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Introduction

Les sources laser et paramétriques occupent aujourd’hui une place importante en re-
cherche, tant au niveau fondamental que d’un point de vue applicatif, offrant ainsi de
nombreuses possibilité telles que le ralentissement et le piégeage d’atomes, la génération
d’états intriqués, la télémétrie laser a sécurité occulaire, la détection de gaz, de particules
inertes voire de bactéries a I'état de traces dans 'atmosphére, la correction de la défor-
mation par la turbulence atmosphérique des images en astronomie, le suivi de processus
ultra-brefs tels que certaines cinétiques chimiques, etc.

La synthése de nouveaux cristaux pour l'optique réalise de forts pogrés, comme les
cristaux auto-convertisseurs de fréquence, qui présentent a la fois des propriétés laser et
non linéaires. La structuration périodique de matériaux ferroélectriques parvient a étre
réalisée dans des volumes de matiére de plus en plus grands, pouvant atteindre des di-
mensions millimétriques dans les trois directions de 'espace. Enfin, le développement de
sources ultra-bréves, en régime femtoseconde voire attoseconde aujourd’hui, pose égale-
ment de nouveaux défis quant a 'efficacité des processus de conversion de fréquence pour
des sources de telles largeurs spectrales.

Les progrés en recherche fondamentale et technologique sont subordonnés a des dé-
veloppements méthodologiques, permettant des approches expérimentales adaptées aux
nouveaux cristaux synthétisés, ainsi qu’aux nouveaux besoins. Il est également nécessaire
de mener des études théoriques afin de consolider et d’élargir les concepts de l'optique
cristalline. C’est dans ces perspectives que cette thése s’inscrit : ce travail présente de nou-
velles approches en optique cristalline linéaire et non linéaire, qui portent sur des aspects

théoriques, méthodologiques et métrologiques.

Le chapitre 1 donne les bases théoriques en optique cristalline permettant d’aborder
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INTRODUCTION

les thémes traités. Il y est également présenté un état de I'art sur la métrologie en optique
cristalline.

Le chapitre 2 est dédié a une étude des distributions angulaires de 1'absorption et
de I’émission d’ions fluorescents dans un cristal de classe de symétrie d’orientation mo-
noclinique. Cette étude a nécessité la mise au point d’'une méthodologie adaptée, basée
sur l'utilisation d’un échantillon de géométrie sphérique, et sur I'écriture d’'une théorie
rendant compte de ’ensemble des observations expérimentales.

Le chapitre 3 présente le travail préparatoire effectué en vue de la réalisation ex-
périmentale d’'une méthodologie nouvelle, dont 'objectif est la caractérisation simulta-
née des propriétés laser et de génération de second harmonique dans les cristaux auto-
convertisseurs. L’étude porte sur la détermination théorique des caractéristiques d’une
cavité laser contenant un milieu amplificateur de géométrie sphérique.

Enfin, le chapitre 4 décrit la théorie du « quasi-accord de phase angulaire », notée
QAPA, qui vise a généraliser I'approche du quasi-accord de phase classique. Une analyse
de la symétrie, basée sur la théorie des groupes, est donnée pour les ensembles de solutions
de QAPA. Une premiére illustration des potentialités du QAPA est également décrite :
elle porte en particulier sur les plages spectrales et les acceptances spectrales rendues

accessibles par cette approche.
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Chapitre 1

Rappels d’optique cristalline et état de

I’art de la méthode de la sphére

1.1 Introduction

Ce premier chapitre a pour objectif de donner les connaissances classiques en optique
cristalline linéaire et non linéaire, afin de servir de support a la compréhension des diffé-
rents développements théoriques, relatifs a 'optique cristalline, qui seront présentés dans

les chapitres suivants.

Ce chapitre présente également les méthodes permettant I’étude des propriétés op-
tiques linéaires et non linéaires des milieux cristallins. Ces approches expérimentales
peuvent étre classées en deux catégories : les méthodes dites « classiques », qui néces-
sitent plusieurs échantillons parallélépipédiques; et les méthodes basées sur l'utilisation
d’un unique échantillon usiné sous forme de sphére, a l'origine de la « méthode de la
sphére », qui constitue 1'outil métrologique privilégié de I'équipe. Ce chapitre positionne
la méthode la sphére par rapport aux méthodes classiques, et permet la compréhension des
différents développements méthodologiques et métrologiques qui seront présentés dans le
cadre de la thése concernant ’absorption, la fluorescence, et la bi-fonctionnalité qui associe

les propriétés laser et non linéaires.
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CHAPITRE I. OPTIQUE CRISTALLINE - METHODE DE LA SPHERE

1.2 Eléments de théorie en optique cristalline

1.2.1 Optique linéaire

Les propriétés optiques sont décrites d’un point de vue macroscopique en électro-
magnétisme classique, dans le cadre théorique des équations de Maxwell. Les longueurs
d’onde considérées vont du proche Ultra-Violet & I'Infra-Rouge moyen en passant par le
spectre visible, ce qui correspond a des longueurs d’onde A de 'ordre de 100 nm a quelques
microns. Les milieux considérés sont des milieux diélectriques non conducteurs électrique-
ment, sans charges libres et non magnétiques. Ils sont également de grandes dimensions
par rapport aux longueurs d’onde caractéristiques, ce qui permet de négliger tout phéno-

méne de diffraction et de considérer une propagation électromagnétique non guidée. La

2mc

15, ou c est la célérité de la

relation entre la pulsation et la longueur d’onde est alors w =
lumiére dans le vide. La linéarité des équations de Maxwell permet la décomposition du
champ électromagnétique sous la forme d’ondes planes monochromatiques dont le champ

électrique E, de pulsation w, de vecteur d’onde k et de polarisation €, s’écrit en notation

complexe, a la position 7 [1] :

B (w,7) = E (w,7) & F)g (1.1)

1.2.1.1 Du repére cristallographique au repére optique

Les cristaux sont des milieux ordonnés et structurés périodiquement dans les trois
dimensions de 'espace. Les éléments d’un cristal sont alors repérés dans le repére cristal-
lographique, noté (6, g, 5), qui caractérise la structure atomique. Ce repére est le repére
de référence permettant I'orientation d’un cristal dans I'espace. 1l est déterminé par dif-
fraction de rayons X. Les propriétés optiques liées a la densité électronique au sein du
cristal sont, quant a elles, définies dans un autre repére, appelé repére optique, qui va étre
défini par la suite.

En présence du champ électrique E dune onde optique de faible amplitude a la pulsa-
tion w, les électrons de valence du milieu se déplacent de leur position d’équilibre propor-

tionnellement a 'amplitude de E. La polarisation qui en résulte, ]3, est dite linéaire |2|;
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CHAPITRE I. OPTIQUE CRISTALLINE - METHODE DE LA SPHERE

elle est donnée par I’équation suivante :

Pw)=e[1+xV W)]E w) (1.2)

€o est la permitivité diélectrique du vide, et [X(l)} est un tenseur polaire de rang 2,
appelé tenseur de susceptibilité électrique linéaire du milieu. Le repére optique est alors
défini comme le repére particulier, noté ()Z,Y, Z), dans lequel le tenseur de permitivité

diélectrique linéaire [e (w)] = €o [1 + xI) (w)] est diagonal, soit :

1+ Xz (W) 0 0 n2, (w) 0 0
el B
{ o } = 0 14 vy (@) 0 = 0 2w o |
0 0 1+ Xz: (w) 0 0 n?, (w)

Dans le repére optique ()?, 17, Z), les éléments diagonaux sont ainsi associés aux indices
principaux ng,, ny, et n,, tels que n; (w) = /1 + xui (w) avec @ = x,y, 2. La notation
contractée est généralement utilisée, de sorte que l'indice principal n;; est écrit n;. Les
éléments du tenseur de susceptibilité électrique linéaire présentent une dépendance avec
la pulsation w de I’onde optique, ce qui a des conséquences considérables dans le cadre de

I'optique non linéaire, comme cela sera expliqué ultérieurement.

on

De fagon général, les indices possédent une dispersion dite "normale", telle que 3 < 0.

Sur une plage de faible dispersion, comprise entre deux longueurs d’onde de résonnance
du milieu, A\, et \., la dispersion des indices est correctement décrite par une modélisation
d’oscillateurs électroniques et ioniques indépendants, ce qui conduit & une équation du

type : n? (\) = a; + 1_(;’"/)\)” + 1_(/\d"/)\)qi, avec i = x,v, z, et ol les paramétres a;, b;, d;,

p; et q; dépendent des propriétés électroniques et structurales du milieu considéré [3,4].
Au sein d’un cristal de classe optique uniaxe, deux des trois indices principaux sont
égaux entre eux, tandis qu’un cristal de classe optique biaxe posséde trois indices princi-

paux distincts. A la différence des cristaux anisotropes, uniaxes ou biaxes, les cristaux de
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CHAPITRE I. OPTIQUE CRISTALLINE - METHODE DE LA SPHERE

classe optique isotrope présente trois indices principaux égaux.

La classe de symétrie d’orientation du cristal conditionne sa classe optique. La struc-
ture atomique du cristal est indépendante de toute pulsation w de sollicitation par un
champ électrique incident, ce qui impose que le repére cristallographique n’a pas de dé-
pendance avec la longueur d’onde. En fonction du degré de symétrie de la structure cris-
talline considérée, 'orientation du repére optique peut étre soit complétement imposée
par celle du repére cristallographique, ce qui est le cas pour les cristaux de symétrie suffi-
samment élevée, soit partiellement imposée, dans le cas des cristaux de classe de symétrie
monoclinique, soit complétement indépendante, pour les cristaux de classe de symétrie
triclinique. Dans le cas des cristaux de classes de symétrie monoclinique et triclinique,
en plus de la dispersion en longueur d’onde des indices principaux, il peut exister une
dispersion en longueur d’onde de 'orientation du repére optique par rapport a celle du

repére cristallographique [5].

1.2.1.2 De I’équation de Fresnel a la surface des indices

La direction de propagation d’une onde électromagnétique monochromatique de pulsa-
tion w est définie par I'orientation, dans le repére optique, de son vecteur d’onde, k= 2,
ou u est le vecteur unitaire colinéaire a IZ, n l'indice sollicité dans le milieu anisotrope
dans la direction u, et ¢ la célérité de la lumiére dans le vide. Les équations de Maxwell

conduisent a I’équation de Fresnel [6], dont I'expression est :

R R (1.4)

Uy, Uy et u, sont les coordonnées cartésiennes dans le repére optique du vecteur unitaire
U; ng, ny et n, sont les indices principaux du cristal, et n I'indice du milieu sollicité au
cours de la propagation dans la direction .

Pour toute direction @, qui peut étre repérée par les angles (6,¢) en coordonnées
sphériques, I’équation de Fresnel posséde deux solutions n™ et n~ a la pulsation w [7],
vérifiant par définition nt (w;0,¢) > n~ (w;6,¢), et dont les expressions sont données

par :
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CHAPITRE I. OPTIQUE CRISTALLINE - METHODE DE LA SPHERE

1/2
n* = 2
—B T (B? —4C)"?

B=—u}(b+c)—uy(a+c)—ul(a+b) (1.5)

C = ulbc + ujac + ulab

La surface des indices est la représentation géométrique de n* en fonction de (6, ¢).
C’est, une surface composée de deux nappes fermées, dont les distances au centre du repére
optique en fonction de la direction de propagation valent respectivement n* et n~. Chacun
des trois plans principaux ()?, 2), ()2, }7) et (}7, Z) du repére optique constitue un plan de
symétrie miroir de la surface des indices. L.a description de la surface des indices au sein

d’un unique octant du repére optique contient ainsi toute la généralité de cette surface.

Dans le cas des cristaux de classe optique isotrope, I’égalité des trois indices principaux
pour toute pulsation w conduit & une unique valeur d’indice, n™ (w; 6, ) = n~ (w; 0, ¢),
indépendamment de la direction de propagation. La surface des indices associée est alors
une unique nappe sphérique, de rayon n, traduisant le caractére isotrope de ces cristaux.

Dans le cas des cristaux de classe optique uniaxe, il existe deux indices principaux
indépendants, respectivement notés n, = n, = n, et n. = n,. Ceci conduit a deux nappes
d’indices dans le repére optique représentées respectivement par une surface sphérique
appelée nappe ordinaire, et une surface ellipsoidale appelée nappe extraordinaire dont
I’axe de révolution est laxe Z. L’équation (1.5) conduit, en fonction des directions (6, ¢),

aux deux solutions n, (0, ¢) et n. (0, ¢), dont les expressions sont :

(1.6)

Dans le cas d’un cristal de classe optique uniaxe positif, défini par n, > n,, les nappes
sphérique et ellipsoidale correspondent respectivement aux nappes n~ et n*. Au contraire,
pour un cristal uniaxe négatif, o n. < n,, les nappes sphérique et ellipsoidale corres-

pondent respectivement aux nappes n et n~. Ces deux nappes, représentées par la figure
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1.1.(a) dans le cas d’un cristal uniaxe négatif, sont tangentes entre elles selon 'axe Z, qui

correspond a l'axe optique des cristaux uniaxes.

(b) " B

FiG. 1.1 — Nappes d’indices n* dans le repére optique ()Z', Y, Z) dans le quart-espace défini
par les directions de propagation 6 = [0,7/2] et ¢ = [0,7]. (a) Surface des indices d’un
cristal uniaxe avec n. < n,. (b) Surface des indices d’un cristal biaxe avec n, < n, < n,.

Dans le cas des cristaux de classe optique biaxe, les deux nappes n' et n~ sont de
géométrie plus complexe, illustrée par la figure 1.1.(b). Les sections de la surface des indices
dans les trois plans principaux ()?, 17), (17, 2) et ()?, 2) du repére optique peuvent étre
décrites en terme de mode ordinaire et de mode extraordinaire, comme dans le cas des

cristaux uniaxes. Leurs équations sont les suivantes :

(

, “1/2
Nowy (0) =1, et Newy(¢) = <cos;(¢) N szn;(qﬁ))
Y T
- ~1/2
Moy (0) =10 et ney. (6) = (Cos;w) + Sm;(e)) (1.7)
, “1/2
no,xz (0) - ny et ne’xz (0) = (008/52(0) + S'L’)’L;2(Q)>

Les deux nappes sont en contact ponctuel dans le plan principal ()Z',Z) en quatre
positions, correspondant a quatre singularités qui constituent les ombilics de la surface
des indices. Ceux-ci définissent deux directions particuliéres, correspondant aux deux axes
optiques du cristal biaxe [8|. L’angle défini dans le plan ()?,Z) entre I'axe Z et I'axe
optique, noté Vy, présente une dispersion en longueur d’onde, dépendant directement de
la dispersion des indices principaux. Compte tenu des expressions de n, . (6) et n .. (0)

dans I'équation (1.7), Vz a pour expression :
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Va(w) = M) = 1) (1.8)

n.(w) — ng(w)

1.2.1.3 Modes propres de propagation

Au cours d’une propagation dans un cristal anisotrope, deux indices n* et n~ sont
susceptibles d’étre sollicités en fonction de I’état de polarisation de I'onde électromagné-
tique qui se propage. La quantité (n™ —n~) définit la biréfringence dans la direction (6, ¢)
considérée. Pour toute direction « de propagation, il existe deux modes propres de pola-
risation de 'onde optique, €1 et € ~, sollicitant respectivement les nappes d’indices n™ et
n=, et ot €% est le vecteur unitaire décrivant la polarisation du champ électrique E* de

pulsation w et de vecteur d’onde k* = %ﬁ [7]. Les modes de polarisation portés par les

+ +

vecteurs € = sont systématiquement tangents a la nappe d’indice correspondante n=.

La propagation de la lumiére de vecteur d’onde Ei, et de mode de polarisation €%,

et de pulsation w est associée au vecteur de Poynting S* dont Pamplitude, [ S |, et

+

l'orientation, §=, sont données par I’équation [8] :

| F* (w)

5 () =] 7 () || §* = Ly By o (1.9)

2w
ol g est la permitivité magnétique du vide.
|| S* || est I'éclairement de I'onde lumineuse : il correspond a la valeur moyenne dans
le temps de I’énergie par unité de temps et de surface propagée par I'onde lumineuse de
vecteur d’onde Ei, tandis que le vecteur unitaire 5% décrit la direction de propagation de

I’énergie lumineuse.

L’angle de double réfraction , noté p* (w), est I'angle entre EE et §%. 10 est défini

par [9] :

2 2 2 9 —1/2
750, w) = arccos <[cos 0 | sin 9] [cos 6 | sin 9] ) (1.10)

niw)  niw)] [ng(w)  niw)

Pour une propagation de vecteur d’onde k¥ au sein d'un cristal de classe optique
uniaxe, le mode de polarisation associé a la nappe sphérique est orthogonal au plan

(Z,k*) ainsi qu’au vecteur k*. L’angle de double réfraction est donc nul et le vecteur
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de Poynting associé est colinéaire a l;i, ce qui conduit a une propagation dite ordinaire
de 'onde. Le mode de polarisation associé a la nappe ellipsoidale est tangent au plan
(Z, Ei) et présente en général un angle de double réfraction non nul, ce qui conduit & une

propagation dite extraordinaire de I'onde.

Dans le cas des cristaux de classe optique biaxe, les polarisations & *

ne sont, en gé-
néral, pas orthogonales entre elles, et il existe un angle de double réfraction non nul, p*,
associé a la propagation de I’énergie lumineuse décrite par les vecteurs S*. Cependant,
pour des propagations dans les plans principaux, les modes de polarisation ¢* sont ortho-

* avec les plans principaux décrivent des

gonaux entre eux. Les intersections des nappes n
courbes de sections circulaires ou elliptiques. L.e mode de polarisation associé a la nappe
de section circulaire est orthogonal au plan principal considéré, et ’angle de double ré-
fraction associé est nul; le mode de polarisation sollicitant la nappe de section elliptique

est tangent au méme plan principal considéré, et présente un angle de double réfraction

en général non nul.

Les figures 1.2.(a) et 1.2.(b) représente respectivement, pour chaque nappe d’indices,
les modes de polarisation et la propagation lumineuse correspondante, dans le cas par-
ticulier d’'une propagation dans le plan ()Z, Z) du repére optique d’un cristal de classe

d’optique uniaxe positif d’une part, et biaxe vérifiant n, > n, > n, d’autre part.

1.2.2 Optique non linéaire
1.2.2.1 Processus paramétriques quadratiques de conversion de fréquence

Lorsque les champs électriques des ondes optiques sont de faible intensité, les pro-
cessus non linéaires sont difficilement observables de part la faiblesse de leur efficacité.
Cependant, sous certaines conditions qui seront détaillées plus loin, ces phénomeénes ne
sont observables qu’a partir d’éclairements élevés, supérieurs a quelques MW.ecm™2. Ceci
explique que les premiers effets non linéaires de conversion de fréquence n’ont été obser-
vés qu’a partir de 1961 [10,11], soit peu de temps aprés I'invention et la mise en oeuvre
des premiers laser |12|, ouvrant ainsi le trés large champ théorique et expérimental de

