit se faire en maintenant le creuset a une température élevée de 852°C.

Un autre probléme majeur apparaissant dans la croissance des cristaux de grande taille est
le phénoméne de ”twinning” (jumelage). Ce phénomeéne réduit significativement les
performances pour I’utilisation de LTB dans le SAW.

Shi-ji Fan et a/ ont synthétisés des cristaux de LTB selon la direction [001] par la méthode
Bridgman et ont conclu 4 une cause mécanique du twinning /Komatsu 1995].

Kamiyama et a/ ont aussi reporté le twinning dans les cristaux de LTB développés selon la
direction [001] par la technique Czochralski /Komatsu 1995].
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Le twinning dans LTB développé par la technique Czochralski selon la direction [110] est
parfois détecté quand le diametre du cristal obtenu est supérieur 2 60 mm. Le twinning est

souvent initié juste au dessous du germe [Komatsu 1995].

Figure 2: La projection le long de [110] montrant le twinning (1 10)

Les différents jumeaux sont des inverses I'un a l'autre en ce qui concerne l'axe c; la
frontiére de jumelage est paralléle au plan (112). C’est un jumelage de croissance produit a
partir des symétries 4; et 43 de LTB. Une large fluctuation de température de mélange est
souvent produite quand le gradient de température est large & coté de I’interface, conduisant &
une variation de la vitesse de croissance particuliérement grande au début de la croissance.

Ainsi il est important d’éviter une grande fluctuation de température pour éviter la production

de jumelage.
A-6. Différentes origines donnant lieu au phénoméne "Twist- Tilt”

Un autre probléme apparaissant a la croissance de LTB est le phénoméne du "twist et tilt".
Le phénoméne du twist consiste en une rotation (torsion) des axes cristallins autour d’une
direction déterminée.

Une étude menée par Vezin [Vezin 1997] a mis en évidence des défauts créant des
frontiéres de grain observés dans une tranche (110) de LTB coupée a partir des cristaux
développés par des méthodes de Bridgman et de Czochralski selon le plan (110). L’étude de
ces défauts a été faite par la technique de diffraction des rayons X. De faibles angles des
frontiéres de grain (low-angle grain boundaries) forment ainsi un ensemble de dislocations.
Les auteurs distinguent deux types de configurations de frontieres :

1) Twist : une frontiére de torsion composée de dislocations telles que représentée dans la

figure 3 (a).
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2) Tilt : une frontiére d'inclinaison composée de dislocations de bord telles que représentée

dans la figure 3 (b) et (¢).

Figure 3 : Faibles angles des frontiéres grain (a) frontiére Twist (b) et (c) frontiére Tilt

En général, les frontigres de grain se composent d’un twist (torsion) et deux composantes
de tilt (inclinaison). La désorientation entre les grains séparée par une frontiére est définie par
les trois angles suivants o, B et y.

Dans 1’étude faite par Vezin, ces lignes de dislocations et ces faibles angles des frontiéres
de grain sont observés dans les cristaux développés par les techniques Bridgman et
Czochralski. Les principales tendances observées sont une majorité de dislocations dans le
plan (112), dues peut étre & la structure du cristal (une grande densité atomique dans cette

direction), une minorité de dislocations dans le plan (111) et des défauts de faibles angles des

frontiéres grain dans les plans (111) et (112).
A-7. Polissage et coupe

La méme technique est utilisée pour couper et polir les échantillons LTB dont nous
disposons, qu’ils aient été synthétisés a Metz ou en Hongrie

LTB étant un matériau robuste, nous utilisons pour le couper soit une machine type
Microsilice 2 ou bien une scie & disque diamanté. Aprés avoir coupé les cristaux, soit selon
les axes cristallographiques ou soit selon I’angle d’accord de phase, un polissage soigné des
faces du cristal est indispensable. Pour cela nous utilisons de la poudre de diamant a 1 micron

lubrifié 4 ’huile sur un support ASFL Pad.
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Dans cette annexe, nous présentons les différents paramétres de GSH dans le cas des
cristaux biaxes. Un cristal biaxe est un cristal qui contient deux axes optiques, ce qui donne

naissance, lorsqu’on I’attaque avec un faisceau laser non larisé, a deux rayons
q Y/

extraordinaires.

Nous supposons que les trois ondes de lumiéres colinéaires de fréquences @1, ©; et @3

respectivement, sont en interaction avec un matériau non lin¢aire biaxe de longueur L.

B-1. Calcul de I’angle d’accord de phase
B-1-a) Dépendance spatiale des indices de réfraction

La dépendance des indices de réfraction en fonction de la direction de propagation ainsi

que leurs polarisations sont plus complexes dans le cas des cristaux biaxes que dans le cas des

cristaux uniaxes.
La surface des indices de réfraction pour une onde optique de fréquence @; dans un cristal

biaxe satisfait a I’équation suivante [Ito 1975].

sin?(8)cos*(p) +sin’(ztﬁ')sinz(cf:') p cgsz(ﬁ’) _o (B-1)

3 _ -2 - -2 = -2
n’-ny n-—ny ;5 —=n,

Ou 0 est I’angle entre la direction de propagation et I’axe z et @ est I’angle entre la projection
du vecteur k dans le plan x-y et I’axe x.

Ny, Ny et ny; sont les trois indices de réfraction principaux a une température donnee. La
solution de I’équation (B-1) s’obtient en recherchant la courbe d’intersection des surfaces

d’indices des trois ondes en interaction.

