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Introduction 1 

INTRODUCTION 

Depuis leur apparition en 1960, les lasers ont trouvé une multitude d'applications tant 

militaires que civiles. Malgré de grands progrès, les lasers sont hélas souvent peu accordables et 

certains domaines de fréquences leur sont inaccessibles, en particulier dans l'infrarouge. Grâce 

à l'optique non linéaire, il est possible de créer de nouvelles fréquences à partir de celles émises 

par les lasers. L'effet paramétrj.que optique est un phénomène non linéaire du deuxième ordre à 

la base d'un dispositif appelé Oscillateur Paramétrique Optique (OPO), qui permet de décaler les 

longueurs d'onde laser avec, en général, une très large accordabilité. Le premier OP0 a été 

réalisé par Giordaine et Miller en 1965 Cl]. Hélas, pendant longtemps, le développement des 

OP0 a été freiné par des problèmes technologiques, surtout par le manque de cristaux non 

linéaires efficaces. L'apparition de nouveaux cristaux de grande qualité, l'amélioration de la 

cohérence des lasers de pompe et la réalisation de traitements plus résistants ont permis aux 

OP0 de connaître depuis quelques années. un développement spectaculaire. Des OP0 sont 

maintenant réalisés dans les régimes temporels continu, nanoseconde, picoseconde et 

femtoseconde. À chaque régime temporel correspond un type d'OP0 spécifique par sa 

conception et ses performances. 

Cette thèse, financée par la Délégation Générale de l'Armement, concerne les OP0 

fonctionnant en régime nanoseconde, car les applications militaires de ces sources sont 

nombreuses. Les OP0 en régime nanoseconde peuvent assurer différentes fonctions dans les 

équipements optroniques de télémétrie, de détection par imagerie Lidar, de contre-mesures 

(aveuglement des détecteurs ennemis) ou d'aide à la navigation et à la communication. Ils 

trouvent également des applications dans le domaine civil en spectroscopie, tant en recherche 

fondamentale qu'en recherche appliquée et en milieu industriel. On notera aussi les besoins en 

photochimie. Un autre domaine de développement potentiel est celui de la détection de polluants 

industriels et domestiques, ou encore celui des applications médicales. 

Le défi actuel est de réaliser des OP0 nanosecondes de forte luminance, c'est à dire 

délivrant des énergies élevées avec des faisceaux de grande qualité. Ce problème est difficile à 

résoudre, car la cohérence spatiale des faisceaux diminue fortement lorsque l'OP0 atteint des 
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rendements énergétiques importants. D'autre part, les fluences mises en jeu dans les OP0 

nanosecondes sont proches des seuils de dommage des éléments optiques (cristaux et 

traitements). Le désir d'un fonctionnement à haute cadence peut en outre créer des problèmes 

thermiques. Si la conception d'un OP0 nanoseconde est a priori relativement simple, son 

optimisation est en revanche beaucoup plus complexe. Le développement de codes de 

simulation puissants est capital afin de mieux appréhender le fonctionnement complexe de 

l'OP0 nanoseconde et pouvoir optimiser ses performances. 

Les travaux menés durant cette thèse apportent une contribution à la fois expérimentale et 

théorique au développement des OP0 nanosecondes. 

Dans une première partie, nous développons la théorie de l'OP0 en régime 

nanoseconde, afin de mettre en évidence et commenter les effets physiques qui interviennent 

dans son fonctionnement. 

Après une brève introduction à l'optique non linéaire où nous aboutissons à l'équation 

d'onde non linéaire générale, nous nous étendons davantage sur l'optique non linéaire du 

deuxième ordre. Nous discutons des propriétés des cristaux non linéaires du deuxième ordre et 

présentons le logiciel que nous avons réalisé pour prévoir leurs performances. Nous établissons 

ensuite les équations de propagation générales décrivant l'évolution des champs dans un milieu 

non linéaire du deuxième ordre. Ces équations nous permettent de montrer qu'un cristal non 

linéaire peut être utilisé comme milieu amplificateur pour réaliser un OP0 au même titre qu'un 

milieu à inversion de population dans un laser. Les différents effets physiques se produisant 

dans le milieu amplificateur de l'OP0 sont analysés. Nous discutons du rôle de la cavité optique 

de 170P0 et des propriétés spectrales de celui-ci. 

Dans une deuxième partie, nous présentons une étude expérimentale d 7 0 P 0  en 

régime nanoseconde. L'objectif principal de l'étude était de réaliser une source cohérente 

émettant des faisceaux de grande qualité dans l'infrarouge (entre 1 pm et 4 pm), et à haute 

cadence (1 kHz). 

Après avoir justifié nos choix expérimentaux, notamment en ce qui concerne les cristaux 

non linéaires, nous présentons les différentes cavités OP0 que nous avons réalisées. Nous 

détaillons et comparons les performances obtenues avec chacune d'elles. Le problème de la 

résistance des traitements fait l'objet d'une étude comparative. 
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Dans une troisième partie, nous abordons la simulation des OP0 en régime 

nanoseconde. 