I'optique non linéaire.
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Z t Z
A O S* + g k" k S A
P > . rra
Il S ny Y
~~~~~~ —>
et =
— 3 nx _______ €
€ - A O
0 N 0 —
\\\ e \\\
> X > X
n, n, n, o,
(¢ état de polarisation orthogonal au plan cercle

< c¢tat de polarisation tangent au plan - ellipse
(a) (b)

FiG. 1.2 — Nappes d’indices n™ et n~ de sections circulaire ou elliptique dans le plan
principal (X, Z), respectivement sollicitées par les modes propres de polarisation €% et

€ ~. Propagation des ondes, de vecteurs d’onde kt et /;_, selon la direction . Directions
de propagation de 1'énergie selon les vecteurs de Poynting St et 5", associés aux angles
de double réfraction p* non nuls pour les propagations dites extraordinaires. (a) Cristal
uniaxe ot n. > n,. (b) Cristal biaxe ot n, > n, > n,, dont les axes optiques sont notés

A O.

Les processus non linéaires de conversion de fréquence sont associés a une mise en oscil-
lation de grande amplitude des électrons de valence du milieu sollicité, suite a ’excitation
par un champ électrique de pulsation w. La réponse du milieu conduit a ’apparition d'une
polarisation non linéaire comportant de nouvelles composantes spectrales, qui rayonnent
a leur tour des champs électriques a des pulsations qui difféerent de la pulsation w du
champ excitateur. La propagation de forts éclairements peut donc conduire & 'apparition

d’ondes a de nouvelles pulsations [13].

En présence de champs électriques incidents de fort éclairement, la polarisation P au
sein d’un milieu peut étre décrite par un développement en série de Taylor du champ

électrique E, soit [14] -

— —

P(w) =P (W) + PY (w) + PP (w) + P® (W) + ... (1.11)

avec

23



CHAPITRE I. OPTIQUE CRISTALLINE - METHODE DE LA SPHERE

(5o (W) = &F (W)
P () = eoxV (w) .E (w)
P (W) = eox@ (0 = wy £ w») : {E (W) ® E (iwg)} (1.12)

P® (w) = €0X(3) (W=w; *ws +ws): {E (w1) ® E (wq) ® E (j:wg)}

€0 est la permittivité diélectrique du vide: les tenseurs (™ sont les tenseurs polaires
de susceptibilité électrique de rang n+1; ® représente le produit tensoriel, et (., :, :) sont
des produits contractés.

Les deux premiers termes de I’équation (1.14) correspondent a la polarisation linéaire,
qui a été détaillée précédemment dans la partie 1.2.1.1. Les termes d’ordre supérieurs re-
présentent la réponse non linéaire du milieu en présence d'un champ excitateur, a ’origine
de 'apparition de champs électriques a de nouvelles pulsations optiques, wy, wq, wWs, ...,

qui différent de la pulsation initiale w.

Dans le cadre des processus dits quadratiques, le développement des termes non li-
néaires de la polarisation est restreint au seul premier terme non linéaire 13(2), ce qui
correspond & des interactions mettant en jeu trois ondes. Le tenseur x®, de rang 3, pos-

2) 5 L
ik OU 4, J, k correspondent chacun a I'un

seéde a priori 27 éléments indépendants, notés y
des trois indices cartésiens du repére optique. Le nombre d’éléments indépendants peut
étre réduit en supposant que les pulsations des trois ondes en interaction sont éloignées
des bandes d’absorption du milieu considéré. Loin de ces bandes, la dispersion en longueur
d’onde des éléments du tenseur peut étre négligée. Dans le cadre de cette approximation,
dite de Kleinmann, les éléments du tenseur y(?) sont symétriques par rapport aux trois
indices cartésiens, ce qui rend ce tenseur complétement symétrique et invariant par permu-
tation des indices cartésiens [13|. Enfin, selon la symétrie d’orientation du milieu cristallin
considéré, le principe de Neumann impose certaines relations entre les éléments xg;, pou-

vant conduire a I’annulation de certains d’entre eux : le nombre d’éléments indépendants

est alors d’autant plus faible que le degré de symétrie du milieu est élevé [5,9].
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1.2.2.2 Equations couplées des champs électriques

La propagation d’une onde électromagnétique dans un milieu a propriétés optiques
non linéaires est décrite par 1’équation de propagation suivante, ou la polarisation non
linéaire, restreinte ici & P, se comporte comme un terme source. En effet, au cours de

2)

Iinteraction a trois ondes de pulsations respectives w; < ws < ws, P? est a 'origine du

rayonnement a de nouvelles pulsations [14] :

. 2

AE () = e (w) E (i) + w2uoP? (wy) (1.13)
C

avec

(

o]

PO () = eox® (w1 = ws — wp) : { (wy) ® E* (wz)}

() ® B (1) | (1.14)

el

ﬁ(2) (CL)Q) = EOX(Q) (w2 = W3 — wl) : {

P® (w3) = eoX(Q) (w3 = w1 +ws) : {E (w1) ® E (WZ)}

\

oi E* (w;) est Pécriture du complexe conjugué du champ électrique E (wi).

Lorsque I'interaction non linéaire se produit entre trois ondes de vecteurs d’ondes coli-
néaires, dans des conditions oi I’absorption, la diffraction et la dispersion des vitesses de
groupes des champs sont négligées, et ou les amplitudes des différents champs électriques
varient lentement a I’échelle des longueurs d’onde mises en jeu, le systéme d’équations
différentielles régissant ’évolution de I'amplitude complexe des champs électriques des
trois ondes en interaction est décrit par I’équation suivante, qui est donnée dans le repére
orthonormé du laboratoire (5, E, é’) ou l'axe gest colinéaire a la direction de propagation

associée aux trois ondes :

( OF , . .
DR — )y B () B ) e (50
OFE . * .
q % = jrax s By (w3) By (w1) exp (jAK.E) (1.15)
OFE . .
| ) oy () B o) e (—j )

avec k; = m/n;\cos® (p;), ou p; est I'angle de double réfraction associé a la pulsation

w; ; les indices ¢ = 1,2, 3 font respectivement référence aux ondes de pulsation w; et de
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longueur d’onde \; = % Ak.€ est le déphasage entre la polarisation non linéaire et le

champ qu’elle rayonne, ou Ak = ks — k1 — ko est le désaccord de phase de l'interaction

Willg
c

n; a la pulsation w; ; ch)f est le coefficient effectif de I'interaction quadratique.

est le module du vecteur d’onde sollicitant 'indice de réfraction

colinéaire, et ou k; =

Les deux grandeurs qui gouvernent ’efficacité du couplage non linéaires sont Ak et
ch)f. Ak ne dépend que des propriétés optiques linéaires du milieu via les indices de réfrac-
tion. ch)f dépend des propriétés optiques non linéaires quadratiques du milieu. [.’influence

de Ak et de ch)f sur 'efficacité est détaillée dans les paragraphes 1.2.2.3 et 1.2.2.4.

1.2.2.3 Conditions d’accord de phase

Les processus de consersion de fréquence sont d’autant plus efficaces que I'interaction
paramétrique au sein du milieu non linéaire vérifie la condition d’accord de phase, soit
Ak = 0.

D’un point de vue ondulatoire, la condition d’accord de phase correspond a une os-
cillation en phase de la polarisation non linéaire et du champ électrique qu’elle rayonne.
Cette interférence constructive assure un transfert optimum de I'énergie de la polarisation
non linéaire vers le champ rayonné [11].

D’un point de vue corpusculaire, la condition d’accord de phase correspond a la conser-
vation de l'impulsion au cours de l'interaction colinéaire a trois photons d’impulsions
pi = hk; = hnw;/c, ou l'indice ¢ = 1,2, 3 est associé a chacune des pulsations wy, ws et

Ws !

Ap = AAk = hky — hky — Bks = 0 (1.16)

Notons qu’il y a également vérification de la conservation de I'énergie, soit :

hws = hwy 4 hws (1.17)

L’interaction & trois photons est associée a trois processus différents vérifiant les rela-
tions (1.16) et (1.17). Ces processus dépendent des photons incidents et de la relation de

phase qui existe entre les trois particules [11]; il sont présentés par la figure 1.3.
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F1G. 1.3 — Processus paramétriques d’interactions a trois ondes en accord de phase véri-
fiant les relations de conservation de I'impulsion et de I’énergie. (a) Génération de diffé-
rence de fréquences par fission spontanée d’un photon de haute énergie. (b) Génération de
différence de fréquences a partir d’un photon de haute énergie dont la fission est stimulée
par un photon incident d’énergie moindre. (c) Génération de somme de fréquences par
fusion de deux photons incidents en un photon de plus grande énergie.

Les trois processus possibles de conversion de fréquence sont :

e La propagation d’un unique photon d’énergie hws peut conduire a un processus de
fluorescence paramétrique, qui correspond & la fission spontanée en deux photons
d’énergie moindre hw; et hws.

e La fission d’un photon d’énergie Aws peut étre stimulée par la présence d’un photon
d’énergie moindre, hw; ou hws; ce processus de génération de différence de fré-
quences, dont ’acronyme anglais est DFG, conduit & un processus d’amplification
du champ de pulsation w2 et a la production d’un photon de nouvelle pulsation
wa1 et d’énergie . 7%)271 = m}g — thQ.

e Deux photons incidents, d’énergie hAw; et hwy, peuvent fusionner et créer par géné-

ration de somme de fréquences (SFG en anglais), un photon de plus grande énergie,

h(.dg - hbdl +hbd2

L’expression de Ak conduit a 'équation d’accord de phase suivante :

n(ws)ws — n(wy)wy — n(ws)ws =0 (1.18)

La dispersion des indices interdit toute interaction en accord de phase au sein des
milieux isotropes. Pour réaliser la condition d’accord de phase, il faut nécessairement
réaliser 'interaction non linéaire dans un milieu anisotrope, de sorte que la biréfringence
puisse compenser la dispersion des indices. Parmi les 23 = 8 types de configurations de

polarisation a trois ondes, seuls trois types permettent de réaliser la condition d’accord de
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phase. Ils sont définis par les états de polarisation, et sont décrits dans le tableau suivant,

qui présente les équivalences entre les types pour les interactions de SFG et de DFG [15].

Relations Configurations de polarisation Types d’interaction
d’accord de phase o, o, o, SFG (@) DFG(w,) DFG (o,

—> —> —>

o;n=0,n"+wo,n" e e’ e’ I 11 11
— —> —>

0,0 =0, 0 +o,n," e~ g~ e I I I
— - S

o0, =0,n,"+wo,n, B= e e= I I I

TAB. 1.1 — Types d’interaction autorisés en accord de phase, configurations de polarisation
associées, et équivalences pour chacun des trois types entre les différents processus de SFG
(w3 =wy +ws), de DFG (w) = w3 — ws) et de DFG (wy = w3 — wy).

Les solutions générales du systéme d’équations couplées (1.15) sont des fonctions el-
liptiques de Jacobi [14]. Dans le cas ot une ou deux ondes présentent des variations
négligeables d’amplitudes au cours de l'interaction non linéaire, le systéme devient plus
simple & intégrer dans cette hypothése dite de "pompe non dépeuplée".

Soient deux champs incidents de pulsations respectives, w; et ws, en interaction sur la
longueur L dans le milieu non linéaire. Dans I’approximation de la pompe non dépeuplée,
la puissance générée associée au champ rayonné par SHG, a la pulsation w3 = wi + wo,
est donnée par [16] :

(2) 272
(Xefr) mcz(N;L) (1.19)

Pz(L) = Bpl(O)PQ(O)

)\gngnlng
P;(0) et P»(0) sont les puissances incidentes aux pulsations w; et wo, B est un coefficient

fonction des constantes universelles et de la géométrie des faisceaux incidents.

Dans le cas d’une interaction en accord de phase, la fonction sinc vaut 1, de sorte
que l'interaction paramétrique est constructive sur toute la longueur d’interaction. La
puissance générée associée au champ rayonné par la polarisation non linéaire croit alors
de maniére quadratique avec la distance d’interaction au sein du milieu non linéaire.

Dans le cas d’une interaction dite en "hors accord de phase", pour laquelle Ak # 0,
I’évolution de la puissance générée a ws varie sinusoidalement selon que l'interférence
entre la polarisation non linéaire et le champ rayonné est alternativement constructive et

destructive, avec une périodicité spatiale égale a 2[.. La longueur de cohérence, définie
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par [, = w/Ak, correspond a la distance de propagation sur laquelle le déphasage entre
la polarisation non linéaire et le champ rayonné varie de 7. Le cas de 'accord de phase
correspond & une longueur de cohérence infinie [14].

La figure 1.4 décrit le comportement de la puissance de I'onde rayonnée en fonction de
la longueur d’interaction paramétrique dans le milieu non linéaire dans le cas de 'accord

de phase (AP) et du hors accord de phase (HAP).

6 ]
C L | |
] 4
5 ,
RP) 3
OD -
g A R R
g _ ! ! ! !
) HAP
.5 14
=

0 t

0 L 21, 3l 41, 3l 61,

Longueur d’interaction

F1G. 1.4 — Evolution de la puissance générée en fonction de la longueur d’interaction au
sein du milieu non linéaire au cours d’un processus quadratique de conversion de fréquence
en accord de phase (AP) et en hors accord de phase (HAP). l. est la longueur de cohérence
du processus paramétrique considéré, dans une direction de propagation donnée.

1.2.2.4 Coefficient effectif

Si les pulsations wy, we, et ws appartiennent & un domaine spectral ot le milieu non
linéaire peut étre considéré comme non absorbant et non dissipatif, alors le coefficient

effectif introduit dans le paragraphe précédent est défini par :

= &. [X? (wy = w3 — wy) : € (ws) ®E* (w1)] (1.20)

La partie entre crochets du coefficient effectif est un tenseur de rang 1, qui est contrac-

tée avec le vecteur champ électrique, qui est également un tenseur de rang 1. Le coefficient
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effectif est donc de rang 0, ¢’est-a-dire un scalaire [15].

Le tenseur de rang 3, appelé tenseur champ, et défini par F?) = & ® & ® €, est

composé de 27 éléments d’expressions ZQ(fk)

= eg; €1 gy, ol chacun des indices (4, j, k) fait
référence a I'un des trois indices cartésiens du repére optique |9,15].

Compte tenu des équations (1.20), le coefficient effectif s’écrit :

G =X = Y R
ijk

Ceci correspond au produit contracté entre le tenseur susceptibilité électrique d’ordre 2 et
le tenseur champ. Cette écriture montre en particulier que, pour étre non nul, le coefficient
effectif doit contenir des éléments non nuls XSZ sollicités par des éléments non nuls Fl(f,z
du tenseur champ. Il faut également que la somme résultante du produit contracté entre
les deux tenseurs soit non nulle.

La grandeur observable en optique étant 1’éclairement, la puisssance générée au cours

d’une interaction optique non linéaire paramétrique est proportionnelle au carré du coef-

ficient effectif associé.

Pour toute direction d’accord de phase, I'écriture du tenseur champ, et donc du coeffi-

cient effectif, dépend directement des vecteurs unitaires é’ii associés aux nappes d’indices
£ 4 la pulsati 0] d’i i linéaire, I'ori i 1

n; a la pulsation w;. Or, pour tout type d'interaction non linéaire, I'orientation et les co-

*+ sont directement imposées par la condition d’accord de phase

ordonnées des vecteurs €
dans la direction considérée. Ainsi, le tenseur champ est uniquement gouverné par les

indices de réfraction principaux.

En conclusion, pour effectuer une interaction optique non linéaire efficace, il faut que
le milieu soit le plus transparent possible aux longueurs d’onde en interaction. Il est
aussi nécessaire de réaliser la condition d’accord de phase associée au type d’interaction
considéré. Cependant, la condition d’accord de phase étant une condition nécessaire mais
non suffisante pour que l'interaction soit efficace, il faut choisir des directions d’accord de

phase permettant de solliciter des coefficients effectifs non nuls et les plus grands possibles.
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1.3 Meéthodologie pour la métrologie en optique cris-

talline

1.3.1 Meéthodes classiques

La méthode classique de caractérisation d’un cristal a propriétés optiques non linéaires
est généralement effectuée en trois étapes : 'orientation cristallographique du cristal et la
détermination du repére optique, la détermination des indices de réfraction principaux et
de leur dispersion en longueur d’onde, et enfin la détermination des éléments du tenseur

susceptibilité non linéaire x(3.

e Orientation auz rayons X et conoscopie

La premiére étape consiste a connaitre 'orientation du cristal étudié. Une premiére
orientation par diffraction des rayons X permet 'orientation du repére cristallographique.
Cette étape conduit a une définition compléte ou partielle de 'orientation du repére
optique selon la classe de symétrie d’orientation, comme évoqué au paragraphe 1.2.1.1.

L’orientation du repére optique des cristaux monoclinique et triclinique se fait par la
méthode conoscopique [6]. Cette méthode consiste a éclairer en lumiére convergente, entre
polariseur et analyseur paralléles et/ou croisés, le cristal anisotrope a I’étude. La figure
d’interférences résultante, qui dépend du déphasage dii a des vitesses de phases différentes
entre les deux modes de polarisation dans le milieu anisotrope, est composée de motifs de
méme intensité lumineuse, appelés isogyres. Ils sont associés a des configurations de méme
différences de phase entre les deux modes de polarisation. La topologie des isogyres permet
de visualier les axes optiques du cristal biaxe, et donc de déterminer le plan principal
()?,Z) du repére optique. Elle permet également de visualiser les axes principaux. La
précision de l'orientation des directions principales du repére optique est au mieux de

lordre de 1°.

e Mesure des indices de réfraction sur prismes orientés
Les directions d’accord de phase d’un cristal non linéaire sont uniquement gouvernées
par ses propriétés optiques linéaires, par 'intermédiaire des équations de dispersion des

indices principaux. La stratégie classique pour déterminer les directions d’accord de phase
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d’un cristal consiste, dans un premier temps, a caractériser la dispersion des indices sur
la plage de longueur d’onde la plus large possible. Ensuite, il s’agit de déterminer les
équations de dispersion correspondantes, sur la base desquelles sont calculées les directions

d’accord de phase [17].

La méthode classique de détermination des indices d'un cristal anisotrope est une
mesure sur prisme orienté de I'angle de minimum de déviation d’une lumiére monochro-
matique. Pour un prisme d’angle au sommet A, la relation entre 'indice sollicité et 'angle

de minimum de déviation D,,, & la longueur d’onde A s’écrit [18] :

sin <—A+D2m()‘) )

sin (3)

(1.21)

n(A\) =

Pour les cristaux isotropes, il existe une unique valeur d’indice, de sorte que la mesure
ne dépend pas de l'orientation dans laquelle le prisme a été taillé.

Pour les cristaux uniaxes, il faut caractériser les deux indices principaux n, et n..
Pour cela, il est nécessaire d’utiliser un prisme orienté, tel que ’axe optique du cristal
soit orthogonal au plan de propagation de la lumiére polarisée dans le prisme. La mesure
du minimum de déviation associé a 1’état de polarisation, respectivement paralléle et
orthogonal a I'axe optique, conduit a la détermination des indices n, d’une part et n,
d’autre part. La figure 1.5 illustre la détermination des deux indices principaux d’un

milieu uniaxe avec un seul prisme orienté [16].

(b) n,

Fi1G. 1.5 Schéma de principe de la méthode du prisme sur un cristal uniaxe, dont I’axe
optique est noté A O. Détermination pour différentes longueurs d’onde des angles de
minimum de déviation D,, selon le mode de polarisation sollicité. (a) Mesure de n, a
partir de D,, . associé a I'état de polarisation €, orthogonal a I'axe optique. (b) Mesure
de n, a partir de D,,, associé a I’état de polarisation €, paralléle a I'axe optique.
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Pour les cristaux biaxes, la caractérisation des trois indices principaux fait nécessaire-
ment intervenir deux prismes orientés. L’orientation adaptée de chacun des deux prismes
conduit, d'une part a une propagation au sein du prisme selon un premier axe principal du
cristal lorsque le minimum de déviation est obtenu, et d’autre part a ce que la bissectrice
de I'angle au sommet du prisme corresponde a un second axe principal du repére optique
du cristal biaxe. Pour chaque prisme, les états de polarisation, respectivement orthogonal
et tangent au plan de propagation, sollicitent distinctement deux indices principaux du
cristal, auxquels sont attibuées deux mesures distinctes d’angles de minimum de dévia-
tion. La figure 1.6 illustre un jeu de deux prismes orientés permettant la détermination

des trois indices principaux d’un cristal biaxe [16].

A A
N N
V4 Y
<LJ <£—2‘
X Z
(a) n, et n, (b) n, et ny

F1G. 1.6 — Schéma de principe de la méthode du prisme avec deux prismes orientés pour
un cristal biaxe. Détermination pour différentes longueurs d’onde des angles de minimum
de déviation en fonction du mode de polarisation sollicité. (a) Mesures des indices n, et
n,. (b) Mesures des indices n, et n,.

La méthode de mesure de I'angle minimum de déviation sur prisme est couramment
utilisée. Cette méthode est conceptuellement simple, et elle est adaptée a la détermination
de la dispersion des indices des cristaux. Cependant, elle présente certaines difficultés de
réalisation qui limitent le domaine de validité des mesures qui en découlent.

Premiérement, la mesure sur prisme repose sur ’observation du faisceau lorsque celui-
ci est au minimim de déviation associé a la longueur d’onde utilisée et a I'indice sollicité.
Dans le spectre visible et trés proche infra-rouge, le faiseau est nettement visualisé, et
la détermination du minimum de déviation conduit & des mesures a 10~* prés pour des
prismes de dimensions centimétriques. Cependant, le minimum de déviation divient plus
difficile & visualiser et & déterminer dans I'infra-rouge, ce qui contribue a faire chuter & 1073

voire 1072 la précision des indices dans cette plage spectrale. Sachant qu’une précision de
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10~* sur les indices conduit & une incertitude de 1° sur le calcul de directions d’accord
de phase, et que les processus de conversion présentent une efficacité directionnelle treés
centrée sur les directions d’accord de phase, la précision de la méthode du prisme ne s’aveére
pas suffisante dans l'infra-rouge pour envisager un calcul fiable de directions d’accord de
phase.

Deuxiémement, I'utilisation de cristaux usinés sous forme de prismes orientés est dif-
ficile a réaliser avec des échantillons de dimensions millimétriques, qui correspondent aux
volumes typiques accessibles au cours des premiers stades de cristallogénése de nouveaux
matériaux. Des dimensions centimétriques sont requises pour réaliser des mesures sur
prisme & 1074, ce qui est peu envisageable au cours des premiers stades de cristallogénése
de nouveaux matériaux. Lorsque l'usinage de prismes de dimensions millimétriques est
possible, la mesure de 'angle au sommet, de méme que le controle de la planéité des
faces, ainsi que 'orientation cristallographique, sont des étapes difficiles, induisant des
imprécisions non négligeables sur la mesure des indices de réfraction. La précision des me-
sures d’indices sur prismes millimétriques est généralement au mieux de I’ordre de 1073,
ce qui est insuffisant en vue de prédire a mieux que 1° les directions d’accord de phase.

Troisiémement, pour les cristaux biaxes de classe d’orientation monoclinique ou tri-
clinique présentant une dispersion de I'orientation de leur repére optique, la méthode du
prisme impose d’utiliser un jeu de deux prismes orientés, dont l'orientation dépend de
chaque longueur d’onde considérée. L’'usinage et le polissage d'un grand nombre de jeux
de prismes correctement orientés a différentes longueurs d’onde n’est pas envisageable en
pratique ; ceci serait trés lourd a réaliser et impliquerait une grande consommation en

volume du matériau étudié.

o Détermination des éléments du tenseur Y en hors accord de phase

La détermination des éléments du tenseur de susceptibilité électrique y(? est effectuée
en général en hors accord de phase. Elle nécessite une mesure de rendement de conversion
qui donne accés, soit a la valeur en absolu du coefficient effectif ch)f, soit 4 sa valeur en
relatif par rapport a celle d’un échantillon étalon [16]. La combinaison de mesures obte-

nues dans différentes configurations de polarisation permet de définir le signe relatif des

différents éléments du tenseur. La détermination des éléments de y(® a partir des me-
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sures de rendements de conversion fait intervenir la connaissance des indices de réfraction
sollicités, pour lesquels une précision de 1072 compatiblible avec des mesures sur prisme
est suffisante. Il est également nécessaire de connaitre 1'énergie des faisceaux incidents,
leurs profils spatiaux selon les directions transverses et longitudinales, et leurs profils tem-
porels, en vue d’estimer de maniére absolue les éléments de x(?. De facon générale, la
détermination des éléments de x(® est menée dans les cas simples de "approximation de

la pompe non dépeuplée et pour une propagation en faisceaux paralléles.

Les méthodes de mesure en hors accord de phase permettent de mesurer indépen-
damment chacun des éléments du tenseur 2, en laissant une compléte liberté dans les
directions de propagation choisies et dans les schémas de polarisation employés. Il existe
principalement deux méthodes en hors accord de phase : la méthode du prisme translaté
d’une part, et la méthode des franges de Maker d’autre part. Ces deux méthodes sont
généralement employées pour des processus de SHG, et pour des schémas de polarisation
sollicitant un coefficient effectif comportant un seul élément du tenseur y?) [16].

La méthode du prisme translaté consiste a mesurer I'évolution du rendement de
conversion en fonction de I’épaisseur traversée par les faisceaux en interaction au sein
d’un prisme [19|. L’épaisseur traversée est controlée de maniére continue en translatant
le prisme transversalement a la direction d’incidence normale des faisceaux mis en jeu.
L’évolution sinusoidale du rendement est directement reliée a la longueur de cohérence
de l'interaction, soit a la grandeur Ak qui demeure constante au cours de ’expérience.
En sollicitant différents états de polarisation des faisceaux incidents, I'utilisation de trois
prismes orientés dans le repére optique suffit, a priori, a déterminer tous les éléments
indépendants du tenseurs y(?.

La méthode des franges de Maker consiste & mesurer le rendement de conversion en
fonction de I'angle d’incidence des faisceaux sur un échantillon parallélépipédique. La mise
en rotation de I’échantillon autours d’une direction qui n’est pas une direction d’accord
de phase conduit & une modulation de la puissance générée au sein du cristal suite a la
variation du désaccord de phase Ak [19]. Une expérience de Maker consiste habituellement
en un balayage d’une dizaine de degrés de part et d’autre de la direction d’incidence

normale au cristal.
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Les méthodes de prisme translaté et de franges de Maker sont performantes pour la
mesure indépendante et en valeur absolue des éléments du tenseur y(?). Par contre, elles
permettent difficilement d’en déterminer les signes relatifs. La faiblesse des rendements
de conversion obtenus par ces deux méthodes de caractérisation en hors accord de phase

constitue leur inconvénient principal.

1.3.2 La méthode de la sphére : état de Part

L’étude exhaustive des propriétés optiques cristallines linéaires et non linéaires des
milieux anisotropes nécessite un accés expérimental a plusieurs directions de propagation
selon lesquelles se produisent différents phénomeénes, comme par exemple la réfraction
conique intérieure ou des processus de conversion de fréquence. A chaque propriété vi-
sée, une approche sur cristal parallélépipédique impose 'usinage d’un échantillon selon
chaque direction de propagation adaptée, et ceci pour toutes les longueurs d’onde. Ce
besoin énorme d’échantillons orientés engendre une grande rigidité expérimentale dans
cette approche.

Pour palier cette limitation, la méthode de la sphére a été développée depuis 1989
dans le groupe de Benoit Boulanger [20,21]. Elle consiste a utiliser un échantillon poli de
géométrie sphérique dont la qualité de surface est équivalente a celle d’un échantillon paral-
lélépipédique. La géométrie sphérique permet & tout faisceau correctement focalisé d’étre
en incidence normale, quelle que soit la direction de propagation considérée. L’échantillon
sphérique est collé sur une téte goniométrique, puis orienté aux rayons X en vue d’étre
monté sur un cercle d’Euler. Ce dernier permet a la sphére d’étre mise en rotation sur
elle-méme.

La réalisation d’un échantillon sphérique de dimensions millimétriques est compatible
avec les volumes de matériaux disponibles au cours des premiers stades de la cristal-
logénése d’'un nouveau matériau. L'utilisation de la méthode de la sphére permet donc
d’estimer les potentialités d'un nouveau cristal dés les premiéres synthéses.

La méthode de la sphére permet la métrologie de I'ensemble des propriétés optiques
linéaires et non linéaires des cristaux décrites par I'organigramme de la figure 1.7 [22] :

L’utilisation couplée d’une sphére et d’une source accordable spectralement permet
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Optique non linéaire

v v v

Optique linéaire
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Réfraction Double Directions exp. || Tolérances en || Rendement
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v :
Valeur absolue Directions calculées
I 4z (A) d’accord de phase
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Elément non linéaire y j;, (A)

FiG. 1.7 - Organigramme fonctionnel de la méthode de la sphére pour la caractérisation
d’un cristal de classe optique biaxe.

la caractérisation de la dispersion en longueur d’onde des propriétés optiques du cristal
considéré. La force métrologique de cette méthode réside dans I'accés expérimental direct
a toutes les directions de propagation, permettant la mesure directe d’'un grand nombre
de propriétés qui vont étre détaillées par la suite. Avant les travaux réalisées au cours de
cette these, les propriétés accessibles étaient : 'orientation du repére optique ; la dispersion
en longueur d’onde des indices de réfraction ; la valeur absolue des indices de réfraction
dans les milieux biaxes; les directions d’accord de phase avec les tolérances spectrale et
angulaires et les rendements de conversion associés; enfin les signes relatifs et les valeurs

en absolu des éléments du tenseur (3.

1.3.2.1 Meétrologie sur sphére en optique linéaire

L’étude directe des propriétés optiques linéaires est illustrée par la figure 1.8. Elle
repose sur 'imagerie et I'observation des deux modes de polarisation d’un faisceau en

sortie du cristal sphérique. Il s’agit de caractériser la position relative et I'allure des spots

37



CHAPITRE I. OPTIQUE CRISTALLINE - METHODE DE LA SPHERE

lumineux associés pour différentes directions de propagation au sein des plans principaux
[20-23].

écran Propagation Observation

™

A ]
* Axe principal T - ©
A f—Pp .. @
~ % * Plan principal
v * Axe optique -
Sphere en rotation dans

un plan principal

G

FiG. 1.8 — Schéma de principe de l'utilisation d’un cristal de géométrie sphérique pour
déterminer l'orientation du repére optique et la valeur absolue des indices de réfraction
d’un cristal biaxe. T et ® correspondent aux deux directions de polarisation autorisées.

e Orientation du repére optique

Les récentes synthéses de cristaux de classe de symétrie d’orientation monoclinique
[24,25], ont rendu nécessaire le développement d’une méthodologie permettant de palier
les limitations de la conoscopie pour la caractérisation compléte de I'orientation du repére

optique.

Le cristal monoclinique qui a servi & mettre au point la méthode est YCOB, de classe
d’orientation monoclinique Cj <m//g>, oit 'axe b est orthogonal au plan miroir de la
maille cristalline contenant les axes @ et @ L'axe Y du repére optique étant colinéaire a
I'axe I;, les axes X et Z sont aussi contenus dans le plan miroir.

Pour déterminer Iorientation des axes X et Z dans le repére cristallographique, il a été
congu une méthode couplant un diffractométre a rayons X et un faisceau laser accordable
se propageant selon le diamétre de la sphére, dans le plan de la sphére contenant le plan
principal (X, Z) [23]. La mise en rotation de la sphére autour de I'axe vertical Y par
le diffractionmétre conduit & un balayage du plan ()?,Z) par le faisceau source, et a
I'observation du phénomeéne de réfraction conique intérieure, selon les quatre ombilics de
la suface des indices du cristal biaxe a la longueur d’onde de travail [26,27]. Les axes X
et 7 sont repérés par symétrie de la surface des indices selon les bissectrices entre deux

ombilics successifs. Les deux axes principaux sont discriminés entre eux par 1’observation

38



CHAPITRE I. OPTIQUE CRISTALLINE - METHODE DE LA SPHERE

de lorientation de la déviation de I'état de polarisation subissant la double réfraction
dans ce plan, ce qui détermine complétement le repére optique par rapport au repeére
cristallographique.

L’étude des positions des axes du repére optique en fonction de la longueur d’onde
permet de caractériser la dispersion en longueur d’onde de I'orientation du repére optique
[23].

Par des balayages successifs, la méthode couplant la diffraction des rayons X et la
réfraction conique intérieure peut étre appliquée aux futurs cristaux dont la classe de
symétrie d’orientation serait triclinique, ce qui correspond a la situation la plus complexe

ol les repéres cristallographique et optique sont complétement indépendants.

o Valeurs absolues des indices de réfraction

La mesure en absolu des valeurs des indices de réfraction est basée sur I'exploitation
de la double réfraction sur la face de sortie du dioptre sphérique. Pour chaque direction de
propagation dans les plans principaux d’un cristal biaxe, I’étude de la séparation angulaire
des deux modes de polarisation permet la détermination, en valeur absolue, des trois
indices principaux. La précision de cette méthode, dont le principe est illustré par la
figure 1.8, est de 6.107% a la longueur d’onde d’é¢tude A\ = 632,8 nm |[28].

La précision de 6.1072 sur sphére est inférieure a celle de 10~* obtenue sur prisme
dans le visible. Toutefois, cette méthodologie est essentielle car elle rend la méthode de
la sphére autonome vis-a-vis de la mesure des indices en valeur absolue. [.’intérét d’une
mesure d’indices sur sphére sera rediscuté dans le paragraphe 1.3.2.2 qui porte sur la
détermination des éléments du tenseur Y. Cependant, une telle mesure de la valeur des
indices, grace a la mesure de I'angle de double réfraction, n’a pas vocation a étre effectuée
sur toute la plage de transparence du matériau. En effet, il n’est pas recherché d’établir

par cette seule méthode, les équations de dispersion des indices du matériau a ’étude.

1.3.2.2 Meétrologie sur sphére en optique non linéaire

L’étude directe des propriétés optiques non linéaires illustrée par la figure 1.9 repose
d’une part sur la mesure directe sur sphére des directions d’accord de phase pour toute

interaction paramétrique, et d’autre part sur la mesure des rendements de conversion de
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fréquence associés |20].

/\ ‘ Monochromateur ‘

A
%
T 9“3 H 7\‘3 7\‘3 \

T Détecteur
lxp A Mo kzl H \

L, L, Filtre Polariseur
Spheére en rotation dans
toutes les directions

Fi1G. 1.9 Schéma de principe de la mesure sur sphére des directions d’accord de phase
et des rendements de conversion associés.

e De la mesure des directions d’accord de phase aux équations de dispersion des indices

La méthode de la sphére ne nécessite pas un calcul des directions d’accord de phase
pour une interaction donnée : elle conduit a leur mesure expérimentale directe.

En mesurant les directions d’accord de phase sur sphére dans les plans principaux
pour différentes longueurs d’onde, il est possible de suivre I’évolution en longueur d’onde
de l'intersection des cones d’accord de phase avec les plans principaux. La modélisation
simultanée par l'algorithme de Levenberg-Marquardt [29, 30| des couples de solutions
(longueur d'onde — angle) en accord de phase au sein de chaque plan principal, permet la
détermination des équations de dispersion des rapports d’indices 7= (A)s 22 (A) et 7= (N),
a mieux que 10~ sur tout le domaine de transparence du matériau.

Il est important de noter que le calcul de toute direction d’accord de phase repose

uniquement sur la connaissance des rappports d’indices sur toute la plage de transparence

du matériau.

Les équations de Sellmeier associées a chacun des indices principaux peuvent étre ob-
tenues en callant les équations des rapports d’indices principaux a l’aide d’une mesure
en valeur absolue d’un indice principal a une longueur d’onde choisie. Ces valeurs pro-
viennent en général de mesures sur prisme, & 10~* prés dans le visible. Cependant, pour
les cristaux biaxes, ces valeurs peuvent aussi provenir de valeurs mesurées sur sphére avec

la méthodologie décrite dans le paragraphe 1.3.2.2.
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e Tolérances angulaires et spectrales

Pour un type d’interaction paramétrique donné, le désaccord de phase Ak dépend
des longueurs d’onde mises en jeu et des angles (0, ¢) de la direction de propagation. En
particulier, les variations de Ak (& + 0€) , ou la variable &, correspond aux angles ou aux
longueurs d’onde associés a une condition d’accord de phase, et ot 0§ traduit les variations
de ces parameétres au voisinage de cette méme condition d’accord de phase, conduisent a
une modulation du rendement de l'interaction non linéaire décrit par I’équation (1.19),
ce qui est illustré par la figure 1.10. La sensibilité du désaccord de phase Ak avec 6&
au voisinage d'un accord de phase en &, traduit la criticité de I'interaction paramétrique
vis-a-vis de ses conditions de réalisation. Le critére habituellement choisi pour quantifier
la tolérance d’une interaction est de lui attribuer la largeur totale a 0,405 du maximum
de la fonction sinc? de I'équation (1.19).

La mise en rotation de la sphére au voisinage d'une direction de propagation en ac-
cord de phase permet de mesurer directement les acceptances angulaires. L’emploi d’une
source accordable permet, dans une direction d’accord de phase, de mesurer directement

I’acceptance angulaire.

LI
v
He

S, G

FiG. 1.10 — Evolution du rendement de conversion normalisé n en fonction de la variable
&, autours de la valeur &, associée a une condition d’accord de phase. 6§ est la largeur
totale a 0,405 du maximum.

o Du rendement de conversion aux éléments du tenseur
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La mesure du rendement de conversion en accord de phase est réalisée sur sphére
monocristalline avec une précision de I'ordre de 10 % [31]. L’expression du rendement de

(ijf)f) 2

. En couplant les mesures sur sphére de rendement
ninonsg

conversion est proportionnelle a
de conversion de fréquence avec la détermination des équations de dispersion des indices
principaux, la méthode de la sphére conduit de maniére complétement autonome a une
détermination des coefficients effectifs a 5 % [28|.

En choisissant plusieurs interactions adaptées, de directions de propagation dans et
hors des plans principaux, les mesures de rendements de conversion de fréquence per-

mettent la détermination des coefficients effectifs sur sphére. Ceux-ci conduisent aux va-

leurs des éléments du tenseur x(?, ainsi qu’a leur signe relatif [31].

1.4 Conclusion

Ce premier chapitre présente les fondements théoriques de 'optique cristalline linéaire,
avec l'introduction du repére optique, de la surface des indices et des modes propres
de polarisation dans les milieux cristallins anisotropes. Ces concepts sont associés aux
propriétés optiques linéaires relatives a la propagation de la lumiére dans les cristaux. Ceci
doit faciliter la compréhension des développements théoriques, présentés dans le chapitre
2, concernant les propriétés optiques linéaires relatives a I’absorption et a I’émission dans

les milieux cristallins dopés avec des ions fluorescents.

La présentation du potentiel métrologique offert par les cristaux de géométrie sphé-
rique a pour but de justifier I'intérét et la nécessité des développements méthodologiques
présentés dans les chapitres 2 et 3. Ceux-ci portent sur deux aspects distincts : la me-
sure directe de I'anisotropie des propriétés d’absorption et d’émission dans les cristaux
monocliniques ; la volonté d’effectuer la mesure simultanée des propriétés laser et non
linéaire dans les cristaux auto-convertisseurs, en vue de réaliser la caractérisation directe

des propriétés d’auto-doublage.

Enfin, 'introduction & l'optique non linéaire doit permettre d’appréhender les dé-
veloppements théoriques présentés au chapitre 4. Ceux-ci portent sur les processus de

conversion de fréquence en « quasi-accord de phase angulaire ».
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Chapitre 2

Modélisation et mesure de la

distribution angulaire d’absorption et

de fluorescence de YCOB : Nd

2.1 Introduction

Ce second chapitre présente une étude de I'anisotropie des propriétés d’absorption et
d’émission des ions fluorescents Nd>*, qui sont contenus dans la matrice cristalline YCOB,

de classe de symétrie d’orientation monoclinique, et donc de classe optique biaxe.

Ce chapitre commence par une présentantion des éléments de théorie concernant ’ab-
sorption et I’émission des systémes laser a trois niveaux, puis & quatre niveaux. Ensuite,
il présente un formalisme développé dans Principals of Optics de M. Born et E. Wolf [6],
pour I'étude des milieux conducteurs faiblement absorbants, formalisme que nous avons
adapté pour I'absorption et 1’émission d’ions fluorescents dans un milieu biaxe.

La méthodologie développée pour I'étude de 'anisotropie des propriétés d’absorption
et d’émission de YCOB : Nd conduit a une approche expérimentale basée sur I'exploi-
tation du potentiel métrologique offert par la géométrie sphérique du cristal a I'étude.
Les mesures obtenues constituent, a notre connaissance, la premiére observation de la dis-
tribution angulaire, en lumiére polarisée, de 'absorption et de I’'émission dans un milieu

biaxe. Cependant, la premiére confrontation entre théorie et expérience n’est pas satis-

43



CHAPITRE II. ANISOTROPIE DES PROPRIETES DE YCOB : ND

faisante. En effet, il apparait que la théorie transposée ne rend pas compte de I'ensemble
des comportements mis en évidence, a la fois pour ’absorption, et pour I’émission.
Enfin, dans 'objectif de décrire correctement les expériences, ce chapitre présente les
développements théoriques réalisés, qui viennent enrichir le formalisme présenté en début
de chapitre. Il s’en suit alors une deuxiéme confrontation entre les données expérimentales

et le nouveau formalisme étendu : celle-ci s’avére concluante.

2.2 Eléments de théorie sur I’absorption et I’émission

2.2.1 Processus d’absorption et d’émission

2.2.1.1 Deéfinitions

Ce paragraphe a pour objet de présenter de fagon simple et rapide les processus fon-
damentaux liés a D'absorption, I’émission spontanée et ’émission stimulée, schématisés
dans la figure 2.1. Ces processus, de nature quantique, résultent de l'interaction réson-
nante entre un photon d’énergie hwy et un systéme physique présentant deux niveaux
quantiques d’énergies F; et Fs, telles que Fy > F; et AE = Ey — E1 = hwg. Le sys-
teme physique peut étre un ion, un atome, une molécule, et les niveaux considérés aux

longueurs d’onde optique sont des niveaux électroniques.

L’absorption, illustrée par la figure 2.1.(a), traduit l'interaction qui consomme un
photon d’énergie hwy, en portant le systéme physique du niveau E; au niveau de plus haute
énergie F5. L’absorption correspond a un transfert d’énergie du champ électromagnétique
vers le systéme & deux niveaux, ce qui assure le stokage de I’énergie hwy durant un temps
fini. Ce transfert d’énergie résulte de la mise en oscillation résonnante de la distribution
spatiale de la densité électronique associée au niveau d’énergie FEj, conduisant a une
nouvelle distribution spatiale stationnaire de la densité électronique associée au niveau
d’énergie Fj.

L’émission spontanée, illustrée par la figure 2.1.(b), traduit I'interaction qui émet un
photon d’énergie hwy en permettant au systéme physique de relaxer du niveau Fs vers le
niveau de plus basse énergie E;. Le systéme porté au niveau d’énergie Fy n’est pas dans

I’état fondamental, qui minimise son énergie ; le systéme est alors dans un état excité. Ceci
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E, E,
- h(l)o — > ha)o
(@) El . E1
Ez Ez I
ha)o —_ > h(l)o +
(b) E, E, ®
T
4 hw, — » hay, 4+
(©) EI El ®

F1G. 2.1 — Processus fondamentaux d’interaction entre un systéme a deux niveaux d’éner-
gies Ey et Ey et un photon d’énergie hwy = Fy — Ey. (a) Absorption. (b) Emission spon-
tanée. (c¢) Emission stimulée.

conduit a une stabilité temporelle limitée du systéme dans cet état, dont la durée de vie
est donc finie. L’émission spontanée traduit la mise en oscillation spontanée de la densité
électronique associée au niveau Fjs, qui engendre d’une part I’émission d’un rayonnement
a l'origine d’un photon d’énergie Awy, et qui permet d’autre part a la distribution spatiale
de densité électronique de revenir a I’état stationnaire du niveau d’énergie E). L’émission
spontanée correspond a un transfert réel spontané d’énergie depuis le systéme a deux
niveaux vers le champ électromagnétique. Les propriétés de phase, d’orientation du vecteur
d’onde et de polarisation du photon émis sont produites de facon aléatoire.

L’émission stimulée, illustrée par la figure 2.1.(c), traduit la stimulation de la déexcita-
tion du systéme a deux niveaux par un photon incident résonnant d’énergie hwg, permet-
tant ainsi I’émission d’un second photon d’énergie hw, correspondant a la relaxation du
systéme physique du niveau FE5 vers le niveau E;. Le photon émis est un photon identique
en phase, vecteur d’onde et état de polarisation au photon incident a I'origine de la sti-
mulation. [.’émission stimulée traduit la mise en oscillation forcée par le photon indicent
de la densité électronique associée au niveau Fs, ce qui engendre d’une part ’émission
d’un rayonnement correspondant & un photon d’énergie hwy, et qui permet d’autre part
a la distribution spatiale de densité électronique de revenir & un état stationnaire corres-

pondant au niveau d’énergie E;. L’émission stimulée correspond donc a un transfert réel
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forcé d’énergie depuis le systéme a deux niveaux vers le champ électromagnétique.

Pour un systéme a deux niveaux en interaction résonnante avec un photon, les pro-
cessus fondamentaux d’absorption, d’émission spontanée et d’émission stimulée sont des
processus réversibles. L’énergie hwg se conserve au cours de ces processus, et elle est stokée
de maniére réversible, soit dans un photon d’énergie hwy du champ électromagnétique,

soit dans le systéme a deux niveaux porté dans I'état excité d’énergie Fs.

2.2.1.2 Systéme a deux niveaux

Dans le cas d'un rayonnement électromagnétique baignant un ensemble de systémes
a deux niveaux identiques et indépendants dont la densité volumique est N, les niveaux
E et E5 sont respectivement peuplés avec des densités volumiques N; et N, telles que
N; + Ny = N. Dans ce milieu, supposé isotrope, les équations de population des niveaux

N; et Ny vérifient ’équation :

ONy _ONy 0Ny 0N, 0N
825 n 5’t abs 8t spont 815 stim a at (2 1)
ONs '

W = (312N1 - Bz1N2) u (wo) — ANy