B-1-b) Recherche de I'accord de phase
La courbe d’accord de phase de type I est déterminée & partir des équations de (II-1), ou

i=1,2,3et
@1 + @,y = @37 (B-2)
Les indices n; et n sont les plus grandes des deux solutions positives réelles (c’est a dire
indices de réfraction de chemin lent) de 1’équation (B-1) ou i=1 et 2 respectivement
[Yao 1984].
et I’indice n's est la plus petite des deux solutions réelles positives (c’est 4 dire indices de
réfraction de chemin rapide) 4 l'équation (B-1) quand i = 3.
La courbe d’accord de phase de type II est déterminée a partir des équations comprenant
I’équation (B-1) et
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O\n, + W,yny = Oy, (B-3)
Ou n ', est la plus petite des deux solutions positives réelles & I’équation (B-1) quand 1=2
[Yao 1984].

Les courbes d’accord de phase (pour le type I et II) pour un cristal biaxe peuvent étre

résolues, a condition de tenir compte de la dispersion donc des équations de Sellmeir du

cristal /Yao 1992].
B-1-¢) Direction d’accord de phase

La direction d’accord de phase dans un cristal biaxe est I’intersection des surfaces
d’indices aux fréquences fondamentales et harmoniques. Cette direction est restreinte aux
"bons" comportement du cristal c’est 4 dire dans le cas ou la direction de ces axes principaux
ne changent pas avec la fréquence, les dispersions sont faibles et approximativement égales
entre les fréquences fondamentales (indice 1)et harmoniques (indice 2). Dans ce cas, on peut
considérer que les indices de réfractions principaux du cristal obéissent aux relations
suivantes [Hobden 1967] : n; > n{, n} >n, n; >n; ; m—m~m—-n'=n-n <<n .

La convention usuelle place les indices de réfraction principaux dans I’ordre n; >n) >n; |
n® >n{ > n[.
Les indices 1 et 2 référent aux fréquences fondamentales et harmoniques.

La figure 1 représente par exemple [!'indice de surface pour le cas ou
z z ¥ ¥ x x x 1 x ¥ ¥y I ¥ z £ . .
m>n>n >n >ny;>n et nyp >—\n +nl), n >—(rzI +n; ), I"allure de la direction
2 2

d’accord de phase dans un quadrant de la projection stéréographique est aussi montrée.

B-3
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Axe optique

Figure 1 : Direction d'accord de phase pour un cristal biaxe avec

]. 3 l A
z F 4 ¥y ¥y x X x z ¥ y ¥y z
n;>nf>n; >n >ny >n, n >—(n1 +n; )e:‘n2 >—(nt1 -i-nl)

A cause des limitations de comportement optique données ci-dessus il y a treize

configurations d’accord de phase sont possibles en fonction des valeurs respectives de n;,
nl, ng, om0, n, %(nf +n ), %(n,’-mf) et %(nl’+n,’). Les allures de la projection

stéréographique sont schématisées dans la figure 2 ainsi que les cas ou la situation d’accord
de phase n’est pas possible (cas 14). Les quadrants de la projection stéréographique sont
donnés avec ’axe optique principal x 4 gauche, I’axe optique principal y en dehors de la page
et 1’axe optique principal z vers le haut de la page. Les courbes en ligne continue représentent

le type I et celle en ligne discontinue le processus de type Il [Hobden 1967] .
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Figure 2 : Schéma des classes possibles des directions d "accord de phase
dans un cristal biaxe

1 n"<1/2(ny™+ ny’) ; n’<1/2(n+ ns%)
2 n,>1/2(n+ ny) ; n’<172(n+ ny")
3 ny"<1/2(n;*+ ny’) ; n*>1/2(n*+ n,%) n,”>n,>n">n>n,>n,”
4 ny>1/2(n™+ ny’) ; 0’>1/2(n)+ ny%)
5 n,>1/2(n;™+ n,%)
6 n"<1/2(n;*+ n;%) ; n’<172(n/+ ny®)
7 ny"<1/2(n;*+ n;%) ; n">1/2(n/*+ ny%) n=>n,>n>n>n>n
8 ny>1/2(n*+ ny%) ; n,’<1/2(n,"+ ;)
9 n,*<1/2(n;*+ ny’)
10 n>12(n™+ ny’) ; 0" <12(0,™+ ny°) ny>ny">n >n >0 >m*
11 n,>1/2(n™+ ny%)
12 n"<12(n™+ ny%)
n,*>n>n>n>n">n,"
13 n">1/2(ny™ ny%)
14 m>n">ny">n >0 >0,

Tableau 1 : Conditions sur les indices de réfraction pour chaque
classe représentée dans la figure 2

Les pointillés entre deux quadrants dans la figure 2 représentent une transition & partir

d’une situation d’accord de phase critique (CPM) a une autre ou I’accord de phase est non

B-5



Annhexe B Cristaux biaxes

critique (NCPM) produite & cause d’une égalité accidentelle de certains indices de réfraction.

Cela peut seulement se produire le long soit de 'axe X, y ou z.
B-1-d) Calcul numérique de la direction d’accord de phase

L’équation (B-1) n’a pas de solution analytique, un calcul numérique permet de trouver les
directions (6, @) de propagation & partir de I’équation d’indice des surface a ® et 20
[Hobden 1967].