Nous décrivons le principe du code que nous avons réalisé et discutons de sa mise en 

forme informatique. Le code est ensuite validé à partir de différents résultats expérimentaux. 

Nous considérons un OP0 décrit dans une revue scientifique, un OP0 réalisé au CEA Saclay et 

l'un des OP0 que nous avons réalisés, décrit dans la partie II. Enfin, nous utilisons le code 

pour nous livrer à des investigations théoriques. Nous étudions l'influence de paramètres 

essentiels sur le fonctionnement de 1'OPO. Les possibilités d'optimisation des performances de 

l'OP0 sont recherchées. Nous montrons comment et pourquoi des cavités géométriquement 

stables ou instables avec des miroirs gaussiens peuvent permettre des améliorations 

significatives des énergies et de la qualité des faisceaux émis. 

NOTATIONS 

Les notations utilisées dans ce mémoire de thèse sont les suivantes : 

Les grandeurs de type vectoriel et tensoriel sont soulignées. Le nombre de traits indique 

l'ordre du tenseur : 

Y : vecteur (tenseur d'ordre 1) 

m - - : matrice (tenseur d'ordre 2) 

t - - : tenseur d'ordre 3 - 

R 
= 

- : tenseur d'ordre n (n traits de soulignement). 

La notation << C.C. >> signifie << complexe conjugué ». Nous noterons aussi A* pour 

désigner le complexe conjugué de A. 

Les références sont signalées dans le texte par des crochets [ 1. Elles sont classées par 

parties. 

Les équations sont repérées par des parenthèses ( ). Elles sont également énumérées par 

parties. 
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Les numéros en << exposant >> signalent des notes en bas de page. 

Nous serons amenés à considérer les différentes grandeurs énergétiques données dans le 

tableau 1. Nous utiliserons le terme d'intensité plutôt que le terme officiel d'éclairement, 

car il est beaucoup plus utilisé dans le domaine des lasers. Nous utiliserons en revanche le 

terme officiel de luminance plutôt que celui de brillance. 

Tableau 1 Grandeurs énergétiques utilisées dans le mémoire. 

Grandeur énergétique 

Énergie 

Puissance 

Ruence 

Éclairement (Intensité) 

Luminance 

Unité  

Joules (J) 

Watts (W) 

J/m2 

W/m2 

W/(m2 sr) 
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EN RÉGIME NANOSECONDE 
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CHAPITRE I 

Introduction à l'optique non linéaire 

Les matériaux utilisés pour leur propriétés optiques sont généralement des matériaux 

diélectriques pouvant être considérés comme formés de particules chargées, ions et électrons, 

liées les unes aux autres. Soumis au champ électrique d'une onde optique, les électrons des 

matériaux diélectriques oscillent autour de leur position d'équilibre ' . Ce mouvement de charges 

entraîne l'apparition de moments dipolaires électriques qui rayonnent. Ce phénomène peut être 

décrit à l'aide d'un modèle simple où l'électron de masse m et de charge -e est lié au coeur 

ionique par une force de rappel élastique [l ,  21. L'écart de position x(t), par rapport à 

l'équilibre, de l'électron soumis au champ électrique E(t) obéit alors, en oubliant la nature 

vectorielle de ce champ, à une équation du type : 

où CO,, est la fréquence de résonance du mouvement de l'électron et l? son taux 

d'amortissement 2. Le terme à droite de l'équation (1) représente la force de Coulomb exercée 

par le champ électrique sur l'électron. 

' L'effet du champ magnétique de l'onde optique sur les particules chargées peut être négligé devant celui du champ 
électrique lorsque la vitesse des particules est faible devant la vitesse de la lumikre (voir l'expression de la force de 
Lorentz). D'autre part, les ions ayant une masse trks supérieure à celle des électrons, on peut considérer que seuls les 
électrons sont animés d'un mouvement. 

Une particule subit un amortissement en perdant de l'énergie par rayonnement lorsque sa vitesse varie (en direction ou 
en norme). Ce phénomkne porte le  nom de rayonnement d'accélération. 
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Lorsque l'amplitude du champ électrique est suffisamment faible, les déplacements x(t) 
(2) 2 (3) 3 2 sont petits et on peut négliger les termes q x + q x + . . . devant le terme oo x. Dans ce cas, 

la résolution de l'équation (1) en régime stationnaire conduit à l'expression d'une polarisation 

induite Bproportionnelle au champ électrique : 

où x(I) est la susceptibilité d'ordre 1 (susceptibilité linéaire). 