ou u (wp) est la densité volumique spectrale d’énergie du rayonnement électromagné-
tique ambiant & la pulsation optique wy. Les coefficients By, Ba et Ay sont les coefficients
phénoménologiques d’Einstein tels que Bjou (wp) traduit la probabilité de transision du
niveau F; vers le niveau Fy par absorption, tandis que Byju(wp) et A traduisent les

probabilités de transition du niveau Fs vers le niveau FEj, par émission stimulée et par

émission spontanée respectivement |32].

A T’équilibre thermodynamique, les populations sont en équilibre avec le champ élec-

tromagnétique décrit par la loi de Planck. Les populations sont a 1’état stationnaire,

soit 8];;’2 = 0; elles doivent donc étre compatibles avec la distribution de Maxwell-

Boltzmann [33], ce qui conduit aux relations :
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( & _ Ay n By,
Ny Bau (wo) B
91B12 = 9282 (2.2)
Ay 20 (n(wo)wo 3
\ Bgl N T C

ol g1 et go sont respectivement la dégénérescence des niveaux FE; et Fy, n(wp) est

I'indice de réfraction du milieu a la fréquence optique wy, et ¢ la célérité de la luniére.

Des photons d’énergie Aw, au voininage de hwg, peuvent aussi conduire a des transitions
entre les deux niveaux d’énergie F; et E5. Ceci est pris en compte par l'introduction
de la fonction « largeur de raie » f(w — wp), qui est une densité de probabilité dans
I’espace des pulsations optiques, et dont la valeur maximale est centrée sur la fréquence
wp. Chaque transition d’un niveau a I'autre induit la génération ou la disparition d’un
photon d’énergie Aw dans le champ électromagnétique de densité volumique d’énergie
p (w) qui vérifie u (w) = f(w — wp) p (w). En négligeant I’émission spontanée, ’équation
bilan pour le champ électromagnétique est donnée par I’équation :

Ip(w) _ Op(w) Ip (w) ON; o, ON

= + = _fw—2 g2
8t 875 abs 8t stim 6t abs+ 3t stim

= hwf (w — wo) p (w) Blg (%NQ — Nl)

(2.3)

La densité volumique p(w) et lintensité [ (w) sont réliées localement par la rela-

tion I (w) = v (w)p(w), o v(w) = w57+ Pour une propagation sur la distance z selon

une direction quelconque de propagation, les variations de ces deux grandeurs vérifient :

f) oI . s : . . . .
p(a“;’z) = ((;;,z). Ceci conduit a I’équation d’évolution de 'intensité au cours de la propa-

gation :

Ol (w, 2)

5, =0 (w—wp) I (w)AN (2) (2.4)

ot la section efficace d’interaction o (w — wp) et AN (z) valent :

o(w—wp) = % (W — wp) Bia
(2.5)
AN@:%M@—M@)
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A P’état stationnaire, et dans le cas ol g1 = g, les relations (2.1) permettent d’écrire la

différence de population AN(z) en toute position. Celle-ci s’écrit sous la forme AN (z) =

___N)
1+1(2)/Tsat

Ag1v(w)

avec I = TBraf(w—c0)

Cette écriture met en évidence que AN (z) < 0, c¢’est-

a-dire que N, < Nj : ceci est en accord avec la distribution de Maxwell-Boltzmann a

S 1 : No __
I’équilibre thermodynamique pour laquelle ¥ = exp (—

hwo
kT

), ou kg est la constante de
Boltzmann, et ou T est la température absolue du milieu. L’évolution de I'intensité s’écrit

donc :

Ol (w, 2) I (w,2)
—5 = ° (w—wo) N (2) W (2.6)
sat
Ainsi, dans le cas de systémes & deux niveaux, la grandeur 8159“;"3) est toujours négative.

Bien qu’il existe simultanément des processus d’absorption et d’émission, ceci traduit
qu’'un milieu composé d’un ensemble de systémes a deux niveaux conduit globalement a

une atténuation systématique du rayonnement optique au voisinage de wy.

Losrque I >> I, I'équation (2.6) devient % = —0 (w — wp) Ngy. Aprés intégra-

tion, l'intensité résultante s’écrit : 1 (w, 2) = Iy — 0 (w — wp) N1sz. Dans ces conditions,

la transmission du milieu 7" = %, tend vers 1 lorsque Iy — oo. Le milieu tend a devenir

transparent au voisinage de la pulsation wy : la transition est dite saturée.

Losrque I << Iy, 'équation (2.6) se réduit a 815;;,2) = —0(w—wy) NI (w, z). Pour
une intensité incidente Iy, en introduisant le coefficient d’absorption linéaire, o (w — wp) =

0 (w — wp) N, Pintensité résultante s’écrit :

I(w, 2) = Tpe=olwmen)s (2.7)

L’absorption du milieu composé de systémes a deux niveaux peut étre décrite, a la
pulsation w, par la partie imaginaire d’un indice complexe défini par : n(w) = n(w) +
jn’' (w). Dans ces conditions, le champ électrique de I'onde optique peut alors étre dé-
crit, selon la direction de propagation z, sous la forme d’une onde plane, soit E (w,2) =

_ wn! (w) wn(w)

Ey(w,z=0)e = 20 (W1=52) | Ceci correspond alors & une évolution de l'intensité

de la forme :
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I (w,z) = e @), (2.8)

La comparaison entre les équations (2.7) et (2.8) permet alors d’écrire :

2wn’ (w)

C

a(w—wy) = (2.9)

2.2.1.3 Milieu a trois niveaux

Compte tenu de (2.4), il est nécessaire de réaliser AN > 0, pour envisager une am-
plification du rayonnement a la pulsation wy. Il s’agit donc de réaliser une inversion de
population, en placant le systéme hors de 1’équilibre thermodynamique. Ceci est envisa-

geable pour des systémes comportant au moins trois niveaux [32].

Soit un systéme isotrope composé de systémes indépendants a trois niveaux, vérifiant
Es < Ey < By avec Fy — B3 = hw, et By — Fy = hw,, dont la représentation shématique
est donnée par la figure 2.2, les transitions d’énergies hw, et hw;s étant respectivement
associées aux rayonnements pompe et signal. Les trois niveaux sont alors peuplés par
les densités volumiques Ny, Ns, et N3. Les probabilités de transition font intervenir les
coefficients d’Einstein Agy, Ass, Bay = Big et Bas = Bso, ainsi que les densités volumiques
spectrales d’énergie du champ électromagnétique u (w;) et u(w,) aux longueurs d’onde

hwp:EQ—Eget hws:EQ—El.

A A E2 s Nz
4y 4, B, u(@,) = B,u(®,)
- E,, N,
Byu(w,) | =| Byu(®,) A
A A E3, ]\/3

FiG. 2.2 — Schéma d’un systéme a trois niveaux.

Dans le cas ou les trois niveaux ne sont pas dégénérés et vérifient g = g2 = g3 = 1,

les équations de population du systéme présenté par la figure 2.2 sont données par les

49



CHAPITRE II. ANISOTROPIE DES PROPRIETES DE YCOB : ND

équations suivantes :

( ON.
8—752 = ngu (wp) (N3 — NQ) - Bl2u (ws) (N2 - Nl) - (A23 + AQl) N2
ON
8_251 = Biou (ws) (Ng — N1) + Ay Ny — Az Ny (2.10)
ON.
\ 8_153 = —Bsou (wy) (N3 — Ny) + Az Noy + A3 Ny

ol U (Wys) = Ppsfpns, OU pps st la densité volumique d’énergie, et f, est la fonction
p? p? p? ? p7 9 p?

« largeur de raie » des transitions associées aux transferts d’énergie hw, et fuws,.

ONi123

5> = 0, ce qui

Lorsque I’état stationnaire est atteint, les populations vérifient

permet d’établir, entre les populations des niveaux FE; et Es, la relation suivante :

Ny Biapsfs + A1z

— == - 2.11
N Biapsfs + An ( )

Dans le cas ou A3 > Ao, le temps de vie du niveau FE» est supérieur a celui du niveau
E; | ce qui permet de réaliser I'inversion de population telle que Ny > Ny, soit AN > 0.
Dans ces conditions d’équilibre des populations, I’équation (2.10) conduit a I'expression

suivante de I'inversion de population AN :

N’f’ (A13 — A21)

AN =N, — Ny =
? ! Ays (Ags + Aoy) + Boipsfs (Arz + Ass)

(2.12)

ou le paraméte r vérifie : r = ngpppr?’]QN? > (. Comme pour le systéme a deux

niveaux, le cas du systéme a trois niveaux conduit a 1’équation d’évolution de l'intensité

qui s’écrit, :

———= =0, (w,2) AN (2.13)

avec :
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.
Ow = %f5312
Nrk
1+ 1/ 1sa

A — Ay

© Auz (Ao + Ax)
Az (Ags + An)

Dot =) B (i Ay

AN =
(2.14)

K

Lorsque I >> Iy, I'équation (2.13) se réduit a aIg;’Z) = Gylew, ou G, = o,Nrk

est appelé « coefficient d’amplification linéaire » ou « gain laser ». L’intensité résultante
, . .. . . I
s’écrit alors : I (w, z) = Iy + G Isuz. Dans ces conditions, la transmission 7' = % tend

vers 1 lorsque Iy — oo. Le milieu tend alors a devenir transparent au voisinage de la

pulsation ws, et 'amplification relative a ce rayonnement tend a étre nulle.

Lorsque I << Iy, 'équation (2.13) devient % = G,[ (w). Pour une intensité

incidente Iy, I'intensité résultante s’écrit :

I (w,2) = IpeC* (2.15)

Comme indiqué par Pexpression (2.14), le milieu est respectivement atténuateur ou
amplificateur pour le rayonnement a la pulsation ws, selon que le signe de (A3 — Ag)
est négatif ou positif. Ainsi, les coefficents d’amplification G, ou d’atténuation «,, sont

égaux en valeur absolue et vérifient :

G, =0,Nrk = —a, = ———= (2.16)

ou n’ (w) est la contribution imaginaire qui est apportée a l'indice de réfraction par la
transition résonnante F; < FE», lorsque celle-ci est susceptible d’étre sollicitée. En effet,
il ne suffit pas qu’il existe un rayonnement a hw, pour générer des transitions entre les
niveaux F; et FEs, il faut aussi que ces niveaux résonnants soient peuplés. Par exemple,
en I'absence de rayonnement pompe a fw,, un rayonnement a hws ne génére aucune
transition E; < FE5 puisque tous les systémes a trois niveaux du milieu sont dans leur
état fondamental Ej : le milieu est alors transparent au rayonnement a hw; et le gain laser

associé est nul.
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Dans le cas du milieu isotrope a trois niveaux que nous venons de décrire, les parties
réelles et imaginaires des indices optiques, les coefficients de gain et d’absorption, ainsi
que les sections efficaces d’absorption et d’émission stimulée o ont tous été décrits par des

grandeurs scalaires.

2.2.2 Equation de Fresnel complexe

Le paragraphe 2.2.1 a mis en évidence le lien qui existe, dans un milieu isotrope, entre
la partie imaginaire de I'indice optique et les phénoménes d’atténuation ou d’amplification
d’un rayonnement électromagnétique au voisinnage d’une pulsation résonnante. L’objet
de ce paragraphe est I’é¢tude de ces phénomeénes dans un cristal biaxe dont les propriétés
d’absorption et d’émission proviennent d'un dopage par des ions fluorescents. En particu-
lier, le milieu cristallin est un milieu diélectrique au sein duquel la conductivité électrique
est négligée. Ainsi, les processus qui influencent I’amplitude du rayonnement a la pulsation
de fluorescence w; sont uniquement des processus résonnants entre les deux niveaux FEs et

E4, et toute dissipation de ce rayonnement par effet Joule au sein du milieu est exclue.

Les propriétés optiques linéaires d’'un cristal biaxe di¢lectrique dopé avec des ions fluo-
rescents sont décrites par le tenseur de susceptibilité électrique linéaire complexe [é (w)].

Il s’agit d’un tenseur polaire, de rang 2, dont la forme est :

(2.17)

Y
—~
&
=
I
)
>
@)

Les éléments diagonaux sont des grandeurs complexes : €;; (w) = 77 (w), avec i = z,y, 2.
Les indices principaux complexes sont notés : n; (w) = n; (w) + jn} (w), oit n; (w) est
la partie réelle de l'indice associée aux propriétés de propagation au sein du milieu a
la pulsation w, et ou n}(w) est la partie imaginaire de l'indice sollicitant de maniére

résonnante des transitions entre différents niveaux d’énergie du milieu.
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L’introduction d’une susceptibilité électrique linéaire complexe et diagonale conduit
de maniére directe a I’équation de Fresnel complexe, qui fait intervenir trois indices prin-
cipaux complexes n;, avec © = x,¥, z, et dont les solutions complexes n correspondent
a l'indice complexe sollicité par une onde optique au cours de sa propagation, dans une
direction donnée et pour un état de polarisation donné. [.’équation de Fresnel complexe

s’écrit :

+—2—=0 (2.18)

ol Ug, Uy et u, sont les coordonnées cartésiennes dans le repere optique du vecteur unitaire
U associé a la direction de propagation de I'onde. Nous utilisons 1a un formalisme qui a
été utilisé dans le livre Principals of Optics de M. Born et E. Wolf pour modéliser les

propiétés d’absorption des cristaux par effet Joule [6].

Les solutions complexes 7* de I'équation de Fresnel complexe (2.18) contituent une
surface complexe, au sens mathématique, avec une partie imaginaire non nulle, qui est
composée de deux nappes associées a des valeurs complexes d’indices de réfraction. Les

. /\j: ’ Y2 . . .
solutions complexes n™ proposées par I’équation (2.19) sont une extension des solutions
usuelles n* présentées au chapitre 1 et dont les expressions (1.5) sont issues de 'équation

+

de Fresnel réelle (1.4). Ainsi, par extension, les solutions complexes n™= s’écrivent :

( 1/2

B:—u§<8+é)—u2(a+é)—u (a+z§) (2.19)

Les milieux anisotropes dopés, classiquement employés dans les dispositifs laser, pré-
sentent des propriétés d’absorption et d’émission qui induisent des atténuations ou des
amplifications faibles & 1’échelle de la longueur d’onde. Par exemple, pour un coefficient
d’absorption de l'ordre de @ = 3 em™" a la longueur d’onde pompe ), = 812 nm dans le

cristal YCOB : Nd [17], le taux d’atténuation sur )\, vaut e~ a2 0,9998. Un tel coeffi-
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cient d’absorption correspond & une partie imaginaire n’ = Ojl—’;p ~ 2.1075. Ceci démontre
que les milieux habituels sont faiblement absorbants et faiblement fluorescents a I’échelle
de la longueur d’onde. Ceci signifie que I'm (i*) = n'* << n* = Re (%), et que les ex-

pressions contenant l'indice de réfraction complexe peuvent étre linéarisées. Ceci permet

en particulier de séparer les parties réelles et imaginaires.

La linéarisation au premier ordre de Iexpression (2.19) aboutit a I’équation suivante :

+£\3
L4 + ot +, .(n%) IBB"‘QIC)
n*=n>+jn* =n"+ Ip £ ——— 2.20
g 7 (B VB —iC (220

ot n*, B et C sont les grandeurs réelles décrites dans 1'équation (1.5) et ou :
Iy = (bZ—Z + CZ—) +u? (aﬁ— + cZ—) +u? (a;‘— + b%)
Ic = u?bc (% + %) + uzac (Z—/i + %) + ulab (% + %)
ou a =n,? b=mn,>et c=mn;*ont été définis dans 'expression (1.5) du chapitre 1, et
sont donc simplement les parties réelles des grandeurs a, b et ¢ introduites par I'expression

(2.19).

L’équation (2.20) met en évidence le fait que la partie réelle de 2~ est n*. Ceci montre
que, dans le formalisme utilisé, et au premier ordre dans les développements limités, I'in-
troduction aux indices principaux complexes d’une partie imaginaire trés faible n’affecte
pas les valeurs des indices réels n*. De méme, cette partie imaginaire n’affecte pas les pro-
priétés de propagation telles que les deux modes propres de polarisation, les valeurs des
indices réels sollicités en fonction de la direction de propagation et de I'état de polarisa-
tion, ainsi que les éventuels angles de double réfraction. Celle-ci va simplement contribuer

a affecter 'amplitude des rayonnements selon chaque mode propre de polarisation.

Puisque le paramétre B de I'équation (2.20) est négatif par définition, il n’est pas
évident de comparer a priori Im (2™) et Im (™). Afin d’éviter toute confusion, les deux

nappes associées aux parties imaginaires de N et 2~ seront respectivement notées n;ﬁ et

!/
n, ..

Dans les plans principaux, I'expression de la partie imaginaire des indices complexes

est simple. Comme pour la partie réelle des indices, la surface des indices présente une
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section ordinaire de géométrie circulaire, notée n,, qui est associée a un état de polarisa-

tion orthogonal au plan principal. La surface des indices présente également une section

extraordinaire, notée n., qui est associée a un état de polarisation tangent au plan prin-
. . . . , , , .

cipal. Les expressions analytiques des sections n) et n, sont données dans les trois plans

principaux, soit [6] :

Z—%COSQ (¢) + Z—%sz’nQ (9)
Yy xT

<cos?<¢> n Sinz(aﬁ))?’/ 2

2 2
ng nZ

n/o,xy (¢) = n; et n/e,:py (d)) =

%0032 0) + Z—%Sfm2 (0)
Yy z

n, . (0)=n et n,, (0)=
(0082(9) + sin2(9)>3/2

(2.21)

2 2
ng nz

%6082 (0) + Z—,gsinz (0)
<0082(9) + sin2(9)>3/2

2 2
nz n;

n. .. (0)=n! et n.. (0)=

Y e,rz

La section extraordinaire de la partie imaginaire est plus compliquée que la section
elliptique des indices réels [6]. Ces sections sont données dans les trois plans principaux
par les équations précédentes. Les équations relatives a la partie réelle de I'indice ont été

données par les équations (1.7) du chapitre 1.

2.2.3 Surface d’absorption - Surface de fluorescence

L’absorption et ’émission spontanée ou stimulée dans un milieu anisotrope sont in-
fluencées par ’anisotropie du milieu environnant, ce qui confére a ces processus un carac-
tére anisotrope lié a la partie imaginaire de I'indice optique complexe. Par conséquent, au
sein d’un milieu anisotrope, les coefficients d’Einstein devraient étre décrits en toute géné-
ralité par des tenseurs de rang 2, ce qui nécessiterait un développement tensoriel complet
du paragraphe 2.2.1. Dans ce qui suit, nous faisons I’hypothése que I'anisotropie relative
liée a la partie imaginaire est prépondérante devant I’anisotropie relative liée a la partie
réelle. Ceci permet de considérer que les anisotropies des coefficients d’atténuation «, de
gain (G, et d’émission spontanée A,q, sont majoritairement gouvernées par l'anisotropie
de n'.

Dans le cadre de cette hypothése, les grandeurs a, G et A, sont simplement propor-

tionnelles a n’. Chacun de ces coefficients sont alors représentés dans le repére optique
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par une surface fermée, composée de deux nappes associées respectivement a chacun des
deux modes propres de polarisation. Ainsi, les surfaces liées a I’absorption et a 1’émission
sont supposées étre proportionnelles & la surface décrivant n'.

Afin de décrire de maniére progressive la surface liée & n/, seules les sections de cette
surface avec les plans principaux du repére optique seront tracées dans cette partie. Ces
sections sont représentées par la figure 2.3.(b) qui a été tracée a partir des expressions
(2.21). La figure 2.3.(a), qui correspond a la partie réelle de U'indice, est tracée a partir

des expressions (1.7) établies au chapitre 1.

®) o

4> Etats de polarisation ordinaires et orthogonaux aux plans principaux
&> Etats de polarisation extraordinaires et tangents aux plans principaux

F1G. 2.3 — Sections des nappes associées a un indice complexe dans les plans principaux du
repére optique. (a) Sections circulaires et elliptiques dans les plans principaux des nappes
de la partie réelle de l'indice complexe. (b) Sections circulaires et elliptiques déformées,
dans les plans principaux, des nappes de la partie imaginaire de I'indice complexe.

Dans le cadre de ce paragraphe, les plans principaux du repére optique sont des plans
de symétrie miroir pour les propriétés optiques linéaires. 11 suffit donc de tracer les nappes
lices a la partie réelle et a la partie imaginaire de I'indice complexe dans un octant de
I’espace. Le plan ()2, Z) est un plan particulier puisqu’il contient les ombilics de la surfaces

des indices réels de réfraction, comme le montre la figure 2.4.

Les figures 2.4.(a) et 2.4.(b) illutrent respectivement les sections des nappes ordinaire
et, extraordinaire associées aux parties réelle et imaginaire avec le plan ()?, Z) Il apparait,
comme pour la partie réelle, qu’il existe une direction selon laquelle les sections de la partie

imaginaires vérifient n, = n.. Les nappes n, et n. d’'une part, et n/ et n, d’autre part, n’ont
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A O’
Partie réelle de I’indice de réfraction Partie imagianire de ’indice de réfraction
Section ordinaire . Section ordinaire
Section extraordinaire e Section extraordinaire

(a (b)

F1G. 2.4  Sections ordinaires et extraordinaires dans le plan ()2 , 7 ) des nappes associées
aux deux modes propres de polarisation. (a) Sections de la partie réelle de I'indice ; mise
en évidence des quatre axes optiques, notés A O, faisant un angle V, avec I’axe Z. (b)
Sections de la partie imaginaire de I'indice; mise en évidence des quatre axes optiques
imaginaires, notés A O’, faisant un angle V| avec I'axe Z.

aucune raison a priori de se couper au méme angle. Ces nappes se coupent respectivement
en V,, lorsque n, = n,, selon des directions associées aux axes optiques pour la partie réelle,

!, selon des directions que nous appelons axes de fluorescence ou

o) "

et en V, lorsque n, =n
d’absorption pour la partie imaginaire. I.’expression de V; est donnée par la relation
(1.8) du chapitre 1. Les axes de fluorescence ou d’absorption correspondent aux directions
particuliéres selon lesquelles les deux modes propres de polarisation subissent la méme
amplification ou atténuation dans le repére optique, au cours d’une propagation sollicitant
de maniére résonnante des niveaux peuplés. Comptée dans le repére optique depuis Z, la
direction des axes de fluorescence ou d’absorption est donnée, dans le plan (X, Z), par la

résolution de I’équation suivante :

ng,mz nlz 1/2
! . e,zz(Vzl) TL%
V, = Arcsin S (2.22)
n3 ~ nd

Les figures 2.5.(a) et 2.5.(b) illustrent les sections, dans le premier quadrant du plan

()?, Z), des nappes n* et n~ d’une part, ainsi que n/ , et n/ . d’autre part.

Les nappes nt et n~ sont en contact ponctuel selon V, au niveau de I'ombilic de
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Partie réelle de 1’indice de réfraction

n+

@ ———— 1w [ —n

F1G. 2.5 — Sections dans le premier quadrant du plan ()?,Z) des nappes associées aux
deux modes propres de polarisation. (a) Sections des nappes n™ et n~ et mise en évidence
I'axe optique noté A O. (b) Sections des nappes n! . et n! . et mise en évidence de I'axe
optique imaginaire noté A O’. Mise en évidence de la discontinuité de ces nappes a ’angle
V..

la partie réelle de la surface des indices de réfraction. Ces nappes réelles subissent une
discontinuité de leur dérivée en V.. Les nappes n/ . et n/ . sont en intersection en V. Elles
présentent en plus une discontinuité selon V. ot leurs valeurs n/ ., et n/, sautent d'une
des deux nappes n) ou n, a Pautre. Les nappes associées a la partie imaginaire subissent
une discontinuité correspondant & un décrochage de leurs valeurs en V, ce qui résulte de
la discontinuité de polarisation existant selon la direction des axes optiques réels.

Notons enfin qu’il n’y a pas de relation d’ordre a priori entre V, et V. Par exemple,
lorsque V, < V/, la figure 2.5 met en évidence qu’il n’y a pas de relation d’ordre systéma-
tique entre n/ , et n/ .. En effet, les nappes vérifient :

en- <ntetn/_<n, pour0<f<V/

en” <ntetn/ _>nl, pour V<0<V,

en” <ntetn/_ <nl,pourV, <0 <7/2

Il est bien clair que le méme raisonnement est également applicable dans le cas ou
V. > V/; il suffit alors de permuter les bornes V/ et V, dans les trois inégalités notées

ci-dessus.
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2.3 Mesures sur YCOB : Nd

2.3.1 Orientation du repére optique et des axes optiques

L’orientation sous rayons X couplée a I'observation sur sphére de la réfraction conique
intérieure permet 'orientation du repére optique par rapport au repére cristallographique
selon la méthode décrite dans le paragraphe 1.3.2.1.

Cette méthode a été appliquée a la sphére de YCOB : Nd. Les vecteur @ et l;, ainsi que
et bsont orthogonaux entre eux ; le dernier angle cristallographique est mesuré a la valeur
C_LT,\E: 101,0°+0, 2°. L’observation des quatre axes optiques réels de YCOB : Nd a conduit

a déterminer les positions des axes principaux X et 2, telles que a, 7 = 24,4+ 0,5 et

—
—

c,X = 13,4 £0,5, ce que représente la figure 2.6. Le positionnement des quatre axes
optiques conduit également a la détermination de I’angle V; = 60,5° + 0, 3" a cette méme
longueur d’onde.

A la précision de nos mesures prés, les angles a, ¢, d, Z, ¢, X et V; sont identiques dans

YCOB : Nd a ceux mesurés par ailleurs sur une matrice non dopée de YCOB [17,23|.

F1G. 2.6 — Orientation relative des repéres cristallographique et optique du cristal biaxe

YCOB : Nd, avec @,¢ = 101,0°+0.2°, ainsi que @, Z = 24,4°+0,5et & X = 13,4°+0,5°
a la longueur d’onde 632,8 nm.
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2.3.2 Meéthodes classiques de mesures des propriétés d’absorption
et d’émission

Les méthodes classiques de caractérisation des propriétés d’absorption et d’émission
de fluorescence reposent sur 'utilisation d’un cristal parallélépipédique dont les six faces
planes sont polies et orientées orthogonalement aux trois axes principaux du repére op-
tique. L’étude des propriétés d’absorption consiste & mesurer des spectres de transmission
en lumiére polarisée, tandis que les propriétés d’émission de fluorescence sont obtenues
a partir de la mesure de spectres d’émission, en lumiére polarisée, qui résultent de la

déexcitation d’ions fluorescents auparavant excités par 'absorption d’un faisceau pompe.

La mesure des spectres de transmission conduit pour chacun des modes propres de po-
larisation, a la détermination des coefficients d’absorption ainsi qu’aux sections efficaces
correspondantes selon les axes principaux du repére optique. Pour une telle mesure, il
est nécessaire d’avoir une bonne connaissance de la concentration volumique ou massique
des ions fluorescents du cristal a I’étude [17,34]. La détermination des différentes sections
efficaces d’absorption est réalisée par 'analyse de Judd-Ofelt [35-37] qui peut étre ap-
pliquée aux milieux anisotropes uniaxes [38]| et biaxes [17,39,40|. Cette analyse permet
de caractériser le comportement d’absorption des ions optiquement actifs au sein de leur
environnement cristallin [41,42)].

La mesure des spectres d’émission en lumiére polarisée selon les axes principaux du
repére optique permet de déterminer les valeurs des sections efficaces d’émission corres-
pondantes selon deux méthodes : la méthode de réciprocité [43 45|, et la méthode de
Fiichtbauer-Ladenburg [46]. Cette derniére fait notamment intervenir les temps de vie
radiatifs des niveaux sollicités, ainsi que les rapports de branchement entre un niveau
excité et différents niveaux de plus basse énergie autorisant une transition radiative. La
détermination des sections efficaces d’absorption et d’émission associées a chaque raie
de transission prend en compte les niveaux sollicités, leurs éventuelles levées de dégéné-
rescence dues a différents termes perturbatifs intervenant dans le Hamiltonien des ions
fluorescents étudiés, ainsi que les régles de sélection régissant l'intensité des transitions

optiques [17].
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De nombreux articles font état de I'anisotropie des propriétés optiques liées a la pré-
sence d’ions fluorescents au sein de matrices cristallines anisotropes [25,47-50]. La dis-
persion en longueur d’onde des propriétés d’émission est également discutée [51|. Des
ouvrages récapitulent I'ensemble des données spectroscopiques des ions fluorescents aux
sein des différentes matrices cristallines [52]. Certains travaux mentionnent aussi I’'obser-
vation de cette anisotropie hors des axes principaux [47,51].

La connaissance des valeurs de sections efficaces selon les axes principaux du repére
optique fournit une premiére détermination de I’anisotropie de fluorescence dans un mi-
lieu uniaxe ou biaxe. Cependant, la description de 'anisotropie selon toute direction de
propagation, ou de fagon analogue, selon tout état de polarisation n’est pas triviale. En
particulier, une estimation de I'anisotropie de la section efficace d’émission stimulée o,
en fonction de la direction de polarisation, est parfois mise en oeuvre [53,54| & partir de

I’expression suivante :

02040

(02050052 (6) + 0202sin? () + 0202sin2 (¢) sin? (9))(1/2)

Ostim (0, 0) = (2.23)

ou les angles (0, ¢) en coordonnées sphériques caractérisent la direction de polarisation,
et ol 0., 0, et g, sont les sections efficaces d’émission stimulée selon les axes principaux
du repére optique .

Le tracé de o4y, associé a Uexpression (2.23) conduit a une surface sans discontinuité,
dont les plans principaux sont des plans de symétrie miroir. Cette surface est représentée

par la figure 2.7 dans un quart de ’espace des directions de polarisation :

Avec des échantillons de géométrie parallélépipédique, 1’étude des propriétés d’ab-
sorption et d’émission sont restreintes aux directions principales du repére optique. Ces
mesures conduisent uniquement a trois valeurs d’absorption ou d’émission, ce qui im-

) . , . . s
pose d’extrapoler le comportement en absorption ou en émission pour I’ensemble des
autres directions de propagation dans le repére optique. Cette extrapolation est effectuée,
en considérant que les valeurs mesurées sont les valeurs propres liées a 'absorption ou

I'émission, et en supposant a priori la forme (2.23) de I'évolution angulaire de ces deux
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Fi1G. 2.7 — Surface anisotrope de la section efficace d’émission stimulée oy, décrite a
partir des valeurs o, o, et o, selon les axes principaux du repére optique, en fonction de
la direction de polarisation.

propriétés.

[’étude classique repose donc sur des mesures limitées angulairement, et également sur
une extrapolation dont I’expression reste a démontrer. Pour cela, il apparait important de
vérifier la validité de I'approche classique, tant au niveau méthodologique qu’au niveau de
la description théorique qu’elle utilise. Comme il a été présenté dans le paragrahe 1.3.2 du
chapitre 1, un cristal de géométrie sphérique permet ’accés expérimental direct a toutes
les directions de propagation dans le repére optique : nous allons donc mettre a profit une
telle géométrie sphérique pour I'étude d’un cristal de YCOB : Nd, de facon a effectuer, a
notre connaissance, la premiére mesure directe de la distribution angulaire des propriétés
d’absorption et d’émission. Ces considérations méthodologiques et métrologiques justifient

et ont motivé I’étude proposée ci-dessous dans ce chapitre.

2.3.3 Mesures sur sphére : Stratégie et dispositif expérimental

La détermination compléte de I’anisotropie des propriétés optiques linéaires repose sur
une caractérisation, pour chaque mode propre de polarisation, selon toutes les directions de
propagation au sein du cristal. Comme pour I'étude des propriétés optiques non linéaires,
la géométrie sphérique de I’échantillon constitue un outil puissant permettant la mesure

directe selon toutes les directions de propagation.
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-,

Le cristal YCOB : Nd est de classe de symétrie d’orientation monoclinique Cy(m//b),
oit le vecteur b est orthogonal au plan ()Z', Z), ce qui confére une grande particularité a ce
plan. En effet, la symétrie cristallographique impose que ce plan soit un plan de symétrie
miroir pour ’ensemble des propriétés optiques linéaires, qu’il s’agisse de la propagation,
de I'absorption ou de I’émission de fluorescence. De plus, ce plan est riche d’un point de
vue phénoménologique puisqu’il contient les ombilics de la surface des indices, ainsi que

ce que ceux des surfaces d’absorption et de fluorescence.

L’étude de I'anisotropie de I’absorption et de I’émission de YCOB : Nd a donc été
effectuée dans le plan ()2, Z) pour différents angles 6 de propagation sur 360°, et pour les
deux modes propres de polarisation. Le dispositif expérimental utilisé est représenté par

la figure 2.8 :

Lame
7 | I e ]
Source | »  Détecteur
| lxp xpl H N
Ay

L L, X L, Filtre coupant  Polariseur
Sphere en rotation dans A, ouldy
le plan principal (X,Z)

Détecteur

Fi1G. 2.8 — Schéma de l'expérience de caractérisation de I’anisotropie d’absorption et
d’émission de fluorescence du cristal YCOB : Nd en fonction de la direction de pro-
pagation dans le plan (X, Z) et en fonction des modes propres de polarisation.

Ce dispositif comporte : une source OPO accordable; un contréle de I'état de pola-
risation du faisceau pompe incident, par le biais d’une lame retardatrice demi-onde a la
longueur d’onde A, ; un jeu de lentilles, d'une part pour injecter le faisceau pompe dans
la sphére, et d’une part pour collecter le faisceau en sortie de sphére; un jeu de filtres
absorbants afin de sélectionner en sortie de la sphére, soit le faisceau pompe a la longueur
d’onde A, pour effectuer une mesure de transmission, soit le faisceau de fluorescence a
la longueur d’onde \; pour effectuer une mesure d’amplitude d’émission de fluorescence ;
enfin un polariseur afin de selectionner I'un ou I'autre des deux modes propres de polari-

sation, a A\, ou ;. Le cristal sphérique monté sur une téte goniométrique placée au sein
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d’un cercle d’Euler permet la mise en rotation dans le plan ()?, Z) La source est un OPO
Panther de la marque Continuum qui est pompé a 355 nm par le troisiéme harmonique
d’un laser Continuum Y AG : Nd impulsionnel de durée 7 ns, de cadende 10 Hz et triplé
en fréquence. Les détecteurs sont des photodiodes Silicium de modéle Det 110 de la société

Thorlabs.

2.3.4 Meétrologie sur sphére de ’absorption

2.3.4.1 Distribution angulaire de la transmission et de 1’absorption en lu-

miére polarisée dans le plan (X", Z)

Les mesures de transmission ont été effectuées par pas de 10° sur 360°, pour chacun
des deux modes propres de polarisation, qui sont soit orthogonal, soit tangent au plan
()?, Z) Les mesures sont corrigées par le coefficient de Fresnel de réflexion en entrée et en
sortie de cristal sphérique. Une calibration relative des mesures a été effectuée en lumiére
polarisée pour les deux modes propres de polarisation. De plus, une calibration en absolu
du dispositif expérimental a été réalisée, permettant une précision sur les mesures de
transmission de I'ordre de 10 %.

Des études préalables en transmission a partir d’échantillons a faces planes de YCOB
Nd ont permis de sélectionner la longueur d’onde )\, = 812 nm pour les mesures d’ab-
sorption [17]. En effet, cette longueur d’onde est associée a une forte absorption ; elle est

d’ailleurs fréquemment utilisée pour le pompage de YCOB : Nd au sein de cavité laser.

Les figures 2.9.(a) et 2.9.(b) présentent les mesures expérimentales de transmission T,
respectivement en coordonnées cartésiennes et polaires. Ces mesures de transmission T ont
été corrigées du pouvoir réflecteur de Fresnel, en fonction du mode propre de polarisation

et de I'angle 6 de propagation dans le plan (X, Z).

Ces mesures montrent deux nappes de transmission associées & chacun des deux
modes propres de polarisation, et révélent bien le caractére anisotrope de 1’absorption
dans YCOB : Nd. Ces nappes présentent quatre intersections, et leurs topologies respec-
tives constituent une image non homothétique du coefficient d’absorption «. Notons que

le grand axe de la nappe extraordinaire (polarisation tangentielle) présente un décalage
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F1G. 2.9 Données expérimentales de transmission T en fonction de la direction de pro-
pagation repérée par I’angle 6 dans le plan (X' , A ) pour les modes propres de polarisation
orthogonal (points rouges) et tangent (carrés noirs) au plan d’étude. Mise en évidence de
deux nappes de transmission en intersection. (a) Représentation en coordonnées carté-
siennes. (b) Représentation en coordonnées polaires.

angulaire algébrique 6, ~ +30" par rapport aux axes du repére optique, ce qui brise les
symétries miroirs par rapport aux plans principaux ()?, 17) et (17, Z) du repére optique.

C’est la premiére fois, & notre connaissance, que de telles mesures sont réalisées.
) b

Les courbes d’absorption sont obtenues a partir des données de transmission T en
utilisant la relation (2.7), soit @ = —%in(T). Les figure 2.10.(a) et 2.10.(b) présentent
alors, en coordonnées cartésiennes et en coordonnées polaires, les valeurs du coefficient

d’absorption « associées aux valeurs de transmission dans le plan (X, Z) pour une sphére

de diamétre D = 7,44 mm.

Ces mesures de a montrent deux nappes d’absorption associées a chacun des deux
modes propres de polarisation dans YCOB : Nd. Ces nappes présentent également quatre
intersections; la section de nappe est sphérique pour le mode polarisation ordinaire, et
elliptique déformée pour le mode de polarisation extraordinaire. Comme sur les courbes
de transmission, il apparait nettement le méme décalage angulaire algébrique 6, par
rapport aux axes du repére optique, ce qui brise les symétries miroirs par rapport aux plans
principaux ()?,}7) et (}7, Z) du repére optique. Ainsi, le tracé des nappes d’absorption

dans le premier quadrant du plan ()?, Z) n’aurait pas été suffisant, de sorte qu’il s’avére
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F1G. 2.10 — Coefficient d’absorption « en fonction de la direction de propagation repérée
par Iangle 6 dans le plan ()?, Z) du repére optique, et du mode propre de polarisation
orthogonal (points rouges) et tangent (carrés noirs) au plan d’étude. Mise en évidence
de deux nappes d’absorption en intersection et présentant un décalage angulaire 6,,s. (a)
Représentation en coordonnées cartésiennes. (b) Représentation en coordonnées polaires.

indispensable d’en faire la caractérisation sur les 360° dans le plan considéré.

Notons que I'angle algébrique 6,5 est bien le méme angle sur les courbes de transmis-
sion T de la figure 2.9, et sur les courbes d’absorption « de la figure 2.10. En particulier, cet
angle 0,5 reste de méme signe pour les deux représentations. De plus, & un fort coefficient
d’absorption, il correspond une faible transmission (et vice-versa). Il est donc cohérent
que les maxima du coefficient d’absorption de la figure 2.9 soient associés a des minima
de la figure 2.10 (et vice-versa). Par conséquent, le grand axe de la nappe extraordinaire
d’absorption est orienté a 90" de celui de la nappe extraordinaire de transmission.

Les expressions (2.20) et (2.21) du modéle développé dans le paragraphe 2.2.2 ne per-
mettent pas d’expliquer le décalage angulaire mis en évidence par nos mesures. Ceci rend
nécessaire de développer des aspects de théorie, afin de prendre en compte ce comporte-
ment, ce qui sera présenté dans le paragraphe 2.4.

Enfin, les courbes de transmission semblent également présenter un comportement
particulier selon la direction de propagation située au voisinage ’axe optique a = 7 —V,
modulo m & 1207, ou V, = 60, 7" caractérise la position des ombilics de la partie réelle des

indices de réfraction a la longueur d’onde de pompe A\, = 812nm. Ce comportement sera
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discuté dans le paragraphe 2.5.3.

2.3.5 Meétrologie sur sphére de I’émission
2.3.5.1 Spectres d’émission

Des spectres d’émission de fluorescence en lumiére polarisée ont été enregistrés sur
le méme sphérique de YCOB : Nd selon la direction de propagation associée a l'axe
principal )Z', pour des états de polarisation respectivement orientés selon les directions
Y et Z. Ces spectres, donnés par la figure 2.11, présentent un maximum d’amplitude
d’émission de fluorescence a A\; = 1061 & 1 nm, en accord avec des mesures effectuées

préalablement dans YCOB : Nd [17].

A, =1061 nm
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FiGc. 2.11 — Spectres de fluorescence en lumiére polarisée mesurés sur un échantillon
de YCOB : Nd de géométrie sphérique, pour une propagation selon 'axe X du repére
optique, et pour des états de polarisation respectivement selon les axes Z (carrés noirs)

et Y (ronds rouges).

2.3.5.2 Distribution angulaire de I’émission en lumiére polarisée dans le plan
(X, 2)

La sphére de YCOB : Nd a été pompée par un faisceau pompe a )\, = 812 nm,

dont I’absorption a été caractérisée dans le paragraphe précédent. L’état de polarisation

du faisceau pompe a été pris orthogonal au plan ()?,Z) de maniére a solliciter une

absorption ordinaire. Une telle absorption présente I'avantage d’étre indépendante de la
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direction de propagation dans le plan d’étude, excepté au voisinage des axes optiques,
comme le montre la figure 2.10.

En plus d’effectuer un pompage de YCOB : Nd avec une polarisation ordinaire, de
réaliser une absorption constante dans un méme volume de matiére quelle que soit la
direction de propagation le long du diamétre de la sphére, il est nécessaire de collecter la
fluorescence de la méme maniére tout au long de I'expérience. La fluorescence est mesurée
dans la direction de pompage, pour chaque direction de propagation considérée. Quelque
soit 'orientation de la sphére et la direction de propagation associée, la disposition phy-
sique et la nature des différents éléments optiques demeurent les mémes. Ceci conduit a la
sélection systématique, le long de la direction d’étude, du méme angle solide de vecteurs
d’onde de fluorescence parmi la distribution sur les 47 stéradians des vecteurs d’onde
issus de I’émission spontanée. D’autre part, c’est la sphére qui est mise en rotation sous
le faisceau pompe tandis que le détecteur reste a la méme position.

A partir d'un pompage a A\, = 812 nm, il existe plusieurs longueurs d’onde d’émission
de fluorescence. Cependant, la déeexcitation du niveau 4F3/2 vers le niveau 4111/2, associée
a une émission centrée sur A\; = 1061 nm, est celle qui présente le rapport de branchement
le plus élevé, de 'ordre de 60% [17|. Ainsi, seule la plage d’émission de fluorescence centrée
sur A\; = 1061 nm a été étudiée; les autres plages d’émission centrées sur 900-940 nm et

1330-1400 nm ont été filtrées et éliminées au cours des mesures.

Les mesures de puissance d’émission de fluoresence ont été effectuées sur les 360" du
plan ()Z', Z) par pas de 5°, voire parfois par pas plus fin au voisinage des axes optiques
et des intersections des nappes de fluorescence. Pour chaque mode propre de polarisa-
tion, respectivement orthogonal et tangent au plan ()Z', Z) les mesures ont été corrigées,
en sortie de sphére, par les coefficients de réflexion de Fresnel a la longueur d’onde de
luminescence \; = 1061 nm . Cependant, les mesures sont obtenues en valeurs relatives

uniquement et sont donc données en unités arbitraires.

Les figures 2.12.(a) et 2.12.(b) présentent, en coordonnées cartésiennes et en coor-
données polaires, les mesures expérimentales d’émission pour les deux modes propres de
polarisation en fonction 'angle 6 de propagation dans le plan ()Z', Z) Ces mesures étant

en unités arbitraires, elles sont représentées normalisées par rapport a la base constante
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associée au mode de polarisation ordinaire, ce qui porte I’émission ordinaire a la valeur 1.

Ces mesures montrent deux nappes d’émission associées a chacun des deux modes
propres de polarisation, et révéle également la nature intrinséque anisotrope de 1’émission
dans YCOB : Nd. Ces nappes présentent a nouveau quatre intersections. Comme pour
les distributions angulaires de I’absorption, il existe un décalage angulaire algébrique, de
valeur 0y, par rapport aux axes du repére optique, qui brise les symétries miroirs par
rapport aux plans principaux ()?,}7) et (57, Z) pour les phénoménes d’émission. Comme
pour l'absorption, ces mesures de distribution angulaire de la fluorescence sont, a notre

connaissance, tout-a-fait originales.
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F1G. 2.12 — Données expérimentales de puissance d’émission en fonction de la direction
de propagation repérée par 6 dans le plan (X, Z), pour chacun des deux modes propres
de polarisation. Mise en évidence de deux nappes d’émission en intersection et présentant
un décalage angulaire 0y,,,. (a) Représentation en coordonnées cartésiennes de trois séries
de données associées au mode orthogonal (symboles creux) et au mode tangent (symboles
pleins) au plan d’étude. (b) Représentation en coordonnées polaires d’une série de données
correspondant & I'émission dans les modes de polarisation orthogonal (points rouges) et
tangent (carrés noirs) au plan d’étude.

Les puissances mesurées sont faibles. Cependant, il n’est pas évident de conclure, a
priori, sur les contributions relatives de ’émission spontanée et de I’émission stimulée.
Ceci sera a nouveau discuté dans le paragraphe 2.4.2.1 en vue de modéliser et d’interpoler
les distributions angulaires d’émission.

Comme pour les données d’absorption, I'existence d’un décalage angulaire, 0, =~ —7°
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n’est pas prédit par les expressions (2.20) et (2.21). Ceci rend d’autant plus nécessaire de
développer des aspects de théorie, car les angles 0y, = 430" et 04, = —7" sont clairement
différents. Cela sera présenté et discuté en détail dans le paragraphe 2.4.

Enfin, les courbes d’émission présentent une déformation notable par rapport a la
topologie attendue au voisinage des directions associées aux axes optiques, et particulier
selon 'axe optique repéré par I'angle V, (\;) modulo 7. Cela sera également discuté dans

le paragraphe 2.5.3 afin de proposer une interprétation de 'origine de cette observation.

2.3.5.3 Analyse en polarisation des modes propres d’émission

Les deux nappes d’émission qui ont été mesurées sont relatives aux deux modes
propres, ordinaire et extraordinaire. La description théorique du paragraphe 2.2.2 pré-
cise que les seuls états de polarisation existant dans un cristal diélectrique anisotrope
fluorescent sont les modes propres de polarisation qui sont définis par les propriétés op-
tiques linéaires relatives a la partie réelle des indices optiques complexes. Nous proposons
donc de confirmer que les états de polarisation de la fluorescence correspondent bien aux
modes propres de polarisation du cristal anisotrope, et que les propriétés laser ne font que

peupler ou dépeupler ces modes aux longueurs d’onde respectives A\, ou ;.

Une analyse en polarisation de la puissance d’émission a été effectuée en faisant tourner
un polariseur en sortie de sphére pour différentes directions de propagation dans le plan
()?, Z) Des directions remarquables ont été choisies : I’axe principal X du repére optique a
01 = 90°; le grand axe associé a I'ellipse déformée de fluorescence a 0y = 90° + 0y, =~ 837
les directions aux angles V. (X)) & 65 = 60,7 et V! (\) & 64 ~ 25"; enfin 'axe principal Z

a 0, =90, et le petit axe associé a l'ellipse déformée de fluorescence a 0g = 0y, =~ —7".

La figure 2.13.(a) montre, en coordonnées cartésiennes, une série de données expé-
rimentales de puissance d’émission pour les deux modes de polarisation, en fonction de
I'angle 6 dans ()?,Z) La figure 2.13.(b) donne les résultats obtenus suite a 'analyse,
selon les six directions spécifiques de propagation aux angles 6q, 0o, 63, 04, 05 et 6g, en
fonction de I'angle « entre la polarisation transmise par le polariseur et le plan ()2, Z)
Par convention, les angles a = 0" modulo 7m et @ = 90° modulo 7 sont ainsi associés a

la transmission de I’état de polarisation respectivement, tangent et orthogonal au plan
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Fi1G. 2.13 — Mesures de la puissance d’émission de fluorescence en coordonnées carté-

siennes pour chacun des deux modes propres de polarisation. (a) Puissance d’émission
en fonction de la direction de propagation repérée par I'angle 0 dans le plan (X, Z). (b)
Puissance d’émission en fonction de I'orientation repérée par 'angle « du polariseur en
sortie de sphére pour les directions de propagation repérées par les angles 0;.

L’analyse en polarisation de la figure 2.13.(b) montre clairement I’évolution continue
de la puissance de fluorescence en fonction de la direction « de polarisation, pour chacune
des directions de propagation 0,—; g. La dépendance en a de la puisance de luminescence
correspond a la modulation classique de puissance mesurée du type « loi de Malus » [18|.

Pour chacune des directions de propagation imposées, les maxima et minima de puis-
sance transmise sont obtenus pour des angles « valant 0° modulo 7 ou 90" modulo 7,