Yao et al [Yao 1984] donnent la démarche de programmation & adapter pour le calcul des
angles d’accord de phase. Il est par ailleurs & noter que pour avoir un bon accord entre la
courbe théorique et les valeurs expérimentales, il est indispensable de connaitre les indices

principaux avec une bonne précision (10%).

B-2. Développement des coefficients non linéaires effectifs d g pour un cristal biaxe en

Sfonction des dj
B-2-a) Polarisation induite

La polarisation optique NL P(;) induite par les deux champs électriques appliqués Ex(®z)
et E;(®,) avec des fréquences ©; et ; est donnée par :

Flo,)=d,(0,0.0,)6,)0)E @)E,e,) B-4)
ou (a j) et (a, ) sont les tenseurs de Ej(®;) et Ex(w) respectivement et djji(-03, 02, @) est le

tenseur de polarisation de second ordre d’un cristal NL.

B-2-b) Composantes du champ élecirique

Dans un milieu biréfringent quelconque, les directions de polarisation, pour une direction
de propagation donnée, sont données par la construction de Sylvester /Ito 1975 '/, et dépendent
de 0 et . La figure 3 explique la méthode de construction :
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Figure 3: Les directions de propagation et de polarisation
des ondes optiques dans un cristal biaxe [ITO 1975]

La direction de propagation est matérialisée par le segment OH, repéré par les angles 0 et
@. OA et OB sont les axes optiques du milieu, faisant un angle Q avec 1’axe z. e; correspond a
la direction de polarisation lente. (indice le plus élevé), et dirigé selon I’arc de cercle
bissecteur du triangle sphérique AHB. Celui-ci fait en H, un angle & avec I’arc HZ.

La polarisation rapide (correspondant a 1’indice le plus faible), est orthogonale 4 e, et est
notée €.

La polarisation e; de [’onde traversant la direction (8, ¢) a comme composante de champ

électrique E¢(w,) avee (j=1, 2,3) donnée par (voir figure 3) :

E*(w,)=(cos@cospcos 5 —singsin§) E* (@, )
E!(w,)=(cos@singpcosS+cospsin ) E” (a),) (B-5)

2

E(@,)=(~sin@cosS)E“ (w,)

ses trois équations sont exprimé par E? (@, )=(a% JE* (a,).
En utilisant les cosinus directeurs :

cos fcos pcosd—sing sind

(aj' CosOsingcosd+cospsing (B-6)
—sindcosd

Ou & est exprimé en fonction de 6, ¢ et Q2 comme :

cotg?Qsin’? 8-cos? fcos® g+sin’ @
: (B-7)
cos@sin2gp

cotg2o=

Avec Q est I’angle entre ’axe z et la direction de propagation de 1’onde a la fréquence o; dans
le cristal :

(@, ){ (@, )- n (o )]}5 (B-8)

n (@1) ni(@)-n; (wl)

1gQ =
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et £%(w,) est une amplitude scalaire de champ polarisé e, 4 la fréquence ;.

De la méme fagon, pour une onde polarisée e;, nous avons : £} (a, }=(aj’ )E" (@,)
—c0sfcos@sind —singcosd
(a;f )= ~c0os@sin@sind+cospcosd (B-9)
sindsind

et E® (a;,) est une amplitude scalaire de champ polarisé e; a la fréquence w;.

B-2-c) Développent de dyy

La polarisation NL Pj(@y,) induite par I’interaction NL dans un milieu ou se propage I’onde

e, ou I’onde ¢, 4 la fréquence ®, sont :
(o) = a) Blo,)
P (o,)= 4 P@,)

Les matrices (a: ') et (af‘) sont les transposées des matrices (af' ) et (af’) respectivement.

(B-10)

La polarisabilit¢ NL de second ordre induite dans un cristal biaxe est donnée par les
équations suivantes :

Pourle typeI (e;e; —>¢2) ona
P (o;)= (af’ ) dy (~o;,0,0) (a;‘ ) (a;" )E (@) E%(a,) (B-11)
— 44 (6.0)E* (@,)E° (@)
Et pour le type Il ( ez ; — €2) on obtient
B (@,) = (a:’ ] d,(-o,.0, ,,) (aj ) (a;? ) E%(0,) E%(o,) (B-12)
= dg (0.9)E" (@, )E" (@)
B-3. Acceptance angulaire

La direction de vecteur d’onde des trois ondes en interaction est caractérisée par (9, @),
I’accord de phase correspond 4 (6, ©rm). Lorsque 1’onde incidente varie de AB et de Ag autour
de la direction de propagation (6, @), I’onde se propage le long de 6 =6, + A6 et ¢ = P +
Ao, le désaccord de phase AK résultant est donné par /[Yao 1992].

AK=k(@; }-k{@, )-k(e,)

2 w0y} nlw, ) (o,

45 Ay A

(B-13)

B-8
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Pour le type I: n(®;) et n(w;) sont les indices de réfractions de ’onde €, et n(w;) est

I'indice de réfraction de I’onde &,. Pour le type II, n(w;) et n(ws;) sont les indices de

réfractions de ’onde €, et n(®,) est I’indice de réfraction de I’onde ¢, .