ce qui correspond bien aux états propres de polarisation par la partie réelle de I'indice
de réfraction. Selon la direction V7, I'allure de la courbe est constante pour tout angle «
d’analyse : ceci est bien en accord avec l'intersection des nappes de fluorescence obser-

vée sur la figure 2.13.(a), les taux d’émission de fluorescence selon cette direction étant

similaires pour les deux modes propres de propagation.

Ces mesures montrent que, sans surprise, les modes propres de polarisation associés a
I’émission de fluorescence sont les modes propres de polarisation définis par la partie réelle
des indices de réfraction. D’autre part, I'observation du décalage angulaire ¢y, montre

que les directions propres d’émission, qui sont des directions correspondant a des extrema
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de puissance émises pour un mode propre de polarisation donné, ne sont pas les directions

principales du repére optique.

2.3.5.4 Imagerie et propagation des modes propres d’émission

Nous avons pu visualiser les deux modes propres d’émission a ’aide d’une caméra
CCD bidimensionnelle de modéle Scorpio de la marque Spiricon. Le cone de fluorescence

prélevé en sortie de sphére est refocalisé par une lentille de courte focale sur la matrice de

pixels de la caméra.

F1G. 2.14  Imagerie des profils transverses des modes propres de polarisation associés a
I’émission de fluorescence pour différentes directions de propagation dans le plan (X , 7 ).
Représentation des deux modes propres, tangent et orthogonal, au plan d’étude par les
symboles respectifs // et L. (a) Profil astigmate du faisceau pompe a A\, = 812 nm (b)

Axe principal Z (c¢) Axe de fluorescence (d) 6 ~ 30" (e) Axe principal X

La figure 2.14.(a) met en évidence le fort astigmatisme du faisceau pompe utilisé
pour exciter le matériau YCOB : Nd en vue de générer une émission de fluorescence. Cet
astigmatisme influence la géométrie du volume contenant les ions Nd3* portés dans un état
excité, ce qui se répercute sur les profils transverses de fluorescence collectés et focalisés
sur la caméra : ils apparaissent aussi trés astigmates. Les images (b) et (f) montrent que
les vecteurs de Poynting relatifs aux deux modes de polarisation de I’émission sont en
coincidence spatiale pour une propagation selon les axes principaux X et Z du repére
optique. Les images (c) et (d) montrent la séparation spatiale des modes de polarisation,
dans le cas d'une émission hors des axes principaux dans le plan ()Z', Z) : cette observation
est permise grace a 'amplification de la double réfraction par le dioptre de sortie de la

sphére.
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En conclusion de ce paragraphe, I'imagerie effectuée sur les faisceaux de fluorescence en
fonction de la direction de propagation et du mode propre de polarisation confirme le fait
qu'une fois que la fluorescence est émise, elle subit une propagation classique, entiérement
pilotée par la partie réelle des indices de réfraction du milieu. Bien que les photons de
fluorescence apparaissent dans le cristal, leurs propriétés de propagation sont les mémes

que celles de photons incidents qui traversent de part en part le cristal.

2.4 Interprétation des mesures

2.4.1 Développements théoriques suggérés par ’expérience
2.4.1.1 Tenseurs non diagonaux des indices complexes

Les expériences d’absorption et d’émission dans le plan ()?, Z) ne peuvent pas étre
interprétées entiérement a partir des éléments de théorie donnés dans le paragraphe 2.2.2.
En effet, la présence des décalages angulaires 0y, et 045 suggérent Pexistence de deux
repéres propres relatifs a 'absorption et a I’émission respectivement, qui sont différents
du repére optique, de sorte que la représentation matricielle de I'indice complexe n est la

suivante :

oo (@) 0 A (W)
[ (w)] = 0 Ay (W) 0 (2.24)
ﬁzx (w> 0 ﬁzz (w)
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soit, en séparant la partie réelle et la partie imaginaire :

Ny (w) 0 0 nim; (w) 0 n/wz (W>
[ (w)] = 0 Ny (W) 0 tJ 0 ny, (W) 0 (2.25)
0 0 1 (w) n, W 0 (v

Dans le cadre des milieux faiblement absorbants et faiblement fluorescents, les éléments
du tenseur relatif a la partie imaginaire de l'indice complexe sont plusieurs ordres de
grandeurs inférieurs a ceux du tenseur relatif a la partie réelle de I'indice, comme expliqué
dans la partie 2.2.2. En conservant uniquement les termes du premier ordre contenant les
éléments de la partie imaginaire, la permitivité diélectrique linéaire complexe est donnée

par 'expression suivante :

ginaire s’écrit :

(W) Nae (W)

(W) (Mg (W) + N2z (W)

2n, (W) ny (@)

Tz

2n'

zz

(W) n2z (W)

(W) (Mg (W) + 122 (W)

€xz(w) 0 €xz(w)
€0 €0
ﬁ2 (wﬂ = 0 éyy () 0 (226)
€0
€2q(w) 0 €2z (w)
€0 €0

dont la partie réelle se restreint a I’expression (1.3) du chapitre 1, et dont la partie ima-

(2.27)
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La matrice décrivant la partie imaginaire, n’, est hermitique, comme c’est le cas pour la
partie réelle, n. Il existe donc un repére orthonormé dans lequel cette matrice est diagonale.
Nous noterons I ce repére, avec R' = R,  ou R}, suivant que "absorption ou I'émission

est considérée. Le repére optique est, quant a lui, noté R,,. Les axes principaux de ces

—

repéres sont notés ()Z' Y, 2) pour le repére R, ()Z" Y abss Z) pour R/, et (X/fluo;

abs’ abs?
Y]gluo’ Z}luo) pour R/fluo‘
De part la symétrie monoclinique de YCOB : Nd, les axes 17, }_}abs et ?fluo sont

colinéaires entre eux et orhogonaux au plan miroir de la maille cristalline. Ces axes

7/
Z abs

sont donc colinéaires a ’axe cristallographique b. Les autres axes ()Z', Z) ()_(” ), et

abs’

(X%1u0s Z f1uo) sont tous contenus dans le plan miroir. Ainsi, I'orientation des trois repéres
R, R, et R, ne différe que par une rotation autour de I'axe b.

Dans le repére propre R, d’axes (X”, Y, Z’), la matrice décrivant la partie imaginaire

de 'indice complexe est diagonale, soit :

Ny, (W) 0 ng, (w) My (W) 0 0
/ o _
[n (w)] = 0 n;y (w> 0 = 0 n;/y/ (w) 0 (2.28)
n,w 0  n,(w 0 0 n (W)
L | Ropt L 4 R

"y ml, et n,,, ainsi que I'angle 6 caractérisant I'angle de

Les valeurs propres ng,., n,, Yot

rotation permettant de passer du repére R,, au repére R’ sont donnés par les expressions

suivantes :

I6)



CHAPITRE II. ANISOTROPIE DES PROPRIETES DE YCOB : ND

) = T D) \/ (n ). <w>) fo @) (229)
0 = Arctan 1z ()

\

Les écritures tensorielles de [n' (w)] dans les repéres R, et R’ sont reliées par la matrice
Ry (0) décrivant la rotation d’un angle algébrique 6 autours de I'axe Y. Le changement

de repére vérifie la relation de passage : n' (w)g, , = Ry (O)n' (w)p Ry (—0) et n' (w)p =

Ry (—0)n’ (W)Ropt Ry (0), ou la matrice de rotation Ry (0) dans le repére optique est donnée

par I’expression :

cos 0 sin

v (0)=| o 1 (2.30)

—sinf 0 cosf

- = Ropt

2.4.1.2 Equation de Fresnel complexe avec termes non diagonaux

A ce stade du travail, il est nécessaire d’établir I’équation de Fresnel en prenant en
compte 'existence de termes non diagonaux. Nous devons donc affiner le modéle de Born
et Wolf [6] décrit dans la partie 2.2.2, ou la partie réelle et la partie imaginaire de I'indice

étaient supposées avoir les mémes repéres propres.

Pour une onde optique de pulsation w se propageant dans la direction portée par le
vecteur unitaire ¢ dans un milieu de permitivité diélectrique linéaire complexe [é(w)],

I’équation relative au champ électrique E est donnée par 'expression suivante :

76



CHAPITRE II. ANISOTROPIE DES PROPRIETES DE YCOB : ND

(A (W) GATNE = {%} E (2.31)

ou 7 (w) est I'indice complexe sollicité par la polarisation du champ électrique E.

trique complexe complétement diagonal [6], il est possible de réécrire I’équation de Fresnel

complexe avec des termes non diagonaux, soit :

2 2 2 2 a2
{5 u, g & u P, . u b, —0 (2.32)
A2 —hn-2 " Ap2_p-2 " p2_p-2 JEYh2—n2 a2 — A2 :
2z 60(1L' ) zT 2z

ol Ug, Uy et u, sont les coordonnées cartésiennes dans le repere optique du vecteur unitaire
@ associé a la direction de propagation de 'onde, et ot £, E, et E, sont celles du champ
électrique E.

La validité de I’équation (2.32) est restreinte aux propagations pour lesquelles i.E # 0.
De plus, cette équation contient encore des composantes du champ électrique, ce qui ne
permet pas d’en déduire de maniére directe une expression lisible de I'indice de réfraction
complexe sollicité au cours de la propagation dans le milieu considéré. Cette approche en

terme d’équation de Fresnel généralisée n’est pas concluante & ce stade d’écriture.

Afin de déterminer une expression analytique simple de I'indice complexe, il faut reve-
nir a ’équation de propagation (2.31). Sa projection sur les axes propres X,Y,Z du repére
optique conduit & un systéme de trois équations linéaires par rapport aux composantes

du champ électrique, avec €,, = €,,, ce qui s’écrit :

( €xa . N €z
<e_ —n” (ul + uﬁ)) E, + #*uu, B, + <e_ + n2uxuz> Ez; =0
0 0

2y, B, + (Eﬂ — 2 (ui + ui)) E, + n*uu,Ez =0 (2.33)
€0

(Eﬂ + nZuzux) E, + n*u,u,E, + (eﬁ —n? (ul + u;)) E.=0
. €0 €o

ol u, = sin (6) cos (¢), u, = sin (0) sin (¢) et u, = cos ().
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Le systéme d’équations (2.33) posséde une solution non triviale si son déterminant
est nul. Dans le cadre expérimental fixé, les études d’absorption et d’émission ont été
effectuées dans le plan (X, Z), pour un angle ¢ = 0°. Dans ce cas, le déterminant associé

a (2.33) est donné par :

~

ln2 - éﬂ] [(éx—xsin2 (0) + 22 1ps? 0) + Qéﬂcos (0) sin (9)) n? 4 (éﬁ)Z - gx—xéﬁ] =0
€0 €0 €o €o

Cette écriture factorisée du déterminant, dans le cas restreint aux propagations dans
le plan ()Z, Z), met en évidence les deux indices complexes sollicités par les modes propres
de polarisation ordinaire et extraordinaire respectivement.

Le mode propre de polarisation orthogonal a (X,Z) sollicite I'indice complexe or-
dinaire n,. L.e mode propre de polarisation tangent a ()Z', Z) sollicite I'indice complexe
extraordinaire n,.. Ces indices sont décrits par ’équation :

€
. _ o~ .y
Mo(0) = 0 Ny = Nyy + Ny,

L N 2
A €0 €0 €0
fe(0) =

<%sz‘n2 (0) + 60 cos? (0) + 2%003 (0) sin (9))

1/2

(2.35)

La propagation et 1’évolution de I'amplitude du mode propre de polarisation ordinaire
sont maintenant complétement définies dans le plan ()Z 7 ). L’approximation des milieux
faiblement absorbants permet de linéariser I’expression associée au mode propre de pola-
risation extraordinaire et de conserver uniquement les termes du premier ordre dépendant
de la partie imaginaire des éléments du tenseur [€]. Cette approximation permet, a partir

de la relation (2.26), de donner une expression simplifice de n.(f) contenant les termes

!/
xz)

non diagonaux n/_, et qui s’écrit :

es 0052(6) + "= sin?(0) — Maxestnaz) 0o (0) sin (6
0(6) = me(8) + Jr(6) = 1e(6) + in(0) e D H B NO) = o cos0)sin(0)

rx'"zz

cos?(0) sin2(0)
N3y nZ,

(2.36)

; (=1/2)
avec n, = cosz(é’) szni(@) .

Naax Nzz
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Nous avons donc déterminé une expression pour la partie imaginaire de I'indice com-

plexe pour les deux modes propres de polarisation, soit :

n,(0) = ny,
/(6) %0032(9) + %ZsinQ(G) - %cos(@)sin(@) (2.37)
n =
‘ cos sin 3/2
(e )

2.4.2 Interpolation des données expérimentales dans les différents
repeéres
2.4.2.1 Interpolation des donnés d’absorption et d’émission - Résultats

Les développements théoriques proposés au paragraphe précédent ont permis d’établir
I'expression (2.37), laquelle est maintenant appliquée pour interpoler les données expéri-
mentales : les valeurs des indices réels aux longueurs d’onde A, ou A; sont imposées 23],
et les parameétres n), n, , n’_ et n)_ sont les paramétres d’interpolation.

Dans le cas de I'absorption, 'interprétation des données est claire, puisqu’il s’agit d’une
atténuation exponentielle d’'un rayonnement incident & A\, = 812 nm, ou les coefficients
d’absorption et les indices imaginaires vérifient «,(0) = 2"1’@%)“”’ et ae(f) = 2"‘,6(9’—2‘”)“”’,
compte tenu de (2.16). Ainsi, les coefficients d’absorption et les indices imaginaires pré-

~ . . . 2 N , . .
sentent la méme anisotropie relative, au facteur % prés. Le tracé de I'interpolation est

donné par la figure 2.15.

L’interpolation des données de la figure 2.15 conduit a la matrice suivante :

3,240,4 0 1,94+0,3

[ (N, = 812nm)] = 0 35404 0 em ™t (2.38)

1,9+0,3 0 5,14+0,6

Compte tenu de (2.16) et (2.38), la partie imaginaire de I'indice complexe s’écrit :
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7

'ﬁ\/
A

@ Y =Y,abs

F1G. 2.15 — Données expérimentales, a, (8, \,) et a. (0, )\,), associées aux modes propres
de polarisation ordinaire (points rouges) et extraordinaire (carrés noirs) dans le plan
(X,Z) de YCOB : Nd. Interpolations des donnés par la constante n',(0) (cercle bleu) et
la fonction n!, de Iexpression (2.35) (ellipse déformée rouge).

2,1+0,3 0 1,240,2

(7 (\, = 812nm)] = 107° (2.39)

0 2,340,3 0

1,240,2 0 3,3+0,4

Les données de puissance d’émission sont plus délicates a interpréter puisque que la
proportion de photons a \; = 1061 nm émis par émission spontanée et par émission
stimulée n’est pas connue. Ces données seront donc interprétées en faisant 1'hypothése
que I’émission de fluorescence observée est majoritairement issue de processus d’émission
spontanée, de sorte que la puissance d’émission , P,(6,\;) ou P.(f, )\;) puisse étre consi-
dérée comme directement proportionnelle a la partie imaginaire de l'indice complexe,

respectivement n) (6, ;) ou n.(0, ;). Il est alors possible d’utiliser notre modéle décrit
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Po(evAl)

<Po(>\l)> Pf Pe(e)\l)

L <Po(A)>"

par l'expression (2.37), pour interpoler les rapports

La figure 2.16 donne les tracés de l'interpolation des mesures d’émission.

Z,ﬂuo Z
* A
\\;‘
\
\

eﬂ

uo

@ Y :Y,ﬂuo

Po(0,M\) Pe(0,\)
7 < Po(A)> <Po(A))>’

polarisation ordinaire (points rouges) et extraordinaire (carrés noirs) dans le plan (X, Z)
dans YCOB : Nd. Interpolation par la constante n!(0) (cercle bleu) et la fonction n.(6)
de l'expression (2.35) (ellipse déformée rouge).

F1G. 2.16  Données expérimentales associées aux modes propres de

La matrice résultant de I'interpolation des données de la figure 2.16 est alors :

0,67 £0.02 0 —0.15£0.02

n’ (M)
{n’ (Az)} N 0 140.02 0 (2.40)

—0.15 £ 0.02 0 1,99 £ 0.02

Les incertitudes relatives des valeurs imaginaires liées a ’absorption sont de I'ordre de
15 %, et proviennent principalement de I'incertitude introduite par la calibration en valeur
absolue des nappes d’absorption. Pour les données concernant I’émission de fluorescence,

I'incertitude provient uniquement de l'interpolation, puisque ces données n’ont pas fait
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I'objet d’une calibration en absolu; ceci leur assure une meilleure précision relative.
Les équations (2.29) permettent d’obtenir les matrices (2.39) et (2.40) dans leurs re-
péres propres respectifs, I, et R}, , ainsi que les décalages angulaires algébriques 6ps

et 005 associés a des rotations selon I'axe Y, soit :

1,441,0 0 0

[0’ (\, = 812nm)] = 107° et Ogps = 31,1° 0,7

0 2,3+0,3 0

0 0 4,040,5
B = R:zbs
0,65+ 0,04 0 0
n’ ()\l) - - c C
{né ()\z)] B 0 140,02 0 et Opo = —6,4"%+0,9
0 0 2,01 £ 0.04
) - R;‘luo

(2.41)

Les mesures expérimentales et leurs interpolations tendent a confirmer la validité des
hypothéses effectuées dans le cadre théorique d’étude des milieux anisotropes faiblement
absorbants et fluorescents. D’une part, la partie imaginaire, n’(),), est cinq ordres de
grandeur inférieure a la partie réelle correspondante, ce qui valide 'approximation de
linéarisation pour 'absorption ainsi que expression (2.35). D’autre part, 'anisotropie
relative des indices réels est comprise entre % ~ 1% et Heshn 4% a A\, = 812 nm pour
I’absorption, ainsi qu’a A\; = 1061 nm pour ’émission. A partir des valeurs diagonales de la
partie imaginaire de l'indice de réfraction, les anisotropies relatives des indices imaginaires

sont respectivement comprises entre 40 % et 195 % pour I'absorption, entre 35 % et 210 %

pour I’émission de fluorescence. Ceci confirme que ’anisotropie de la partie imaginaire de
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I'indice de réfraction est nettement supérieure a celle de la partie réelle associée. Ceci tend
donc a valider 'approche suivie, qui considérait que I'anisotropie des différents processus
d’absorption et d’émission est, dans un premier niveau de description, principalement
pilotée par ’anisotropie de la partie imaginaire de I'indice optique complexe.

Entre une mesure classique sur cristal parallélépipédique selon les axes principaux du
repére optique, et une mesure sur spheére selon les directions principales d’absorption et
d’émission, les expressions (2.39), (2.40), et (2.41), mettent en évidence qu’il existe une
erreur relative de 'ordre de 1 % a 3 %, et 18 % a 50 %, pour les cas traités, respectivement

pour ’absorption et pour I’émission.

Remarque

A partir de la matrice [0’ (A, = 812nm)], traduisant I'anisotropie d’absorption dans le

/

repére propre R, ..

la matrice diagonale associée, correspondant aux valeurs prorpes des

coefficients d’absorption linéaire, s’écrit :

2,1£0,8 0 0

_ _ -1
[a (A, = 812nm)]| = 0 35404 0 cm (2.42)

0 0 6,240,8

abs

e Détermination des angles V! associés a l'absorption et a I’émission

Les angles V/ (\,) et V/();), définis par les intersections des nappes d’absorption et
d’émission sont obtenus, dans le plan ()2, Z) du repére optique, par une résolution nu-
mérique a partir des équations (2.22) et (2.37), et des éléments des tenseurs associés a
[0/ (\)] et [/ (A;)]. Dans Ry, I'axe Z n’est évidemment plus un axe de symétrie pour les
directions V/, que ce soit pour les propriétés d’absorption ou d’émission.

Dans R, les axes d’absorption sont calculés a V] (\,) = —5,0" £ 0,5 modulo 7 et
VI (A,) = 69,5°£0, 5 modulo 7. Ce résultat est en accord avec les données expérimentales :

z

V! (Ap) = —4"£2" modulo 7 et V] (\,) = 68" £2° modulo 7 compte tenu de la figure 2.15.

z
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/

Dans le repére R,

ceci correspond a un angle VZ/’RLbS = 36" 4+ 2° compté depuis 'axe
Zups:

Dans R, les axes de fluorescence sont calculés a V/ (\;) = 25,5+ 0,5" modulo 7 et
V! (A) = —38,5"+ 0,5 modulo 7. Ce résultat est en accord avec les données expérimen-
tales : V/(\) = 25,3+ 1,5 modulo 7 et V] (\;) = —38,5° £ 1,5° modulo 7 compte tenu

de la figure 2.16. Dans le repére R}luo, ceci correspond & un angle VZ/|R}M =32,00+1,5

compté depuis I'axe Z}zuo-

Dans le repére optique, I'intersection des nappes s’écrit n.(6) = n,(6), soit :

n, n, n’ nl,(nl, +n..)
vy __ zx 2 2Z o002 rz\""zT 2z :
() nixcos (0) + Y sin“(0) — o2, cos(0)sin(6) (2.43)

L’équation (2.43) peut étre simplement réécrite a partir des éléments diagonaux as-

sociés au repere R' = Ry, ou R' = RY,, : [n'] est alors diagonalisée sous la forme
n, n' n’
vy — z'x! 2 2ty ainn?2 A / A A : )
301D 3 cos (0) + o sin (f), dans ce repére R’ décalé angulairement de l'angle

0 =0, ou § = 0 10 autours de l'axe Y. Compté dans R’ depuis Z’, ceci conduit & :

nly,yl _ nz/z’ 1/2
. n3(V! /+§ n3
V!|r = Arcsin E(nz/|R ) — (2.44)
Z,Z, :D/:E/
RS N

e A propos de la nature de I’émission de fluorescence observée

Il a été mentionné au début de ce paragraphe, et au cours du paragraphe 2.3.5.2, que la
proportion de photons émis par émission spontanée et stimulée n’est pas connue dans nos
expériences. En faisant I’hypothése qu’il s’agit majoritairement de 1’émission spontanée,
I'interpolation directe de la nappe de fluorescence associée au mode de polarisation tangent
au plan (X,Z), par l'expression (2.37), a conduit & un bon accord entre les courbes
expérimentales et les courbes d’interpolation.

En faisant maintenant '’hypothése que I’émission résulterait majoritairement d’une
amplitication par stimulation conduisant a 'amplification de processus d’émission spon-
tanée, les signaux mesurés sur sphére de diamétre D, dans les deux modes propres de
polarisation, seraient proportionnels a : eGe@ P avec G, 0, N) = QM et a eCGe@M)D

avec G, (0, \) = QM, compte tenu de I'équation (2.16).
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La transformation de ces données pour accéder a G,., c’est-a-dire a nj,, n’affecte
pas significativement les profils de courbes dont la dépendance angulaire reste analogue
a celle des données brutes de puissances d’émission de fluorescence. En particulier, la
transformation envisagée par la fonction Logarythme Néperien des données expérimentales
permet aussi la réalisation d’une interpolation correcte par I'expression (2.35). Ceci ne
contribue pas a fournir des arguments forts afin de conclure sur la proportion d’émission
spontanée et stimulée dans les mesures de fluorescence, ce qui n’est pas vraiment le propos

de notre étude.

2.4.2.2 Validation du modéle analytique par calcul numérique

Comme le montrent les figures 2.15 et 2.16, les données expérimentales et leurs inter-
polations, & partir de I’expression analytique (2.35), sont en bon accord. Une résolution

par méthode numérique de I’équation de propagation (2.31) permet également de calculer
pas & pas les valeurs des parties imaginaires n'(6, A,) pour 'absorption, et % pour
I’émission. La figure 2.17 permet la comparaison entre les interpolations effectuées sur les
bases des données expérimentales d’une part, et le résultat du calcul numérique des parties
imaginaires des indices a partir des valeurs obtenues suite a l'interpolation des données
expérimentales. Il a été mis en évidence que les interpolations des données expérimentales
et les calculs numériques qui en découlent sont en excellent accord. Ceci valide & nouveau
I'approximation de linéarisation qui a conduit a 'expression analytique (2.35) a partir de
I’équation de propagation.

En plus de confirmer 'approximation de linéarisation de 1’équation de propagation, le
calcul numérique des indices imaginaires dans le plan ()_f, Z) présente l'intérét de simuler
une expérience idéale de mesures d’absorption ou d’émission. En effet, au cours du calcul
numérique, une unique direction de propagation est sollicitée, et la valeur calculée numé-
riquement, correspond strictement a la valeur de la direction de propagation considérée.
En particulier, ceci correspond a la simulation d'une expérience idéale ou les rayonne-
ments étudiés ne présentent aucun astigmatisme ni aucune divergence alors qu’en réalité,

ce n’est jamais strictement le cas au cours des expériences d’absorption, et encore moins

au cours des expériences d’émission majoritairement spontanée.
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¥ ’ 7, Z
A Z abs. A
—ﬂe e /ﬁ 6 ﬂuo\\“

: g/g,,/ﬁ— —gl\g\@ /// \\
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/ / 8 2 ®

' A Sl e % X’

&\_ // »ai\la\x \ x> fluo
i i - > X e !

/E/
; S ; _JKZ '3 > X
u\s\&ﬁ}& \\\ :/'; \E;\ b ,‘2’/
\"\ EE&%HZ ,v’7‘\\ ® \R\Z\g . = 2 E/E/&/
e, N E:;{ .
A

BY=Y_ RY =Y,
(a) (b)

F1G. 2.17 — Comparaison, pour les deux modes de polarisation, des courbes résultant de
Iinterpolation des données expérimentales (cercles et ellipses déformées en trait plein)
avec les valeurs des indices imaginaires calculées a partir des paramétres obtenus suite
aux interpolations en résolvant par méthode numérique I'équation de propagation (ronds
rouges barrés et carrés noirs barrés) pour les modes respectivement orthogonal et tan-
gent au plan (X, Z). (a) Interpolation et calcul numérique concernant I'absorption. (b)
Interpolation et calcul numérique concernant ’émission.

Les calculs numériques dans le plan ()Z', Z) ne présentent aucune irrégularité ni défor-
mation des nappes au voisinage des axes optiques a ’angle V,. En particulier, les sections
circulaires calculées des nappes d’indices imaginaires ne présentent pas les excroissances
observées pour I’émission selon des directions des quatre ombilics. L’importance de la dis-
tribution de directions de propagation considérées simultanément au cours des mesures
semble se manifester principalement selon les directions associées aux discontinuités des

nappes des indices réels. Ce point sera a nouveau discuté et illustré au paragraphe 2.5.3.

2.5 Bilan des aspects fondamentaux et méthodologiques

Les études expérimentales de I'absorption et de la fluorescence dans YCOB : Nd
en fonction de la direction de propagation dans le plan (X,Z) et du mode propre de
polarisation, ont permis de développer différents aspects, tant sur le plan fondamental

que sur le plan méthodologique.
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2.5.1 Synthése des aspects fondamentaux

Les travaux effectués ont permis de mettre en évidence 'influence forte de I'anisotro-
pie de la partie réelle des propriétés optiques linéaires d’un milieu sur ’anisotropie des
propriétés d’absorption et d’émission, ce qui a conduit a une description tensorielle de la
partie imaginaire des indices complexes. Pour chaque processus fondamental de propaga-
tion, d’absorption, d’émission spontanée et d’émission stimulée, la description tensorielle
de la partie réelle des propriétés optiques linéaires complexes correspond a l’existence
d’une indicatrice composée de deux nappes fermées, associées a chacun des deux modes

propres de propagation.

Ces travaux ont mis en évidence que différentes grandeurs physiques, fréquemment
assimilées a des grandeurs scalaires, sont en fait correctement décrites par des grandeurs
tensorielles. En particulier, dans le cas des milieux anisotropes, les coefficients d’Einstein
devraient étre décrits par des grandeurs tensorielles de rang deux. Les relations qui les
lient sont également des relations tensorielles, et non pas simplement des relations de
proportionnalité, comme le propose I’équation (2.3) dans les milieux isotropes, puisque le
tenseur [Ay ] est relié au tenseur [By] a travers le tenseur [n]°, ou [A] peut étre restreint
en premiére approche au tenseur associé uniquement a sa partie réelle. De méme, une
écriture compléte des relations de Kramers-Kronig liant les parties réelle et imaginaire d'un
indice optique complexe en fonction de leur dispersion respective en longueur d’onde [55]
nécessiterait un développement théorique afin d’en obtenir une écriture tensorielle dans

les milieux anisotropes.

L’observation expérimentale dans le cristal biaxe YCOB : Nd, de classe d’orientation
monoclinique, d'un décalage angulaire des directions propres d’absorption ou d’émission
par rapport aux axes principaux du repére optique a conduit a I'introduction de nouveaux
repéres diagonalisant la partie imaginaire des propriétés optiques linéaires d’absorption
et d’émission. Pour toutes les classes d’orientation de plus haute symétrie, les différents
repéres associés a la partie imaginaire des indices optiques, ainsi que le repére optique,
sont confondus puisqu’ils sont imposés par symétrie selon les axes cristallographiques. Par

contre, pour la classe d’orientation triclinique o il n’existe aucun lien entre le repére op-

87



CHAPITRE II. ANISOTROPIE DES PROPRIETES DE YCOB : ND

tique et le repére cristallographique, il semble cohérent d’anticiper la situation des repéres
imaginaires en affirmant qu’ils sont complétement indépendants du repére cristallogra-
hique, du repére optique, mais aussi éventellement complétement indépendants entre eux.
Ainsi, dans le cas d’un classe d’orientation triclinique, aucun plan principal du repére
optique ne correspond a un plan principal d'un des repéres liés a la partie imaginaire des

indices de réfraction, ce qui en complique I’étude.

Y=Y

= Yabs

fluo

Changement de repére par rotation autours R’
de I'axe commun Y avec :

abs * “a

1 6,,,(4,)=311£0,7°

R,ﬂuo : aﬂuo (27) = 694i09 9°

b 1
Ropt <+—> R abs +—» Rfluo

F1G. 2.18 — Synthése sur I'orientation relative des trois repéres que sont le repére optique

\ b . / N / . .
Ropt, le repére d’absorption R, et le repére de fluorescence R, pour le cristal monocli-

nique biaxe YCOB : Nd, aux longueurs d’onde d’absorption \, = 812 nm et d’émission
A = 1061 nm.

Dans YCOB : Nd, nos expériences d’absorption et d’émission ont mis en évidence que
les deux repéres associés sont distincts. Pourtant, au cours des deux expériences réalisées,
ce sont les mémes densités électroniques des ions Nd** qui ont été sollicitées. Cependant,
elles ont été sollicitées entre des niveaux différents d’énergie. La description en terme d’os-
cillateurs électroniques associés aux deux transitions électroniques différentes, a A\, = 812
nm et & A\; = 1061 nm, conduit & des oscillateurs différents puisque les niveaux en énergie
considérés ne sont pas les mémes, et que les orbitales atomiques correspondant aux diffé-
rents niveaux n’ont ni la méme distribution de probabilité de présence, ni nécessairement,

les mémes propriétés de symétrie. Il semble cohérent que, pour des transitions résonnantes
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différentes, les repéres qui diagonalisent les parties imaginaires associées sont distincts, ce
qui contribue & expliquer I'observation expérimentale de deux repéres distincts R, avec
Oaps = 31,17 et Ry, avec O, = —6,4", comme le rappelle la figure 2.18.

Il serait intéressant d’effectuer des expériences d’absorption et d’émission entre les
mémes niveaux résonnants afin de définir si, pour une transition électronique donnée,
les repéres d’absorption et d’émission sont identiques, et constituent un unique objet
physique correspondant a un unique repére diagonalisant la partie imaginaire associée
a la transition considérée, ou bien s’il existe réellement trois repéres a priori distincts
associés a I'absorption, a ’émisssion stimulée et a 1’émission spontanée de fluorescence.
Puisque I'absorption et I’émission stimulée sont deux processus duals pour une méme
transition électronique et que les coeffients d’Einstein tensoriels [Bis] et [Bai] sont reliés
par la relation scalaire g; [B1s] = go [B21], il semble logique qu’il existe un unique repére
diagonalisant I’absorption et 1’émission stimulée pour une transition donnée. Par contre,
I'émission spontanée semble a part, et la relation tensorielle qui lie [Ay] et [Bg| tend
a suggérer que ce processus est diagonalisable dans un repére distinct de celui associé a
I’absorption et a I’émission stimulée, méme s’il s’agit de la méme transition résonnante et

du méme potentiel coulombien de rappel auquel est soumis la densité électronique étudiée.

L’anisotropie des propriétés d’absorption et d’émission ont uniquement été décrites
comme issue de 'anisotropie biaxiale du milieu environnant. La notion de site cristallogra-
phique d’insertion et de substitution des ions fluorescents au sein de la matrice anisotrope,
ainsi que l’orientation des ions au sein de ces sites n’a pas du tout été nécessaire pour la
descritpion théorique qui a été proposée. Cependant, ces questions d’occupation de sites de
géométries et de symétries éventuellement différentes doivent avoir un lien avec la valeur
numérique du décalage angulaire entre les repéres liés a la partie imaginaire des indices et
le repére optique. Il serait intéressant a ’avenir d’effectuer des expériences d’absorption
ou d’émission au sein d’'une méme matrice, mais dans laquelle I'ion fluorescent occupe
sélectivement des sites de géométries différentes afin de quantifier de maniére spécifique
I'influence de la géométrie des sites considérés. Il serait également intéressant d’effectuer
des expériences, avec des ions fluorescents au sein d’un méme site, qui sollicitent diffé-

rentes transitions en absorption d’une part, et différentes transitions en émission d’autre

89



CHAPITRE II. ANISOTROPIE DES PROPRIETES DE YCOB : ND

part : cela permettrait de faire intervenir, pour un méme processus fondamental d’ab-
sorption ou d’émission, des orbitales atomiques de symétries différentes d’'un méme ion
fluorescent, et d’étudier leur influence sur la valeur du décalage angulaire résultant entre
les différents repéres. Enfin, 'influence du codopage de matrices anisotropes avec plusieurs
ions fluorescents distincts sur I'anisotropie des propriétés optiques linéaires d’absorption
et d’émission est également un aspect riche a étudier.

Dans un premier temps, ce type de travaux ouvre un champ d’investigation sur la
compréhension et la prédiction des orientations des repéres associés a la partie imaginaire
de I'indice optique pour un matériau donné. Au méme titre que les indices de réfraction
peuvent étre affectés par 'insertion d’un élement luminescent et dépendre du taux de do-
page [56], que les temps caractéristiques de désexcitation de niveaux excités fluorescents
peuvent également varier avec la concentration en éléments dopants [17], il serait inté-
ressant de mesurer I'influence de la concentration en ions luminescents sur I'anisotropie
relative des nappes d’absorption et d’émission, ainsi que sur leur orientation et leur rota-
tion dans le repére optique. A plus long terme, ceci pourrait déboucher sur 'investigation
de la maitrise de 'orientation des repéres imaginaires en ingénierie des matériaux, afin
d’optimiser simultanémment 'orientation des propriétés d’absorption et d’émission pour
la réalisation de lasers ou de dispositifs auto-convertisseurs de fréquence avec des cristaux

monocliniques ou tricliniques.

[’étude des propriétés d’absorption et d’émission, menée pour la premiére fois sur
sphére, a des conséquences sur la conception de dispositifs lasers a partir de matrices cris-
tallines dopées par des ions fluorescents. En effet, il a été mis en évidence au paragraphe
2.4.2.1 qu’il existe une erreur relative de lordre de 1 % a 3 %, et 18 % a 50 %, pour les
cas liés respectivement a ’absorption et a ’émission dans YCOB : Nd, entre une mesure
selon les axes principaux du repére optique et une mesure selon les directions principales
d’absorption et d’émission. Suite a l’existence de repéres propres qui ne coincident pas
entre eux, ni avec le repére optique, les directions optimales d’absorption et d’émission
n’étant pas les mémes, il s’avére impossible de maximiser simultanémment ces deux phé-
noménes, dans un dispositif, vis-a-vis de la direction de propagation dans le milieu laser.

Le point de fonctionnement optimum de cristaux de basse symétrie tel que YCOB : Nd,
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en terme de rendement ou de gain laser, n’est donc pas immédiat a déterminer ; ceci né-
cessite des études angulaires systématiques et détaillées des propriétés de ces cristaux. Les
études sur sphére prennent alors tout leur sens en vue de I'optimisation de 1'utilisation de

ces cristaux dans la conception de nouvelles sources laser.

2.5.2 Synthése des aspects méthodologiques

La mesure sur sphére de 'anisotropie des propriétés d’absorption et d’émission de
YCOB : Nd dans le plan ()Z, Z) constitue un développement méthodologique pour la
caractérisation des propriétés de fluorescence des milieux anisotropes de classe de symé-
trie monoclinique. En effet, la sphére permet un accés expérimental direct aux directions
propres et aux valeurs propres relatives aux phénoménes d’absorption et d’émission. Ceci
contitue une extension de la méthode de la sphére a la métrologie de propriétés supplé-
mentaires. La géométrie sphérique constitue ainsi la seule géométrie adaptée a 1'étude
de milieux anisotropes de basse symétrie, comme les classes de symétrie d’orientation
monocliniques ou tricliniques.

Pour les cristaux de classe de symétrie d’orientation triclinique, la caractérisation com-
pléte des propriétés optiques linéaires d’absorption et d’émission est plus difficile puisqu’il
faut effectuer différentes séries de mesures successives jusqu’a l'identification des plans
principaux correspondant a la partie imaginaire sollicitée. Ceci constitue un futur chal-

lenge de I'équipe.

Dans le cas de cristaux monocliniques ou tricliniques & propriétés optiques non linéaires
et & propriétés laser, la détermination du point de fonctionnement optimal pour une
sollicitation simultanée des deux propriétés s’avere ainsi plus délicate que prévue, suite a
I'existence des différents repeéres diagonalisant les parties réelle et imaginaire.

Le fort potentiel métrologique de la méthode de la sphére, qui a été étendue aux
propriétés de fluorescence, apparait comme la méthode expérimentale de choix pour la
détermination des conditions optimales d’utilisation de ces cristaux dont la phénoméno-

logie s’avére tres riche.
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2.5.3 Interprétations complémentaires et topologie 3D de la sur-

face imaginaire - Perspectives
2.5.3.1 Anisotropie d’absorption et d’émission en fonction de la polarisation

Dans le cas de nos expériences actuelles, seules des mesures dans le plan (X, Z) ont
été effectuées. De nouvelles campagnes de mesures sont nécessaires et prévues hors des

plans principaux, afin de confirmer le modéle que nous avons proposé.

Plagons-nous dans ce parargaphe dans le cas ou tous les éléments non diagonaux sont
nuls. Tous les repéres sont donc superposés. En supposant que les différentes sections
efficaces sont directement proprotionnelles & la partie imaginaire de I'indice optique com-
plexe, il est alors instructif de comparer les expressions (2.21) et (2.23) en fonction de la
direction de polarisation dans le plan (X, Z). L'équation (2.21) donne une dépendance
avec la direction de propagation. Cependant, dans la mesure ol les angles de double
réfraction sont faibles et valent au plus quelques degrés, il est possible de faire 'approxi-
mation que les états de polarisation sont quasiment toujours orthogonaux a la direction
de propagation. A cette approximation prés, I’équation (2.21) peut alors également dé-
crire 'anisotropie d’émission en fonction de la direction de polarisation, en remplagant
simplement 6 par 7 £0, ce qui permute les fonctions sinus et cosinus. Les deux modeéles de
I’anisotropie de I’émission en fonction de I'angle 6 de la polarisation du champ électrique

extraordinaire &,(6) dans le plan (X, Z) sont alors décrites par :

(

(9) O-xLBO'ZZ

O stim =

' (02,c0s%(0) + 02, sin? (9))(1/2)

\ o (0) "z sin? (0) + 2= cos? (6) (2.45)
¢ B sin2(0) cos?(0) 3/2

\ ( n%z + nzz >

L’expression (2.45) associée a osm (0) et a n, (0) traduit respectivement des dépen-
dances angulaires elliptiques et elliptiques déformées en fonction de la direction de pola-
risation. Indépendamment de I’éventuelle existence d’angles non nuls de rotation associés
aux repéres liés a la partie imaginaire de l'indice optique, les données expérimentales
tendent & infirmer I'équation oy, (0) au profit de la forme elliptique déformée n., (6).

La figure 2.19 montre clairement d’une part les différences de topologie et d’amplitude
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suivant les deux modéldes.
né(e) e
e.(0)

G\IIIH (

v
>

Ry

F1G. 2.19 — Indicatrice d’émission en fonction de la direction de polarisation du champ
électrique de I'onde extraordinaire €, dans le plan (X,Z) d’un cristal biaxe. Courbe en
trait noir : modéle o, courbe en trait rouge : notre modéle n,.

2.5.3.2 Topologie 3D des surfaces imaginaires sans termes non diagonaux

o (Cuas des cristaux biazes

Les sections des nappes liées a la partie imaginaire de l'indice complexe de cristaux
biaxes ont été étudiées dans le plan ()?, Z), tant au niveau expérimental que théorique.
Il est possible d’explorer plus en détail la topologie des nappes imaginaires, en effectuant
leurs tracés dans tout I'espace, & partir des expressions analytiques (2.19) proposées dans
le paragraphe 2.2.2. Ces expressions ne font pas intervenir de termes non diagonaux, et les
modélisations qui suivent sont aussi réalisées dans le cas ou tous les repéres propres sont
superposés, ceci afin d’appréhender le plus simplement possible la topologie des nappes
imaginaires.

Le tracé analytique des expressions (2.19) dans le cas de milieux faiblement absorbants
est illustré par la figure 2.20 : elle décrit les nappes n/ . et n/ _ en fonction de la direction de
propagation. Les tracés (a) et (b) de cette figure mettent en évidence une topologie globale
qui differe fortement de celle associée aux nappes d’indices réels. En effet, il apparait que

les deux nappes sont en intersection, également de part et d’autre du plan (X, Z) Les

93



CHAPITRE II. ANISOTROPIE DES PROPRIETES DE YCOB : ND

tracés (c) et (d) mettent en évidence la forte déformation de ces nappes au voisinage la

direction associée a4 un axe optique.

> Y
X
(c) Y

L 4

F1G. 2.20 — Topologies des nappes associées a la partie imaginaire de I'indice complexe,
sans termes non diagonaux, en fonction de la direction de propagation sur le domaine
¢ = [—m/2,m/2] et 0 = [0, 7/2] pour un cristal biaxe. (a) et (b) Topologies des nappes n, .
et n/ _ selon deux perspectives différentes, et mise en évidence de I'intersection des deux
nappes de part et d’autre du plan ()?, Z) (c) Topologie de la nappe n!_. (d) Topologie
de la nappe n/ ;.

La topologie des nappes permet d’'interpréter notamment la présence des excroissantes
présentes sur les mesures d’émission associées a la polarisation ordinaire pour une propa-
gation dans le plan ()Z, Z) La figure 2.21 comporte deux tracés qui illustrent I’évolution
en fonction de la direction de propagation 6 dans le plan ()?, Z) des deux nappes associées

a la partie imaginaire de I'indice.

La figure 2.21.(a) est un tracé avec ¢ = 0° pour tout 6. Les régions ot des variations trés

fortes des nappes ont été observées expérimentalement correspondent aux directions de
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2 2

n n

“ n’,(6) “ n’.(0)
i ] ;!
e 0’ (0)

n’y}/J | | 1\ n,yy

n,XX n,XX

0 90 180 270 360 0 90 180 270 360
0 (°) T 0(°)
Axe Z (a) Axe Z (b)

F1G. 2.21 — Tracés en coordonnées cartésiennes des deux nappes n. et n! associées aux
deux modes propres de polarisation en fonction de la direction de propagation dans le
plan (X, 7 ) d’un cristal biaxe. (a) Propagation sans divergence en ¢ et exploration des
nappes imaginaires strictement dans le plan ()? 7 ). (b) Propagation avec une divergence
de ¢ = £5° et exploration des nappes imaginaires de part et d’autre du plan ()2, Z)

propagation voisines des directions associées aux quatre ombilics. Au contraire, la figure
2.21.(b) représente le méme tracé, comprenant en plus une divergence en A¢p = +£5°.
Ce second tracé met en évidence, pour une propagation de polarisation ordinaire, la
sollicitation de valeurs d’indices imaginaires plus élevées au voisinage des axes optiques
que la valeur n; sollicitée en général par ce méme mode de polarisation dans le reste du
plan (X, Z).

Les tracés de la figure 2.21 montrent les variations importantes des nappes n! , et n/ _
au voisinage des axes optiques. Ceci permet d’interpréter les excroissances observées sur
la mesure du mode ordinaire d’émission comme proviennant de I’ensemble des valeurs de
n'(\;) sollicitées par la distribution de directions de propagation collectées par le détecteur
a chaque mesure associée a une orientation de la sphére. La prise en considération de
I'existence de variations importantes des nappes imaginaires au voisinage des directions
correspondant aux axes optiques apporte ainsi une explication quant aux déformations
fines selon ces directions de l'ellipse déformée.

Dans le cas ou l'ellipse déformée associée au mode extraordinaire présente un décalage
angulaire, ceci conduit a une rupture de la symétrie entre les quatre ombilics, il y a une

émission plus intense pour les deux ombilics associés a 'axe optique le plus proche du
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grand axe de 'ellipse déformée, tel qu’il a été observé pour I’émission de fluorescence sur

la figure 2.12.

La topologie compliquée de la surface associée a la partie imaginaire de l'indice op-
tique complexe sans termes non diagonaux ne semble pas pouvoir étre déterminée par la
réalisation d’une unique section dans le plan (3(, Z) Afin de finaliser sa détermination
et de confirmer la validité des surfaces introduites par la figure 2.20, il est nécessaire
d’effectuer plusieurs coupes au voisinage du plan (3(, Z) en fonction de 6 pour différents
angles ¢. La figure 2.22 illustre I'évolution des nappes n/ . et n/_ pour 6 € [0°,907] et
¢ =0",4+5",£15", £24", £28" et +90°, a partir des valeurs numériques des valeurs propres
des indices optiques complexes de YCOB : Nd, en ayant suposé que tous les repéres

étaient superposés.

£ oL i
A A A
¢=0° ¢ ==5° ¢ ==15°
“.// ff
\ X 1' J
| - | " f .
(@) (b) (©)
Z Z 7
A A A
@ = +24° @ ==28° ¢ =+90°
’ | ) ey
‘f‘f : ‘/J “\ 4
' > ' > : B
(d) (e) ®

F1G. 2.22  Tracés numériques des sections des nappes n! . (courbe rouge) et n! _ (courbe
bleue) avec différents plans a ¢ constant pour un cristal biaxe. Mise en évidence de I'in-

tersection de ces nappes de part et d’autre du plan (3( , 7 ). Propagation dans les plans a

6=0"(a), ad=5 (b),ad=15(c),ad=24(d),ad=28 (e) et ap=090 (f).

A la différence de la partie réelle des indices, qui conduit a deux nappes en un contact

strictement ponctuel au niveau des quatre ombilics, les nappes de la partie imaginaire sont
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d’abord en intersection pour ¢ < 24°, dans l'illustration 2.22, puis en contact tangentiel
dans le plan défini par ¢ = 24" et enfin ne sont plus en contact au dela de ce plan.

Dans le cas ou les repéres ne seraient pas superposés, les surfaces présentées par la
figure 2.20 présenteraient globalement une rotation autours de 'axe )7, avec la présence de
parties fortement déformées dans les directions des axes optiques. Des expériences com-
plémentaires hors du plan ()?, Z) de YCOB : Nd sont nécessaires confirmer ou infirmer

cette topologie.
o (as des cristaux uniazes

Dans le cas de cristaux uniaxes, les repéres optique, d’absorption et d’émission, sont
tous imposés par les propriétés de symétrie cristallographique du milieu. Ainsi, tous ces
repéres sont superposés entre eux et leur orientation commune ne présente pas de disper-
sion en longueur d’onde. Tout élément non diagonal est donc rigoureusement nul au sein

du repére optique.

Le caractére uniaxial affectant autant la partie réelle que la partie imaginaire de I'indice

optique complexe, il vient, dans le repére optique : n, = n, = n, et n, = n, pour I'indice

[

/ ;o vy o . o
y = N, et n, = ng pour l'indice imaginaire. Les nappes imaginaires sont

réel, et n), = n

données dans les plans principaux par I’expression :

Moay (0) =m et ne,, (6) =n,

Z—/gcos2 0) + Z—/gsinQ (0)

0,Yyz - o €,yz o 3 3/2
) (cofg(@) n szv:jg(@)) (2.46)
" cos? (0) + " sin? (6)
W O0)=n, et ml,.(0) =" o
» ’ cos? sin2

Dans le cas d’'un milieu uniaxe positif, les indices optiques complexes vérifient n, > n,
et n, > n,, ce qui impose que n/ ;. (0,9) =n. (0,¢) et n, _ (6,¢) = n, (0, ¢). Au contraire,
au sein d’un milieu uniaxe négatif, les indices optiques complexes vérifient n, > n, et

n,, > n., ce qui impose que n/ . (6,¢) =nl (0,¢) et n _(0,¢) =n_ (6, 9).

L’invariance par rotation autours de ’axe optique, paralléle 4 I’axe Z du repére optique,

permet de restreindre I'étude des différentes nappes a un unique plan contenant ’axe
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optique, tel que le plan ()?,Z) par exemple. Dans le cadre de la description menée,
I'invariance par rotation selon l'axe A permet de conclure que la topologie des nappes
imaginaires d’un milieu uniaxe est beaucoup plus simple que celle des nappes imaginaires
d’'un milieu biaxe. En particulier, il n’existe pas d’intersections des nappes n/ . et n/ _
dans et hors du plan ()Z, Z) Au sein d'un milieu uniaxe, les nappes n/, et n/_ sont
simplement en contact tangent pour les directions de propagation selon I'axe optique. Les
parties (a) et (b) de la figure 2.23 illustrent la topologie des nappes n. (0) et n, (f) dans
les milieux uniaxes, respectivement de signe optique positif et négatif, en présentant les

sections de ces nappes dans le plan ()?, Z)

zZ Z
° ;’/"(’-3"'*\';’
< 1, \
f/ ° A .
/ T Mo b
‘|' ] //,r q_“"-xf_ _2"(-) H"‘x_\
‘ lll | j/ . \\y
/ \ ) 5 s ."I.I > 3 s 9\'.
' n,’ \ 1, n,’ / n, i n, n,” | n, T
—e © ¢ o> X — o o 9> X
s l‘\
/ N\ II'\, /
/ \ \
f ) o e o
\ f - DR no, e
/
T3
~, i_{}__/:f o
(@) (b)

F1G. 2.23 — Tracés analytiques des sections des nappes n! . et n,_ dans le plan ()Z', Z)
d’un cristal uniaxe. (a) Milieu uniaxe négatif. (b) Milieu uniaxe positif.

Ces travaux de modélisation des surfaces d’absorption ou d’émission de fluorescence,
caractérisant I’anisotropie des probabilités de réalisation de transitions résonnantes asso-
ciées a des ions fluorescents, doivent étre confirmés a 'avenir par de futurs travaux de
I'équipe Matiére Condensée, Matériaux et Fonctions de 'Institut Néel, au sein de milieux

uniaxes a propriétés de fluorescence tels que les langasites dopées Nd>*.

2.6 Conclusion

La problématique de ce chapitre porte sur I’anisotropie des propriétés d’absorption et
d’émission d’ions fluorescents Nd** insérés dans une matrice biaxe de YCOB, de classe

de symétrie d’orientation monoclinique.
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Les premiéres mesures des surfaces d’absorption et d’émission ont été réalisées dans
le plan de symétrie miroir de YCOB : Nd. Ces expériences ont mis en évidence le ca-
ractére biaxe de l'absorption et de I’émission des ions fluorescents placés dans la ma-
trice, elle-méme biaxe. Des développements théoriques, basés sur une équation de Fresnel
complexe, ont permis d’établir des expressions qui interpolent correctement les données
expérimentales, ce qui permet d’appréhender correctement les distributions angulaires de

I’absorption et de I’émission.

Il a été montré que les directions propres d’absorption et d’émission ne correspondent
pas aux directions propres du repére optique, ce qui nous a conduit a introduire deux
nouveaux repéres, 'un pour 'absorption et I'autre pour I’émission. Ainsi, les coefficients
d’absorption et d’émission, qui sont classiquement mesurés selon les axes principaux du
repére optique, ne correspondent pas aux valeurs propres des tenseurs d’absorption et

d’émission.

D’autre part, les repéres propres différent entre eux par une rotation autour de I’axe Y.
Ainsi, les directions optimales pour ’absorption et pour I’émission ne sont pas les mémes.
La détermination de l'utilisation optimale de YCOB : Nd nécessite donc une mesure
compléte des distributions angulaires d’absorption et d’émission. Ces résultats présentent

donc un impact direct sur la conception de dispositifs laser a base de YCOB : Nd.

Enfin, ce travail a permis de compléter la palette métrologique de la méthode de la
sphére, avec I'ajout de la mesure de la distribution angulaire de 1’absorption et de la

fluorescence.
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Chapitre 3

Vers une métrologie directe de

I’auto-doublage

3.1 Introduction

Comme exposé dans les chapitres 1 et 2, nous sommes en mesure de réaliser une mé-
trologie compléte des propriétés optiques linéaires et non linéaires des milieux anisotropes,
ainsi que de leurs propriétés d’absorption et d’émission lorsque ceux-ci sont dopés par des
ions fluorescents.

A titre d’illustration, ce chapitre commence par la mesure d’une portion du cone de
SHG de type I a la longueur d’onde A, = 1061 nm, et du du rendement de conversion
associé en unités relatives. Une fois les directions de SHG déterminées expérimentalement,
quelques mesures de transmission a Apompe = 812 nm, d’émission a A, = 1061 nm sont
réalisées, en lumiére polarisée, le long des directions de SHG identifiées précédemment.
Cette étude permet de repérer les directions selon lesquelles les propriétés de fluorescence
et de SHG s’expriment simultanémment, et donc de sélectionner des directions susceptibles
de générer un auto-doublage de fréquence, a partir de la fluorescence émise par le cristal
étudié. Ce type de mesures s’inscrit complétement dans le cadre méthodologique décrit

dans les chapitres 1 et 2.

Mais, nous souhaitons aller plus loin, avec une métrologie directe de ’auto-doublage

sur sphére monocristalline, ce qui constitue 'objectif du travail décrit dans ce chapitre.
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L’émission de fluorescence étant spontanée et incohérente, l'intensité associée est trop
faible pour générer un rayonnement de second harmonique détectable. Par contre, une
stimulation de la fluorescence permet d’obtenir des intensités plus élevées, susceptibles
de conduire a un processus d’auto-doublage observable. Nous proposons donc d’insérer
la sphére dans une cavité constituée de deux miroirs de haute réflectivité a la longueur
d’onde de fluorescence, de fagon a produire une émission laser [57,58|. Dans ces condi-
tions, la rotation de la sphére sur elle-méme dans la cavité doit permettre de mettre en
coincidence les directions d’auto-doublage avec I'axe d’émission de la cavité laser. Une
génération de second harmonique de 1'onde laser est alors attendue selon les directions
d’auto-doublage, dans la mesure ou I'état de polarisation du faisceau laser est compa-
tible avec la configuration de polarisation imposée par la condition d’accord de phase.
Ainsi, I’étude compléte et directe de 'auto-doublage repose sur les mesures des directions

d’auto-génération de second harmonique, notées auto-SHG, mais aussi sur le rendement

avons développé I’étude théorique d’une cavité linéaire constituée de deux miroirs plans,
entre lesquels est positionnée la sphére. Cette problématique, d’un résonateur ou le milieu
a gain constitue une lentille épaisse, est a rapprocher de deux autres : le phénoméne de

lentille thermique dans les lasers solides, et les OPO a base de cristaux cylindriques.

3.2 Génération de second harmonique de type I dans

YCOB : Nd

Une campagne de mesures des directions d’accord de phase de SHG de type I dans
le plan (X,Z) a été réalisée. Les quatre directions d’accord de phase équivalentes ont
été déterminées dans le plan ()?, Z), ce qui a permis de donner, par symétrie, une valeur
moyenne de I'angle de SHG de type I, correspondant a chaque longueur d’onde fondamen-
tale A, considérée. L’angle mesuré est ’angle # en coordonnées sphériques entre ’axe 7 et
la direction d’accord de phase. Les résultats de cette mesure sur sphére de YCOB : Nd,

et ceux obtenus précédemment sur sphére YCOB [23], sont présentés dans la figure 3.1.

Le tableau 3.1 montre que les résultats de YCOB et YCOB : Nd sont similaires,
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FiG. 3.1 - Direcgogs d’accord de phase pour la génération de second harmonique de type
I dans le plan (X,Z) de YCOB et YCOB : Nd.

a la précision de nos mesures prés. [’échantillon de YCOB : Nd présente un taux de
dopage molaire de l'ordre de 5 % en ions Nd>* [17]. Sachant que des variations de 'ordre
de 107* sur la valeur des indices de réfraction conduit a des variations de 1° sur les
directions d’accord de phase, ces études comparatives montrent que les valeurs des indices
de réfraction de YCOB ne semblent donc pas affectées a plus de 107 par le dopage de
I’échantillon sphérique de YCOB : Nd a I’étude. Ainsi, dans ce qui suit, nous utiliserons

les équations de dispersion déterminées préalablement pour YCOB [23].

La figure 2.11 du chapitre 2 présentait une étude spectrale de la fluorescence de
YCOB : Nd, qui rendait compte d’'un maximum d’émission a la longueur d’onde \; =
1061 nm. L’étude de la SHG de type I décrite par la figure 3.1 permet de mettre en
évidence une direction d’accord de phase & 6 = 30,7 dans le plan (X, Z), pour la lon-
gueur d’onde fondamentale )\, = 1061 nm. Selon cette direction, le cristal YCOB : Nd
est susceptible de réaliser un auto-doublage de sa propre fluorescence. Ainsi, a partir des
études menées sur sphére, portant successivement sur les propriétés de conversion de fré-
quence et de fluorescence, la méthode de la sphére permet la détermination des directions

potentielles d’auto-doublage.
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), (nm) YCOB 6, (°) YCOB:Nd 6, (°)
836 0 0
875 15.0 14.6
900 18.5 18.2
1000 575 27.0
1100 32.4 323
1200 35.5 35.4
1300 375 375
1400 38.8 38.9
1500 39.7 39.8
1600 40.0 39.8
1700 39.8 39.7
1800 39.4 39.3
1900 387 38.4
2000 37.8 37.6
2100 36.7 36
2200 35.4 34.9

TAB. 3.1 — Tableau des directions d’accord de phase de SHG I de type dans le plan ()2, Z)
de YCOB et YCOB : Nd sur la plage spectrale.

3.3 Mesures le long du cone d’accord de phase

Nous avons effectué, dans les plans principaux du repére optique, des mesures décrites
dans le paragraphe 3.2, portant sur les directions d’accord de phase de SHG de type I,
ainsi que les mesures de distributions angulaires en lumiére polarisée de 'absorption et de
I’émission décrites dans le paragraphe 2.3.5 du chapitre 2. Il apparait maintenant naturel
de vouloir prolonger la métrologie des propriétés de YCOB : Nd selon n’importe quelle
direction, et en particulier selon le long du cone de SHG de type 1.

Les mesures présentées ci-dessous sont données a titre illustratif. En effet, la réalisation
exhaustive de mesures séparées, des propriétés optiques non linéaires puis des propriétés
d’absorption et d’émission, n’est pas l'objectif principal visé ici. Rappelons que notre
objectif est d’aller vers une métrologie directe de I'auto-doublage, c’est-a-dire vers une

une mesure simultanée des propriétés laser et non linéaires.

Le paragraphe 1.3.2 du chapitre 1 présente la possibilité de mesurer directment des
cones d’accord de phase a partir d'une sphére placée dans un cercle d’Euler. Cette mé-
thodologie a été appliquée a la mesure d'une portion de cone d’accord de phase de SHG

de type I, a la longueur d’onde fondamentale A\, = 1061 nm, correspondant & la longueur
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d’onde de fluorescence de YCOB : Nd.

La figure 3.2.(a) présente les données expérimentales correspondant aux directions
d’accord de phase de SHG de type I, hors des plans principaux. La figure 3.2.(b) donne,
en unités arbitraires, I’évolution du rendement de SHG de type I le long d’une portion du

cone d’accord de phase présenté par la figure 3.2.(a).

e - PERETT ey =
7512 8 o
g < 18 g |
60- Ay : o :
o :_'_’ 15 4 !
o 451 5 !
g |
= |
30+ & |
(O] |
15 0 l
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0 15 30 45 Kl 40 50 60 70 80 a0
(@) ¢ (°) (b) 6 (°)

F1G. 3.2 — Cone de SHG de type I en accord de phase dans YCOB : Nd a 1061 nm. (a)
Mesures expérimentales (carrés) et courbe calculée (trait continu) [23]. (b) Rendements
expérimentaux mesurés (carrés) et coefficient effectif calculé (trait continu) [59).

Le cone de SHG de type I s’étend sur les plages de valeurs extrémes 30,6" — 90 pour
0, et 0° — 37,6 pour ¢. Sur la plage angulaire explorée, les données expérimentales sont
en bon accord avec la courbe calculée a partir de la référence [23].

Pour décrire entiérement le cone de SHG de type I, il aurait fallu décoller la sphére,
la recoller, puis la réorienter sur la téte goniométrique. Cette étape est souvent cotiteuse

en temps, et constitue des moments risqués suite a la manipulation de la sphére.

La figure 3.2.(b) met en évidence, dans le plan ()?,Z), a¢=0etd =307, une
direction de SHG a 1061 nm, dont 'efficacité de conversion est acceptable, puisqu’elle
n’est pas strictement nulle. En effet, le coefficient effectif associé n’est pas nul. Cette
direction pourrait, par exemple, étre une direction intéressante selon laquelle la réalisation

de I'auto-doublage pourrait étre tentée.

Sur la portion décrite du cone de SHG de type I, des mesures de transmission a
Apompe = 821 nm, et d’émission & A, = 1061 nm ont été effectuées en lumiére polarisée.

Les données expérimentales sont données en unités arbitraires par la figure 3.3. L’octant
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choisi n’ayant pas été noté au cours de ces mesures, il n’est pas possible de préciser I'état
de polarisation le long des courbes présentées. Les symboles font alors référence, pour
chaque direction de mesure le long du cone, aux transmissions maximale et minimale a
812 nm, et a I’émission maximale et minimale & 1061 nm, sans préciser la correspondance

avec le mode de polarisation sollicité.
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¥ ! | ! T
,;S:\ 0,8+ ! ! 0,8- | o |
2 L. ! O i !
== 1 . I - I
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(a) 0 (°) (b) 0 (°)

F1G. 3.3 Mesures en unités arbitraire le long d’une portion du céone d’accord de phase de
SHG de type I dans YCOB : Nd, selon les deux modes de polarisation. (a) Transmission.
(b) Fluorescence (avec guide en pointillé pour I'oeil).

Remarque

Le paragraphe 2.3.4 du chapitre 2 a mis en évidence la brisure de symétrie caractérisée
par I'existence des repéres propres liés respectivement a I’absorption et a ’émission. Dans
le cas de cristaux de méme classe de symétrie d’orientation que YCOB : Nd, il ne subsiste
qu'un seul et unique plan de symétrie miroir, le plan (X,Z), laissant invariantes les
propriétés optiques cristallines. Cela a pour conséquence que, dans une étude successive
des propriétés optiques non linéaires puis des propriétés d’absorption et d’émission le
long des cones de SHG, il n’est pas suffisant de se limiter & des mesures restreintes a un
octant de l'espace, tel qu’il est généralement fait en optique non linéaire. En effet, s’il
existe un unique plan de symétrie miroir, alors il faut mesurer les propriétés d’absorption
et d’émission non pas dans un octant de lI’espace des directions de propagation dans le
repére optique, mais dans un demi-espace défini par le plan ()?,Z), soit dans quatre
octants. Ceci consitue un travail important en vue de définir le point de fonctionnement

optimum de cristaux dopés de classe de symétrie d’orientation monoclinique.
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En combinant les mesures des directions d’accord de phase de SHG de type I et des
rendements de conversion associés avec les mesures de transmission et d’absorption, nous
pouvons sélectionner, dans le repére optique, des directions susceptibles de conduire & un

processus d’auto-doublage.

3.4 Rappels sur les lentilles thermiques et les OPOs a

base de cristaux cylindriques

3.4.1 Les lentilles thermiques

Les processus thermiques apparaissent dans les milieux laser solides lorsque la quantité
d’énergie convertie sous forme de chaleur conduit a des modifications macroscopiques du
milieu, et notamment de ses indices de réfraction [60]. L’état actuel des connaissances sur
l'origine des processus thermiques peut étre résumé de la fagon suivante [61] :

e une partie est due au défaut quantique, c’est-a-dire a ’énergie absorbée qui n’est
pas restituée de maniére radiative, correspondant a la différence d’énergie entre le
photon pompe, de longueur d’onde Apompe, et le photon laser, de longueur d’onde
)\laser > >\pompe-

e l'autre composante est attribuée aux photons pompe absorbés qui ne conduisent

cependant pas a un processus radiatif.

Toute I'énergie absorbée par le cristal laser, et qui n’est pas réémise de maniére ra-
diative, est transférée a la matrice cristalline sous forme thermique. Ceci contribue a des
augmentations de température, conduisant a trois effets décrits ci-dessous.

Une modification transverse de la distribution de température contribue a créer un
gradient transverse d’'indice de réfraction par effet thermo-optique, conduisant a la créa-
tion d’une lentille épaisse, appelée lentille thermique, et dont la distance focale peut varier
transversalement et longitudinalement dans le cristal. Une telle lentille est en général en-
tachée d’aberrations sphériques.

Les contraintes thermiques peuvent aussi contribuer a une dilatation radiale du cristal,

introduisant une biréfringence radiale a I'origine d'un effet de bi-focus.
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Enfin, et dans une bien moindre mesure, des contraintes mécaniques peuvent appa-

raitre et induire une légére courbure des faces du cristal initialement plan-plan.

Lorsqu’un barreau est pompé transversalement et de maniére parabolique |61], tous les
effets cités ci-dessus rendent le barreau optiquement équivalent a une lentille thermique,
dont la focale non permanente s’établit typiquement sur des temps de I'ordre de la seconde.
Pour des pompages de cavité en régime continu ou a haute-cadence, la distribution de
température est stationnaire dans le cristal, et la lentille thermique est alors de focale
constante dans le temps. Une telle focale est fonction de la dépendance des indices avec
la température, de la puissance de pompage, ainsi que de Defficacité du dispositif de
refroidissement.

Les lentilles thermiques ont des distances focales, f;,, de 'ordre du métre, voire de la
dizaine de centimétres [61]; elles peuvent donc affecter la stabilité des cavités, et il est

important de prendre en compte leur existence au cours de la conception d’un laser.

Toute cavité laser linéaire peut étre ramenée a une cavité équivalente, illustrée par la
figure 3.4.(a), composée d’un milieu amplificateur et de deux miroirs M; et M, de rayons
de courbure Ry et Ry |62]. Un milieu amplificateur, se comportant optiquement comme une
lentille thermique épaisse, de focale f;,, posséde deux plans principaux, respectivement
placés aux distances h et h’ de chacune des faces du cristal, comme lillustre la figure
3.4.(a). Les miroirs M; et M, sont alors respectivement placés aux distances L; et Lo par
rapport a chacun des plans principaux.

Une transformation classique consiste a accoler les plans principaux du milieu amplifi-
cateur, ce qui revient a retrancher de la cavité linéaire, la portion de milieu amplificateur
comprise entre ces deux plans [63]. La cavité équivalente, représentée par la figure 3.4.(b),

est alors constituée d’une lentille mince de focale f;,, et des deux miroirs My et M.

Le domaine de stabilité de la cavité laser linéaire de la figure 3.4.(b) est défini par

I'inégalité suivante :

0<g,9, <1 (3.1)
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-y
l{1 R2 1{1 T R2
h h’
M

Plans principaux M, Lentille mince )
du cristal laser équivalente

(a) (b)

=

F1G. 3.4 — Schéma d’une cavité laser linéaire comportant un milieu amplificateur opti-
quement équivalent a une lentille thermique de focale fy,. (a) Cavité réelle. (b) Cavité
optiquement équivalente comprenant une lentille mince de focale fi,.

_ Lo L' ’_ LiLo
avec g, , = _ft_h_m’etL _L1+L2_ft_h

De facon trés générale, le domaine de stabilité correspondant est représenté en hachuré

sur la figure 3.5.

F1G. 3.5 Domaine de stabilité des cavités linéaires, qui peuvent toutes étre ramenées a
la cavité représentée par la figure 3.4.(b). Domaine de stabilité correspondant a la zone

1

hachurée dans le plan (g,, g,), et dont les limites de domaine en g, =0, g, =0 et g, = o
1

sont exclues.

Les représentations 3.4.(a) et 3.4.(b) conduisent a la méme description du mode laser
fondamental, dont les tailles du mode fondamental sont respectivement w; et wy sur les

miroirs M et M, ainsi que w3 au niveau des deux plans principaux, c¢’est-a-dire au niveau
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de la lentille mince de la figure 3.4.(h). Ces tailles, qui sont les rayons transverses a 1/e* en
intensité du mode laser fondamental, ne correspondent donc pas nécessairement a des cols
de ce mode. Ces tailles sont définies par les expressions suivantes, \jser étant la longueur

d’onde du mode généré dans la cavité, soit :

w . (/\laser’L/|\/ gz,l >(1/2)
1,2 =
™ 91,2 (1 - 9192)

NE (3.2)
/\laser \/4U1U29192 + (U1 _ U2)

T 9.9, (1 —9,9,)

W3 =

o Loy
avec u, , = L1 (1 — R1,2>'

3.4.2 Les Oscillateurs Paramétriques Optiques cylindriques

Les travaux antérieurs de I’équipe de Benoit Boulanger ont permis la conception et
la réalisation d’Oscillateurs Paramétriques Optiques x® (OPO) basés sur des cristaux
usinés sous forme de cylindres orientés et placés au sein d’une cavité constituée de deux
miriors plans M; et My |[64-68]. Un schéma d’une telle source, appelée OPO cylindrique,
est donné par la figure 3.6, o R est le rayon du cristal cylindrique, d; et dy sont les
distances entre les surfaces du cristal a propriétés optiques non linéaires et les miroirs M;

et M, respectivement.

Dans une cavité OPO y, deux ondes, de longueurs d’onde signal et complémentaire,
notées Agignar €t Acompt. Tespectivement, sont générées a partir d’une onde pompe, & Apompe,

telle que At = (A

ompe vional T Acor )_1. La cavité OPO peut étre simplement résonnante,

compl.
A Asignal OU Acompt., doublement résonnante, & Agignar €t Acomp. [69], voire triplement réson-
nante, a Agignat, Acompt. €6 Apompe |70

La forme cylindrique permet d’accéder a toute direction d’accord de phase contenue
dans le plan du cylindre, tout en restant en incidence normale. L’accordabilité angulaire

de 'OPO est donc infinie, contrairement au cas de la configuration classique, ot le cristal

non linéaire est de forme parallélépipédique.

Le cristal a propriétés optiques non linéaires utilisé étant un milieu anisotrope, I'indice

n*(6,¢) sollicité, a la longueur d’onde résonnante dans la cavité OPO, dépend de la
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S A Z
Miroirs plans
w

Téte
Goniométrique

F1G. 3.6 — Cylindre de KTP d’un diamétre de 2,5 cm placé dans une cavité OPO plan-
plan. Le cristal est monté sur une téte goniométrique, facilitant les opérations de centrage
et d’orientation (issu de [64]).

direction de propagation, du mode de polarisation, tel que le décrit expression (1.5) du
chapitre 1. Les cylindres, de rayon de courbure R, correspondent & une lentille cylindrique

épaisse, de focale positive, C‘Zl, dans le plan horizontal de la cavité OPO, soit [64] :

H _ ni(97¢)R

30 (0,6) 1) 39

Les plans principaux de la lentille cylindrique sont confondus, et sont positionnés par
symétrie au centre du cylindre. La focale cylindrique dans le plan horizontal est de I'ordre
de grandeur du rayon de courbure du cristal cylindrique. Les tailles centimétriques des
rayons R conduisent a des tailles typiques de focales cylindriques de quelques centimétres
au plus. Ce sont donc des focales trés courtes, qui peuvent facilement engendrer des
phénoménes d’abérations géométriques, et pour lesquelles il est donc essentiel de s’assurer
des conditions d’utilisation afin de rester dans 'approximation de 'optique paraxiale.

L’orientation du cristal dans la cavité conditionne la valeur de I'indice sollicité n* (6, ¢),
ce qui influence donc directement la valeur de la focale f(fyll associée. De plus, il existe une

dispersion en longueur d’onde de I'indice optique, ce qui entraine également une dispersion
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de la distance focale (fyll.

Dans le cas d’une cavité OPO avec miroirs plans, la lentille fsz est le seul élément
focalisant de la cavité, ce qui lui permet d’assurer seule, dans le plan horizontal unique-
ment, la stabilité de cette cavité. Le plan vertical, contenant ’axe de rotation du cylindre
et I’axe de la cavité, ne vérifie par contre pas de condition de stabilité ; ce plan constitue
alors une cavité multi-passage non résonnante.

Enfin, la configuration symétrique des cavités OPO cylindriques a été priviliégiée, en

imposant 1'égalité des distances entre chacun des miroirs plans et les surfaces du cristal.

Les réalisations expérimentales associées ont démontré la pertinence de l'utilisation
de la réfraction induite par la courbure des faces du cristal non linéaire, en vue d’assurer
la stabilité et la mise en oscillation résonnante d’une cavité simplement résonnante, a la
longueur d’onde Aggnq;. Cette approche a également permis de mettre en évidence que
le cristal non linéaire peut simultanément avoir pour fonction de générer le processus de
conversion de fréquence, ainsi que d’assurer la stabilité de la cavité grace a la géométrie

courbe de ses faces.

3.4.3 Bilan

Les spécificités des cavités laser avec lentille thermique, et des OPO cylindriques sont

reportées dans le tableau 3.2.

Avec les puissances de pompage utilisées au cours de notre métrologie des cristaux
auto-doubleurs, aucun effet thermique n’est attendu. Cependant, le formalisme développé
pour caractériser I'influence des lentilles thermiques pourra étre utilisé dans notre étude,
en considérant alors une cavité laser fermée par deux miroirs plans, et contenant également

une lentille dont 'origine physique et 'ordre de grandeur de sa focale restent a préciser.

Cependant,il est important de noter que I'approche généralement menée ne décrit
pas particuliérement I’évolution du mode laser fondamental entre les plans principaux du
milieu amplificateur analogue a une lentille thermique épaisse [63], ce qui constitue, dans

cadre de notre étude, une insuffisance.
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Laser avec une OPO avec un
focale thermique cristal cylindrique
T Cristal laser Cristal non linéaire
Milieu a gain s . .
parallélépipédique cylindrique
Blément focalisant Le,n.tille thermique Lgntil.le géométrique
sphérique de focale f;; cylindrique de focale £,
Dépendance de (T, Mpeer) n*(0, o, Asigna)
I’¢lément focalisant |(pompage et refroidissement) rayon R
Ordre dfe grandeu‘r’ ~ 10 cm et plus ~ rayon de courbure
de la lentille associée ~ quelques cm
Stabilité de la cavité Stabilité selon tout plan Stabilité dans le plan du
avec miroirs plans contenant I’axe de la cavité rayon de courbure

TAB. 3.2 — Spécificités des cavités laser avec une lentille thermique, et des cavités OPO
avec un cristal non linéaire cylindrique.

Le formalisme développé pour une cavité OPO cylindrique est certainement celui qui
se rapproche le plus de nos besoins. Cependant, il considére une cavité résonante, dont la
stabilité n’est assurée que dans le plan contenant la courbure du cylindre qui se comporte
comme une lentille épaisse.

Nous souhaitons réaliser une cavité laser, a partir de I’émission de fluorescence a \jgzer
dans un cristal anisotrope, non linéaire et laser, usiné sous la forme d’une sphére de
dimensions millimétriques. Il est donc pertinent d’utiliser le formalisme pour les lentilles
thermiques, pour lequel la lentille considérée trouve son origine dans la réfraction induite
par la courbure sphérique du cristal. Il nous faut ainsi considérer une lentille sphérique
épaisse, dont la valeur de la distance focale est gouvernée par le rayon du cristal sphérique,

et par I'indice n* (0, ¢; A\jaser) sollicité dans la direction de propagation a la longueur d’onde

)\laser-

3.5 Quelle cavité laser pour I’étude des cristaux auto-
doubleurs ?

Nous souhaitons concevoir une cavité laser plan-plan, dont la particularité repose sur

la géométrie sphérique et les dimensions millimétriques du milieu amplificateur. A notre
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connaissance, aucune étude compléte dédiée a une telle cavité laser n’existe. Il est donc
nécessaire de définir, pour cette cavité, la configuration géométrique la plus adaptée a

I'étude des cristaux auto-doubleurs.

La cavité laser doit permettre un accés expérimental direct a la mesure des directions
d’auto-accord de phase de génération de second harmonique de la fluorescence du cristal
a I’étude. Cette cavité laser n’a pas vocation d’étre utilisée comme source laser placée en
amont d’un autre dispositif. Il n’apparait donc pas nécessaire de rechercher une optimisa-
tion stricte de la géométrie de la cavité laser afin de la rendre trés sélective vis-a-vis de la
qualité spatiale du faisceau laser généré [65|. L’approche développée pour la conception et
la réalisation d’'un OPO cylindriques avec deux miroirs plans s’avére donc suffisante pour

I'étude des cristaux auto-doubleurs [66,67].

La configuration retenue pour la cavité laser étudiée est constituée de deux miroirs
plans de haute réflexion a la longueur d’onde laser A4, et d’un milieu amplificateur de
géométrie sphérique de dimensions millimétriques. Dans ce cas, le rayon de courbure du
cristal laser et non linéaire constitue le seul élément focalisant assurant la stabilité de la
cavité.

Dans le cadre de I’étude des cristaux auto-doubleurs, la cavité laser doit étre stable
a la longueur d’onde d’émission Ay, afin de conduire & la génération d’une émission
laser susceptible de s’auto-convertir de facon efficace. Il s’agit, dans un premier temps, de
générer ’émission laser au sein de la cavité laser stable, puis de faire pivoter le milieu a
gain sphérique sur lui-méme, afin de mettre en coincidence les directions d’auto-doublage

de fréquence a \j,q avec la direction d’émission du laser le long de ’axe de la cavité.

L’étude de la cavité laser retenue sera menée dans le cas le plus simple possible,
pour lequel l'orientation du cristal sphérique ne conduit a aucun phénoméne de double
réfraction, ni sur le faisceau pompe, de longueur d’onde A, ni sur le faisceau laser généré

a Alaser .
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3.6 Domaine de stabilité de la cavité laser retenue

L’étude théorique de la cavité laser plan-plan avec milieu amplificateur sphérique est

menée dans le cadre suivant :

e Seul le mode laser fondamental gaussien T'E M o est considéré, en se placant dans
I’approximation paraxiale.

e La diffraction, liée & la taille finie des différentes optiques, est négligée.

e Les deux miroirs M; et Ms sont parfaitement alignés et perpendiculaires a ’axe
de la cavité. Le milieu amplificateur est également idéalement sphérique. Il n’y a
donc pas de processus de réfraction qui dévient les faisceaux gaussiens de 1'axe de
la cavité |71, 72].

e Le faisceau gaussien, de longueur d’onde \j44,-, ne subit aucun phénomeéne de double
réfraction au cours de sa propagation dans le milieu sphérique, ce qui correspond
a une propagation ordinaire au sens de l'optique cristalline, comme le décrit le
paragraphe 1.2.1.1.

e Aucun effet thermique n’intervient dans cette étude, compte tenu des puissances de

pompe considérées.

3.6.1 Configuration et motif de la cavité

Les miroirs M; et Ms, de haute réflexion a \j,.,, sont respectivement distants de d; et
dy des surfaces d’entrée et de sortie de la sphére. La taille totale L.,, de la cavité étudiée
est donc L., = di + dy + 2R, ot R est le rayon du cristal sphérique, ou R > 0.

La figure 3.7 représente la configuration de la cavité laser plan-plan avec milieu a gain
sphérique.

La stabilité de la cavité laser repose sur la modélisation du faisceau laser sur un aller-
retour dans la cavité. Il existe une parfaite équivalence entre la représentation de la figure
3.7 et la représentation d’une suite périodique illustrée par la figure 3.8, ce qui permet
de définir un motif de la cavité laser. L’origine du motif retenu est abritraire, et nous
avons choisi de le positionner au niveau du miroir M;. Le motif est alors constitué d’'une
propagation libre sur la distance d;, d’une traversée de la sphére d’indice optique n, d'une

propagation libre sur la distance 2ds, d'une deuxiéme traversée de la sphére, et enfin d'une
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F1G. 3.7 — Schéma de la cavité laser avec milieu amplificateur sphérique entre deux miroirs
plans.

derniére propagation libre sur la distance d;. En effet, dans la représentation dépliée de

la cavité, les miroirs plans n’ont pas d’effet sur la propagation du faisceau laser.

M, M,

v

d d, d, d d d,

F1G. 3.8 — Représentation dépliée de la cavité laser de la figure 3.7, et sélection d’un motif
délimité par le cadre en trait plein.

3.6.2 Représentation du motif par le formalisme de I’optique ma-

tricielle

Dans l'approximation paraxiale, une matrice de transfert, M = [4 B], est associée a
chaque élément optique. Une telle matrice caractérise I'influence sur la propagation d'un
rayon lumineux a travers cet élément |73|. Il s’agit alors de décrire les matrices de transfert

de chacun des éléments optiques du motif retenu, ce que décrit la figure 3.8.

La matrice de transfert de la sphére, Mg,pere, résulte des transformations successives
dues au dioptre sphérique d’entrée, a la propagation sur la distance 2R dans la sphére
d’indice n > 1, et au dioptre sphérique de sortie. Les matrices de transfert associées sont

respectivement M, = [_% (1)}, Mg, = [(1) %] et My = M,. La matrice de transfert
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M phere, donnée par le produit Mg,pere = M Mag M., s’écrit :

Msphére - (34)

N 2(n—1 12 e 12
ou a = % > 0 . Les éléments de Mppere sont caractéristiques des éléments d’une

lentille épaisse, placée dans le vide, d’épaisseur 2R, et de focale positive fsnere = %. La

sphére est donc équivalente a une lentille épaisse convergente, de type boule, dont les

plans principaux sont confondus en son centre. Les matrices de transfert en propagation

libre sur les distances d; et dy s’écrivent respectivement My, = [(1] “H et Moy, = [(1] 2312 ]
Amotif Bmm‘,if

La matrice de transfert, M, oir = [c vif Dmotif
mott mot

}, associée au motif sélectionné, est

donnée par le produit M,,orif = Mg, Msphere Mo, Msphere My, - Ses quatre éléments s’écrivent :

2a(a—1)

R

Amotif = <<1 - CL)2 + R2

2 2
(di + dy) + idldg)

Bmotif:(1—a)—+2<1—2a+n2——a) S H2(1-20+n%) 2+
n n

2ad% n dadydy  2a? (3.5)

(a—1)

Dmotif = Amotif

Remarques

e Les expressions des quatre coefficients dépendent du motif retenu, c¢’est-a-dire du
choix arbitraire de l'origine du motif. L’égalité observée ici entre les coefficients
Apotif €t Diorip est un cas particulier, qui découle directement du motif retenu.

Ceci sera discuté a nouveau dans le paragraphe 3.6.4.

1

e La distance focale associée au motif est f,oif = Gt
mott
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3.6.3 Condition de stabilité et domaine de stabilité

D’un point de vue physique, la stabilité d’une cavité laser traduit le fait qu’aprés une
propagation le long du motif de la cavité, un faisceau gaussien n’est pas affecté et se

retrouve transformé en lui-méme. La condition de stabilité du motif s’écrit alors [73] :

Amotif + Dmotif <1 (36)

-1<
2

ou les éléments diagonaux A, €t Dpotip sont donnés par les expressions (3.5). La
condition de stabilité (3.6) peut alors étre réecrite sous la forme (3.1), soit 0 < g1g2 < 1,

ol les termes ¢, et go sont définis par :

a 1
{9(172) = }—% (do - d2,1) = Foowrt (do - d2,1) (3-7)

avec dy = %‘LR = 2’T”fsphére, ce qui impose que dy > 0 lorsque n < 2, et dy < 0 lorsque

n > 2. Dans ce cas, la condition de stabilité peut s’écrire :

2
a
0 < gm9e = gz (do = da) (do = di) < 1 (3.8)

Remarques

e La condition de stabilité de la cavité porte sur la demi-trace de la matrice Mo
Cette grandeur est un invariant de la matrice, ce qui traduit que la condition de
stabilité ne dépend de l'origine arbitraire du motif retenu.

e La factorisation en g(;2) des équations (3.7) et (3.8) peut aussi étre réécrite sous

d R
1 — 2,11

la fOI"n’le g(1’2) == % <d0 - d271> = fsphére

. Ceci conduit alors exactement aux g, ,
donnés par (3.1), en se plagant dans le cas particulier ou les deux miroirs M et
M, sont de géométrie plane avec des rayons de courbure infini d’une part, et ou la

lentille fpnere remplace la lentille d’origine thermique fy.

Le domaine de stabilité de la cavité, représenté de maniére trés générale par la figure
3.5 [74], est décrit par la figure 3.9 pour notre cavité. Dans le cadre de notre étude,
les paramétres variables de la cavité sont les dimensions géométriques définies par les

distances d; et ds, le rayon R et l'indice de réfraction dans la sphére étant fixés. La
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représentation pertinente du diagramme de stabilité doit donc étre réalisée a partir d’un
graphe dont les axes correspondent aux variables d; et ds, afin de permettre une lisibilité
la meilleure possible.

Le domaine théorique de stabilité est entiérement représenté par la partie hachurée
de la figure 3.9.(a). Le tracé est effectué avec les valeurs numériques correspondant a la
sphére de YC'OB : Nd qui doit étre mise en cavité, afin de réaliser ’expérience associée a
cette étude, soit un rayon R = 3,72 mm et un indice n(\4ser) = 1,6904. La figure 3.9.(b)
restreint le domaine théorique complet a la portion physiquement accessible d’un point

de vue expérimental, en limitant son extension aux distances d; et dy positives.

dy 18]
(mm)

d2,1im(d1)

AR R T A
ANURN KK

10 15

yi

£
(4]

o

DO

GIII|IIIIIIIII|IIIIIII

o]
d() '() dl (mm)

(b)

d2,]im(d1)
-

(@

F1G. 3.9 — Domaine de stabilité hachuré dans le plan (dy,ds), composé de deux domaines
disjoints I et II, Tracé effectué pour R = 3,72 mm et n = 1,6904. (a) Tracé théorique
complet, pour des distances dy et dy positives et négatives. (b) Tracé limité aux portions
physiquement accessibles, pour des distances d; et dy positives.

Les limites du domaine de stabilité sont déterminées successivement, a partir des deux

inégalités suivantes :

® g9 < 1, soit, en fonction de d; et d :
2

dy (d1) < dogim (d1) = ﬁ +dy pour dy > dy

2 (3.9)
dy (dv) > dojim (dv) = % +dy pour di < d

1 — do

® g1)92) > 0, soit, en fonction de d; et d :
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dy (dy) > dy pour dy > dy
(3.10)

ds (dl) < dy pour dy < dy

ou dy est donné par 1'équation (3.7).

Le domaine de stabilité, exprimé en fonction de d; et ds, est donc composé de deux
domaines disjoints, notés I et II, tels que :
— le domaine I est délimité par 0 < dy (dy) < do pour dy < dp;

le domaine II est délimité par d() < ds (dl) < dQ’lZ’m (dl) pour dy > d().

Le domaine de stabilité présente une symétrie par rapport a la droite d; = ds, carac-
térisant l'invariance du probléme physique par permutation des notations des distances
d; et dy . De plus, il présente une extension infinie dans le plan (di, ds). Les portions de
ce domaine de stabilité, qui sont pertinentes pour I'étude de 'auto-doublage, vont étre

successivement discutées au paragraphe 3.6.4.

Remarques

e Les frontiéres du domaine restreint de stabilité sont des configurations exclues.

e Les expressions des frontiéres du domaine sont proportionnelles au rayon R de la
sphére. Les dimensions du domaine de stabilité sont donc directement proportion-
nelles et contraintes par les dimensions de la sphére d’une part, et par son indice de
réfraction d’autre part. Ceci tend a fixer des dimensions millimétriques a la cavité

laser.

A Ngser = 1061 nm, les trois indices principaux de YCODB : Nd ont respectivement
pour valeurs n, = 1,6376, n, = 1,6904 et n, = 1,7081 |23|. Les trois valeurs sont infé-
rieures a 2, ce qui conduit, pour chacun des indices, & un domaine de stabilité accessible,
de la forme illustrée par la figure 3.9.(b). La figure 3.10 présente la variation de l'exten-
sion du domaine de stabilité physiquement accessible en fonction de I'indice principal de
réfraction de YCOB : Nd, a A\jgser = 1061 nm. Chacun de ces trois indices est susceptible
d’étre sollicité au sein d’une cavité laser, lorsque ’axe correspond a un des axes principaux
de YCOB : Nd

Dans le cas d'une propagation hors des plans principaux, l'indice ni(0,¢), sollicité

a la longueur d’onde laser \jqse, vérifie : n, < nt~(0,¢) < n, < 2. Les limites du
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d. 18]
2 ] d, . (d,) n, = 1,6376
2, im\*1 X
(mm) ] n, = 1,6904
12 n,=1,7081

F1G. 3.10 — Variation des domaines de stabilité I et II en fonction de 'indice principal de
réfraction sollicité a \juse, = 1061 nm, avec la sphére de YCOB : Nd.

domaine de stabilité associé a n™~ (0, ¢) restent donc toujours comprises entre les limites
des domaines associés aux indices ng et n,, ce que représente la figure 3.10. L’évolution
du domaine de stabilité en fonction de I'indice est monotone, ce qui est un point positif
vis-a-vis de la conception d’une cavité laser avec milieu a gain sphérique. En effet, la figure
3.10 met en évidence une zone importante pour laquelle des couples (d; > 0,ds > 0) sont

simultanément compatibles avec les domaines de stabilité des trois indices principaux.

3.6.4 Restriction des configurations de la cavité stable pour I’étude

de ’auto-doublage

L’étude de cristaux auto-doubleurs nécessite la réalisation d’une émission laser, simul-
tanémment convertie par auto-SHG dans le milieu laser et non linéaire sphérique. Pour
réaliser une interaction non linéaire de bonne qualité spectrale, associée & un rendement
de conversion optimum, il est essentiel que le processus paramétrique se déroule, pour
I'onde fondamentale correspondant a ’onde laser, dans les conditions de propagation en
onde plane dans la sphére. Cette contrainte rend nécessaire ’existence, a Aj,se, d'une zone
de Rayleigh dont I'extension est supérieure a I’épaisseur de la sphére. Elle suppose donc

I'existence d'un col du mode laser dans la sphére de YCOB : Nd, dont le rayon a 1/e?
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en intensité, noté w;,;, est repéré par rapport au centre de la sphére par la position Z;,;,

vérifiant —R < Z;,; < R.

La planéité des miroirs M; et M, de la cavité impose a la surface d’onde laser d’étre
localement plane en leur surface, ce qui conduit a 'existence de deux autres cols du mode
laser, notés w; et wy respectivement. Ainsi, pour un couple (d; > 0,ds > 0) du domaine
de stabilité, le paramétre complexe ¢;, associé au faisceau laser au niveau du miroir M,

est bien défini.

Suite au choix de l'origine du motif de la cavité, les éléments Ay, et Dypyorip sont
égaux. La partie réelle de 1/q; est alors nulle, ce qui correspond & un rayon de courbure
Ry infini a Porigine du motif, en accord avec la planéité du miroir M;. Ainsi, pour un
couple (dy > 0,dy > 0) du domaine de stabilité, le col de faisceau w; est donné par :

1/2

)\laser|Bm0tif| (3.11)

ﬂ-\/ 1— A?notif

Entre le miroir M; et une position z dans le cristal amplitficateur, repérée algébrique-

w1 =

ment depuis le centre de la sphére et vérifiant —R < z < R, la matrice de transformation

Aint Bint

associée M;,; = |:Cint D ] vérifie M,y = Mpy,nMeMg,, a partir des matrices de transfert

int

1 0 Rtz
= 34~ [ ] = 1]

Le paramétre depuis le miroir M; jusqu’a une position z dans la sphére, est alors
1, 1 )

At tBint [74] 1existence d’un col de faiscean

transformé en un paramétre vérifiant %2t =
n Cintql +D'Lnt

Wi & la position z = Z;,; correspond a un parameétre ¢;,, purement imaginaire, dont

le rayon de courbure est infini. Ceci est réalisé a la position Z;,;, lorsque la relation

B2 T . .
A2+ gt =0 est vérifiée. La taille du mode laser au niveau du col, en Z;,;, a alors pour
1

expression :

AaSeT 1/2
wi = |28z 421t (3.12)

int

avec
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A =1 (n—1)(R+2)
nRk
R+ =z n—1
B = dy + - <1— R dl) (3.13)
2
_ Twy
N |QI| - /\laser

2
int

La relation A7 , + % = 0 permet de définir 'ensemble des couples (d; > 0,dy > 0)
qui permettent 'existence d’un col du mode laser dans la sphére, ce qui constitue une
sous-partie du domaine de stabilité représenté par la figure 3.9.(b). Pour un indice de
réfraction n = 1,6904 et un rayon R = 3,72 mm, les domaines I et II sont restreints aux

sous-domaines notés D — I et D — I respectivement, et représentés par la figure (3.11).

: ki:.':lll{d|)- dl :d2

d,

6]

[#x]

Mo

I UG OO S A - o O PO N T T [N S G N ) 0

b

—_

—_

L]

TR TETTEFYTTTTIETET E YN N EET TN LY EOF L

1 2 3 4 5 &

d, (mm)

F1G. 3.11 — Sous-domaines de stabilité D — I et D — I1 hachurés, permettant 1’existence
d’un col de faisceau, w;y,;, dans la sphére de YCOB : Nd.

Les frontiéres des sous-domaines D — I et D — I correspondent aux cas limites pour
lesquels le mode laser présente un col de faisceau dans la sphére, localisé infiniment proche
d’une des surfaces de la sphére, aux positions limites Z;,; = £R. Dans le cas de YCOB :
Nd, les sous-domaines D — I et, D — I sont donnés par la figure 3.12, pour chacun des

indices principaux n, = 1,6376, n, = 1,6904 et n, = 1,7081, a 1061 nm.

Selon l'orientation de la sphére de YCOB : Nd dans la cavité, I'indice sollicité
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F1G. 3.12  Sous-domaines de stabilité hachurés, permettant I’existence d’un col de fais-
ceau dans la sphére, pour chacun des trois indices principaux. (a) Sous-domaines D — I.
(b) Sous-domaines D — I1.

nt~ (0, ¢) vérifie & nouveau n, < nt~ (0, ¢) < n, < 2. Les limites des sous-domaines
de stabilité D — I et D — I1, associées a l'indice nt~ (0, ¢), restent encadrées par les
limites des sous-domaines associés aux indices n, et n,. L’évolution des sous-domaines
de stabilité D — I et D — I en fonction de I'indice est faible, ce qui est un point positif
vis-a-vis de la conception d’une cavité laser avec milieu a gain sphérique pour I’é¢tude des
cristaux bi-fonctionnels. En effet, la figure 3.12 met en évidence que, pour chaque sous-
domaine D — I et D — II, il existe un important recouvrement entre les sous-domaines

associés aux trois indices principaux de YCOB : Nd.

3.7 La cavité symétrique

3.7.1 Intérét d’une cavité symétrique

Les sous-domaines D — [ et D — II présentent la méme symétrie, par rapport a la
droite dy = di, que les domaines I et II. Cette symétrie, déja mentionnée au paragraphe
3.6.3, traduit I'invariance des caractéristiques d’une cavité plan-plan avec un milieu am-
plificateur sphérique, par permutation des distances d; et d».

Ainsi, pour un couple (d;,d;) du domaine de stabilité, les cols du faisceau laser sur
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les deux miroirs plans vérifient ws (dy, d2) = wq (dg, dy). De plus, pour un couple (dy, ds)
du domaine restreint de stabilité D — [ ou D — I, la position Z;,; vérifie Z;,; (dy,ds) =
—Zint (da, dy), tandis que la taille w;,; du col de faisceau vérifie wy,; (di, d2) = Win (do, dy).

Pour une cavité symétrie telle que d; = dy = d, les cols de faisceau vérifient donc
wy (d,d) = wq (d,d) au niveau des deux miroirs plans : ils seront notés w; (d). De plus,
le troisiéme col de faisceau, noté w;, (d), est nécessairement positionné au centre de la

sphére en Z;,; (d) = 0, puisque Z;,; (d,d) = —Z;y (d, d).

Les figures 3.11 et 3.12 montrent que toutes les configurations stables de cavités sy-
métriques sont incluses dans les sous-domaines D — I ou D — I']. Ainsi, les configurations
stables et symétriques sont favorables a 1’étude spécifique sur sphére de cristaux auto-
doubleurs puisqu’elles permettent systématiquement I'existence d’un col de faisceau laser
localisé au centre de la sphére, ce qui est le plus adapté a ’auto-doublage de cette onde. En
effet, pour les configurations symétriques, le faisceau laser se propage en onde plane, dans
le cristal sphérique, de part et d’autre du col du mode wy,, (d) placé en Z;,; (d,d) = 0.
Afin de réaliser une interaction d’auto-doublage la plus colinéaire possible, il est nécessaire
que le faisceau laser se propage de facon la plus paralléle possible sur toute I'épaisseur de
la sphére, c’est-a-dire que 'approximation de propagation en onde plane soit valable, de
part et d’autre du col du mode w;,; (d), sur toute I’épaisseur de la spheére. Il reste donc a
vérifier si toute configuration symétrique et stable de cavité permet 'obtention d’un col
du mode laser w;,; (d) placé en Z;,; (d,d) = 0, telle que I'approximation de propagation
en onde plane soit vérifiée sur toute 1'épaisseur de la sphére; la figure 3.13 illustre une

telle configuration symétrique de cavité.

3.7.2 Les dimensions de la cavité symétrique