Puisque 6 et ¢ varient seulement au voisinage de 6,, et Om, AK peut étre développé autour

de (6, O;m) comme une fonction de A6 ou A :

AK 2 A f(\
AK=AK) +‘3——] -A9+iz— {AB)+...
::f;‘: o6 2 00 J

B=fiyy
B=8
#=om pli |

AK=AK A Ap)+..
):::;:46*_49= -y {ao)+

6AK] 18%AK )

Au début nous considérons I’effet de changement de 6 dans AK.
0AK 2z on(w,) 27 onlw,) 2z on(w,)

00 A, 06 A, 060 A 06
O’AK 27 *n(w,) 27 8°n(w,) 27 8°n(w,)

o’ i, 08> A, 086* A 086°

A partir de référence [Yao 1984] nous avons :

X
i

ouB; et C; sonten fonctionde Betpeti=1, 2, 3.

Donc nous trouvons que:

5 ( ) y % 5 0B 26‘C
n @ 1 oB e R —
A%)__\2 B_i"B,i(B_’—4Ci)A} x| -—L+—00 00

00 2

20> 06| o0

(B-14)

(B-15)

(B-16)

(B-17)

(B-18)

(B-19)

(B-20)

Pour le type I, le signe négatif doit étre tenu dans 1’équation (B-18) et (B-19) quand i=1,2

et le signe positif quand i=3. Pour le type II, le signe positif est nécessaire dans les équations

dont i= 1, 3 et le signe négatif pour i=2.
B; et C; sont donnée par [Yao 1984] :

B-9
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apfeonfrfaprfo} (il lafapnle) e
c{sie 6Xco§¢j: ] it 9)(su?¢)[ ( )ﬂ;’(q)]woée[nj(q)nj(@)] (B-22)

La dérivé de B; et de C; par rapport a 6 sont :

%’ = [ 2(@,)+ 1 (0,)-12(@,)-n(@,)sin® 9 - 1} (@, )eos® ¢]sin 26 (B-23)

oc,
= n" (a)_)n" (a) )cos2 p+n”’ (a),)n'z (a),)sin2 (p—n'2 (co )n'z(a) )] sin26 (B-24)
aa i z i x i z i x i y i
Insérons les équations (B-18), (B-19), (B-23) et (B-24) dans les équations (B-16) et (B-17),
2
nous obtenons les expressions de 2 et 0 ?K :
o6 o°0

Sous ’approximation de faible signal, I’efficacité de conversion d’énergie de processus a

trois ondes est proportionnelle a sinc’[AK. L/2]. Si nous définissons 1’acceptance angulaire
comme :
AK.L2=1n

Et en insérant I’équation (B-25) dans 1’équation (B-14), nous obtenons le résultat suivant en

(B-25)

retenant le premier et le deuxiéme termes dans le développement de Taylor de AK :

2
BAE gy 3008 g0 20 (B-26)
260~ 2 48% L
ou
2
Lo YL fK T (B-27)
86 2 5°6 L

Les solutions des ces deux équations, qui déterminent 1’acceptance angulaire A9, sont
données par Iintersection des fonctions quadratiques du coté gauche des deux équations
(B-26) et (B-27) et des deux fonctions linéaires de coté droit de ces équations. Il y a deux cas

possibles pour les solutions des équations (B-26) et (B-27):

2
AR >0
o°6

1) Si les solutions existent pour les deux équations (B-26) et (B-27) et si

2

I’équation (B-26) a deux solutions de signes opposés, dénotées AB; et AB, respectivement.
L’équation (B-27) a aussi deux solutions A0; et ABs mais de méme signe, avec | AG;| <] AB,].

A partir des relations géométriques analytiques entre ces solutions nous trouvons que:

B-10
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| AG,|>| A64|>] AB;| ou AB,, AB; et AB, portent le méme signe. L’acceptance angulaire est
donc donnée par A6 = min(| A8, || A8, |).

2
De la méme fagon, si %O , I’équation (B-27) a deux solutions de signes opposés, A9,
et AB, et I’équation (B-27) a deux solutions de mémes signes, AB; et AB; qui sont le méme
que celui de AB,. AB,, AB; et AB, satisfont au | AB,|>| A64|>| A6;|. L acceptance angulaire
dans ce cas est 4 nouveau donnée par A6 = min(| A6, || A6, |).
2) Si une seule de ces deux équations (B-26) ou (B-27) a une solution A6, et A9, et I’autre

n’en a pas, I’acceptance angulaire est A® = min(| A8; ]| A8, |).

De la méme fagon, en remplagant 5 et ] dans I’équation (B-19) et (B-20) par 5, et
00 o6 op
% .
dp
B - . :
-a—(o'- = [ny'2 (@,)+n (o, )]sm2 fsin2¢p (B-28)
%% = [n;2 (@,)+n} (o, )}1; ?(w, )sin Gsin 29 (B-29)
2
A partir des équations (B-16) et (B-17), nous pouvons obtenir aaAg et 66?6]?{ et a partir

des équations (B-15) et (B-25) nous obtenons :

2
ot Ap+ L ?K 1534,;02=2—7E (B-30)
op 2 0% L

AK 18°AK , , 2«
Ag- Ap?=—"CZ -31
20 ot 70 9= (B-31)

La méme analyse qui conduit a la détermination de A® est appliquée a la discussion de Ag
qui peut étre déterminée par 1’analyse des caractéristiques des solutions des équations (B-30)

et (B-31).
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C-1. Programme de mesure expérimental de d g

La mesure de deg pour un faisceau Gaussien se fait a partir de 1a formule de ’efficacité de

conversion établie au chapitre II:

o) 204y p L_L.G(r1.1,B¢) (C-1)

32
Lo "~ Plw) mEcn n mmﬂ

ou la fonction Gi(A, t, f, B, €) est une double intégrale qui tient compte des parametres de

faisceau et de cristal :

s sncbr| for S k) =

avec

P(w) : est 1a puissance IR fondamentale mesurée.