La cavité symétrique est stable pour les dimensions 0 < d < dj au sein du sous-domaine
D —1,etdy <d < Dy, au sein du sous-domaine D — I, ou D,,,, est la dimension
R 2

maximale associée & une cavité symétrique stable, soit : Do = 75 = 2 fsphere-

Pour les deux sous-domaines D-I et D-II, le tableau 3.3 récapitule les tailles limites

possible de la cavité symétrique stable, pour les trois indices principaux de YCOB : Nd.
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Fi1G. 3.13 — Configuration et paramétres de la cavité symétrique et stable permettant
Pexistence du col du mode laser w;,; situé au centre de la sphére en Z;,; = 0, tel que le
faisceau laser se propage en onde plane sur toute I’épaisseur de la sphére.

D-1 D-II
0<d<d, d,<d<D,,
ny =1,6376 0mm <d< 1,06 mm 1,06 mm < d < 5,83 mm
n, = 1,6904 0 mm <d<0,83 mm 0,83 mm <d < 5,39 mm
n,= 1,7081 0mm <d<0,77 mm 0,77 mm <d < 5,25 mm

TAB. 3.3  Tailles limites pour la cavité symétrique stable, & A\ 5., = 1061 nm, pour les
indices principaux de YCOB : Nd, et pour une sphére de rayon R = 3,72 mm.

Le tableau 3.3 illustre que la taille millimétrique du rayon R de la sphére impose
également des dimensions millimétriques a la distance d entre la sphére et les miroirs M,
et M,. Les configurations symétriques conduisent donc a des cavités de longueur totale L,
telle que L = 2R + 2d, de 'ordre de 1 & 2 cm pour une sphére de YCOB : Nd de rayon
R =3,72 mm.

Ainsi, pour ’étude expérimentale de I’auto-doublage sur sphére, il faut construire une
cavité tres courte pour laquelle les dimensions du milieu amplificateur ne sont pas du tout

négligeables devant la taille totale de la cavité.
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3.8 Caractéristiques spatiales des faisceaux gaussiens
de la cavité laser symétrique

La sélection d’une configuration symétrique et stable a montré qu’il existe trois cols
de faisceau du mode laser T'EEM)( dans la cavité. Premiérement, il s’agit de calculer, en
fonction de la dimension de la cavité symétrique, les caractéristiques spatiales du mode
laser au niveau de ces cols, positionnés sur les miroirs et au centre de la sphére. D’autre
part, il s’agit aussi de prédire ’évolution du profil spatial transverse du mode laser pour
toute position a l'intérieur et a I'extérieur de la cavité.

Bien que le modéle de cavité laser soit développé sans inclure de phénoméne de double
réfraction, une proposition d’architecture de cavité est également proposée, sans modéli-
sation supplémentaire, de maniére a envisager la prise en compte de la propagation dans
n’importe quelle direction du faisceau laser généré dans un milieu amplificateur aniso-

trope.

3.8.1 Caractéristiques géométriques et dimensions du mode laser

Les expressions w; et w;,; des tailles des cols de faisceau en configuration symétrique,

décrites par les équations (3.11) et (3.12), sont rappelées par la formule suivante :

4 11/2

7T |Bmotif|

A aser . . 2
l \/1 _ (Amotzf‘;Dmotzf> (314)

q1/2

2
AQ + BQ )\laser
nt wnt T wQ ( d)

1

w1 (d) =

\

Il est & noter que P'expression de w; est équivalente a celle donnée par la formule (3.2),
pour laquelle les rayons de courbures des deux miroirs sont considérés comme infinis. Au
contraire, expression de w;,; ne peut pas étre décrite par la formule (3.2), puisque le trai-
tement associé ne prend pas en compte le fait que le milieu amplificateur est optiquement

équivalent a une lentille épaisse.

Le choix d’une configuration symétrique de cavité effectué au paragraphe 3.7 mention-
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nait la nécessité de réaliser un mode permettant une propagation en onde plane au sein
du milieu bi-fonctionnel. Le critére de Rayleigh, portant sur la divergence des faisceaux
gaussiens dans la sphére, permet de définir si cette condition est réalisée. Le paramétre

2
de Rayleigh, noté Zg, associé au col w;,;, est défini par Zr = % Ce paramétre devant

laser

étre comparé au rayon R de la sphére, il est préféré I'écriture normalisée %‘f = %ﬁi La
propagation en condition d’onde plane sur toute 1’épaisseur de la sphére correspond alors
a I'inégalité 28 > 1.

Les évolutions des grandeurs w; et w;,; d'une part, et %‘ d’autre part, en fonction du
paramétre d, sur I'ensemble du domaine de stabilité D — I et D — II en configuration
symeétrique, sont respectivement décrites par les figures 3.14.(a) et 3.14.(b) pour chacun
des trois indices principaux dans la sphére de YCOB : Nd.

1001 &

801

60

40

21 ‘
n=16376 1 | /
n.=1.6904 L==T

201

1‘1211,708] 1: ...#i. ...................... i.
1D-Ii | D-II
G o III‘ . 53.0.%F .4 B K0 4. % 8 % §.8 S.5.5 5. 428 & J G | oy ‘I‘ ¢ & 51 E S8 T % 3% T3 8.3 04 & 3 II T1
0 1 2 3 L o} 3 2 3 4 5
(a) d (mm) (b) d (mm)

F1G. 3.14 — Propriétés spatiales du mode laser en fonction de la distance d entre la
sphére et les miroirs, sur les sous-domaines de stabilité D — I et D — II, pour chacun des
trois indices principaux de réfraction, dans le cas de configurations symétriques et stables
de cavités. (a) Evolution des tailles des cols wy et wy,. (b) Evolution du paramétre de
Rayleigh normalisé par R, et associé a wip;.

Par exemple, en se placant au milieu du sous-domaine D—1I1 a d = 3,11 mm, les cols de
faisceaux wy (d = 3, 11mm) et w;,; (d = 3, 11mm) ont pour dimensions 36,5 um et 43,2 ym
respectivement. Ceci conduit & un paramétre de Rayleigh, tel que 22 (d = 3, 11mm) ~ 2,5,

R

ce qui correspond bien a une propagation en onde plane sur toute I’épaisseur de la sphére.

Il est a noter que les paramétres w; et w;,; présentent des divergences physiques aux

limites du domaine de stabilité, c’est-a-dire lorsque d — dy ou d — D,,4,. Cependant, la
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divergence en d = dj est extrément localisée au proche voisinage de dy, c’est pourquoi,
malgré son existence physique, elle n’apparait pas sur la figure 3.14. Par contre, lorsque les
deux miroirs sont infiniment proches de la sphére, avec d — 0, la configuration symétrique
est parfaitement située dans le domaine de stabilité décrit par la figure 3.9. Ceci justifie
donc que les paramétres w; et w;,; ne divergent pas lorsque d — 0, tel qu’il est observé
sur la figure 3.14.(a). Ainsi, le paramétre de Rayleigh normalisé Zf, décrit par la figure

3.14.(b) présente le méme comportement que w;,;, en terme de divergence aux limites du

domaine de stabilité.

La figure 3.14.(b) valide le choix de la configuration symétrique d'une cavité laser
stable pour I'étude de l'auto-doublage. En effet, le critére Z—If > 1 est vérifié en tout
point du domaine de stabilité associé & une cavité symétrique, pour chacun des trois
indices principaux. Ainsi, la propagation du faisceau laser en onde plane est toujours
vérifiée pour une cavité laser symétrique et stable. La configuration symétrique apparait
donc particuliérement adaptée a I'étude de la bi-fonctionnalité de YCOB : Nd en vue
d’une conversion de fréquence a A\ 5., = 1061 nm, indépendamment de 'indice principal
sollicité au sein de la sphére, et pour une propagation associée sans double réfraction sur
ce faisceau.

Tant que les dimensions de la cavité symétrique ne sont pas proches des frontiéres
du domaine de stabilité, au voisinage de D,,,,, I'indice principal de réfraction sollicité

influence peu les propriétés spatiales des cols du mode laser. La taille du mode laser ne

dépend alors pas significativement de l'indice n*(, ¢).

La géométrie du mode laser w;,oqe, correspondant a un profil transverse d’un faisceau
gaussien T'E'My présente trois cols dans la cavité. Elle est représentée en fonction de
la position £ le long de I'axe de la cavité symétrique par la figure 3.15.(a), pour trois
distances d = 0,8 mm, d = 3,11 mm et d = 5 mm, avec comme indice principal n,. Ceci
traduit la dépendance importante de w,,oq. Vis-a-vis du paramétre d. Au contraire, w,,ode
dépend peu de l'indice principal sollicité, et donc de tout indice n*(60, @) & A\jgser, comme
lillustre la figure 3.15.(b). Par exemple, au centre de la sphére, pour d = 3,11 mm, le
profil wy,,qe correspond au col wj,, et a pour dimensions 43,7 pm, 43,2 um et 43,1 um

pour les indices principaux n,, n, et n, respectivement.
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Profil du mode (pm) Profil du mode (um)
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F1G. 3.15 — Profil longitudinal du mode laser gaussien en fonction de la position £ le long
de I'axe de la cavité symétrique. (a) Profil pour différentes valeurs d = 0,8 mm, d = 3,11
mm et d =5 mm parmi les sous-domaines D — I et D — II, pour un indice n = n,. (b)
Profil pour les trois indices principaux, pour une taille fixée d = 3,11 mm.

Les caractéristiques spatiales du mode laser hors de la cavité sont obtenues a partir de
la propagation du faisceau laser depuis le miroir M,. En négligeant I'influence de la tra-
versée du miroir, la taille w,,; du faisceau laser présente, en sortie de cavité de dimensions
d, une évolution classique suivant la loi de propagation wy, (z) = wy (d)y/1 + <’\l“5€(g§>2,

ou x est la position du faisceau comptée depuis la sortie de la cavité, aprés le miroir M.

e Restriction au sous-domaine D — I1.

La figure 3.15.(a) montre que la taille du col du mode laser dans la sphére est comprise
entre 30 um et 36 um au sein du sous-domaine D — I, ce qui constitue une plage restreinte
de dimensions. Au contraire, la plage des tailles du mode dans la sphére est beaucoup plus
grande dans le sous-domaines D — I, avec des dimensions comprises entre 32 um et 80
pm. Une telle plage de tailles de mode laser rend le sous-domaine D — I plus favorable
que le sous-domaine D — I. En effet, il sera plus facile d’adapter la taille d’un faisceau de
pompage a celle du mode laser dans la sphére pour une configuration du sous-domaine
D — I1I. De plus, a cause de 'encombrement géométrique des montures des optiques, les
distances de D — I1 sont plus accessibles d’un point de vue expérimental.

Enfin, la configuration stable, autorisant le plus d’imprécisions sur le positionnement

des miroirs par rapport a la sphére, correspond au centre du domaine de stabilité d’une
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cavité symétrique, situé au milieu du sous-domaine D —1I1. Pour la sphére de YCOB : Nd,
en sollicitant I'indice 7n,(Aqser), le centre du sous-domaine de stabilité correspond aux
dimensions de cavité d = 3,11 mm. Dans ce cas, la taille de la cavité laser a pour longueur

totale L.q,, = 2R+ 2d = 13,66 mm. Les paramétres spatiaux du mode laser valent alors :

wy = 36,5 um, Wi = 43,2 um et % =2,5.

Pour chacun des trois indices principaux a Ajgser, le tableau 3.4 donne la distance
correspondant au point de fonctionnement situé au centre du domaine de stabilité en
configuration symétrique, les dimensions des cols w; et w;,;, et enfin le paramétre de

. s 7
Rayleigh normalisé <.

) Centre du domaine
Indice de stabilité w, (um) | w, (um) Zi/R
n, =1,6377 d=3,45 mm 37,4 45,6 2,5
ny=1,6904 d=3,11 mm 36,5 432 2,5
n=1,7081 d=3,05 mm 36,2 42.4 2,5

TaB. 3.4 Dimensions de cavité symétrique stable, pour la configuration géométrique
située au centre du domaine de stabilité D — 11, a \j,se, = 1061 nm, pour les trois indices
principaux de YCOB : Nd de la sphére YCOB : Nd.

Pour une taille d de cavité donnée, les dimensions des cols de faisceaux varient peu par
rapport a I'indice sollicité. Par la suite, la taille intermédiaire de cavité symétrique, pour
un point de fonctionnement situé en plein centre du domaine de stabilité, pour d = 3,11

mm, sera ainsi privilégiée.

3.8.2 Mode laser soumis a la double réfraction

L’étude de la cavité avec un milieu amplificateur sphérique a uniquement porté sur
le cas de la mise en oscillation d’'un mode de polarisation ordinaire du faisceau laser a
Aiaser = 1061 nm. Dans ce cas, la propagation de I’énergie est colinéaire au vecteur d’onde
laser, lui-méme colinéaire a 'axe de la cavité laser. Le faisceau laser est alors en incidence

normale sur les deux faces de la sphére, ainsi que sur les deux miroirs plans.
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Dans un cristal sphérique anisotrope, le faisceau laser peut également étre associé a
un mode de polarisation présentant un angle de double réfraction non nul. Dans ce cas, la
propagation de I'énergie n’est plus colinéaire au vecteur d’onde laser dans la sphére. Il s’en
suit une réfraction, au niveau de la surface de la sphére, qui a pour conséquence d’affecter
I'orientation du vecteur d’onde hors de la sphére [20]. La direction de propagation de
I'onde, et donc de I'énergie laser, ne correspond alors plus a l'axe de la cavité décrite
par la figure 3.7. Pour palier ’effet indésirable de la double réfraction, nous proposons de
modifier 'inclinaison du miroir de sortie My, tel que 'illustre la figure 3.16. L’objectif est
alors d’orienter ce miroir orthogonalement au faisceau se propageant hors de I’axe initial

de la cavité laser, en sortie de sphére.

d

F1G. 3.16 — Proposition de configuration de la cavité « symétrique », pour un mode de
polarisation présentant un angle de double réfraction non nul.

Afin de bien rendre compte des modifications introduites pour maintenir la stabilité
de la cavité en présence d'une propagation non ordinaire dans la sphére, les angles de
double réfraction, ainsi que l'inclinaison du miroir Ms, ont été volontairement exagérés
sur la réprésentation de la figure 3.16.

Il est a noter que la double réfraction dépend de l'orientation du cristal considéré.
Cela signifie que, pour toute direction de propagation dans le repére optique du cristal
sphérique, il faut adapter Porientation du miroir de sortie Ms. En présence de double
réfraction, il est donc nécessaire de modifier I'alignement pour différentes interactions
optiques considérées, ce qui constitue une réelle difficulté expérimentale. En pratique, il
sera préféré de travailler dans des configurations de cavité ne présentant pas de double
réfraction, quelles que soient les conséquences sur la valeur du seuil laser.

A ce jour, nous n’avons pas modélisé le comportement de la cavité décrite par la figure
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3.16. Toutefois, la nécessité d’incliner un miroir pour assurer la stabilité d’un mode de po-
larisation avec double réfraction a pour conséquence qu’il ne sera pas possible de stabiliser
simultanément les deux modes de polarisation associés & n™ et n~ pour une direction de
propagation considérée présentant une double réfraction non nulle. Ceci apparait comme
un handicap pour la réalisation de processus d’auto-doublage faisant intervenir simulta-
némment deux modes de polarisation orthogonaux, comme c’est le cas pour les processus

d’auto-SHG de type II.

3.9 Adaptation de la taille du faisceau pompe a celle
du mode laser de la cavité symétrique

Afin de réaliser I’émission laser, il est nécessaire d’optimiser le pompage de la cavité
symétrique étudiée précédemment, en optimisant, dans le milieu amplificateur sphérique,

le recouvrement volumique du mode laser par le faisceau pompe.

Le travail de mise en forme du faisceau pompe nécessite la caractérisation des para-
meétres spatiaux de la source utilisée, puis par une adaptation optimale de la position et
des dimensions transverses de ce faisceau a celles du mode laser dans la spheére. Cette
optimisation passe par I’étude du recouvrement du mode laser par le faisceau pompe dans

la sphére.

Notre objectif est de développer une méthodologie nouvelle permettant la caractéri-
sation directe d’un cristal auto-doubleur, quels que soient les ions fluorescents qui consti-
tuent le dopage. Il est nécessaire de pomper le milieu laser avec une source accordable sur
une large plage spectrale. La source utilisée est un OPO accordable entre 0,4 pum et 2,4
pm, utilisant d’un cristal de BBO. Il s’agit d'un OPO Panther de la société Continuum,
pompé a la longueur d’onde triple d’un laser Y AG : Nd impusionnel & 7 ns, de cadence

10 Hz.
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3.9.1 Caractérisation des paramétres spatiaux du faisceau pompe

La longueur d’onde optimale de pompage de YCOB : Nd, est A = 812 nm. Elle
est déduite des spectres d’absorption [17]. Cette longueur d’onde est produite grace a la
source OPO utilisée.

Les caractéristiques spatiales du faisceau pompe sont assez éloignées d’un faisceau
purement gaussien. Son profil spatial est trés inhomogeéne. D’autre part, il présente un
astigmatisme particuliérement important dans le plan vertical, dont 'origine est liée a
I'existence de processus paramétriques non colinéaires dans le plan de ’angle de double

réfraction.

o Astigmatisme et divergence du faisceau pompe.

La caractérisation de l'astigmatisme du faisceau pompe a été effectuée a partir de
plusieurs séries de mesures afin d’obtenir une distribution statistique des données. Cette
caractérisation a porté sur I’évolution du profil du faisceau de part et d’autre de la position
de focalisation, suite & la travsersée d’une ou plusieurs lentilles.

En chaque position z le long de 'axe de propagation du faisceau pompe, une mesure
du profil transverse a été effectuée selon les directions horizontale et verticale, qui corres-
pondent aux deux directions principales d’astigmatisme. Les rayons, vertical et horizontal,
du faisceau, définis & 1/e* du maximum en intensité, ont été déterminés en effectuant une
modélisation de profil transverse gaussien selon chacune de ces deux directions. Les profils
longitudinaux, horizontal wy,, et vertical w,, du faisceau pompe ont alors été modélisés le

long de I'axe de propagation z par les expressions suivantes :

(

2
AN M2 (2 —
wy, (2) = wopa| 1+ ( Lt (22 ZO,h))

MM2 (2 — 200)\ 2
w, (2) = wo,v\/l + ( P v (22 20, )>
\ 7T-w(),v

ot (wop, woy), (ME, M?), ainsi que (zq4, 20,,) sont respectivement les rayons a 1/e? en

(3.15)

intensité des cols du faisceau, les parameétres d’écart & une structure gaussienne idéale,
ainsi que les positions des cols du faisceau selon les directions d’astigmatisme horizontale

(h) et verticale (v).
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Le tableau 3.5 donne l’ensemble des valeurs expérimentales mesurées pour les di-
rections d’astigmatisme. La dispersion des mesures conduit aux valeurs expérimentales
moyennes < M7 >=3+1 et < M? >= 16 £ 4, qui seront systématiquement utilisées par

la suite.

M| 23145 3 | 28|33 29 [ 28 |27 125132 ]33

M? 1163 - - - [149]12.7]163]22.7[10.5|163|144|16.2| 17 | 21

TAB. 3.5 — Distribution des valeurs expérimentales des paramétres Mﬁ et M2

o Tuilles des cols du faisceau pompe pour différentes configurations de focalisation.

Chaque mesure du profil spatial du faisceau pompe a été interpolée par les expressions
de I'équation (3.15), ce qui conduit & une estimation des parameétres wpy, et M,% d’une
part, et wp, et M2 d’autre part. Nous avons utilisé les valeurs < M? > = 3 £ 1 et
< M? > = 16 £ 4 déja déterminées précédemment, pour renormer les mesures suivantes,
de fagon a se ramener a des mesures conduisant exactement aux valeurs M7 =< M}? >

et M2 =< M? >. Ceci revient & renormer les facteurs M? et M?, en les multipliant

<M?> M?2
L of S22 Teg

R vr tailles de faisceau wy, et wy, sont

respectivement par les facteurs

2
<M?>

2
Mh

et

donc également renormées, en les multipliant respectivement par les facteurs
<M2>

La figure 3.17 décrit I’évolution des profils longitudinaux du faisceau pompe, suite a

une focalisation par deux lentilles cylindriques orthogonales entre elles, respectivement de
focale f, = +75 mm et f;, = +50 mm dans les directions verticale et horizontale d’astig-
matisme. L’interpolation des mesures, & partir des équations (3.15) et des paramétres M}
et M2 renormés, a conduit & wg, = 33 pm et wg,, = 83 pm. Grace a un réglage minutieux
de la position relative des lentilles cylindriques, la distance entre les cols associés aux deux

directions d’astigmatisme est inférieure a 0,3 mm.

Le tableau 3.6 donne les valeurs expérimentales renormées des tailles, horizontale et
verticale, du faisceau pompe, pour quatre configurations différentes de focalisation, a par-
tir de jeux de lentilles disponibles dans I'équipe. La grandeur Az, ; = 2o, — 20 traduit
I’écart entre les positions de focalisation des directions, verticale et horizontale, d’astig-

matisme. La premiére série de mesures, avec une lentille sphérique de focale +100 mm, a
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400 W

300 —

200 ~

100

Rayon a 1/e? en intensité (um)

Position relative z (cm)

FiG. 3.17 Interpolation des données expérimentales associées aux profils longitudinaux,
selon les directions transverses horizontale (carrés noir et courbe noire) et verticale (ronds
rouges et courbe rouge) d’astigmatisme du faisceau de pompe, conduisant aux dimensions
wo,p, = 33 um et wp, = 83 pum.

conduit & deux cols de faisceau, selon les directions horizontale et verticale d’astigmatisme,
qui sont distantes de 6 mm. La direction verticale, de forte divergence, est focalisée plus
loin de la lentille que la direction horizontale. Cet écart important entre les distances de
focalisation justifie I'utilisation simultanée, pour les autres séries de mesures, de deux len-
tilles cylindriques orthogonales entre elles, afin de maitriser leur espacement et de placer

a la méme position les cols de faisceau de chacune des deux directions d’astigmatisme.

Lentille (mm) Wo.n Wy Az
f onerique 7100 78pum | 131pum | +6 mm

f, +75 et £, +50 47 um 62pum | <0.5mm

f, +75 et f, +50 32 um 83 um | <0.5 mm

f +100etf, +50 | 33pum | 115pum |<0.5mm

TAB. 3.6  Valeurs renormées des tailles des cols du faisceau pompe, pour quatre confi-
gurations différentes de focalisation. Estimation de l'écart Az, entre les positions de
focalisation associées a wyp, et Wo,.

En supposant une focalisation indépendante dans chacun des plans, horizontal et ver-

tical, & partir de lentilles cylindriques orthogonales entre elles, il est possible de corréler
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la taille des cols de faisceau, en fonction de la valeur de la focale choisie pour chaque
direction d’astigmatisme considérée. Les résultats sont reportés dans le tableau 3.7, que
nous comptons utiliser afin de déterminer la configuration expérimentale de focalisation

de la source OPO la plus favorable pour le pompage de la cavité symétrique.

£ +50 f +75 £ +100
£ +50 h:33um | h:33um
v:83um | v:115um
£ +75 h:47 pm h:47 pm
v:62um v:115pum
£ +100 h:78pum | h:78 pum
v:62um | v:83 um

TAB. 3.7 — Taille des cols du faisceau pompe pour chaque direction d’astigmatisme en
fonction de la focale de la lentille cylindrique utilisée dans le plan horizontal ( fy,) et vertical
(f,) respectivement.

3.9.2 Modélisation du recouvrement du mode laser par le faisceau

pompe dans la sphére

Le caractére tres astigmate du faisceau pompe ne permet pas une adaptation parfaite
de ses paramétres spatiaux a ceux du mode laser sur toute I’épaisseur du milieu amplifi-
cateur. En particulier, la valeur élevée du paramétre < M? > ne permet pas d’envisager
une propagation paralléle dans la sphére, dans le cas de focalisations trop importantes du
faisceau pompe. Il apparait donc nécessaire de quantifier de maniére globale I'efficacité

du pompage a travers tout le milieu amplificateur.

La modélisation du recouvrement volumique du mode laser par le faisceau pompe
dans la sphére, nécessite la définition d’un estimateur caractérisant le taux d’absorption
du faisceau pompe dans le volume du mode laser, relativement a I’absorption globale dans
le milieu amplificateur. Afin de traduire au mieux la réalité de ce recouvrement, il a été
considéré que I'estimateur doit prendre en compte les cing points ci-dessous :

e le profil transverse gaussien du mode laser et du faisceau pompe, dont les tailles

peuvent éventuellement évoluer au cours de la propagation sur I’épaisseur de la
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sphére, entre les positions comprises entre —R et +R.

e le caractére astigmate de la propagation du faisceau pompe;;

e le recouvrement transverse, en chaque position au sein de la sphére, du mode laser
par le faisceau pompe, dans chacune des deux directions principales, horizontale
notée o = h, et verticale notée 6 = v ;

e le recouvrement longitudinal, intégrant sur toute ’épaisseur du milieu amplificateur
sphérique, le recouvrement transverse bidimensionnel astigmate ;

e |'atténuation en tout point de la sphére de I'intensité du faisceau pompe liée a son

absorption dans le milieu a gain.

Pour une position £ dans la sphére, le recouvrement transverse, (3., selon la direc-

§)
tion principale § = (h,v) horizontale ou verticale, du mode laser par le faisceau pompe,

respectivement de tailles w04 €t wp s, est donné par la formule suivante :

too 2 2 /012 2 /002 'LU2 0 (Z) e
Bs (§) = / = e w58 o2 wnoae () dyy = (1 + ”—) 3.16
( ) —00 ﬂ-wi,é (5) wrznode (Z) ( )

Le recouvrement transverse correspond a l'intégration transverse selon la direction
principale 0 du faisceau pompe gaussien, en appliquant une pondération par le profil

transverse, également gaussien, du mode laser a la position & dans la sphére.

Le recouvrement volumique, 3, ,, du mode laser par le faisceau pompe integre, sur

Vo
toute I'épaisseur de la sphére, le recouvrement selon les deux directions d’astigmatisme
du faisceau pompe, en appliquant une pondérantion par le profil gaussien du mode laser

fondamental T'EM;o. Ce recouvrement volumique est décrit par I’équation :

Boor = / etg (68 (¢) de (3.17)

R
ou « est le coefficient d’absorption linéaire associé a une propagation polarisée a Ajompe

dans la sphére.

Dans le cas hypothétique ott w5 (&) = Wimode (§), pour § = (h,v), le recouvrement

. . . +R oot
volumique traduit alors un recouvrement parfait, et vaut f =

_p S5 d€. Le taux de recou-
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vrement volumique 7, , est alors défini comme le rapport entre le recouvrement volumique

3,,, par recouvrement volumique parfait, soit :

TR e (©)p, (€) A

vol +R e—a{ df

(3.18)

Il est intéressant de noter que plus I’absorption est forte, plus il est essentiel d’effectuer
un bon recouvrement géométrique du mode laser par la pompe, tant que celle-ci n’a pas

encore été trop atténuée, c’est-a-dire dés le tout début de la propagation dans la sphére.

La définition de l'estimateur 7, conduit a 7, , = 1 pour un faisceau pompe de dimen-

ol ol

sions idéales, a 7, — 0 lorsque wy 5 >> Wpode, €t enfin a 7, — 2 lorsque w, 5 << Wiode-
Une utilisation directe de ’estimateur proposé peut donc conduire a des taux de recouvre-
ment sans signification physique, tels que 7, > 1, pour les situations ot les dimensions
du faisceau pompe deviennent plus petites que celle du mode laser. 11 faut donc avoir a
Iesprit qu'une utilisation directe de cet estimateur peut conduire & une sur-estimation
du taux de recouvrement, lorsque une partie, voire I’ensemble du faisceau pompe est de
dimension plus petite que celle du mode laser. Il convient alors d’étre prudent dans I'in-

terprétation de la valeur numeérique fournie par 7, ,. Cet estimateur a simplement pour

ol*
vocation de dégager les tendances vis-a-vis de la qualité du recouvrement pour différentes

configurations de focalisation.

Remarque

En pratique, il est nécessaire d’éviter d’éventuelles sur-estimations du taux de recou-
vrement. Lorsqu’une des deux directions d’astigmatisme w, s avec § = (h et/ou v), est
plus petite que les dimensions du mode laser sur une plage de positions A (£) dans la
sphére, le calcul de recouvrement peut étre corrigé et affiné. Sur cette plage A (§), et pour
la direction § =( h et/ou v), il suffit d’attriber numériquement la taille w,,0q. (A (£)) au

faisceau pompe de taille réelle w5 (A (§)) < Wmode (A (£)).
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3.9.3 Estimation du recouvrement du mode laser par le faisceau

pompe dans la sphére

Les caratéristiques spatiales du mode laser sont imposées par le choix du point de
fonctionnement de la cavité symétrique. L’estimation du recouvrement sera donc menée
pour deux configurations de cavité, & d = 3,11 mm et d = 5 mm, appartenant au sous-
domaine de stabilité D—1I1T décrit par figure 3.12.(b). L’indice sollicité est I'indice principal
Ny & Ajgser, €€ qui correspond a un alignement de 'axe de la cavité laser dans le plan
principal ()Z', Z) du repére optique de la sphére de YCOB. De plus, il est rappelé que les
parameétres intrinséques du faisceau pompe, a A\, = 812 nm, ont été renormés et sont fixés

At M2 =3et M2 =16

L’étude théorique de la cavité laser a été réalisée chronologiquement avant que les
résultats du chapitre 2 ne soient obtenus. Dans I'étude de la cavité, il n’a donc pas été
pris en compte l'existence des différents repéres. Cette étude est donc effectuée dans le
repére optique, sans prendre en compte que, selon les axes principaux de ce repére, ce ne
sont pas les valeurs principales liées a ’absorption et a I’émission qui sont sollicitées. Pour
ce chapitre, la valeur du coefficient d’absorption a donc été fixée a une valeur réaliste pour

YCOB : Nd, soit a a =3 em™" [17,51].

Les cols de faisceau pompe, dans les directions horizontale et verticale d’astigmatisme,
sont considérés comme étant positionnés au méme endroit a une distance dpompe de la
surface d’entrée de la sphére. Cette distance doit étre la plus petite possible afin de ne
pas permettre au faisceau pompe, de fort astigmatisme, de rediverger entre son point de
focalisation et la surface d’entrée de la sphére. Cependant, cette distance doit aussi étre

réaliste d'un point de vue expérimental, qui a conduit a fixer dpompe = 1 mm.

Dans ces conditions, la figure 3.18.(a) décrit ’évolution du taux de recouvrement, en

fonction de la taille du col de faisceau wy,, et pour @ = 3 em™!

et dpompe = 1 mm,
pour différentes valeurs imposées du col de faisceau wy j,, pour une configuration de cavité
symétrique avec d = 3,11 mm.

La figure 3.18.(b) décrit, quant a elle, I’évolution du taux de recouvrement, en fonction

de la taille du col de faisceau wy p, pour o = 3 em ™t et dpompe = 1 mm, et pour différentes
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valeurs imposées du col de faisceau wy ,, pour la méme configuration symétrique de cavité,

avec d = 3,11 mm.
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F1G. 3.18 — Taux de recouvrement volumique du mode laser pour la cavité symétrique de
taille d = 3,11 mm, et pour des cols de faisceau pompe, wy, et wy,, focalisés a 1 mm en
entrée de sphére. (a) Modélisation en fonction de wy,, pour différentes valeurs de wo .
(b) Modélisation en fonction de wyy, pour différentes valeurs de wy,.

La figure 3.19 est ’analogue de la figure 3.18, mais pour une configuration symétrique
avec d = 5 mm.
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F1G. 3.19 — Taux de recouvrement volumique du mode laser pour la cavité symétrique
de taille d = 5 mm, et des cols de faisceau pompe, wg; et wy,, focalisés a 1 mm en
entrée de sphére. (a) Modélisation en fonction de wy,, pour différentes valeurs de wy,.
(b) Modélisation en fonction de wy p, pour différentes valeurs de wy,,.

Les parties (a) et (b) des figures 3.18 et 3.19 conduisent a la méme conclusion, & savoir

que le recouvrement optimum est obtenu pour des tailles de col du faisceau pompe de

I'ordre de wgﬁf =454+5 um et wgﬁf = 100 + 10 pm. Ces taux de recouvrement n’ont pas
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été pas corrigés, en vue de s’affranchir d’une éventuelle sur-estimation lorsque le faisceau
pompe est de dimensions plus petites que celles du mode laser. Ceci permet toutefois de
définir les ordres de grandeurs associés de ces taux de recouvrement dont les taux optimals
valent 45 % pour une cavité symétrique de taille d = 3,11 mm, et 84 % pour une cavité
de taille d = 5 mm.

La comparaison des valeurs des taux de recouvrement données par les figures 3.18
et 3.19 mettent en évidence le fait intuitif que, plus le mode de la cavité est de grande
dimension, meilleur est son recouvrement par le faisceau pompe de fort astigmatisme. Ceci
se traduit par un meilleur taux de transfert d’énergie du faisceau pompe vers le mode laser

dans le cristal laser, ce qui est favorable pour passer le seuil de la cavité étudiée.

Les figures 3.18 et 3.19 montrent également que les variations du taux de recouvrement
sont toujours plus faibles pour les parties de courbes a droite des maxima que pour celles
situées a leur gauche. Ainsi, pour un méme taux de recouvrement obtenu a partir de
deux couples différents (w5, wo,), il est préférable de choisir le couple (wg p, wo,,) faisant
intervenir les plus grandes valeurs de tailles de cols du faisceau pompe dans les plans
horizontal et vertical. Ceci permet de se placer dans le cas ou le taux de recouvrement
est moins sensible a de possibles fluctuations expérimentales des dimensions transverses
du faisceau pompe en entrée de sphére. De plus, le choix du couple (wqp,wo,) avec les

. . . . . ,
plus grandes dimensions conduit aussi a propager un faisceau pompe plus proche d’une

propagation en onde plane dans la sphére, parallélement a 1’axe de la cavité.

Le tableau 3.7 du paragraphe 3.9.1 décrit les tailles de faiseau pompe qui sont réa-
lisables grace a la transformation de 'OPO Panther avec les jeux de lentilles dont nous
disposons. A partir de cette caractérisation des tailles de faisceau pompe accessibles, une
estimation des taux de recouvrement associés a été réalisée, ce que rapporte le tableau
3.8. Le meilleur taux de recouvrement réalisable expérimentalement est alors obtenu pour
deux lentilles cylindriques orthogonales, de focales f, = +100 mm et f, = +75 mm.
Les taux de recouvrement, qui prennent en compte la correction d’une éventuelle sur-
estimation, valent alors 45 % pour une cavité symétrique de dimension d = 3,11 mm, et
jusqu’a 73 % lorsque d = 5 mm.

Ces deux taux de recouvrement sont tout a fait comparables aux taux optimals en-
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visageables, qui ont été mis en évidence par les figures 3.18 et 3.19, et dont les valeurs
maximales, non corrigées vis-a-vis d’une éventuelle sur-estimation, étaient 45 % pour
d = 3,11 mm, et 84 % lorsque d = 5 mm. Toutefois, le tableau 3.8 met en évidence que
les configurations (f,, fn) = (+100,450) et (fo, fn) = (+75,+50) conduisent aussi a des

focalisation du faisceau pompe trés correctes.

d=311mm| f,+50 | f+75 | f,+100 d=5mm | f+50 | f,+75 | f +100
£ +50 4% | 44% £ +50 70 % 72 %
£+75 | 41% 45 % £+75 | 64% 73 %
£+100 | 35% 39 % £ +100 | 63% 70 %
(a) (b)

TaAB. 3.8 Taux de recouvrement, pour des cols horizontal et vertical de faisceau pompe
situés a 1 mm en entrée de sphére, de dimensions réalisables avec deux lentilles cylin-
driques orthogonales, et pour un coefficient d’absorption linéaire a = 3 cm™!,. (a) Cavité
symétrique de dimension d = 3,11 mm. (b) Cavité symétrique de dimension d =5 mm.

A partir de la source OPO dont nous disposons, et pour des conditions d’alignement
idéales entre le faisceau pompe et le mode laser, les taux de recouvrement volumiques
expérimentaux vont donc étre compris, en fonction de la taille du mode laser dans la
sphére, entre 45 % et 73 % pour des dimensions de la cavité symétrique comprises entre
3,11 mm et 5 mm. Ceci donne la fraction utile en énergie du faisceau pompe, qui est

effectivement injectée dans le mode laser.

La configuration expérimentale optimale de focalisation du faisceau pompe, avec des
lentilles de focales f,,= +100 et f,,= +75, conduit & une propagation dont les profils
longitudinaux horizontal, wWpompe n, €t vertical, Wyompe v, SOt décrits par la figure 3.20.(a)
en fonction de la position £ au sein de la cavité. Les profils du faisceau pompe sont décrits
depuis la position de focalisation & 1 mm en amont de la sphére, jusqu’aprés la cavité.
Le profil du mode laser est décrit du miroir M; au miroir M, sur toute la longueur de la
cavité.

La figure 3.20.(b) illustre I'intégration du taux de recouvrement volumique 7,, au

cours de la propagation dans le milieu amplificateur sphérique. L’évolution du taux de
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recouvrement dans la sphére met en évidence que le pompage du mode laser se fait
majoritairement en début de propagation du faisceau pompe dans le milieu laser, c’est-a-
dire tant que 'amplitude du faisceau pompe est encore forte, et qu’elle n’a pas été trop

atténuée par I'absorption du milieu laser.

Profils (mm) Taux de recouvrement (%)
0,37 1007
L Vo ! ]
v‘ 0‘2’-5_; j ! 801 73 %
T, 0ge (A=5 mm) ] /
T 4. (d=3,11 mm) \ %]
Wiode (d:5 ml'n) N E 45 %
W, ode (3,11 mm) sl e
205
Mll [\I]‘—‘SI H”S 2 1 IMO]I 1 2 3
=R R
@) (b) R

F1G. 3.20 — (a) Profils longitudinaux w,) et w,, en fonction de la position £ dans la
cavité, selon les directions transverses horizontale (ronds) et verticale (croix) du faiseau
pompe focalisé a wy p, = 47 pm et wy, = 115 pm, a 1 mm en entrée de sphére. Mode laser
dans la cavité symétrique, avec d = 3,11 mm (trait continu rouge) et d = 5 mm (trait
continu noir). (b) Intégration du taux de recouvrement, pour d = 3,11 mm (trait continu
rouge) et d =5 mm (trait continu noir).

3.10 Estimation du seuil de la cavité laser symétrique

Avant toute mise en oeuvre expérimentale de la cavité laser avec un milieu ampli-
ficateur sphérique de YCOB : Nd, il est indispensable d’estimer 1'énergie de pompage
disponible en sortie de la source OPO, et de s’assurer qu’elle est suffisante pour créer
I'inversion de poulation au sein du milieu laser, afin de dépasser en particulier le seuil de
mise en oscillation de la cavité étudiée.

L’estimation du seuil d’une cavité doit prendre en compte les caractéristiques spatiales
et temporelles du faisceau pompe, les propriétés spectroscopiques d’absorption et d’émis-
sion du milieu a gain, et enfin les pertes existant au sein de la cavité. Dans le cas étudié,

ces pertes sont principalement dues aux réflexions sur les surfaces de la sphére, qui ne
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sont pas traitées anti-reflet a A\ 4, et a la transmission du miroir de sortie M.
L’estimation du seuil de la cavité laser symétrique, prenant en compte toutes les consi-
dérations citées ci-dessus, est difficile a réaliser d'un point de vue théorique. Il a donc été

choisi de réaliser cette estimation a partir d’'une étude expérimentale.

L’étude expérimentale a porté sur la détermination du seuil d’une cavité laser plan-
convexe, avec un cristal de YCOB : Nd a faces planes orientées orthogonalement a 1'axe
principal Y. Ce cristal provient du méme échantillon cristallin que celui d’ou a été unisée la
sphére, ce qui leur assure les mémes propriétés spectroscopiques intrinséques. Le cristal a
faces planes a une épaisseur e = 8,1 mm tandis que la sphére est de diamétre 2R = 7,44
mm : les deux longueurs d’interaction sont donc similaires. Enfin, la cavité laser plan-
convexe a été réalisée avec deux miroirs dont les coefficients de transmission, a Ajeer,
sont les mémes que ceux des miroirs de la cavité avec le cristal sphérique, ce qui assure
aux deux cavités les mémes pertes. Les seules différences notables entre les deux cavités
considérées sont d’une part les dimensions du mode laser et d’autre part celles du faisceau
pompe, ce qui peut induire des différences notables des taux de recouvrement du mode

laser par le faisceau pompe, et conduire a des seuils laser associés & chacune des deux

cavités laser.

e Etude expérimentale de la cavité laser plan-convexe

Les miroirs utilisés sont de trés haute réflexion Ry, . > 99,99% pour le miroir plan
d’entrée M, et de faible transmission T, .~ 1% pour le miroir concave de sortie My
dont le rayon de courbure vaut R);,, = 100 mm. Le cristal a faces planes, dont le coefficient

1

d’absorption linéaire est pris a la valeur intermédiaire o = 3 e¢m ™", est accolé au miroir

M.

Z

La cavité plan-concave est stable lorsque 0 < 1— T
2

<l,on¥ = LMl,MQ—e"T_l avec
Ly, w1, 1a distance entre les deux miroirs M; et Ms, e I’épaisseur du cristal a faces planes
et n I'indice sollicité. Au voisinage du centre du domaine de stabilité de cette cavité, pour
la distance entre les deux miroirs telle que L, a, = %, le faisceau laser généré dans le
mode gaussien T' /M, o présente, au niveau du miroir plan d’entrée A/, un col de faisceau

de l'ordre de 125 £ 5 um. Le paramétre de Rayleigh associé est de plusieurs centimeétres,

ce qui assure une propagation en faisceau paralléle & A\, dans le cristal amplificateur.
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Un faisceau pompe a été focalisé, a partir de '’OPO Panther, a 'aide d’une lentille
sphérique de focale f = 4100 mm, et les caractéristiques spatiales obtenues sont w, ; = 78
pum avec M? = 3 dans le plan horizontal, et w,, = 131 um avec M? = 16 dans le plan
vertical. Le col de faisceau pompe dans la direction verticale est focalisé 6 mm plus loin
que celui dans la direction horizontale. Le recouvrement optimum du mode laser de la

cavité plan-convexe est obtenu en placant le col vertical au centre du cristal laser. Il est

alors estimé a 95 %.

La cavité plan-convexe a permis I'obtention d’une émission laser & Aj,s, = 1061 nm,
caractérisée par un seuil expérimental ; les courbes de gain laser associées sont décrites par
la figure 3.21.(a) en fonction de ’état de polarisation du faisceau pompe et du faisceau laser
émis. Pour une orientation de cristal correspondant a une propagation selon la direction
Y dans le cristal a faces planes, les modes propres de polarisation accessibles sont des

états de polarisation respectivement selon les directions X ou Z.

0,10
10+ Etats de polarisation
= E ..!/ZE_ IZ .
_ e E IXE_IZ — %
2 Y| e E. NZE_IX 3
g v Epompe 1 X’ E\aser II'X Q\_ 0,06 °
< & 8
“© <
@ S o L
n © 004 = o | Etats de polarisation
8 4] D = E INZ,E_IlZ
() e pompe onl
) 2 "o ] Epom X E L NNZ
2 ] ooz "e » E__ZE_IIX
] pompe onl
v E II'X,E_ Il X
-, pompe onl
0 s a 0,001 =2 f 7 L — T 1
o:o 0:2 0:4 o:e oja 130 0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
(a) Energie incidente a2 (mJ) (b) Energle incidente a3, (mJ)

F1G. 3.21 — Energie émise par une cavité laser plan-convexe, en fonction de I’énergie
incidente du faisceau pompe par impulsion, pour différentes configurations de polarisation.
(a) Emission laser & \jgser = 1061 nm. (b) Emission de second harmonique a % =530,5
nm en hors accord de phase.

La figure 3.21.(a) a permis une estimation expérimentale du seuil laser de la cavité
plan-convexe de 0,19+ 0.02 mJ par impulsion, qui est indépendante de la polarisation de

la pompe et de I’émission laser.

e Estimatin du seuil de la cavité laser de milieu amplificateur sphérique
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La valeur de seuil de la cavité plan-convexe, avec un recouvrement 7,,; ~ 95 %,
peut alors étre transposée a la cavité contenant le milieu sphérique. En considérant une
orientation du cristal sphérique conduisant a des propriétés d’absorption et d’émission
équivalentes a celles sollicitées dans le cristal a faces planes, une estimation du seuil
expérimental de la cavité avec sphére, associé a un taux de recouvrement 7,, ~ 45 % pour
d = 3,11 mm, peut alors étre donnée. Ainsi, pour une propagation du mode laser selon la
direction Y du repére optique de la sphére, la valeur du seuil expérimental, associé a une
cavité de taille d = 3,11 mm, est alors estimée a 0,19 X % ~ 0,4 mJ par impulsion. Ce
résultat est trés encourageant, car I’énergie maximale disponible pour assurer le pompage
est de I'ordre de 1,7 mJ par impulsion, ce qui équivaut a 4 fois la valeur du seuil estimé
de la cavité étudiée.

Ceci tend a prouver que le faisceau pompe utilisé devrait délivrer une énergie par im-
pulsion suffisante pour passer le seuil de la cavité laser avec la sphére. Ceci est au moins
vérifié dans le cas de I'alignement de I'axe de la cavité laser dans la direction Y du repére
optique de YCOB : Nd. Toutefois, le seuil estimé, de 'ordre 0,4 mJ par impulsion, est
valable pour les quatre configurations de polarisation considérées, respectivement asso-
ciées aux deux modes de polarisation de pompage et aux deux modes d’émission laser.
Ces quatre configurations, de méme seuil expérimental, explorent donc des plages impor-
tantes de valeurs caractérisant les anisotropies de I'absorption et de 1’émission, dont les
indicatrices ont été illustrées dans le plan ()Z', Z), par les figures 2.10 et 2.12 du chapitre
2. Ceci est donc trés encourageant et permet d’envisager favorablement le pompage de
la cavité laser avec sphére selon I'ensemble des directions correspondant aux directions

d’auto-doublage.

La figure 3.21.(b) met en évidence que I’émission laser conduit également a une émis-
sion a la longueur d’onde % = 530,5 nm, ce qui correspond a une interaction non
linéaire intracavité de doublage de fréquence, en situation de hors accord de phase. En
effet, la direction de propagation selon ’axe Y nlest pas une direction d’accord de phase
en SHG a la longueur d’'onde fondamentale A\, = 1061 nm dans YCOB : Nd. De plus,
ce processus fait intervenir simultanément les deux états de polarisation a Ajgeer, €t elle

disparait lorsqu’un des deux modes de polarisation de I’émission & A\, n’est plus réalisée
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par la cavité.

Ces résultats conduisent a penser que, si I’émission laser est réalisée selon une direction
efficace d’accord de phase d’auto-doublage, au sein la cavité laser symétrique de milieu
amplificateur sphérique, alors ’émission a A ,i0—supg = % devrait étre observable dans de

bonnes conditions.

3.11 Bilan de I’étude de la cavité laser avec milieu sphé-
rique et premiére tentative de réalisation

L’étude théorique d’une cavité laser, composée de deux miroirs plans et d’un milieu
amplificateur de géométrie sphérique, a permis de définir le domaine de stabilité associé.
La configuration optimale pour I'étude des propriétés d’auto-doublage correspond alors
a une cavité symétrique, avec les distances entre les miroirs et les surfaces de la sphére
valant d = 3,11 mm, ce qui permet de se placer au centre du domaine de stabilité.

Pour cette configuration, le mode laser généré dans la cavité présente trois cols, dont
deux sont sur chacun des deux miroirs et le troisiéme étant placé au centre de la sphére
de rayon R. La dimension du col situé au centre de la sphére vaut 43 pum, et le parametre
de Rayleigh associé vaut 2,5R, ce qui permet une propagation en onde plane sur toute
I’épaisseur de la sphére. En modifiant les dimensions de la cavité symétrique tout en
restant dans le domaine de stabilité, la taille de ce col de mode laser est accordable entre
32 um et quelques 80 pm, tout en gardant une propagation en onde plane sur toute
I’épaisseur de la sphére.

Le faisceau pompe utilisé provient d’une source OPO commerciale standard. Il présente
un fort astigmatisme associé¢ a des paramétres moyens M7 = 3+1 et M? = 1644 selon les
directions principales d’astigmatisme, respectivement dans les plans horizontal et vertical.
Il est alors apparu nécessaire de mettre en forme le faisceau, de maniére indépendante selon
chacune de ces deux directions, en utilisant deux lentilles cylindriques orthogonales entre
elles. Un taux de recouvrement volumique du mode laser par le faisceau pompe focalisé
par deux lentilles cylindriques orthogonales a été estimé de 1'ordre de 45 % pour une cavité

de dimensions d = 3,11 mm.
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Des études expérimentales, & partir d’une cavité laser plan-concave, contenant un
milieu amplificateur de YCOB : Nd a faces planes, ont permis d’estimer le seuil laser de