P(20) : est la puissance de I’onde harmonique mesurée.

Les valeurs du coefficient non-linéaire effectif dey sont déduites des mesures grice a un
programme mis au point sous Labview et demandant I’introduction des différents données.

Dans un premier temps, nous donnons les différentes paramétres du cristal : longueur du
cristal, caractére uniaxe ou biaxe, valeurs des indices de réfraction o et 2w, type d’accord de
phase 1 ou II, type de I’onde & 20 (ordinaire ou extraordinaire). Puis sont données la taille du
waist et la valeur de la fonction G. A partir des valeurs d’indices & @ et 2@ et des angles
d’accord de phase dans le cas d’un cristal biaxe, les pseudo-indices vus par le cristal sont

calculés.

Remarque :
Le programme de calcul de pseude-indices permet seulement ce calcul dans un des quatre

cas ol si @ =90° ou 8 = 0° ou @ = 90° ou ¢ = 0° 2 partir de I’équation suivante :

i 2 : :
sin’fcos’@  sin’@sin’p  cos’@ 5

n(0,0)"-n n(6.0)-n nl6.9)" -

Tl faut préciser si le cristal est traité antireflet ou non. Dans le cas positif, les coefficients de
réflexions sont considérés nuls. Dans le cas contraire, nous calculons les coefficients de
réflexions & incidence normale pour I’onde & @ et @ 2, nos mesures étant faites sur des
cristaux taillés selon I’angle d’accord de phase.

Le coefficient de réflexion est donné par :
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n—1
C= 1
n+1 €3)

ou n est I’indice de réfraction.
Dans le cas du type I (0 0 — e) nous avons : n=n,; pouree —> 0 =>n=n;

Et pour le type II (0 € — € ou € 0 — 0) I’indice de réfraction est présenté par : n = (n, + n.)/2

Comme observé sur le schéma expérimental les puissances P(2m) et P(w) ne sont pas
mesurées directement a la sortie et a ’entrée du cristal. Un coefficient K tient compte des
coefficients de réflexions et de transmission de différents éléments optiques intermédiaire
utilisées dans le montage. Les puissances fondamentales et harmoniques & I’entrée et a la
sortie de cristal sont alors données par:

It veet = K TsHexp

i Lame Laser
Séparateur ©/2® Lentille 2 Lentille 1 Ak Nd :YAG

Filtre

: i Séparatrice
interférentiel 30%/70%
Porte
.l échantillon
photodiode

Dans le calcul de P(2w) les facteurs suivants interviennent avec leurs coefficients respectifs :
v" a: le coefficient de transmission du filtre interférentiel : 0,58.
v b: le coefficient de transmission dans le vert du séparateur /2o : 0,93.
v ¢: le coefficient de transmission de la lentille aprés 1’échantillon 0,98.
Pour avoir P(2w) réel, il faut tenir compte ainsi du coefficient de réflexion de la face de

sortie du cristal d’ou :

PQw)e = [1/(a x b x €) (1- C20)]x PRO)mesurte (C-4)
Pour avoir P(w) réel, nous tenons compte de la correction entre le bras de référence et le

bras principal en mesurant le rapport de la puissance mesurée aprés la lentille de focalisation
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et la puissance mesurée sur le bras de référence : d. Il faut aussi tenir compte de coefficient de

réflexion de la premiere face de cristal d’ou :
PA® et = & % (1- Co?)? X P(®)mesurce (C-5)

Alors le coefficient K est /1/(a xb xc) x(I- C24) xd x(1-CJ)’]

P(2w)

Aprés la détermination de coefficient K, nous obtenons le rapport [ (P ( ))2} réel et nous
@

pouvons en déduire la valeur de d.x moyenne ainsi que I’erreur expérimentale obtenue a partir

de calcul de I’écart type d’un nombre donné de mesures.
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D-1. Introduction

Les franges de Maker sont un phénoméne typique de la propagation de la lumiére dans un
milieu non linéaire. Elles furent mises en évidence en 1962 par Maker et al /Maker 1962 ], qui
constatérent qu’en faisant varier I’angle d’incidence d’un faisceau laser sur un cristal non
linéaire (du quartz), I’intensit¢é de ’onde de second harmonique générée variait quasi
périodiquement.

L’explication de ce phénoméne est fournie par la nature de I’onde générée : celle ci peut
étre décomposée en deux ondes, I’une appelée onde li¢e et I'autre onde libre. Les franges de
Maker correspondent a I’interférence de ces deux ondes.

Gréce aux franges de Maker, nous pouvons mesurer la génération de second harmonique
due 4 une seule composante du tenseur non linéaire. Pour cela, il est nécessaire de contrdler

avec exactitude la polarisation du faisceau incident, ainsi que la polarisation de I’onde.

harmonique.
Dans cette annexe, les résultats obtenus par la technique des franges de Maker pour le

cristal LTB sont donnés et discutés en les comparant avec ceux trouvées dans la littérature.