la cavité symétrique avec sphére a 0,19 mJ par impulsion, ce qui correspond & un seuil
laser expérimental de 0,4 mJ en prenant en compte le recouvrement limité du mode laser
par le faisceau pompe. Cette valeur reste inférieure aux 1,7 mJ délivrés par le faisceau
pompe, a chaque impulsion, ce qui tend & montrer que la source OPO utilisée devrait
permettre de réaliser une émission laser a partir de la cavité symétrique avec sphere,

malgré des caractéristiques spatiales de pompage peu favorables.

Une photo de la cavité laser contenant la sphére de YCOB : Nd est donnée par la figure
3.22. La configuration symétrique considérée est la suivante : une distance d = 3,11 mm
entre la sphére et les miroirs plans; une focalisation de la source OPO par deux lentilles
cylindriques orthogonales, de focales f, = +75 mm et f;, = +50 mm, afin d’assurer le
pompage de la cavité. Ceci conduit alors a un taux de recouvrement théorique du mode
laser de 'ordre de 44 %, qui est trés proche du taux optimal accessible de 45 % pour cette
taille de cavité, avec le faisceau pompe utilisé.

Les premiers essais de pompage n’ont cependant pas permis la génération d’une émis-
sion laser sur sphére de YCOB : Nd, bien qu’il ait été déterminé que le faisceau pompe
semble présenter des propriétés énergétiques, spatiales et temporelles nécessaires pour le
permettre. Sur la base de cette étude, de nouveaux essais devront étre effectués, en se
placant par exemple dans le cas de recouvrements de l'ordre de 73 %, avec un jeu de
lentilles cylindriques f, = +100 mm et f;, = +75 mm, avec une cavité laser symétrique

de dimension d = 5 mm.

Des expériences sont en cours, et nous espérons que le travail préparatoire effectué,
qui est, décrit dans ce chapitre, contribuera a la réalisation, dans un futur proche, de la

cavité laser symétrique contenant un milieu amplificateur laser de géométrique sphérique.
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F1G. 3.22 — Sphére de YCOB : Nd entre deux miroirs plans hautement réfléchissants a la
longueur d’onde A0, dans une configuration symétrique de cavité avec des dimensions
optimales d = 3,11 mm entre les surfaces de la sphére et celles de chacun des deux miroirs.
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Chapitre 4

Théorie du Quasi-Accord de Phase
Angulaire (QAPA)

4.1 Position du probléme et motivations

Dés la mise en évidence de l'existence des premiers processus de conversion de fré-
quence en accord de phase [10] en 1961, de nouveaux shémas d’interactions ont été pro-
posés dans l'objectif de réaliser des interactions paramétriques constructives sur toute la
longueur des cristaux utilisés, méme lorsque les trois ondes en interaction ne vérifient pas
la condition d’accord de phase [11]. Une des approches alors proposées, fut d’envisager des
milieux & propriétés optiques non linéaires dont le signe de la susceptibilité électrique du
second ordre y® est périodiquement inversée. Cette alternance périodique du signe des
éléments du tenseur x(? introduit un déphasage de 7 au cours de la propagation de I'inter-
action d’un domaine au domaine suivant, ce qui permet de compenser le déphasage entre
la polarisation non linéaire et le champ rayonné en hors accord de phase. Ce shéma est
appelé « Quasi-Accord de Phase », et sera noté QAP. Au début des années 1960, le QAP
est avant tout un développement théorique, et il n’existe pas de savoir-faire technologique

permettant de structurer périodiquement y(? au sein de milieux non linéaires.

Jusqu’au début des années 1990, I'accord de phase par biréfringence est le seul moyen
pratique utilisé pour obtenir des efficatés de conversion élévées au cours d’interactions

a trois ondes. Les principaux matériaux permettant de réaliser la condition d’accord de
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phase étaient principalement LiNbOs, K HyPO4, KTiOPQOy, BaB>0Oy4 et LiB305. Ce-
pendant, I'accord de phase par biréfringence ne permet pas de solliciter les éléments de
plus fortes amplitudes du tenseur x(. Par conséquent, des techniques de structuration
des matériaux ont été développées au cours des quinze derniéres années afin de palier cette
limitation, en réalisant des interactions efficaces en QAP [75]. Actuellement, les princi-
paux matériaux utilisés en QAP sont LiN003 |75,76], KTiOPO, |77,78| et GaAs |79,80],
au sein desquels il est possible d’inverser périodiquement le signe des coefficients non

linéaires.

Des dispositifs performents sont maintenant commercialement disponibles, notamment
avec des cristaux péridioquement alternés de LiNbO3 et KTiO POy, respectivement notés
PPLN et PPKTP. Cependant, une accordabilité spectrale continue de ces dispositifs
est difficile a réaliser. Des solutions ont toutefois été apportées, soit en juxtaposant au
sein d'un méme cristal plusieurs réseaux périodiques de méme orientation mais de pas

différents [81], soit en réalisant un réseau en « évantail » |82].

A partir des années 2000, d'importants progrés dans les procédés de structuration des
milieux non linéaires par inversion périodique de leur polarisation spontanée ont permis
la réalisation d’échantillons de PPLN et de PPKTP de plus grandes dimensions, jusqu’a
obtenir des longueurs et des largeurs centimétriques. Des travaux précédents du groupe
de Benoit Boulanger ont montré qu’il était possible d’augmenter ’accordabilité spectrale
des interactions QAP en faisant varier I’angle de la direction de propagation des faisceaux
laser par rapport a la direction normale aux domaines d’inversion au sein des matériaux
PPLN et PPKTP, dont les dimensions suffisamment grandes avaient permis un usinage
cylindrique de ces cristaux [83,84|. Cependant, la faible épaisseur, de I'ordre de 500 pum
pour PPLN et 1 mm pour PPKTP, ont uniquement permis d’envisager et de réaliser
des propagations de faisceaux au sein du plan orthogonal aux domaines d’inversion et a

I’axe de rotation des échantillons cylindriques.

Depuis la réalisation des échantillons cylindriques, les efforts dans la fabrication de
PPLN se sont poursuivis [85, 86|, et les progrés effectués permettent aujourd’hui au

groupe de T. Taira, de I'Institut des Sciences Moléculaires a Okasaki au Japon, de réa-
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liser des échantillons de PPLN alternés sur une épaisseur de 5 mm, tout en conservant
des dimensions élevées pour la largeur et la longueur [87]. L’épaisseur des domnaines pé-
riodiquement alternés étant inversement proportionnelle au champ électrique qu’il faut
appliquer localement pour vaincre le champ coercitif et renverser la polarisation du milieu
ferroélectrique [88], il apparait nécessaire de faire chuter la valeur du champ coercitif pour
obtenir des échantillons d’épaisseurs de plus en plus grandes. Ce champ peut étre dimi-
nué en effectuant I'inversion périodique du milieu a température élevée, tout en restant
a des températures inférieures a la température de transition de la phase ferroélectrique
a la phase paraélectrique [89|. Dans le cas de PPLN, le dopage avec MgO, a un taux
molaire de 5%, diminue le champ coercitif, dont les valeurs passent de 21 kV/mm a 4,5
kV/mm [85,90]. D’une part, ce dopage n’affecte pas significativement les valeurs des co-
efficients non linéaires de MgO : PPLN par rapport a ceux de PPLN, et d’autre part,
il rend M gO : PPLN moins sensible aux effets photoréfractifs que PPLN.

La réalisation d’échantillons de M¢gO : PPLN est une étape importante en vue de
la conception de nouveaux dispositifs. Des cristaux, présentant une plus grande fenétre
d’entrée pour les faisceaux, permettent de travailler avec des énergies importantes, tout
en restant sous le seuil de dommage optique [91,92]. De plus, des cristaux de dimensions
transverses suffisamment grandes présentent un autre avantage, dont l'intérét se situe
tant d'un point de vue théorique qu’en terme d’applications envisageables. En effet, a
partir de cristaux périodiquement alternés de dimensions suffisamment grandes dans les
trois directions de ’espace, il est possible d’envisager des interactions paramétriques selon
toutes les directions de propagation par rapport a la direction normale aux domaines
d’inversion.

Cette approche constitue une généralisation du QAP classique. Ce schéma d’interac-
tions paramétriques est appelé Quasi-Accord de Phase Angulaire (et sera noté QAPA),
car il correspond & un processus de QAP qui peut étre réalisé selon n’importe quelle
direction par rapport au vecteur réseau caractérisant la périodicité physique du milieu

périodiquement, alterné (93, 94|.

Ce chapitre de thése a pour objet de développer la théorie du QAPA. Tout d’abord, il

explicite la condition de QAPA conduisant a des interactions paramétriques a trois ondes
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en QAPA. Ensuite, une analyse de symétrie basée sur la théorie des groupes permet de
présenter les topologies et les symétriques associées des cones de solutions en QAPA.
Puis, une description des classes de solutions déteminées dans les milieux uniaxes est
présentée. Ensuite, I’ensemble des coefficients effectifs susceptibles d’intervenir au cours
d’interactions paramétriques au sein de MgO : PPLN est détaillé et déterminé. Enfin,
les premiers calculs de QAPA sont présentés afin d’en illustrer les potentiels avec M gO :
PPLN, en terme de types, de plages spectrales accessibles, et de largeurs spectrales
envisageables. Ce travail doit ainsi illustrer et positionner I'intérét du QAPA vis-a-vis du

QAP [11,75,83,84].

4.2 Rappels sur le QAP classique

La figure 1.4 du chapitre 1, rappelée par la figure 4.1, a mis en évidence 1’évolution
périodique, en sinus?, de la puissance générée, en fonction de la distance d’interaction pa-
ramétrique, en hors accord de phase. Aprés une propagation sur une longueur de cohérence
l. = {5 définie au paragraphe 1.2.2.3 du chapitre 1, le déphasage entre la polarisation
non linéaire et le champ généré qu’elle rayonne vaut exactement 7. Ceci conduit pério-
diquement a des phases d’interférences alternativement constructives, puis destructives
entre la polarisation non linéaire et le champ qu’elle rayonne. En hors accord de phase, un
processus paramétrique ne conduit donc pas a une interaction globalement constructive

sur toute la longueur d’interaction.

Le principe du QAP repose sur I'introduction, a chaque propagation sur la distance
l. du processus paramétrique réalisé, d’'un déphasage de w. Ce déphasage vient alors se
rajouter au déphasage spatial issu de la propagation sur une longueur de cohérence, ce qui
permet une remise en phase de la polarisation non linéaire avec le champ rayonné. Ceci
permet alors de réaliser un processus paramétrique qui est constructif sur chaque longueur
de cohérence. Ainsi, il y a conversion de fréquence tout au long de la propagation dans
le cristal non linéaire, et ceci méme si la condition d’accord de phase n’est pas réalisée

comme illustré par la figure 4.1.

L’introduction, a chaque longueur de cohérence, du déphasage 7 peut étre réalisée
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F1G. 4.1 — Evolution de la puissance générée en fonction de la longueur d’interaction au
cours d’un processus paramétrique en accord de phase (AP), en hors accord de phase
(HAP), et en quasi-accord de phase (QAP) lorsque la longueur de cohérence 1. et la
périodicité A du milieu alterné vérifient 2l. = A.

grace a différentes techniques. Les principales approches sont :

e le quasi-accord de phase par biréfringence de Fresnel, [11,95],

la biréfringence artificielle [96-98],

I'accord de phase par dispersion modale |99, 100,

'orientation périodique de cristaux par collage moléculaire [79,101],

I'inversion périodique de la polarisation spontanée dans les milieux ferroélectriques

[11,78,85].

Le QAP classiquement utilisé correspond a l'inversion périodique de la polarisation
spontanée d’un cristal ferroélectrique, et donc du signe des éléments du tenseur susceptibi-
lité électrique du second ordre. Les interactions paramétriques réalisées en QAP classique
correspondent a une propagation selon I'axe X', orthogonalement aux domaines d’inver-
sion. Ainsi, ces interactions sollicitent +y® sur un domaine, puis —x® sur le domaine
suivant. La distance associée & deux domaines alternés successifs constitue la périodicité
de la structure artificielle, notée A. Selon la direction ', la polarisation non linéaire cor-
respondant a une interaction paramétrique dont la relation de conservation de 1'énergie
est donnée par I'expression 1.17 du chapitre 1, et dont les trois vecteurs d’onde sont coli-

néaires ; elle s’écrit :

155



CHAPITRE 1V. QUASI-ACCORD DE PHASE ANGULAIRE

de0al,:

P® (w3) = €F (w1) E (wo) (+X(2)) {8 (wr) ®E(w2)} i (k1+ks)z

de [, a 2. :
P@ (w3) = F (w1) E (w,) (—X®@) : {2 (w1) @ & (wp)} e/hrtha)e

=€ E (w1) E (wa) (+X?) : {€(w1) ® & (wp)} el 1 th)etm)

Les expressions ci-dessus montrent bien que le renversement du signe de x® conduit
a lintroduction de 7 dans la phase spatiale de la polarisation non linéaire a 'entrée
du deuxiéme domaine. Cette compensation de déphasage, introduite par I'alternance de
domaines, correspond a une relation de conservation de I'impulsion vérifiée lorsque 2[. = A,

ce qui conduit a la relation suivante [11,75] :

ks —ky —ky— Ky =0 (4.1)

ou Ky = Qxﬂﬁm est le vecteur réseau. Comme la périodicité du milieu est unidirectionnelle,

le vecteur réseau est bien orthogonal aux domaines d’inversion.

4.3 Condition de QAPA

En général, le QAP est réalisé selon une unique direction de propagation, correspon-
dant a la direction colinéaire au vecteur réseau défini au paragraphe précédent [75,77].
Cette configuration est notée QAP-1D, puisque la propagation de 'interaction est res-
treinte a la seule direction orthogonale aux domaines d’inversion. Au cours de travaux
antérieurs, I’équipe de Benoit Boulanger a montré la possibilité de considérer trois ondes
en interaction paramétrique, se propageant dans différentes directions du plan orthogonal
aux domaines d’inversion et contenant le vecteur réseau : dans un Oscillateur Paramé-
trique Optique (OPO) contenant un cristal PPKTP [83|, et dans un Générateur Para-
métrique Optique (OPG) contenant un cristal PPLN [84]. Cette configuration est notée
QAP-2D, puisque la propagation de I'interaction est étendue a ’ensemble des directions

d’un plan. Elle a conduit a la réalisation expérimentale de la plus grande accordabilité
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spectrale continue réalisable a ce jour. Ceci a également permis de démontrer que les trois
faisceaux en interaction, pompe, signal, et idler, demeuraient colinéaires, ce qui est resté
vérifié pour des directions de propagation faisant des angles de valeurs importantes, supé-
rieures a 30°, par rapport au vecteur réseau. Cette propagation colinéaire a été observée
dans les deux cas, c’est-a-dire, pour 'OPO a base de PPKTP [83], et pour 'OPG a base
de PPLN |84]. Cette derniére situation est particuliérement intéressante dans la compreé-
hension des processus de QAP. En effet, au cours d’une telle expérience d’OPG, aucune
cavité ne forge les faisceaux signal et idler a étre générés de fagon colinéaire au faisceau
pompe. Ainsi, le couplage non linéaire des ondes a été considéré comme un processus pa-
ramétrique tels que Epompe = Eg et (Esigml + Eidler) = (EI + Eg) sont colinéaires. La période
effective sollicitée au cours de I'interaction colinéaire peut varier avec la direction de pro-
pagation, conduisant a une accordabilité spectrale de chacun des deux dispositifs, OPO
et OPG : le calcul des courbes d’accordabilité a partir du modéle d’interaction colinéaire

en QAP-2D étaient en excellent accord avec les données expérimentales |83, 84].

Sur la base de ce qui vient d’étre présenté en QAP-1D et QAP-2D, nous proposons
de généraliser I'approche colinéaire du QAP au QAP-3D, que nous avons appelé Quasi-
Accord de Phase Angulaire, notée QAPA : n'importe quelle direction de propagation par
rapport au vecteur réseau peut étre considérée, les trois vecteurs d’onde étant colinéaires
entre eux, tel que le montre la figure 4.2.

Dans le cadre du QAPA, c’est-a-dire du QAP-3D colinéaire, la relation vectorielle de

conservation de I'impulsion peut étre ramenée a 1’écriture scalaire suivante :

n(A30,0) n(Ai;0,0)  n(rs6.9)  |cos(¢)sin(0)]
A3 A A2 A

—=0 (4.2)

Les angles (6,¢) sont les angles en coordonnées sphériques dans le repére optique
()Z', 57, Z), associés a la direction de propagation des trois ondes en interaction colinéaire,
et satisfaisant I'équation (4.2); n(X; 0, ¢) correspond a l'indice de réfraction de I'onde
1 = 1,2,3 décrit dans le paragraphe 1.2.1.2 du chapitre 1. Le vecteur réseau est supposé
étre orienté selon I'axe X du repére optique du cristal, tel que le montre la figure 4.2.(a). La

relation de QAP est réalisée lorsque la période effective sollicitée, A(6, @), vérifie A(0, ¢) =

21.(0, ), ou 1.(0, @) est la longueur de cohérence de l'interaction dans la direction (6, ¢).
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F1G. 4.2 — Configuration de QAPA colinéaire. (a) Schéma du milieu périodiquement al-
terné; A est la période d’inversion ; les angles (0, ¢) sont les angles en coordonnées sphé-
riques, associés a la direction de propagation des trois ondes en interaction dans le repére
optique (X,Y,Z); o est I'angle entre la direction de propagation et l'axe X. (b) K, («)
est le vecteur réseau effectif selon la direction de propagation, et El, EQ, Eg sont les vecteurs
d’onde des ondes en interaction.

Dans le cas du QAP-1D, le long de l'axe X, il vient : A(f,¢) = A [11,75]. Dans le
cas du QAP-2D, A(6,¢) =

#@‘ dans le plan principal ()?,17) [83,84]. Enfin, dans le

cas du QAP-3D, A(0,¢) = en QAPA pour toute direction de propagation

A
sin(6)cos(¢)

envisageable de I'interaction paramétrique.

La possibilité de réaliser une interaction colinéaire en QAP selon n’importe quelle di-
rection oblique par rapport au vecteur réseau peut étre comprise de facon trés simple, en
considérant les deux premiers domaines traversés dans le milieu périodiquement alterné.
Prenons I'exemple d’une somme de fréquence, tout en gardant a Pesprit que les explica-
tions sont générales et pourraient aussi s’appliquer pour n’importe quelle autre intéraction
paramétrique. Deux domaines consécutifs peuvent étre traités successivement dans la di-
rection de propagation de l'interaction. Lorsque deux vecteurs d’onde lgl et Eg, associés a
deux ondes de pulsations respectives w; et wsy, sont colinéaires et orthogonaux a la surface
d’entrée du cristal, ils sont alors tous deux réfractés a I'intérieur du premier domaine selon
la méme direction, elle-méme identique a leur direction incidente en entrée de milieu, en
vertu des lois de Snell-Descartes. Ainsi, la polarisation non linéaire résultante se propage
selon la méme direction, dans la mesure ou le vecteur d’onde correspondant est l;/:l + 152. Si
la direction considérée n’est pas une direction d’accord de phase, il existe un déphasage Ak

entre la polarisation non linéaire et le champ qu’elle rayonne a la pulsation ws = wy + wo,
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et dont le vecteur d’onde est Eg = l;l + EQ + Ak. Tl est a noter que cette relation vectorielle
se raméne a une relation scalaire lorsque la colinéarité entre la polarisation non linéaire
et le champ rayonné est considérée, conduisant ainsi a un désaccord de phase Ak selon
la méme direction de propagation que celles de tous les champs en interaction. En fait,
ces considérations sont exactement les mémes que celles relatives & un milieu homogeéne,
dans la mesure o, dans un premier temps, seul le premier domaine est considéré [11].

A la frontiére entre le premier et le deuxiéme domaine, il n’existe pas de discontinuité
en terme d’indice de réfraction, puisque la structuration périodique du milieu concerne
uniquement la susceptibilité électrique du second ordre. En conséquence, toutes les ondes
sont réfractées a I’entrée du second domaine selon la méme direction, elle-méme identique
aux directions d’incidence, ceci étant vrai pour toutes valeurs des angles (0, ¢) entre cette
direction et le vecteur réseau. Ainsi, les trois ondes en interaction sont et demeurent co-

linéaires. Le désaccord de phase pertinent a considérer est toujours le méme que celui

déterminé dans le premier domaine, ¢’est-a-dire : Ak(6, ¢) = ”()‘ifv‘ﬁ) _ ”(/\/1\;19@) _ ”(’\if"i’).

™

Az de linterac-

Le concept du QAP est alors de prendre la longueur de cohérence, [, =
tion considérée comme la longueur unitaire de chaque domaine [11]. Cette longueur doit
nécessairement étre prise selon la direction de propagation des ondes en interaction. Ainsi,

dans le cas du QAPA, la période a considérer n’est pas A, mais une période effective selon

st
sin(0)cos(¢) |’

la direction de propagation de l'interaction, c’est-a-dire : A(6, ¢) = 21.(0, ¢) =

ce qui conduit & la condition de QAPA exprimée par l'expression (4.2).

De méme que pour 'accord de phase par biréfringence, il est possible de considérer
une interaction ou les trois vecteurs d’onde El, Eg, et Eg,, ne sont pas colinéaires entre
eux. De plus, dans le cas du QAPA, les vecteurs El + ];;2 et lgg ne sont pas nécessairement
colinéaires, a cause du vecteur réseau kj\, ce que montre la figure 4.3.

La configuration vectorielle non colinéaire en QAPA est donc plus compliquée que dans
le cas de QAPA colinéaire. La modélisation correspondante peut toutefois étre réalisée a
partir des développements théoriques de la référence |75|. Cependant, dans les situations
habituelles associées a des dispersions spectrales typiques des indices de réfraction, les
angles autorisés en QAPA non colinéaire sont trés faibles, de sorte que la configuration

non colinéaire est trés proche de la configuration colinéaire. En effet, le calcul de la courbe
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FiG. 4.3 — Configuration de QAPA non colinéaire. ky est le vecteur réseau ; El, ky et Eg
sont les vecteurs d’onde des ondes en interaction.

d’accordabilité du QAP-2D dans PPKTP conduit a des résultats trés similaires pour les
deux configurations colinéaire et non colinéaire, ce qui a été corroboré par des résultats

expérimentaux [83].

Les valeurs des coefficients effectifs, ainsi que des acceptances spectrales et spatiales,
dépendent de la direction de propagation considérée. Il est a noter que la configuration de
polarisation classiquement retenue dans le cas du QAP-1D et du QAP-2D dans PPLN et
PPKTP, correspond a un type pour lequel le coefficient effectif sollicité est le plus fort
coefficient non linéaire, c’est-a-dire, ys3 [11,75,83,84|. Cependant, 'acceptance spectrale
associée n’est pas nécessairement trés élévée, ce qui peut limiter 'efficacité de conversion
pour des interactions paramétriques réalisées en régime femtosconde. Par exemple, il a
été montré que 'utilisation du type I, pour la génération de second harmonique en QAP
dans MgO : PPLN, a permis I'obtention d’une largeur de bande d’émission de I'ordre
de 4 fois supérieure a celle obtenue dans les mémes conditions pour la configuration de

polarisations des ondes en interaction en QAP-1D [102].

4.4 Types d’interaction en QAPA

Dans le cas d’interactions paramétriques a trois ondes au sein de milieux cristallins
anisotropes, il y existe deux modes propres de polarisation associés a chacun des trois
champs électriques en interaction, ce qui a été au paragraphe 1.2.1.3 du chapitre 1. Pour
trois vecteurs d’onde donnés aux pulsations wi, wy et ws, il existe donc 23 = 8 configura-
tions de polarisations envisageables. Parmi ces huit types possibles, seuls les trois types

I, IT et IIT sont réalisables en accord de phase [103]. Dans ces cas-ci, la biréfringence aux
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différentes pulsations est sollicitée pour compenser la dispersion des indices de réfraction.
Dans le cas des interactions en QAPA, les huit types de configurations de polarisations
sont accessibles, ce qui rend le QAPA beaucoup moins restrictif que I'accord de phase en
terme de schémas de polarisations, et donc en terme d’interactions envisageables. La dis-
persion des indices est alors compensée par I'influence du réseau périodique effectif ainsi
que par la biréfringence du cristal a ’étude. Le tableau 4.1 présente les types I, II, ITI, TV,
V., VI, VII et VIII envisageables en QAPA, les schémas de polarisations correspondants,

ainsi que les équivalences entre les types, suivant qu’il s’agit d’'un processus de SFG ou

de DFG.
Relations de Quasi-accord Configurations de polarisation Types d’interaction
de phase Angulaire
P g o, o, ®, SFG(o,) | DFG(v,) | DFG (o,
- - -
oy =00+ 00"+ VA4 & e’ e I 11 I
= ; - = = =
007 =00 +0,n" + /A 4 € & €, i il I
— —> -
030, = 0, n1*+ 0,0, + 1/A e " e € " 11 1 1I
- - -
O30y =00+ 00y + VA e " e - N v v v
o, n, =0 n +o,n"+1/A :* _e>+ ?* A% v v
573 Bl i) off 3 1 2
- - -
oyn;" = o0+ 0,0, + VA et e e, " VI VI VI
- - -
o,n; =00, "+ o,n,+ /A 4 e " e;* e," VII VI VIII
— — —
030" =00+ o0+ VA, et % &" VI VII VI

TAB. 4.1 — Types d’interaction autorisés en QAPA, des configurations de polarisations
associées aux vecteurs champs électriques unitaires €323 de chacune des trois ondes en
interaction, ainsi que des équivalences pour chacun des trois types entre les différents
processus de SFG (w3 = wy 4+ wsq), de DFG (w; = w3 — wq) et de DFG (wy = w3 — wy).

Lorsque la période d’inversion A des domaines devient infinie, la périodicité effective
A(0, ¢) sollicitée au cours des interactions paramétriques tend également vers l'infini. La
contribution de l'alternance en y® du milieu devient alors nulle puisque la norme du
vecteur XA(M,) devient nulle. Ainsi, lorsque le pas d’inversion devient infini, les conditions
de QAPA tendent de maniére continue vers les conditions en accord de phase, ou seuls

les types I, IT et III sont envisageables.
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4.5 Analyse en symétrie des solutions en QAPA

Les directions d’accord de phase ou de QAPA, au sein de milieux respectivement non
alternés et alternés, correspondent aux directions selon lesquelles les conditions d’accord
de phase ou de QAPA sont vérifiées pour un jeu de pulsations w3 > wy > wy. En accord de
phase comme en QAPA, ces ensembles de directions présentent des éléments de symétrie
qui dépendent d’une part de I'interaction considérée, et d’autre part du milieu non linéaire
dans duquel ces interactions sont réalisées. Ce paragrapahe présente une analyse en sy-
métrie des solutions relatives & 'accord de phase et au QAPA a partir d'une description

des propriétés de symétrie basée sur la théorie des groupes.

4.5.1 Symétries des surfaces impliquées en accord de phase et

symétrie des solutions associées

La condition d’accord de phase, pour trois ondes en interaction paramétrique de vec-
teurs d’onde colinéaires, a été introduite au paragraphe 1.2.2.3 du chapitre 1. L’expression

associée, qui est rappelée ici s’écrit :

n~ (ws; 0, ¢)ws — nE (wy; 0, O)wy — ni(wg; 0, p)ws =0 (4.3)

Pour chaque terme associé a une pulsation w;—; 2 3, la fonction n*(wy; 0, ¢)w; correspond
a une surface fermée composée d’'une unique nappe directement proportionnelle a la nappe
d’indice n*(w;; 0, ¢) |7]. Les directions d’accord de phase correspondent & lintersection
géomeétrique des trois surfaces associées aux trois ondes en interaction [103,104].

Dans le cas des milieux isotropes, I'intersection des trois surfaces intervenant est I'en-
semble vide, noté &, et il n’existe pas de solutions en accord de phase dans ces milieux.
Dans le cas de milieux uniaxes, I'intersection des trois surfaces intervenant conduit a des
cones d’accord de phase d’angle d’ouverture 6 autours de I'axe 7. La valeur de 6 dépend
d’une part des pulsations considérées et d’autre part du type étudié. Il existe une unique
topologie de cone de directions solutions en accord de phase dans les milieux uniaxes.
Enfin, dans le cas des milieux biaxes, I'intersection des trois surfaces intervenant conduit

a six topologies différentes de cones d’accord de phase [103]. Les topologies des cones
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d’accord de phase pour les milieux isotropes, uniaxes et biaxes sont données dans les

4.4.(b) et 4.4.(c). respectivement.

diagrammes de Wiilff par les figures 4.4.(a),

6/ w2 z y Z,
” 4 \\ /1 v
/’ /z /i //
: i
i &
s '
: SO (. ; ol
X Y X Y
() ()
(a) (b)

F1G. 4.4 — Topologies des cones d’accord de phase représentées pour chacune des trois
classes optiques au sein d’un diagramme de Wiilff. (a) Cas de la classe optique isotrope :
pas de solutions. (b) Cas de la classe optique uniaxe : une unique topologie correspondant
a des cones de révolution a angles 6 constants autours de l’axe 7 (¢) Cas de la classe
optique biaxe : six topologies disctinctes envisageables.

Les nappes d’indices, associées aux surfaces des indices, ont été présentées dans le
paragraphe 1.2.1.2 du chapitre 1, pour chacune des trois classes optiques.

Dans le cas des cristaux isotropes, les nappes d’indice sont de géométrie sphérique.
Elles appartiennent au groupe de symétrie infinie de la sphére, noté G, = %oom, ou
A, est un axe de symétrie infinie d’orientation quelconque au sein du repére optique et
ol com signifie qu’il existe une infinité de plans de symétrie miroir.

Dans le cas des cristaux uniaxes, il existe deux nappes d’indices : la nappe ordinaire,
notée n°, de géométrie sphérique, et la nappe extraordinaire n® correspondant a un ellip-
soide de révolution autour de I'axe Z du repére optique. La nappe ordinaire appartient

Ao

donc au groupe de symétrie infinie de la sphére, noté G, = Z£22ocom. Par contre, la nappe

extraordinaire appartient au groupe de symétrie infinie du cylindre, d’axe de révolution

laxe Z, noté GZ = %oom : AZ est 'axe de symétrie infinie correspondant a 'axe Z du
repére optique ; oom représente une infinité de plans de symétrie miroir contenant I’axe
AZ s et m représente le plan de symétrie miroir orthogonalement a 'axe AZ.

Dans le cas des cristaux biaxes, les nappes n' et n~ appartiennent au groupe de
symétrie finie G,+ = mmm, ou les trois miroirs m sont orthogonaux aux trois axes
principaux du repére optique. La figure 4.5 donne les topologies des nappes d’indices

sollicitées dans le cas des classes optiques isotropes, uniaxes et biaxes, ainsi que les groupes

de symétrie associés.
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Classe uniaxe négatif

A
- ™
Classe isotrope Classe biaxe
——"———  Classe uniaxe positif positif et négatif

A

Z

G. =(mmm)

nt

F1G. 4.5 — Topologies et groupes de symétrie infinie des nappes d’indices sollicités au
cours d’interaction paramétriques en accord de phase pour des milieux de classes optiques
isotropes, uniaxes positifs et négatifs ainsi que biaxes positifs et négatifs.

L’espace des solutions S4p(6,¢) en accord de phase par biréfringence correspond a
I’ensemble des directions de propagation permettant de vérifier la condition d’accord de
phase pour tout jeu de pulsations ws > wy > w; assurant la relation de conservation
de I’énergie. Le groupe de symétrie de l'espace des solutions en accord de phase par
biréfringence est noté G4p, et peut étre déterminé a partir d’'une analyse basée sur la
théorie des groupes. Sur la base de considérations proches et comparables aux approches
introduites par le principe de Neumann et les lois de Curie [105], la méthode que nous
proposons pour déterminer le groupe de symétrie de 'espace de solutions Sap(6, @) repose
sur l'intersection des trois groupes de symétrie G, G5 et G3 correspondant respectivement
aux groupes de symétrie associés aux surfaces n(wy; 0, @)wi, n(ws; 0, d)ws et n(ws; 0, ¢)ws,

ce qui s’écrit :

Gap=G3N G NGy (4.4)

L’intersection des groupes de symétrie correspond aux éléments de symétrie communs
a I’ensemble des groupes considérés. Le groupe réultant GG 4p dépend d’une part du type
considéré d’interaction paramétrique, et d’autre part de la classe optique. La figure 4.6
présente un exemple illustrant 'approche en terme de théorie des groupes dans le cas

d’une interaction paramétrique de type III au sein d’un milieu uniaxe négatif.
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Topologie des solutions

o (6,0)

\
:

F1G. 4.6 — Illustration de 'approche en terme de théorie des groupes pour définir le
groupe de symétrie GIIL de I'espace de solutions S%IL en accord de phase dans le cas d’une
interaction paramétrique de type III au sein d’un milieu uniaxe négatif. Présentation de

la condition d’accord de phase, des surfaces associées a chacun des termes et des groupes

de symétrie infinie correspondant, des solutions Sj{‘g par intersection géométrique des
surfaces et enfin du groupe résultant Gﬁ{é ainsi qu’une représentation dans un diagramme

de Wiilff des cones de solutions ST} a angle 6 constant issus de 'analyse en symétrie.

4.5.2 Symétries des surfaces impliquées en QAPA et symétrie des

solutions associées

En plus des trois termes associés aux trois ondes, la condition de QAPA donnée par
I'expression (4.2) fait intervenir le terme introduit par la périodicité effective sollicitée.

En plus des trois termes associés aux pulsations w;—; 2 3 auxquels correspondent les sur-
faces n(w;; 0, ¢)w; détaillées dans les paragraphe précédent, le terme w introduit
par le réseau effectif est également associé a une surface fermée composée d’une unique
nappe. Sachant que le milieu alterné présente une symétrie de révolution autour de 'axe
X qui est orthogonal aux domaines d’inversion, la surface introduite par la périodicité

effective sollicitée présente la méme symétrique, et appartient ainsi au groupe de symétrie

. . AX L. . s | .
infinie GX = 2=ocom : AX est l'axe de symétrie infinie selon Paxe X du repére optique;

m
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oom représente une infinité de plans miroirs contenant 1’axe Affo ; et m représente un plan
de symétrie miroir orthogonal a 'axe AX. La topologie et le groupe de symétrie de cette
nappe sont présentées par la figure 4.7. Il est intéressant de noter que l'axe de symé-
trie infinie AX est orthogonal a I'axe de symétrie infinie AZ intervenant dans les classes

optiques isotrope et uniaxe.

Z
D
’ Y
|
OO ] gy sl
(@) > G :[%;wmj (b)

Fi1G. 4.7 — (a) Milieu périodiquement alterné; A (0, ¢) est la période effective sollicitée en
fonction de la direction (0, ¢) de l'interaction paramétrique quadratique colinéaire; Gf{
est le groupe de symétrie résultant de I'inversion périodique de domaines. (b) Topologie
et symétrie de la surface effective sollicitée et intervenant dans la condtion de QQAPA.

L’espace des solutions Sgapa(f, ¢) correspond a I'ensemble des directions de propaga-
tion permettant de vérifier la condition de QAPA pour tout jeu de pulsations w3 > wy > wy
assurant la relation de conservation de I’énergie au cours d’une interaction paramétrique
a trois ondes. L'intersection géométrique des quatre surfaces correspondant aux quatre
termes de I’équation (4.2) conduit aux différentes topologies des cones de QAPA présentées
par la figure 4.8.

Les topologies décrites sont déterminées, pour les trois classes optiques, pour un milieu
périodiquement alterné orthogonalement I'axe X du repére optique, tel que le paragraphe
4.2 I'a introduit. Il est a noter que la figure 4.8.(c) mentionne simplement que les topologies
envisageables en QAPA dans un milieu biaxe périodiquement alterné comprennent au

moins les topologies accessibles pour cette classe optique en accord de phase dans les
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(b)

Fi1G. 4.8 Topologies des cones de QAPA, représentées pour chacune des trois classes
optiques dans un diagramme de Wiilff. (a) Classe optique isotrope : une unique topologie
correspondant a des cénes de révolution autours de l'axe X orthogonal aux domaines
d’inversion. (b) Classe optique uniaxe : trois topologies envisageables. (c) Classe optique
biaxe : au moins six topologies disctinctes envisageables correspondant aux mémes topo-
logies qu’en accord de phase dans un milieu de classe optique biaxe non alterné.

milieux non alternés. D’autres topologies sont ainsi éventuellement envisageables et restent

& déterminer dans le cas des milieux biaxes alternés.

De maniére analogue a 1’espace des solutions en accord de phase Sap(6,¢), auquel
correspond le groupe de symétrie G 4p, 'espace des solutions Sgapa(f, ¢) en QAPA est
également caractérisé par ses éléments de symétrie décrits par le groupe de symétrie
correspondant noté Ggapa. La détermination de Gapa repose également sur une analyse
en symétrie basée sur lintersection des quatre groupes de symétrie Gy, Go, G3 et G¥,

correspondant aux quatre termes présents dans la condition de QAPA, soit :

Goapa = GsNGy NGy NG (4.5)

L’intersection des groupes de symétrie correspond aux éléments de symétrie commun
a I'ensemble des quatre groupes considérés. Le groupe réultant, Ggapa, dépend du type
d’interaction considérée, et de la classe optique du milieu considéré. La figure 4.9 donne
un exemple illustrant 'approche en terme de théorie des groupes en condition de QAPA.

Il s’agit d’une interaction paramétrique de type VIII au sein d’un milieu uniaxe négatif.

4.5.3 Synthése de ’analyse en symétrie

Le tableau 4.2 présente et synthétise I’ensemble des groupes de symétrie infinie en-

visagables dans le cas des conditions d’AP et de QAPA, correspondant aux trois classes
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. — sin(6)cos(¢) —( | Topologie des solutions

. (0,0) \

g///\/PA: G, ﬂ G, ﬂGzﬂGi( =

F1G. 4.9 — Théorie des groupes, appliquée a une interaction paramétrique de type VIII
dans un milieu uniaxe négatif. Présentation de la condition de QAPA, des surfaces asso-
ciées a chacun des termes, et des groupes de symétrie infinie correspondant ; des solutions

S(g[{‘g 4 par intersection géométrique des surfaces dans un diagramme de Wiilff ; du groupe

résultant Gili{3 4 et une représentation des éléments de symétrie correspondants.

optiques.

En QAPA, il est intéressant de noter que le groupe de symétrie Goapa = G} corres-
pond au groupe de symétrie du terme réseau lorsque les trois nappes d’indices sollicitées
sont de géométrie sphérique au sein des milieux isotropes et uniaxes. Hormis ces cas ol
trois nappes ordinaires sont sollicitées, le groupe de symétrie résultant Ggoapa = mmm
correspond au méme groupe de symétrie Gap = mmm obtenu dans le cas des milieux
biaxes non périodiquement alternés. Dans le cas des milieux isotropes, les huit types sont
dégénérés puisqu’il n’existe plus de modes propres de propagation définis par les proprié-
tés optiques linéaires, et qu’il n’existe qu’une unique nappe d’indice. La colonne portant
sur les milieux isotropes en condition de QAPA a toutefois été considérée dans le tableau
4.2 car il est possible de passer de maniére continue d’une classe optique a une autre par

déformation continue des surfaces des indices.
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Types Accord de phase Quasi-accord de phase

(@3; @}, ©,)|| Classe uniaxe | Classe biaxe || Classe isotrope | Classe uniaxe Classe biaxe

(-i+) [i\f“’mj (m,m,m) [%mm] (m,m,m) iz (m,m,m)

(_{Iﬂ [%,wm] (m,m,m) [%‘f,wmj (m,m,m) Zg (m,m,m)

(_IJIFI_) [i\n_i’wmj (m,m,m) [/r\n;f,mm] (m,m,m) Zg (m,m,m)
x A%

(-IY-) D | [T - Tn:v,]m,m) | (mmm)
x m,m,m

N R e

(+YI+) @ @ (%,mmj (m,m,m) :2 (m,m,m)

T @ [ @ [ (2] mam 2 oam

(YI_IS @ @ (‘I‘T:wmj (m,m,m) :z (m,m,m)

TAB. 4.2 — Groupes de symétrie correspondant aux classes optiques uniaxes et biaxes en
accord de phase pour les types I, II et III envisageables, et aux classes optiques isotropes,
uniaxes et biaxes en QAPA pour les types I a VIII. Synthése englobant les classes optiques
de signes positif (noté < 0) ou négatif (noté < 0).

4.6 Topologie de QAPA dans les milieux uniaxes

Aprés une présentation générale au sein des trois classes optiques de la démarche asso-
ciée a I'analyse en symétrie en accord de phase et en QAPA, I'attention est spécifiquement
portée sur la classe optique uniaxe dans ce paragraphe. La classe optique uniaxe est par-
ticuliérement intéressante a étudier actuellement, dans la mesure ou elle correspond a la
classe optique du cristal MgO : PPLN dont les dimensions réalisables sont telles qu’elles
permettent d’envisager trés prochaimenent des expériences en QAPA. Ce paragraphe a

pour objectif de préparer ces futures expériences.

Les trois topologies permises au sein des milieux uniaxes présentées par la figure 4.8.(b)
sont justifiées et détaillées par la figure 4.10, dans laquelle sont représentées trois types
de cones de solutions de I’équation A/;QAPA = Eg — l;l — 122 — I?A(g,@ = 0. Les figures 4.10
ont été tracées a partir d’équations de dispersion des indices adaptées arbitrairement,

de maniére a réaliser un cristal théorique uniaxe négatif adapté, qui permet d’illustrer
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chacune des trois topologies envisageables. Les équations de dispersion des indices ng, et
ng, du cristal théorique créé proviennent des équation de dispersion de YCOB [23], et

vérifient les relations suivantes :

ng,(A) = ”zYCOB()\)

i () = [(W%)) ! (%)]

Pour réaliser toutes les topologies, une périodicité d’inversion extrémement faible,

~1/2 (4.6)

A = 5,2 um, a été utilisée. L’interaction considérée est, par exemple, une différence de
fréquence, a partir d’une longueur d’onde A\, = 532 nm, générant A\; = 700 nm et \; = 2216
nm.

Dans ces conditions, les figures 4.10.(a), 4.10.(b) et 4.10.(c) correspondent a des DFG

en QAPA, respectivement de type I, de type V, et de type VIII.

Dans le cas des milieux uniaxes périodiquement alternés, les huit types d’interactions
paramétriques en QAPA ne permettent pas tous 'accés expérimental aux trois topolo-
gies envisageables pour cette classe optique. 1l existe deux critéres qui restreignent les
topologies accessibles pour certains types.

Le premier critére concerne la topologie reliant les plans (X, Z) et (Y, Z). Pour cette
topologie, la solution en QAPA correspondant & une direction de propagation dans le
plan (57, Z) pour laquelle le pas effectif sollicité devient infini. La solution en QAPA dans
ce plan est donc identique a la solution en accord de phase dans ce méme plan au sein
du méme milieu. Or, a cause de la dispersion normale des indices, une solution dans le
plan (37, Z) est accessible en accord de phase uniquement pour les types I, IT et III. Ceci
impose que les types IV a VIII introduits en QAPA ne peuvent pas réaliser cette topologie
de cones de QAPA reliant les plans ()2, Z) et (}7, Z), ce qui correspond aux croix rouges
dans le tableau de synthése 4.11.

Par exemple, une situation hypothétique pour laquelle un céne de solutions du type
VI en QAPA relie les plans ()Z', Z) et (}7, Z) imposerait dans un milieu uniaxe négatif :
(n°(w1)wy + n°(w2)wa) > n°(ws)ws > (n(wy)wy + n(wa)ws). Ceci est en contradiction

avec la loi de dispersion normale des indices, qui impose n°(ws3)ws > n°(wy)wy + n(ws)ws,
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FiG. 4.10 — Exemples de tracés de AEQAPA conduisant a différents cénes de solutions ;
représentation des solutions Ogapa = f(égapa) dans un diagramme en coordonnées (0, ¢),
représentation équivalente dans un diagramme de Wiilff, et groupe de symétrie associé a
chacune des trois topologies. (a) Cone reliant les plans (X, Z) et (Y, Z). (b) Cone reliant
les plans (X, Z) et (X,Y). (c) Cone se repliant sur Iui-méme autours du plan (X, Z).

d’ou Iinterdiction de la topologogie de cones reliant les plans (X, Z) et (Y, Z) pour les

types pour lesquels la condition d’accord de phase ne peut pas étre vérifiée.

Le deuxiéme critére concerne la topologie repliée allant du plan (X, Z) au plan (X, Z).
Pour réaliser un telle topologie, la condition de QAPA doit étre vérifiée pour deux angles,
0, et Oy, pour un méme angle ¢ donné. Dans un plan du repére optique du milieu uniaxe
défini par un angle ¢q fixé et constant, il faut donc que la fonction AEQAPA(Q, ¢o) ne soit
pas strictement monotome en 6 sur la plage de directions 6 = [0,7/2], ce qui revient a
dire que I’évolution de AIZQAPA((‘), ¢o) doit nécessairement ne pas étre bijective en 6 sur
cette plage de directions : ceci doit conduire & deux directions 6 assurant la condition
de QAPA, et ceci, pour le méme angle ¢ et le méme jeu de longueurs d’onde. Certaines

fonctions AEQAPA(G,gb) associées a certains types d’interactions sont parfois systémati-
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quement bijectives en 6 pour des milieux uniaxes positifs ou négatifs, ce qui interdit alors
la topologie des cones repliés. Par exemple, pour un cristal uniaxe positif, le type IV
sollicite trois nappes d’indices ordinaires ne présentant pas de dépendance en 6. La seule
dépendance angulaire en 6 pour ce type est introduite par le terme QWM, dont
le comportement est précisément bijectif en 6 sur la plage de directions [0, 7/2]. Ainsi, le
type IV au sein des milieux uniaxes positifs ne réalise jamais la topologie de cones repliés

autours du plan (X, 7). Les cas interdits par ce critére correspondent aux croix noires

dans le tableau de synthése 4.11.

Type pp-uniaxe positif pp-uniaxe négatif
o) A1 3 Al & | A
. .\ o || DX | ) | mma) (S| ()| (mm)
. flﬂ S| (mmm) | (mmm) || (mmm) | (mmm) | (mmm)
iy || X | mmm) | || (mm) | ()| (o
N X G| X || | |
i || mma) | mm) | > | X (%wm] S
oy || mmn) | (mma) [ || ) | (m) [ <
( ff_) (mma) | (mmm) | O || (mmm) | (mmm) | X<
oo | ey |y ||| mma) | (mmy | X<

FiG. 4.11 — Topologies permises et symétries associées en QAPA dans les milieux uniaxes
positifs et négatifs. Interdiction de la topologie reliant les plans ()Z', Z) et (37, Z) a cause de
la dispersion normale des indices (notés par les croix rouges). Interdiction de la topologie
se repliant autours du plan ()?,Z) a cause d’une dépendance bijective de AEQAPA en
fonction de Iangle 6. Non équivalence des espaces de solutions en QAPA pour les deux
signes optiques (zone grisée et rectangle bleu).

L’étude des topologies permises en fonction du type considéré dans les milieux uniaxes
positifs et négatifs montre également cerains points particuliers a I'étude du QAPA qui

n’interviennent pas dans les milieux uniaxes en accord de phase.

172



CHAPITRE 1V. QUASI-ACCORD DE PHASE ANGULAIRE

Premiérement, les cases grisées de le tableau de synthése 4.11 mettent en évidence
que, pour un type d’interaction donnée, certaines topologies ne sont pas permises simul-
tanément pour des milieux uniaxes positifs et négatifs. Deuxiémement, le rectangle bleu
entourant dans le tableau de synthése 4.11 les cases correspondant a la topologie reliant
les plans ()?, Z) et (37, Z) pour les types IV et V met en évidence le fait qu'une méme
topologie de cones de QAPA peut étre associée a des groupes de symétrie différents dans le
cas des milieux uniaxes, lorsque trois nappes ordinaires sont susceptibles d’étre sollicitées
au sein de milieux uniaxes, positifs ou négatifs.

Les deux remarques précédentes mettent en évidence la non équivalence topologique
stricte des espaces de solutions en QAPA pour les milieux uniaxes positifs ou négatifs.
Ceci définit une brisure de symétrie des espaces de solutions en QAPA par rapport aux
espaces de solutions en accord de phase, ce qui correspond a la perte de 'invariance des
espaces de solutions par rapport au signe optique des milieux uniaxes. En effet, les espaces

de solutions ne dépendent pas du signe optique considéré en accord de phase [103,104].

4.7 Classes de solutions en QAPA dans les milieux al-
ternés uniaxes