D-2. Théorie des franges de Maker
D-2-1) Description du phénoméne

Lorsqu’une onde électromagnétique plane se propage dans un matériau non lin€aire, le
champ électrique ,, de pulsation @ et de vecteur d’onde £ ; induit une polarisation non
linéaire de pulsation 2. Cette polarisation émet elle méme une onde électromagnétique de
pulsation 2e. Cette onde est liée & la propagation de I’onde fondamentale dans le milieu,
appelée onde liée de vecteur d’onde fc; . Elle se déplace dans une direction d’indice n,, €t a un
angle de réfraction 8 , (figure 1) [Jerphagnon 1970].

De plus 4 I'interface d’entrée, une onde harmonique est €mise et se propage

indépendamment de 1’onde fondamentale, appelée onde libre de vecteur d’onde I"c}. Elle se

déplace dans une direction d’indice ny, et fait un angle 05, avec la normale

[Jerphagnon 1970].




Annexe D Frange de Maker

6 : est I’angle d’incidence du faisceau laser dans le cristal, mesuré entre la direction du

faisceau et la normal a la surface.

air Cristal air

Figure 1 : Représentation de la propagation des ondes de second harmonique
dans un cristal non linéaire de longueur L.

Le cristal est supposé sans perte d’absorption pour les deux fréquences fondamentales et

harmoniques.
Nous nous plagons dans I’hypothése ou le vecteur de Poynting est colinéaire avec le

vecteur d’onde & pour I’onde harmonique et fondamentale.
Nous supposons aussi que la dimension de I’échantillon est infinie /Jerphagnon 1970].

D-2-2) Génération et propagation de l'onde harmonique

oL . m 1z &7 - . .
La polarisation non linéaire Pza (7.0) =~2-[P2m e*7e “"+cc] est introduite comme un terme

de source dans 1’équation de Maxwell [Jerphagnon 1970].

n’ ( O’E. (ra)| (ar) @R, (1)
UxxE (r 22 PR S el B "D E
VxVxE, (reh :2 L azrz = (CZJ " (D-1)

Cette équation posséde une solution générale sans second membre, qui correspond a la

propagation libre d’une onde a 20 dans le milieu, d’indice ny,, €t une solution particuliére

avec second membre, correspondant & I’onde liée. Alors I’expression générale de Ez est:

aﬂdﬁfiée
onde libre ! -
E =2 E ]-E FLE G X (z'fc' F) "‘—(k*'p )ic' (D-2)
2m—ef fexpe r A nz—nz exp 5" P 'E T,
w ’2w 7
o

D-3



Annexe D Frange de Maker

Les indices f et b désignent respectivement I’onde libre et ’onde li¢e.

Nous définissons les différents paramétres:

ﬁ( PP, p:] vecteur unité de F’;w.

l:n2 (22) vecteur d’onde de 1’onde libre.
e\ C

|I? |=n [-23] vecteur d’onde de 1’onde liée.
b @ c

Les conditions aux limites, sur les interfaces d’entrée et de sortie, déterminent les
amplitudes et les directions de propagation /Jerphagnon 1970]. Alors dans le cas :
> La polarisation non linéaire est perpendiculaire au plan d’incidence :
Le champ harmonique peut s*écrire [Jerphagnon 1970]

7 50 0089+nm coséd ( 7 )H p( 2 ) (D-3)
= , @ _explik .7 hexplik .7 -
20 n, 00592m +cosd PV, b

avec: O =_ib:?_l

2
Ry, =Ny

> La polarisation non linéaire est dans le plan d’incidence :

Le champ harmonique peut s’écrire [Jerphagnon 1970] :
E;m = —'e')r )i o) exp(iff I.F J+ é’bQ' exp(i!? " )
b, +n, cos 6’(pJr cosf, — p, sin 9;,)

cos 8, +n,, cosd

avec: f=
ou Z ={b 0.6 )

2
telsque: b,=p,— [E‘L} sin@, (sin 0. p, +cosb, p,)

X nz&)
# 2
b,=p, - [ﬁ] cosd, (sin 6. p, +cosb,p. )
nZaJ
A la sortie du cristal, I’onde harmonique a un vecteur d’onde k;m =2kw .

Une partie de I’onde libre est réfléchie a I’intérieur du cristal. Pour tenir compte des

interactions dues aux réflexions multiples, un terme correctif est introduit dans 1’expression la

puissance harmonique : R(6).

D4
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L’application de la condition limite aux champs électriques et magnétiques a la face de

sortie de cristal, nous permet de calculer I’amplitude de champ transmis.

D-2-3) Intensité et puissance en sortie du cristal

L’intensité /,, du faisceau de SH transmet est déduit a partir de :

L’intensité de second harmonique s’écrit comme la somme de deux termes le premier
terme dépend de y et ’autre non.

e Si la polarisation non linéaire est perpendiculaire au plan d’incidence :

(cos€+n cosd) )(nmcosé?; n cose')
1 a a {i 1] w a . 2
1677 | e i o
5 zo|\P (cos6+nmcos€m] (D-4)
- L | 2
m 8”(,,2_,,2 ) [nmcosﬁw—-nmcosﬁw ' 5
L S ; (n cosd —cosﬁ)
. 20 20
(cos0+n cosf )
2 20
ou
w= (%X—g—)(nw cosé, —n,, cos 6?20,) (D-5)
sing) SEid i) IS
® p n,,

@
¢ : la vitesse de la lumiére.
Le second terme dans cette équation ne dépend pas de L et n’apporte qu’une faible
contribution & I 5, généralement, il est négligé.

e Si la polarisation non linéaire est dans le plan d’incidence :

Le calcul est plus délicat, car E 5, dépend de la projection de vecteur p sur le plan de

I’onde liée (c’est a dire I’onde fondamentale):

2

ﬁ.