Concernant 'accord de phase dans les milieux uniaxes, ’écriture des différentes rela-
tions d’ordre entre les termes [n®(ws)ws], [n°(ws)ws), [n(w1)wr + n(wa)ws], [n°(w1)ws + n(wq)ws),
[n€(w1)wy + n°(wse)ws| et [n°(wr)wy + n°(wz)ws] conduit a Pétablissement des classes d’in-
égalités envisageables, et donc des classes de solutions permises au sein du cristal consi-
déré. Ces classes de solutions sont associées aux lieux géomeétriques correspondant aux
ensembles de directions d’accord de phase pour tous les types permis [104].

Dans le cas d’interactions paramétriques en QAPA au sein de milieux uniaxes, 'inva-
riance par rotation autours de ’axe de révolution Z de la condition d’accord de phase est
brisée, suite a I'introduction du terme réseau effectif en 1/A(6, ¢) qui varie de 0 & 1/A de
laxe X & 'axe Z dans le plan ()Z', Z), ainsi que de I'axe X a 'axe Y dans le plan ()?, }7)

La totalité de I'étude menée concerne les classes de solutions au sein des milieux

uniaxes périodiquement alternés. Elle est associée a la résolution de la condition de QAPA

173



CHAPITRE 1V. QUASI-ACCORD DE PHASE ANGULAIRE

pour l’ensemble des huit types. Dans le cas ot les domaines d’inversion sont orientés
orthogonalement & I'axe X', avec une périodicité physique A > 0, la condition de QAPA

(4.7) est notée sous la forme suivante, soit :

N |cos(¢)sin(6)| (4.7)

ni(w3; 0, p)ws = ni(WIQ 0, p)wr + ni(w2§ 0, p)ws A

Avec la convention ws > wy > wy, les relations d’ordre conduisant aux classes de
solutions en QAPA font intervenir les grandeurs suivantes dans le plan (Y, 7) :

=n" (wy)w; +n~ (w2)ws,

(
(

W2 )W2a,

| |
3

nt(wr)wr + 1~ (w2)
“(wr)wr + nt (we)wo,
)

d

)
nt(wr)wy + nt(wa)ws.
(

Dans le plan (X, Z), les grandeurs qui interviennent sont :

A=n"(wy)ws + 1~ (w2)wz + A =a-+ A,
B =n"(w)wi +n (wo)ws + § =b+ 7,
C =n"(w)w +n'(w)ws + % =c+y,
D =n*(w)w + nt(wr)ws + 1+ =d + 1.

Les termes n™~ correspondent aux nappes indices n®° pour les milieux uniaxes de signe
optique positif, et a et n®€ pour le signe optique négatif. Notons de plus b= Min(b,c), ¢ =
Maz(b,c), B = Min(B,C) et C = Max(B,C), o Min(p,q) et Max(p,q) correspondent
aux valeurs minimale et maximale entre les deux grandeurs numériques p et q. Les termes
concernant la pulsation ws sont notés & = n~ (w3)ws, et f = n*(w; )ws. Suite a la dispersion

normale des indices, les différentes grandeurs définies vérifient les inégalités suivantes :

L’écriture des différentes relations d’ordre conduisant aux différentes classes de solu-
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tions est obtenue en croisant de maniére systématique et non redondante ’ensemble des
inégalités de I'expression (4.8). Ceci permet de lister toutes les relations d’ordre associées
aux différentes classes de solutions. Le schéma de principe de recherche de I’ensemble des

inégalités envisageables est donné par I'expression suivante :

( ~ - ~
a<a<b<i<d<f<A<B<C<D

a<b<a<i<d<B<A<B<(C<D
a<b<éi<a<d<B<A<B<(C<D

a<b<i<d<a<f<A<B<C<D

a<a<b<é<d<A<B<B<C<D

a<b<a<éi<d<A<fB<B<C<D o)
4.9

a<b<iéi<a<d<A<pB<B<(C<D

a<b<iéi<d<A<a<fB<B<(C<D

a<b<i<d<A<a<B<(C<D<f
a<b<iéi<d<A<B<a<(C<D<§

a<b<iéi<d<A<B<(C<a<D<§

\a<hﬁ<d<A<B<@<D<a<ﬁ

La figure 4.12 illustre une classe de solutions au sein d’un milieu uniaxe négatif en
mettant en évidence les intersections géométriques entre les différentes nappes susceptibles
d’étre sollicitées au cours d’une interaction paramétrique en QAPA. Afin de synthétiser
I’écriture des cones de QAPA, les cones 1:[, [f[, VIet VII correspondent respectivement
d’une part aux cones II, ITI, VI et VII lorsque b < ¢ et d’autre part aux cones 111, TI, VII

et VI lorsque b > c.

La méthode d’écriture systématique des relations d’ordre envisageables permet de
mettre en évidence des classes de solutions pour lesquelles les cones de solutions pour

chaque type relient deux plans principaux ; cette méthode ne discrimine pas la topologie
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Axe Z Axe Z
A A
p p
d Plan (X,Z) d Plan (Y,Z)
P—— >  Axe X — > AxeY
o BA B C D a o bc d B
Intersections des cones de types dans (X, Z) : Intersections des cones de types dans (Y, Z) :
® = (LILOLIV) (®® @) = ([ I, 1II)
(WmEm) = (V, VL VIL VII)
(a) (b)
AxeY
A
p
d Plan (X,Y)
C
b
o
a
e > Axe X
a BA BC D

Intersections des cones de types dans (X,Y) :
(ommmm)=(IV,V, VL VI, VIII)
(c) (d)

FiGc. 4.12  Mise en évidence des directions de QAPA, dans un cristal uniaxe négatif,
pour les directions associées a des intersections de nappes pour les huit types. (a) Cas
du plan (X, Z). (b) Cas du plan (Y, Z). (¢) Cas du plan (X,Y). (d) Synthése des cones
de solutions en QAPA constituant une classe de solutions pour le milieu uniaxe négatif
considéré.

repliée sur elle-méme autour du plan ()Z',Z) Sur la base de cette méthode d’écriture
systématique, le tableau 4.3 présente une synthéese schématique de I’ensemble des classes
de solutions pour des milieux uniaxes pour laquelle le passage ordonné d’une classe de
solutions de cones de QAPA sous forme de diagramme de Wiilff équivaut au passage
ordonné d’une classe d’inégalités a la suivante. Dans une premier temps, de maniére a
décrire progressivement la richesse des classes de solutions au sein des milieux uniaxes
périodiquement alternés, seules les classes de solutions associées aux topologies de cones
reliant soit les plans (X, Z) et (Y, Z) d’une part, soit les plans (X, Z) et (X,Y) d’autre
part, ont été représentées. Les classes de relations d’ordre associées aux classes de solutions

par le tableau 4.3 sont décrites une a une dans I'annexe A.

Le tableau 4.3 comprend deux topologies de cones parmi les trois envisageables ; elle est
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générale vis-a-vis du signe optique des milieux uniaxes. En effet, a ce stade du recensement,
des classes de solutions, I'espace des solutions des milieux uniaxes est indépendant du signe
optique de cette classe.

La description en terme de diagramme de Wiilff des différentes classes de solutions
prend en compte la topologie des cones solutions, mais également leur positionnement re-
latif des uns par rapport aux autres. De plus, chaque classe de solutions faisant intervenir
un seul type parmi les types IT et f]], ou un seul type parmi VI et f/II, est décomp-
tée deux fois. En effet, cette classe est associée a deux relations possibles qui sont soit
nt(wy)wy + n7 (wy)wa < N~ (w1)ws + nt(wa)wy (notée b<c), soit n™(wy)ws + n~ (wo)wy >
n~(w1)wy + nT(we)wy (notée b>c). Clest pour cela que les 50 diagrammes de Wiilff cor-
respondent a 67 classes de solutions différentes selon la méthode de décompte employée.
Ceci conduit également a réétablir les 5 classes de solutions correspondant aux solutions
en accord de phase dans les milieux uniaxes décrites dans I’article [103]. Dans le tableau

4.3, il s’agit des classes de solutions 33, 43 a décompter deux fois, 49, et 50.
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4.8 Interactions en QAPA dans le cristal M ¢gO : PPLN

Nous spécifions maintenant I'étude du QAPA & MgO : PPLN, qui est le matériau
étalon permettant actuellement d’envisager expérimentalement ’ensemble des interactions
en QAPA. La suite de I'étude porte sur I'écriture des coefficients effectifs pour les huit
types d’interactions au sein de milieux cristallins de classe optique uniaxe négatif et de
classe de symétrie d’orientation trigonale appartenant au groupe de symétrie ponctuel
C3(m), ou I'axe cristallographique ternaire Cj3 correspond a l'axe 7 du repére optique,
et ou les plans orthogonaux a I'axe X sont des plans de symétrie miroir pour la maille

cristalline. Les domaines d’inversion dans M gO : PP Ln sont orthogonaux a l'axe X.

Dans le cas de la classe de symétrie d’orientation de M gO : PPLN, seuls 11 éléments
du tenseur susceptibilité électrique x sont non nuls par symétrie, et sont décrits dans
le tableau 4.3, en précisant les éléments égaux entre eux ou de signes opposés. Au final, il

subsiste seulement 5 éléments indépendants : x\ry, Y2 v 2 2, et v [9].

XX Yy ZZ yZ Zy XZ ZX Xy YX

o X R ) -9
X~ = y — L B & .

(2) 0 @ _ .0

* Xijk = o—o 00 Xk~ Ximn

2 — (2
ijk xlmn

TAB. 4.3 — Représentation matricielle du tenseur x® pour la classe de symétrie d’orien-
tation C3(m).

L’expression du coefficient effectif détaillée au paragraphe 1.2.2.4 est rappelée ci-apreés :

Xesf (W3 = w1 +wy) = Z XZ(JQZ; (w3 = w1 + w2) Ff]k? (ws; wi, wa) (4.10)
ijk

les facteurs de champ étant exprimés par F(Jk) = eg; €1 €a, Ol les vecteurs €, €5 et €3 sont
les vecteurs unitaires des champs électriques correspondant aux polarisations des trois

ondes en interaction, et ou les indices i, j et k font référence aux indices cartésiens du

repére optique.
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A partir de I'expression (4.10) et du tableau 4.4, le coefficient effectif est donné par :

Xeff = Xg(j;)y (F(Q) _F@ _p@ _ p@)

(4.11)

X (Fi2+ F) + X (F2 + FG)) + X2 FE)
Dans le cas d’un cristal uniaxe négatif, pour lequel les nappes d’indices vérifient
nt(0,¢) = n°0,6) > n=(0,¢) = n°(f, ¢), les composantes des champs électriques uni-

taires €, et €., sollicitant respectivement les nappe n, et n., sont données par [9] :

ed = —sin(¢) es = —cos(0 + p)cos(o)

e, = cos(¢) el = —cos(0 + p)sin(o) (4.12)

es =0 el = —cos(p)cos(8 + p)

ou (0, ¢) sont les coordonnées sphériques; p est I’angle de double réfraction donné par

I'expression (1.8) établie au paragraphe 1.2.1.2 du chapitre 1.

[’annexe B détaille et synthétise les écritures de ’ensemble des facteurs champs pour
chacun des huit types d’interactions paramétriques dans les milieux cristallins de méme
groupe de symétrie et de méme signe optique que MgO : PPLN. Les expressions des huit
coefficients effectifs sont rassemblées dans le tableau 4.4, ou p3, p; et py sont les angles de

double réfraction associés aux trois ondes en interaction avec la convention ws > wy > wy.

4.9 Génération de second harmonique dans M gO : PPLn :
comparaison entre le QAPA colinéaire et le QAP-
1D, le QAP-2D et ’accord de phase par biréfrin-
gence

En vue d’illuster les potentialités du QAPA, nous avons pris I'exemple de la génération
de second harmonique dans un cristal de PPLN dopé avec 7% avec M gO, qui sera noté

MgO : PPLN. Les calculs de cette partie ont été effectués a partir des équations de
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(m;l;}(]:i?ioz) Coefficient effectif 3%
( I ) Kot =2 c08(6+ p;)sing(1—4cos’ p) + ¥ sin(6+ p;)
€00 Wy o
" IeI 0 Xet = 2% c08(6+ p;)cos(8+ p,)cos p(4sin’ p—1)
(eI(I)Ie) Xt = 22 cos(8+ p,)cos(8+ p,)cos p(4sin” p—1)
Xt == c08(6+ p,)cos(6+ p;)cos(6 + p,)sing(1-4cos’ )
(eIZe) +1% cos(6 + p,)sin(0+ p,)cos(6 + p,) + ¥'? cos(0 + p;)cos(6 + p,)sin(6 + p,)
+72 sin(6 + p;)cos(6+ p,)cos(6+ p,) + 12 sin(6+ p;)sin(6+ p,)sin(6 + p,)
\ .
000 Xt =2 cosg(1-4sin® p)
VI Vi (2) ; 2 (2) o
(0co) || %1 =7 cos(6+ p,)sing(1—-4cos’ p)+ ¥ sin(6+ p,)
T~ costo sl o) o)
((\)/gi) X' =2 c0s(0+ p,)cos(6+ p,)cosg(4sin’ p—1)

TAB. 4.4 — Coefficients effectifs associés aux huit types d’interactions paramétriques a
trois ondes en QAPA dans les milieux de classe optique uniaze, de signe optique négatif,
et appartenant @ la classe de symétrie d’orientation Cs(m).

dispersion des indices de réfraction provenant de la référence [106].

4.9.1 Accordabilité spectrale

Les espaces des solutions de QAPA en SHG ont été calculés a partir de I'équation (4.2),
en imposant 1’égalité \; = \y(= \,), et pour une période d’inversion valant A = 15 pm
pour chacune des différents types d’interactions en QAPA. Pour des processus de QAPA
en SHG, les types II et III, ainsi que VI et VII, sont équivalents, puisque A; = .

Différentes courbes calculées, 6 en fonction de ¢, qui sont des solutions de QAPA
en SHG de type I, sont données par la figure 4.13.(a) pour différentes longueurs d’onde
fondamentales \,. La figure 4.13.(b) donne les courbes calculées, 6 en fonction de A,

solutions de QAPA en SHG de type I pour trois valeurs fixes de I'angle ¢.

La figure 4.13.(b) montre que le QAPA en SHG de type I autorise des solutions pour
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A,=/ 5400nm

Ao (nm)

0 15 D 46 @0 B D

(a) Q) (b) 0

F1G. 4.13  Solutions de QAPA en SHG de type I. (a) Angles de QAPA 6 en fonction de
¢, pour différentes longueurs d’onde fondamentales \,. (b) Angles de QAPA 6 en fonction
de A, dans les plans a ¢ = 0° (courbe en trait continu), ¢ = 45° (courbe en pointillés), et

¢ = 90" (Courbe en tirets) ; les points O, O', et O", correspondent aux solutions vérifiant

00 _
o, = 0-

des longueurs d’onde fondamentales appartenant a la plage spectrale 905nm — 5400nm,
ou la longueur d’onde de coupure supérieure est ici imposée par la limite supérieure de
la fenétre de transparence de MgO : PPLN. 1l est & noter que la courbe de la figure
4.13.(b), avec ¢ = 90", correspond également a la courbe # en fonction de \,, pour une
interaction en accord de phase par biréfringence, noté APB. En effet, dans le plan ()_f, Z),
la période effective vérifie A(6, ¢ = 90°) tend vers I'infini, quelque soit la valeur de 6 dans
ce plan.

Les plages spectrales solutions du QAPA en SHG de type I ont également été calculées

pour tous les types, ce que donne le tableau 4.5.

La figure 4.13 et le tableau 4.5 permettent de comparer le QAPA et ’APB en SHG.
Le type I est le seul type possible solution d’APB en SHG : la plage spectrale de longueur
d’onde fondamentale est alors 1050nm — 3400nm. La courbe d’accordabilité correspon-
dante, # en fonction de A, est la méme que celle du QAPA de type I dans le plan (37, Z),
a ¢ =90°, de la figure 4.13.(b), tel qu’il I'a été expliqué précédemment. Il est a noter que
Iexpression du coefficient effectif, qui est donnée par I'équation 1.20 du chapitre 1, est
la méme pour le QAPA et '’APB. Le tableau 4.6 donne les expressions des coefficients

effectifs pour chaque type dans le cas d’'une SHG.

La comparaison du QAPA avec le QAP-2D peut étre réalisée a partir du tableau 4.5.
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Types Phase Matching Angular Quasi-Phase-Matching
(A, Ay Ay)
20 70 ol ) range | Topology A, range Topology
1 s |[ ot Lo
(e o o)|[1050-3400nm\ /== 1] 1050 - 3400 nm | “ ARE &{
3400 - 5400 nm 3 £
m=111 P
X X 1075 - 5400 nm N
(e e 0) £ N
v %) % 1400 - 5400 nm AL
(e e e) £ N
M %) %) 1510 - 5400
(0 o o) ) o (N
VI=VII
(0 e 0) @ @ 2490 - 4640 nm L/,_’I,\_\I’:j
VIII X X
(0 e e Z Z

TAB. 4.5 — Comparaison des plages spectrales solutions de QAPA et d’APB en SHG de
type 1, ainsi que des topologies associées pour un crital de MgO : PPLN de période A =
15 um. (o) et (e) font référence aux ondes respectivement ordinaires et extraordinaires.
Aw et Ao, sont les longeurs d’ondes fondamentale et de second harmonique. X signifie que
la dispersion des indices de M gO : PPLN n’a pas permis de solutions en QAPA ou en
APB. @ correspond a des types ne présentant jamais de solutions en APB.

En fait, le cas du QAP-2D, correspondant & une accordabilité angulaire restreinte aux
directions du plan ()?, }7), est contenue dans les solutions de QAPA présentées. En effet,
le QAP-2D est possible pour un type donné, lorsque le cone de QAPA intersecte le plan
()Z', 37) Ainsi, le tableau 4.5 montre que la plage spectrale 1050nm — 3400nm est interdite

pour le QAP-2D en SHG de type 1.

Les types I1—III, et VIII, présentent un coefficient effectif systématiquement nul dans
le plan ()?, 17'), tel que cela est donné par le tableau 4.6. Ceci interdit donc ces types pour
le QAP-2D, c’est-a-dire a # = 90°, sachant que les angles de double réfraction vérifient
Po = P2, = 0 dans ce plan. En conséquence, 'efficacité de conversion associée est nulle,
méme lorsque la condition de conservation de 'impulsion est réalisée.

Du point de vue du coefficient effectif, il est clair que le type IV est le plus intéressant,
dans la mesure ou il sollicite le coefficient y33 dont la valeur est un ordre de grandeur
supérieur a celles des autres coefficients non linéaires |75,83]. Cependant, le type IV n’est

pas réalisable pour des longueurs d’onde fondamentales inférieures a 1400 nm, tandis
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Types @
Qw; ®, ®) SHG L e
! X €oS(6+ p,,)sing(1-4cos’ )+ y_sin(6+ p,,)
(e00) "
=111 cos(@+ p,, )cos(@+ p.,)cosp(4sin’ p—1)
(e e O) wy
—% C0S(6+ p,,)c08* (6+ p,,)sing(1—4cos’ )
v :
(cee) +Hy_ +x_)cos(@+ p,,)sin(@+ p,)cos(6+ p,)+
x,. Sin(@+ p,,)cos’(0+ p,)+ 1 sin(@+ p,,)sin*(6+p,)
\Y .
cos@(1—4sin
(O 0 O) ZWY ¢( | ¢)
V(IO:e Z)H X, cos(@+ pw)sin(p(1 —4cos? gp) +y _sin(@+p,)
VIII .
(0c0) X c0S(6+ py)cos(8+ p,)cosp(4sin” 9 —1)

TAB. 4.6 — Coefficient effectif de SHG dans PPLN, correspondant a toutes les configu-
rations permises de polarisation. Les types IV, V, VI, VII et VIII ne sont pas autorisés en
APB. Les coefficients x;;; sont les éléments indépendants du tenseur susceptibilité élec-
trique du second ordre de PPLN . Les angles p,, et po, sont les angles de double réfraction
des ondes de pulsations fondamentale et de second harmonique.

que le QAPA est possible en type I & partir de 905 nm. Une comparaison compléte
entre QAPA et QAP-2D doit également prendre en compte 'acceptance spectrale des

interactions paramétriques, ce qui sera fait au paragraphe 4.9.2.

La méme approche peut étre menée afin de comparer le QAPA et le QAP-1D, sachant
que le QAP-1D constitue une restriction du QAP-2D a la seule direction de propagation
selon 'axe X. Dans le cas du QAP-1D, l'accordabilité spectrale est réalisée, non pas
en tournant le cristal, mais en considérant des échantillons alternés multi-réseaux, ou
dont les réseaux sont en forme d’évantail [81,107]. Pour une période A = 15 pm, les
longueurs d’onde fondamentales de QAP-1D en SHG sont les limites inférieures des plages
spectrales d’accordabilité de types I, IV et V, c’est-a-dire 905 nm, 1400 nm et 1510 nm
respectivement, ainsi que les deux limites du type VI-—-VII a 2490 nm et 4640 nm.

Les dipositifs accordables classiques sont basés sur le QAP-1D associé au type I'V selon

la direction X. Dans ce cas, pour réaliser une accordabilité spectrale en QAP-1D qui soit
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identique a I'accordabilité réalisée en QAPA par le type I, ¢’est-a-dire de 905 nm & 5400
nm, il faudrait considérer une plage de période continiment accessible allant de 4,2 um
a 30,7 pym. Des périodes inférieures a 15 pum, sur des échantillons de PPLN de plusieurs

millimétres d’épaisseur selon Z, ne sont, a ce jour, pas réalisables.

Ceci conduit & mettre en évidence l'intérét par le QAPA : en terme de plages de
longueurs d’onde fondamentales en SHG, par rapport au QAP-1D, et aussi par rapport
au QAP-2D.

4.9.2 Acceptance spectrale

Une acceptance spectrale élevée est nécessaire pour réaliser des processus de conversion
de fréquence dans le régime femtoseconde [108|. L’allure des courbes de SHG en QAPA, 6
en fonction de A\, qui sont décrites par la figure 4.13.(b) permettent d’appréhender I’évo-
lution de 'acceptance spectrale, L.0A,, en fonction de A, dans la mesure ou I'acceptance
est liée a la fonction % en tout point de la courbe de QAPA. Les trois courbes de la
figure 4.13.(b), relatives aux solutions de SHG en QAPA de type I dans les plans ¢ = 0,
¢ = 45", et ¢ = 90" (plan (}7,2)), montre une tangente verticale, et donc une valeur
maximale de I’acceptance spectrale a une valeur donnée de )\, respectivement : 2310 nm
(point O), 2230 nm (point O’), et 1910 nm (point O”). L’acceptance spectrale est alors
définie comme étant la largeur totale a 0,405 du maximum de la courbe du sinc®(AkL/2)
en fonction de \,. Les valeurs calculées correspondantes sont : 117 nm.cm, 118 nm.cm, et
86 nm.cm. De part et d’autre de chacune des longueurs associées aux points O, O’, O”,
I’acceptance spectrale décroit et atteint des valeurs minimales au niveau des limites des
plages spectrales solutions du QAPA. Cette évolution de I'acceptance est montrée par la
figure 4.14 dans le plan ()2, Z), ot ¢ = 0" : la plage de longueur d’onde fondamentale
correspond alors a une rotation du cristal dans le plan ()Z', Z) de I'angle 6 = 90° pour
Ao = 905 pm, jusqu’a l'angle 6 = 24" pour A\, = 2310 nm, ce qui est en accord avec
la figure 4.13.(b). Il est a noter que les points O, O, et O” constituent des situations
non critiques du QAPA vis-a-vis de la longueur d’onde A, et critiques par rapport a la

dépendance angulaire en 6.

Tel qu’il I'a été exposé précédemment, la courbe d’accordabilité de SHG en APB de
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F1G. 4.14 — Acceptance spectrale L.O\, dans MgO : PPLN, calculée en fonction de \,,
pour une interaction de SHG. Courbe continue : acceptance spectrale du QQAPA en type
I dans le plan ()?, Z) d’un cristal composé d’un unique réseau de période A = 15 um, et
mis en rotation entre les angles 6 = 24" et § = 90". Courbe en tirets : acceptance spectrale
du QAP-1D selon I'axe X dans un cristal a réseaux multiples de périodes allant de A = 15
pum a A = 30,7 um, ainsi que du QAP-2D dans le plan ()?, }7) pour un cristal a réseau
unique de période A = 15 pum mis en rotation entre les angles ¢ = 0" et ¢ = 29"

type I est donnée par la courbe associée au QAPA dans le plan (}7, Z), ot ¢ = 90°. Ainsi,
dans ce plan, les acceptances spectrales du QAPA et de 'APB sont nécessairement les
mémes, ce qui indiquent, selon les calculs réprésentés, que le QAPA en type I présente
des acceptances spectrales qui sont toujours supérieures a celle de ’APB, dés lors que le

QAPA en type I est considéré hors du plan (17, 2)

Les acceptances spectrales ont également été calculées pour le QAP-1D, en SHG de
type IV, sur la plage spectrale permise par un cristal multi-réseaux dont les périodes sont
comprises entre A = 15 um et A = 30,7, ce qui correspond a 'interval 1400 nm & 5400 nm
pour la SHG de type IV selon 'axe X. La courbe d’acceptance spectrale correspondante
est donnée par la figure 4.14, mettant en évidence une valeur maximale de 207 nm.cm a
Ao = 2575 nm, ce qui correspond & une période A = 30,7 um. Cette courbe est également
celle du QAP-2D en SHG de type IV, & partir d’un cristal présentant une unique période,
A = 15 pm, mis en rotation de ¢ = 0~ & ¢ = 29°, pour I'angle 6 fixé a 90°. En effet, il
est équivalent de faire varier la périodicité d’un cristal multi-réseau en QAP-1D de type

IV, ou de mettre en rotation un cristal présentant une unique périodicité en SHG de type

A
cos(@) |-

IV en QAP-2D, dans la mesure ou la période effective en QAP-2D est A(¢)
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Notons que le maximum d’acceptance spectrale est associé a une tangente verticale de la
courbe A, en fonction de A, pour le QAP-1D de type IV, ainsi que de la courbe )\, en
fonction de ¢ pour le QAP-2D de type 1V.

La figure 4.14 montre que la SHG en QAPA de type I présente une acceptance spectrale
supérieure a celle du QAP-1D, et donc également du QAP-2D, pour des longueurs d’onde
fondamentales comprises entre 2000 nm (point B) et 2400 nm (point C). Par contre,
le QAP-1D de type IV, et donc le QAP-2D de type IV, est meilleur que le QAPA en
terme d’acceptance spectrale, pour des longueurs d’onde supérieures a 2400 nm. Sur ce
dernier domaine de longueurs d’onde, le QAP-1D et le QAP-2D sont clairement plus
intéressants a utliser. Pour des longueurs d’onde inférieures a 2400 nm, le choix entre le
QAP-1D, le QAP-2D et le QAPA dépend de ce qui est recherché : en terme d’efficacité
de conversion, le QAP-1D sera plus avantageux que le QAPA car 'acceptance spectrale
moindre sera largement compensée par un coefficient effectif nettement plus élevé; en
terme de conservation de durée d’impulsion, il sera meilleur d’utiliser le QAPA en type I,

tant que ’acceptance spectrale associée demeure supérieure a celle du QAP-1D.

187



CHAPITRE 1V. QUASI-ACCORD DE PHASE ANGULAIRE

4.10 Conclusion

En conclusion, nous avons introduit le concept du QAPA colinéaire, ce qui constitue
une généralisation du QAP colinéaire. L’approche topologique que nous proposons montre
que la symétrie de I'espace des solutions du QAPA dépend des symétries de la surface
des indices et du réseau périodique réciproque. Des calculs réalisés dans le cas de la
SHG dans MgO : PPLN ont clairement mis en évidence que le QAPA peut élargir
significativement la plage spectrale des processus paramétriques, ainsi que les valeurs des
acceptances spectrales associées, par rapport a ce que permet 'APB et le QAP classique.
Ces calculs contituent un exemple qui vise a illustrer les potentiels du QAPA, mais il sera
important de mener de nouveaux calculs pour d’autres interactions, en particulier dans
le cas des OPO.

La méme approche peut également étre appliquée aux milieux périodiquement alternés
de classe optique biaxe comme PPKT P [77], aux cristaux isotropes tels que les milieux
périodiquement orientés GaAs [79] et ZnSe [101]| périodiquement orientés, et cela peut

également concerner les cristaux photoniques [109,110].
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Ce travail de thése s’incrit dans la continuité du travail théorique, méthodologique et
métrologique qui est développé par I’équipe de Benoit Boulanger depuis une quizaine d’an-
nées. Ce travail présente de nouvelles approches en optique cristalline, qui portent sur trois
thématiques distinctes : I’étude de I'anisotropie des propriétés d’absorption et d’émission
d’ions fluorescents insérés dans un cristal monoclinique ; la caractérisation des propriétés
d’auto-doublage de fréquence; et enfin le développement de la théorie du « quasi-accord

de phase angulaire ».

L’étude des propriétés d’absorption et d’émission a permis de réaliser sur sphére mono-
cristalline de YCOB : Nd, les premiéres mesures des indicatrices d’absorption et d’émis-
sion des ions Nd** dans le plan principal contenant les ombilics d’'un milieu biaxe. Ces
expériences ont produit des résultats originaux, mettant en évidence des indicatrices com-
posées de deux nappes, et dont les axes principaux ne correspondent pas a ceux du repére
optique. Ceci a notamment conduit a I'introduction de deux nouveaux repéres distincts,
correspondant aux repéres propres relatifs a 'absorption et & I’émission. Outre les aspects
fondamentaux, ce travail a également une portée importante vis-a-vis des applications,
en montrant que les valeurs propres de I'absorption et de I’émission d’un cristal mono-
clinique ne peuvent déterminées que selon des axes propres spécifiques. D’autre part, les
propriétés d’absorption et d’émission ne sont pas optimales pour les mémes directions,
ce qui nécessite au préalable une métrologie de la distribution angulaire compléte des
propriétés spectroscopiques du cristal monoclinique ; la géométrie sphérique s’avére alors

indispensable pour mener a bien de telles études.

L’extension de la méthode de la sphére a la mesure des propriétés d’absorption et

d’émission permet de caractériser successivement les propriétés laser et non linéaires des
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cristaux auto-convertisseurs. Toutefois, la volonté de caractériser de facon directe les pro-
priétés d’auto-doublage de fréquence a conduit & la conception d’une cavité laser originale :
le milieu & gain, YCOB : Nd, est de géométrie sphérique, la mise en rotation de la sphére
au sein de la cavité devant permettre la mesure directe des directions d’auto-doublage. Le
domaine de stabilité de ce laser a été calculé, et une configuration de cavité symétrique
a été identifiée comme devant permettre la réalisation d’un tel laser. La réalisation de
ce laser est en cours, et le travail expérimental continue en vue d’atteindre cet ojectif

méthodologique et métrologique.

Enfin, une généralisation des processus de quasi-accord de phase a été développée,
en envisageant l'ensemble des directions de propagation possibles de l'interaction para-
métrique par rapport au vecteur réseau. Nous avons appelé ceci « quasi-accord de phase
angulaire », dont I'acronyme est QAPA. Sur la base de la théorie des groupes, une ana-
lyse de la symétrie des solutions du QAPA a été menée dans le cas des milieux uniaxes
et biaxes. Ceci a conduit a la mise en évidence des topologies de solutions accessibles,
et a la détermination de nombreuses classes de solutions envisageables. Une illustration
des potentialités du QAPA a été réalisée sur la base de calculs relatifs & la génération de
second harmonique dans le milieu périodiquement alterné 7%M gO : PPLN. Nous avons
pu comparer le QAPA avec 'accord de phase, puis le quasi-accord de phase classique. Il
a ainsi été mis en évidence que le QAPA permet un élargissement du domaine spectral
autorisant des conversions de fréquences. De plus, il a été montré que le QAPA pouvait
conduire, sur certaines plages spectrales, a des acceptances spectrales supérieures a celles
obtenues en accord de phase ou en quasi-accord de phase classique. Ceci illustre bien
I'intérét du QAPA dans le cas d’intéractions en régime femtoseconde, pour lesquelles il
est essentiel de solliciter une acceptance spectrale la plus grande possible, de maniére a

conserver au mieux le caractére ultra-bref de 'onde générée par le processus paramétrique.

En conclusion, ce travail a porté sur des développements en optique cristalline. Il a
contribué, a sa mesure, a développer des outils méthodologiques et théoriques, afin de
tendre vers une utilisation optimale des nouveaux cristaux pour I'optique, et de favoriser

ainsi la conception de futures sources laser et paramétriques de plus en plus performantes.
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Annexe A

Classes de solutions en QAPA dans les

cristaux uniaxes

L’équation suivante permet de définir I’ensemble des classes de relations d’ordre cor-
respondant & ’ensemble des classes de solutions en QAPA, pour les topologies de cones
reliant deux plans principaux distincts dans les milieux uniaxes dont les parois des do-

maines d’inversion sont orientées orthogonalement a I'axe X.

cos(¢p)sin(6

ni(w:%; 0,¢)ws — ni(wl; 0, ¢)wr — ni(wzs 0, )ws — |(3X—()| =0 (A.1)

De maniére a alléger les écritures dans le cas d’une interaction paramétrique a trois
ondes, avec la convention w3z > wy > wq, les notations employées sont les mémes que
celles introduites dans le paragraphe 4.7 portant sur les classes de solutions en QAPA.

Ces notations sont rappelées ci-dessous :

n~ (ws)ws,

(
nt(ws)ws,

Q@
I

n~(wy)wy +n~ (ws)ws,
wy)wi + n~ (we)ws,

(
“(wr

_l’_

n

||
3

)
wi + nt(wg)ws,
)

)
nt(w)wr + nt (wa)ws,

avec b = Min(b,c) et ¢ = Max(b,c), ou Min(p,q) et Max(p,q) correspondent respec-
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tivement aux valeurs minimale et maximale entre les deux grandeurs numériques p et

q.
A=n"(w)w +n (wo)ws + + =a+ 1,
B =n"(w)wi +n (wo)ws + £ =b+ 1,
C=n"(w)w +n"(wo)ws + § =c+ 7,
D =nt(w)wy +nt(wo)ws + 1+ =d + 1,

avec B = Min(B,C) et C = Maxz(B,C)

Avec les notations choisies, la dispersion normale des indices impose les relations d’ordre

suivantes :

a<b<é<d

A<B<C<D

a<A, b<B, ¢<C

IS
]l

a<f

a<a, e d<p

Les classes de solutions déterminées dans les milieux uniaxes alternés orthogonalement

d Paxe X sont les suivantes :

zZ oz 2

z z 2z

N 09 :
N° 10 :
N°11:

“01:
" 02
" 03
T 04

" 05
06 :
T 07
" 08

a<a<betd<pB<Aaveca< A
b<a<éetd<fB<Aaveca<A
c<a<d<f<A

d<a<fp<A

ca<a<bet(dA) <f<Baveca< A

b<a<céet (d A <f<Baveca<A
t<a<det (dA) <3< Baveca< A

d<a<A<fB<B

a<a<bet(dB)<f<Caveca<A
b<a<éet(dB)<f<Caveca<A

t<a<det(dB)<f<Caveca<A

(& décompter 2 fois)
(& décompter 2 fois)

(& décompter 2 fois)
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z z 2z z z 2z zZ oz 2z zZ oz 2z

z z Zz 'z

e

" 12

13
" 14
15

© 16

17
° 18
°19:

" 20

" 21
© 22
T 23
" 24

" 25
© 26
C27

© 28

" 29
~ 30
" 31

" 32

"33

N™ 34

N° 35:

d<a<A<B<p<C

a<a<bet(dC)<p<Daveca<A
b<a<éet (d,C)<pB<Daveca<A
t<a<det (d,C)<f<Daveca<A

cd<a<AetC<pB<D

a<a<betD<pBaveca< A
cb<a<iet D<faveca<A
c<a<detD<faveca< A

d<a<AetD<f

a<a<bet(dA) <B<Bavec A<a<DB
b<a<éet (d A <f<Bavec A<a<B
t<a<det(dA)<B<Bavec A<a<B

(d,A) <a<B<B

a<a<bet(dB)<f<Cavec A<a<DB
b<a<éet(dB)<f<Cavec A<a<B
t<a<det(dB)<f<Cavec A<a<B

(d,A)<a<B<pB<C

a<a<bet(dC)<f<Davec A<a<DB
b<a<céet(dC)<pB<DavecA<a<B
i<a<det (d,C)<pB<Davec A<a<B

(d,A)<a<BetC<fp<D

b<a<ietD<favec A<a<DB

i<a<detD<favec A<a<B

(& décompter 2 fois)

(a décompter 2 fois)
(& décompter 2 fois)
(& décompter 2 fois)

(a décompter 2 fois)

a<a<betD<fBavec A<a<B (accessible en AP)
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N°36:(d,A) <a<BetD<p

N'37:b<a<éet(dB)<B<Cavec B<a<C (& décompter 2 fois)
N'38:¢<a<det (d,B)<f<Cavec B<a<C (& décompter 2 fois)

N'39:(d,B)<a<f<C (& décompter 2 fois)

N'40:b<a<éet(d,C)<f<Davec B<a<C (& décompter 2 fois)
N'd4l:é<a<det (d,C)<f<Davec B<a<C (& décompter 2 fois)

N 42:(d,B)<a<C<f<D (& décompter 2 fois)

N'43:b<a<cetD<fBavec B<a<C (& compter 2 fois, accessible en AP)
N'd4d:é<a<det D<favec B<a<C (& décompter 2 fois)

N 45:(d,B)<a<C<D<f (a décompter 2 fois)

N 46:¢<a<det (d,C)<f<DavecC<a<D
N 47:(d,C)<a<fB<D

N'48:¢<a<det D<favecC<a<D (accessible en AP)

N°49:(d,C)<a<D<f

N'50:D<a<p (accessible en AP)

Ce sont donc 50 classes de relations d’ordre, correspondant a 50 représentations sché-
matiques en diagrammes de Wiilff, qui sont mises en évidence. En prenant en compte le
fait que certaines relations d’ordre sont a décompter deux fois, ce sont alors 67 classes de
solutions qui sont déterminées dans les milieux uniaxes & domaines périodiquement alter-
nés orthogonalement a I'axe )?, dans le cas o1 seules les topologies reliant respectivement
les plans (X,Z) et (}7, Z) d'une part, et (X,Z) et ()Z,?) d’autre part, sont prises en

compte. Ceci illustre la richesse topologique des solutions du QAPA.
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Annexe B

Facteur champ sollicité en QAPA dans

. PPLN

Type ] Facteur champ Fi(jz "
(e00)
o || R = = oo psingoos
” F? =—cos(6+ p;)singsin’ ¢
(2) F@ = F@ —q
Xzx xzx yzy
P F@ _F® _q
XXz XXz yyz
2 _ 4 gj in?
; F® =+sin(8+ p,)cos’ p
(2)
zZZZ FZ(Zf) = 0

TaB. B.1 Facteurs champs d’un processus paramétrique de type I dans un milieu uniaxe
négatif de classe de symétrie d’orientation Cs(m).
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Typell Facteur champ Fi(j2 2(
(eeo)
e F® =—F®% =—F" = +cos(g + p;)cos(8 + p;) cos psin” ¢
. F® =+cos(6+ py)cos(6+ p,)cos’ ¢
z. F® =—F = +cos(0 + p,)sin(6 + p;)cos psing
7% F@ _F@ _
xxz oz w2
z F% =—F% = +sin(6 + p;)cos(é + p,)cos psing
2 Fo _ g

TAB. B.2 - Facteurs champs d’un processus paramétrique de type II dans un milieu uniaxe
négatif de classe de symétrie d’orientation Cs(m).

Type 111 Facteur champ Fi(j2 f(
(eoe)
4 F® =—F® =—F® = 1-cos(6 + p,)cos(6 + p,) cos psin’ ¢
” F® =+cos(6 + p,)cos(6 + p,)cos’ @
7% F@ _F@ _
Z, F =—F® = +cos(6 + p,)sin(6 + p,)cos psing
x. F® =—F = +sin(6 + p,)cos(6+ p,)cos psing
2 Fo _g

TAB. B.3 — Facteurs champs d'un processus paramétrique de type III dans un milieu
uniaxe négatif de classe de symétrie d’orientation Cs(m).
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Type IV Facteur champ Fl(f f{
(eee)
4 F® = —cos(6 + p,)cos(6 + p,)cos(6 + p,)sin’ ¢
N F® =F% = F% = —cos(6 + p,)cos(6+ p,)cos(6 + p,)singcos’ ¢
e F® =+cos(0 + p,)sin(6 + p;)cos(@ + p,)cos’ ¢

+ )
)
)

)
F'® = +cos(6+ p;)cos(6 + p,)sin(6 + p,)cos’ @
F® =-+cos(6+ p;)cos(6 + p;)cos(6 + p,)sin” ¢

@ F% = +sin(6+ p,)cos(6 + p;)cos(6 + p,)cos’
F® = +sin(6+ p;)cos(6 + p,)cos(6 + p,)sin’ ¢

22 F® =+sin(@+ p,)sin(@+ p,)sin(0 + p,)

77z

TAB. B.4 — Facteurs champs d’un processus paramétrique de type IV dans un milieu
uniaxe négatif de classe de symétrie d’orientation Cs(m).

;l"ype ; Facteur champ Fi(jz 4
€co0o0
L0 || B =F) =F, =—cos(6+p;)singcos’ g
” F% =—cos(6 + p;)singsin’ ¢
Z(Z) F? =F@ —q
Xz xzx yzy
7@ E@ _F@ _q
xxz xxz yyz
e F® =+sin(6+ p;)sin’
- F% =+sin(6 + p,)cos” ¢
@)
e

TAB. B.5 — Facteurs champs d’un processus paramétrique de type V dans un milieu uniaxe
négatif de classe de symétrie d’orientation Cj(m).
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Type VI Facteur champ Fi(j2 .
(oeo)
L0 || B =Rl =R =—cos(@+ p)singeos’
T | RY=oos(@+p)sin’e
(2) -
Lo || F=+sin(0+p)oos’
Fy‘j’ =+sin(@ + p,)sin’ @
7% F? _F@ _q
xxz xz vz
7@ F® —F@ _
ZXX ZXX zyy
Z(Z) F? —

TAB. B.6 — Facteurs champs d’un processus paramétrique de type VI dans un milieu
uniaxe négatif de classe de symétrie d’orientation C3(m).

Type VII Facteur champ Fi(j2 !
(ooe)
L0 || B =F =R =—cos(0+p,)singcos’
vy 2 + .3
Fx(xy) =—cos(@+ p,)sin’
Z<2> E@ _F@ _g
XZx XZX yzy
e F? =+sin(@ + p,)sin’ @
F® =+sin(6 + p,)cos’ ¢
(2) 2 _ 2
V4 F@ = F@ —
XX o 2y
Z(Z) F(Z) — O

TAB. B.7 — Facteurs champs d’un processus paramétrique de type VII dans un milieu
uniaxe négatif de classe de symétrie d’orientation Cs(m).
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Type VIII Facteur champ Fi(j2 i{
(oee)
el Fy‘yf) - —Fx‘j’ = —Fx‘yf) =+c08(0 + p,)cos(8 + p,)cos psin® ¢
” F® +cos(6+ p,)cos(6 + p,)cos’ ¢
Z, F =—F® =+sin(6 + p;)cos(6 + p,)singpcos ¢
22 F% =—F'% = +cos(6 + p,)sin(6 + p,)sinpcos g
prel F@ _F@ _
1(2) F(z) ~0

77z

TaB. B.8 — Facteurs champs d’un processus paramétrique de type VIII dans un milieu
uniaxe négatif de classe de symétrie d’orientation Cs(m).
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Annexe C

Condition généralisée de QAPA

Considérons trois ondes de vecteurs d’ondes /;1, EQ, et Eg, en interaction paramétrique,
et vérifiant la relation de conservation de ’énergie w3 = w; +wsy. La longueur de cohérence,
décrite dans les parargaphes 1.2.2.3 du chapitre 1, et 4.2 du chapitre 4, est une grandeur
physique scalaire, nécessairement positive. Pour un processus paramétrique selon la di-

rection (0, ¢), elle s’écrit donc :

) = R a9 (C1)

Le dénominateur (Eg — k- /%).ﬁ(@, ¢) peut étre de signe positif ou négatif. Ainsi, la

longueur de cohérence vaut :

T - N =
1.(0,0) = +—=—=—=— lorsque (k3 — ki1 — ko).u(0,¢) >0

(kS - kl - k2>u<97 ¢) (02)
l(0,0) = — T lorsque (ks — ki — ks).@(6,¢) < 0

(K3 — ky — ko) .ii(0, &)

La condition de QAPA est réalisée, selon la direction (6, ¢), lorsque la périodicité effec-
tive sollicitée vérifie A(0, ¢) = 21.(0, ¢). La périodicité A(6, ¢) est également une grandeur
scalaire nécessairement positive. Les deux écritures scalaires décrites par I'expression (C.2)

peuvent étre réécrits de la facon suivante :
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A6.9) _ i ! Fy— o — Fo.ii(6
T A 3
A9, 9) -7 '

=" lorsque (ks — k1 — k). @(6,¢) < 0
2 (ks — k1 — ko) (0, 9)

Ainsi, en condition de QAPA, un déphasage (Eg — k- Eg).ﬁ(ﬁ,gb) positif doit étre
compensé par l'introduction d'un déphasage de valeur 7, grace a I'alternance des signes
des coefficients non linéaires du tenseur [X(Q)] . Par contre, toujours en condition de QAPA,
un déphasage (ks — ki — ko).@(0, ¢) négatif devra étre compensé par I'introduction d’un
déphasage de valeur —m. Or, 'inversion du signe des coefficients non linéaires introduit
un terme de phase 7, qui est défini & 27 prés. Puisque les termes de phase 7 et —7 sont
identiques a 27 preés, cela démontre que l'inversion périodique des domaines permet bien
de compenser aussi des déphasages (Eg, — k- ];2).1,_[(6, ¢) négatifs, en accord le fait que les

grandeurs A(60, ¢) et 1.(0, ¢) soient des grandeurs sclaires positives.

Les deux écritures scalaires de 'expression (C.3) peuvent étre réécrits de fagon vecto-

rielle, soit :

. 2 .
fy — k1 — iy = 00, ¢) lorsque (ks — ky — ka).@(60, ) > 0
- 2T - - o '
ks — k1 — ko = “30.9) (0, ¢) lorsque (ks — ki — k2).u(0,¢) <0

Le vecteur [?A((mﬁ) = ﬁﬂ(w) correspond ainsi au terme vectoriel provenant de

I'inversion périodique des domaines, et qui est introduit dans la relation vectorielle de
QAPA associée a la conversion de la quantité de mouvement. Ce vecteur XA(97¢) est défini
en module, a partir de la périodicité effective sollicitée par la polarisation non linéaire selon
sa propre direction de propagation ; ce vecteur est orienté colinéairement a la direction de
propagation de la polariation non linéaire et dans le méme sens que le sens de propagation

de la polarisation non linéaire.

Pour un champ rayonné se propageant dans le méme sens que le sens de propagation de

la polarisation non linéaire, les deux schémas de conservation de I'impulsion, décrits par
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les expressions Eg — [_()A(97¢) — l;l — EQ =0et Eg + I?A(g7¢) — lgl — EQ = ( sont respectivement

présentés par les figures C.1.(a) et C.1.(b).

—> —> —>
ks ky Kawo
> > —»
— = —> > — —> >
k; + Kk, Ka@,0) ki +k
— —> — — —> —> — —>
(a) Schéma A en QAPA (b) Schéma B en QAPA

F1G. C.1 — Shémas A et B envisageables en QAPA pour des propagations de la polarisation
non linéaire et du champ rayonné selon la méme direction et dans le méme sens.

Il faut noter que les deux schémas ne peuvent pas étre pas réalisés simultanémment,
c’est-a-dire qu’ils ne peuvent pas étre réalisés pour une seule et unique direction de pro-
pagation (6, ¢) de la polarisation non linéaire, sauf dans le cas ou le pas effectif devient
infini et ou le module du vecteur I?A(g,qs) devient nul. Les cas ou I?A(97¢) =0 correspondent
a des situations ou les conditions de QAPA sont équivalentes a des conditions d’accord

de phase.

La conservation de 'impulsion au cours d’une interaction paramétrique au sein d’un
milieu périodiquement alterné peut étre réinterprétée d’un point de vue corpusculaire
comme une interaction a quatre particules comprenant trois photons d’énergies hw; o3 et
d’impulsions hl;l’lg, ainsi qu’une quasi-particule d’énergie nulle et de pseudo-impulsion
hl?A(97¢). L’existence de deux schémas associés a la conservation de I'impulsion au cours
d’une interaction a quatre particules en QAPA est analogue a 'existence de deux sché-
mas au cours d’une interaction paramétrique a quatre ondes sollicitant la susceptibilité

électrique non linéaire du troiséme ordre y [111].

Le shéma A a été entiérement traité au sein des milieux uniaxes positifs et négatifs
en terme de topologies enviageables des cones de solutions en QAPA, en fonction des
huit types d’interactions paramétriques. Le schéma A contribue notamment a réaliser la
condition de QAPA alors que la condition d’accord de phase correspondante ne serait pas
vérifice dans le méme milieu non périodiquement alterné.

Lorsqu’il existe une condition d’accord de phase pour les types I, II ou III, dans
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s . A . sy, AZ . G 7
les milieux uniaxes, les cones de solutions, de symétrie —=oom, relient les plans (X,72)
et (Y,Z) a angle 0 constant. Dans ces cas ou I'accord de phase est réalisé, il existe
nécessairement des cones de solutions en QAPA associés au shéma A, dont la topologie

de symétrie mmm relie également les plans (X, Z) et (Y, Z).

Le schéma B correspond a la compensation d’une différence de projections des trois
vecteurs d’onde Ak(6, ¢) = (k3 — k1 — k2).i(6, ¢) < 0 négative dans la direction de propa-
gation (0, ¢). Or, la dispersion normale des indices de réfraction impose le plus souvent
que Ak > 0. Toutefois, la biréfringence compense parfois la dispersion normale des
indices, et permet d’obtenir Ak ) < 0. Puisque la fonction Ak ¢ est continue en (0, @),
la réalisation de Ak 4) < 0 impose nécessairement qu’il existe une direction particuliére
(0,¢) selon laquelle Ak s = 0, ce qui correspond a une contidion d’accord de phase.
Ainsi, le shéma B en QAPA au sein d’un milieu uniaxe périodiquement alterné nécessite
I'existence d’un accord de phase au sein du méme milieu uniaxe non périodiquement al-
terné. Cependant, bien que chaque réalisation d’'une condition d’accord de phase conduise
a I'obtention de Ak 4y < 0 sur une plage de directions de propagation, ceci n’est pas
systématiquement une condition suffisante pour envisager une condition en QAPA selon
le schéma B selon la direction de propagation considérée.

La topologie des cones de solutions associées au shéma B relie également les plans
()?, Z) et (37, Z) et le groupe de symétrie correspondant est le groupe mmm.

Ainsi, I'existence d'une condition d’accord de phase en milieu uniaxe non alterné pour
les types I, IT ou II est d’une part une condition suffisante pour que le shéma A en QAPA
soit réalisé au sein du méme milieu uniaxe périodiquement alterné, et d’autre part une
condition nécessaire pour que le shéma B en QAPA soit également réalisé au sein du

méme milieu uniaxe périodiquement alterné.

La figure C.2 illustre I'existe éventuelle de solutions selon les shémas A et/ou B en
SHG de type I, dans le cristal uniaxe négatif Mg0 : PPLN de période A = 30 um,
pour deux longueurs d’onde fondamentales différentes A\, =1 pym et A\, = 1,064 pm. La
figure C.2.(a) montre Iexistence, dans le plan ()2, Z), d’une solution en QAPA associée
au shéma A. La figure C.2.(b) montre également ’existence, dans le plan ()?, Z), d’une

solution en QAPA associée au shéma A, mais présente en plus une solution en accord de
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phase et une solution en QAPA associée au schéma B.

°-2§““\.\(\k3 -k -k; )(0, 9=0°) ;““\\(kz -k -k, )(0, 9=0°)

& 0,044
N -
\
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Fic. C.2 — Illustration de la condition généralisée de QAPA en SHG de type I dans le
plan (X,Z) au sein de MgO : PPLN, de période A = 30 um. (a) Interaction pour
une longueur d’onde fondamentale A\, = 1 pum. (b) Interaction pour une longueur d’onde
fondamentale \, = 1,064 pm.

Les milieux uniaxes non alternés, qui présentent des cones de solutions en accord de
phase pour les types I, II ou III, conduisent nécessairement a des cones de solutions en
QAPA au sein des mémes milieux périodiquement alternés. La topologie de ces directions
solutions en QAPA est composée d’une branche correspondant aux cones de solutions
associées au shéma A, voire de deux branches lorsque le shéma B est également réalisé.
Ces deux branches, qui relient les plans ()?, Z) et (37', Z), possédent un point commun dans
le plan (}7, Z), ce qui correspond a une interaction en QAPA analogue a une interaction en
accord de phase. En effet, dans ce plan, la périodicité effective sollicitée est infinie, et les
solutions de QAPA tendent de facon continue vers celles de ’accord de phase au voisinage
de ce plan. La symétrie des cones de solutions en QAPA composés de deux branches est
une symétrie mmm. La figure C.2 illustre le fait que la branche associée aux solutions du
shéma A en QAPA est nécessairement obtenue pour des angles HSAPA < O4p, tandis que
la branche associée aux solutions du shéma B en QAPA correspondent nécessairement a
des angles 95APA > O4p, ot Op correspond a l'angle d’accord de phase réalisé dans le

méme milieu non alterné.
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Les topologies autres que celle reliant les plans ()Z', Z) et (}7, Z) en QAPA au sein de
milieux uniaxes ne présentent pas de solutions associées au schéma B et sont uniquement
réalisées a partir de la condition de QAPA en shéma A.

L’existence de cones présentant une topologie de symétrie mmm composée de deux
branches reliant chacune les plans (X, Z) et (Y, Z) devra étre confirmée avec MgO :
PPLN par des expérience correspondant a des interactions sollicitant des types suscep-
tibles de fournir des solutions en accord de phase, dans le cas ou le milieu ne serait pas
alterné. Ce type d’interaction n’a encore pas été réalisé puisque les interactions menées
en QAP bi-dimensionnel au sein des cristaux PPKTP et PPLN correspondaient uni-
quement au type IV sollicitant le coefficient X:(,)?, et pour lequel aucun accord de phase

n’est permis [83,112].

La condition de QAPA généralisée constitue une double condition de QAPA exprimée
ci-dessous :
n(As;6,0)  n(Ai;0,¢0)  n(r0,¢) _ |cos(¢)sin(b)]

P VS VAR |

—0 (C.5)
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