1o

167" (n cosd+codd ](n cod) +n cod j
8n2mcos9'2wcosz(o9;—7]) AL\ Yt 2/ sin’y (D-6)

3
[ﬂ% co§9+cos9mj

Avec 7 est ’angle entre les deux vecteurs unitaires p et X.
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Alors la puissance de second harmonique transmise est :
- (51272 ) 2,400 2 52 1 . 2
sz[ ~ }z 1" RO)p(0) P m sin’y (D-7)
@ 2w

d : le coefficient NLO.

P, : la puissance fondamentale.
t, .T. sont des fonctions de transmission qui dépendent de 1’angle d’incidence et les
indices de réfractions [Jerphagnon 1970].
A : est la surface du faisceau.
R(6) : est la correction de réflexions multiples
2
s = o o

Ce coefficient ne s’éloigne de 1 que pour des valeurs d’indices élevés ( pour n = 2,

R(0) =~ 1.01, mais pour n =4, R(0) = 1,20.
r : est le coefficient de réflexion.
p(t?) - le facteur projection, est le produit de deux quantité p, et p, données dans la
publication /Jerphagnon 1970] pour différents groupes d’espace.
px(8): est généralement proche & p(6).
En terme de puissance, et en tenant compte du caractére gaussien du champ fondamental et
des réflexions multiples, nous pouvons mettre 1’expression des franges de Maker sous la

forme suivante [Jerphagnon 1970].

n 5127[2 24" 2 52 1 o)
P d‘t"T R@)p\@) P B(6 -9
A2 e, Rty |k )

2
- ﬁ(HFexp{{%}cos’&(tanﬂ;— M)’J facteur de correction qui tient compte de I'effet de

la taille du faisceau.

- : le waist du faisceau gaussien.

D-3. Mesure de coefficient d3; du cristal LTB

A partir de la technique d’accord de phase, correspondant a la détermination de deg sous la

condition d’accord de phase par mesure de la puissance harmonique, seule la valeur de d3
apparait dans le développement de dess pour le cristal de LTB.

D-6
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Dans le tenseur de GSH de LTB (voir chapitre I), le coefficient dj; apparait aussi un

coefficient non nul a déterminer. Pour accéder a cette valeur, nous avons mis au point la

technique des franges de Maker.
Cette technique nous permet de mesurer directement le coefficient non linéaire di; sans

passer par le coefficient effectif de, en adaptant une configuration géométrique du cristal et

des conditions de polarisation des ondes a o et a 2® bien précises.
D-3-1) Configuration géométrique

Le cristal LTB est de groupe d’espace 4mm, afin de déterminer le coefficient d3; nous

utilisons la configuration suivante (figure 2):

(a) dg_g

Figure 2 : Configuration géométrique de LTB taillé selon les axes
cristallographiques pour la mesure de coefficient ds;

Le coefficient d33 correspond a une polarisation optique dirigée selon I’axe z, et due a un
champ incident polarisé suivant z : P, = ds; E,%, Px=P, = 0.

Ou Py, Py, P, sont les composantes de polarisation quadratique induite le long des axes du
cristal x (=a), y (=b) et z (=c).

Il est donc nécessaire de placer un polariseur sur le faisceau a 2w, ainsi qu’un autre

polariseur sur le faisceau incident.
Pour nos mesures, nous utilisons le laser Nd :YAG en mode impulsionnel pour obtenir une

efficacité de conversion suffisante.

D-3-2) Résultats expérimentaux

Nous disposons de deux échantillons, taillés selon les axes cristallographiques et polis

selon les faces souhaitées pour mesurer le coefficient ds3, de longueurs 4,5 mm et 1,355 mm

selon I’axe x.

D-7
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Les résultats expérimentaux obtenus a partir de cette configuration pour ces deux

échantillons de longueurs différentes sont présentés dans les figures suivantes :

- LTB —-— rendement expérimental
Le —o— rendement expésimental I=1,355 mm —— rendement théorique
=45 mm —o— rendement théorique 10
10 : —— —
3 : 3 ¥ ﬁ
% 0.8 : ETE = - o ?u% i g
5 by E | did %
= ! c ] g. o
g 06- g . B ¥ e :
5 L E N
E a f{’ : [ Er ?r g &
g 8 E o g 3 %
044 i
8 1§ 80 3 g :
3 & 2 8 i
2 02 ] 02+ ‘i
8 59 1 i Ui .
&:1:; H P 00 ¢ & I
00- ! -
20 10 0 10 o 4 2 v al “
angie () el

Figure 3 : Frange de Maker expérimentales et théoriques pour LTB de longueurs
1,355 mmet 4,5 mm
La figure 3 montre les franges de Maker obtenues dans cette configuration avec les deux
cristaux de LTB. Les cercles rouges représentent le rendement de conversion expérimental
alors que le rendement théorique, calculé a partir de I’équation (D-9) en négligeant les
réflexions multiples R(6) et p(6) = 1 dans le cas de groupe ponctuel 4mm (est celui de cristal
LTB) [Jerphagnon 1970], est illustré avec des carrés bleus.

D-3-3) Commentaire

Nous remarquons le bon accord entre les courbes théoriques et expérimentales pour les
deux longueurs d’échantillon dont nous disposons.
Nous notons que les courbes théoriques sont trés critiques 2 la longueur du cristal, et que

un changement de 0,01 mm change totalement la forme de la courbe :
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D-3-4) Perspectives

Dans les courbes de franges de Maker nous utilisons le Nd :YAG en mode impulsionnel.

Afin de déterminer la valeur de ds3, nous sommes obligés d’utiliser un cristal de référence

dont ses propriétés ONL sont connues comme le quartz ou le KDP.

Le fait de ne pas avoir un échantillon de référence, ne nous a pas permis de finir ce travail,

mais nous a donné une ouverture a un travail trés intéressant qui va nous permettre de

déterminer les différents coefficients d;; des différents échantillons.




Résumé

« Etude par génération de second harmonique (GSH) des
propriétés optiques non linéatres du tétraborate de lithium

(Ll}@‘co;r)»

Les borates, grice a leur large domaine de
transparence et leur seuil de dommage
optique élevé, présentent un grand intérét sur
le plan des propriétés optiques. Aussi de
nombreuses études ont été menées ces
derniéres années sur la syntheése de nouveaux
composés, sur les procédés d’obtention de
cristaux de bonne qualité, et naturellement
sur I’examen des différentes propri€tés
physiques des matériaux.

Dans ce mémoire, nous NOuUs sommes
intéressés a 1’étude des propriétés optiques
non linéaires (ONL) par génération de
second harmonique (GSH) de cristaux
borates et spécifiquement du tétraborate du
lithium Li,B4O7 (LTB) pur et dop€.

Les mesures des coefficients optiques non
linéaires trouvées dans la littérature étant
souvent relatives, elles conduisent & une large
gamme de valeurs pour un méme compose,
la valeur de référence étant elle méme

controversée. Cette constatation nous a
conduit 4 développer une technique de
mesure absolue des coefficients ONL sur des
cristaux taillés selon 1’angle d’accord de
phase. Nos mesures sont effectuées a
température ambiante, avec un laser
Nd :YAG (A= 1064 nm) en mode continu
focalisé sur I’échantillon. La théorie des
faisceaux gaussiens, utilisés pour calculer la
répartition d’intensité dans le cristal, permet
de tenir compte de la réponse spécifique du
matériau en fonction des conditions de
focalisation. Gréce a ce calcul théorique et a
la mesure expérimentale de I’efficacité de
conversion, le coefficient ONL peut étre
déterminé.

Les coefficients ONL effectifs de LTB pur
et dopé sont mesurés par cette technique ainsi
que ceux d’autres borates comme le
métaborate du baryum BaB,Os (BBO) et le
borate de césium et de lithium CsLiB¢Ojo
(CLBO). Les coefficients d;; intervenant dans
le développement des deg en sont déduits.
L’acceptance angulaire définie comme la
variation angulaire pour laquelle I’efficacité
de conversion est égale a sa demi valeur
maximale, est aussi étudiée pour ces
différents matériaux. Une interprétation
théorique de sa variation en fonction des
conditions de focalisation est proposée.

Mots clés : Optique non linéaire ; Génération de second harmonique, Acceptance angulaire,

Matériaux optiques ; Borate ; Tétraborate de lithium Li,B4O7 ; Métaborate de baryum BaB,Oq,

Borate de césium et de lithium CsLiBgOo



Abstract

« Second harmonic generation (SHG) study of nonlinear
optical propries of lithium tetraborate (LisB4O;) crystals »

Due to their large transparency range and
their high optical damage threshold, borates
are attractive optical properties. These last
years, several investigations on the synthesis
of new composites, on the processes 10
growth high quality crystals and naturally on
the different physical properties have been
made.

In this thesis, we study the non-linear
optical (NLO) properties by second harmonic
generation (SHG) of borate crystals, and
specifically of pure and doped lithium
tetraborate Li;B4O7 (LTB).

Measurements of non-linear optical
coefficients found in the literature are often
relative and lead to a wide range of values for
the same compound, the reference value
being it self controversed. For this reason, we

have developed a technique of absolute
measurement of the NLO coefficients on
crystals cutted along the phase matching
direction. Our measurements are performed
at room temperature with a Nd:YAG laser
(A= 1064 nm) in continuous mode, focused
on the sample. A Gaussian beam theory, used
to calculate the intensity distribution inside
the crystal, allows to take into account the
material specific response as a function of the
focusing conditions. Using this theoretical
calculations, as well as experimental values
of the conversion efficiency, the NLO
coefficients can be determined.

Effective NLO coefficients of pure and
doped LTB are measured using this
technique as well as those of other borates
like barium metaborate BaB;O4 (BBO) and
cesium-lithium borate CsLiB¢O10 (CLBO),
The dj coefficients involved in the des
development are deduced. The angular
acceptance, defined as the angular variation
for which the conversion efficiency is equal
to its half-maximal value, is also studied for
these various materials. A theoretical
interpretation of its variation as function of
the focusing conditions is proposed.

Keywords:: Non-linear optic ; Second harmonic generation, Angular acceptance, Optics

materials; Borate ; Lithium tetrabore Li,B4O7 ; Barium metaborate BaB;04, Cesium lithium

borate CSLiBﬁO 10