Lorsque l'amplitude du champ électrique est plus grande, les déplacements x(t) peuvent 

devenir suffisamment importants pour que la force de rappel élastique qui contient le 

mouvement de l'électron au voisinage du coeur ionique devienne significativement non linéaire 
(2) 2 (3) 3 

en x et les termes q x + q x + . . . ne peuvent plus être négligés. L'équation du mouvement 

de l'électron (1) peut alors être résolue de manière approchée, par perturbation, en effectuant un 

développement de la solution x(t) en puissances de l'amplitude du champ électrique. On obtient 

alors une polarisation qui s'exprime à partir d'un développement similaire : 

où ~ ' ~ ' 7  x '~) ' . . .  sont les susceptibilités d'ordre 2'3, . . . (susceptibilités non linéaires). 

Supposons le champ électrique E monochromatique de la forme : 

où 5 représente son amplitude et o sa fréquence d'oscillation. 

On obtient alors comme expression de la polarisation : 

qui se développe en : 
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6(t)  = cste + ~ , ~ " ' ~ c o s ( w t )  

L'expression (6) montre que la polarisation e t )  oscille à la fréquence du champ électrique w 

mais aussi aux fréquences 20,  3 w, . . . ainsi qu'à une fréquence nulle (polarisation statique). 

D'après la théorie de l'électromagnétisme, un dipôle électrique oscillant rayonne un champ qui 

oscille aux mêmes fréquences que celles du dipôle lui-même. Ainsi, la réponse non linéaire du 

matériau diélectrique est responsable de l'apparition de nouvelles fréquences dans le spectre du 

champ électrique total, somme des champs incident et rayonné. 

Les effets non linéaires se manifestent lorsque le champ électrique incident n'est plus 

négligeable devant le champ intra-atomique assurant le lien entre électrons et noyaux. Ce champ 

électrique correspond à celui d'une onde optique ayant une intensité supérieure \u 

terawatt/cm2. Une telle intensité peut être obtenue avec un laser impulsionnel. En fait, la plupart 

des processus non linéaires peuvent être observés avec des intensités beaucoup moins élevées. 

Lorsque les dipôles induits oscillent tous de façon cohérente, les champs qu'ils rayonnent 

individuellement peuvent interférer de manière constructive et conduire à un champ ayant une 

intensité considérablement plus grande que celle obtenue avec le même nombre de dipôles 

rayonnant de façon incohérente. La condition pour obtenir une telle interférence constructive 

porte le nom de condition d'accord de phase. Nous aurons l'occasion de revenir sur cette 

notion essentielle en optique non linéaire. 

Le modèle classique de l'oscillateur anharmonique que nous venons de présenter permet 

de comprendre l'origine physique de la non linéarité optique. Bien évidemment, seule la 

mécanique quantique fournit le cadre adéquat pour calculer de manière fiable les susceptibilités 

non linéaires [l, 3-51. Toutefois, nous ne détaillerons pas une telle approche qui, dans le cas 

général, n'apporte que peu d'informations supplémentaires par rapport au modèle classique 4. 

Enfin, il faut mentionner que dans le cas d'un milieu non linéaire réaliste, le développement en 

puissances du champ électrique (3) doit tenir compte du caractère vectoriel du champ électrique 

' Une telle intensité peut paraître gigantesque si l'on considère la puissance électrique totale produite dans le monde 
entier qui est a seulement » de 1 terawatt (mais il s'agit là d'une puissance continue). 

Le modèle classique de l'électron élastiquement lié donne les mêmes résultats que ceux obtenus par le traitement 
quantique à l'ordre le plus bas. Ce modèle a été utilisé par Bloembergen [l] et Garret [2] pour évaluer les susceptibilités 
non linéaires d'ordres 2 et 3. 
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ainsi que de la dépendance en fréquence des susceptibilités et de leur nature tensorielle. Ces 

aspects sont pris en compte dans le formalisme de l'optique non linéaire que nous présentons 

brièvement dans le paragraphe suivant. 

Nous proposons de présenter brièvement le formalisme de l'optique non linéaire basé sur 

l'usage des équations de Maxwell macroscopiques dans lesquelles la polarisation est exprimée 

au moyen d'un développement en puissances de l'amplitude des champs présents dans le 

milieu. Les propriétés non linéaires du milieu sont décrites, comme ses propriétés linéaires, par 

des tenseurs de susceptibilités. Selon la structure de ces tenseurs et les caractéristiques du 

champ électrique incident, le matériau pourra donner lieu à certains effets non linéaires. Cette 

correspondance entre nature des processus et structure des susceptibilités permet ainsi une 

description globale et universelle des effets optiques non linéaires. 

2.1 Susceptibilités non linéaires 

Tant que l'amplitude du champ électrique de l'onde incidente reste relativement petite devant 

celle des champs intra-atomiques assurant la cohésion des électrons de valence 5 ,  la polarisation 

peut être développée en puissances du champ électrique selon : 

C'est à dire tant que les électrons ne sont pas arrachés de leur orbite, car le matériau deviendrait alors un plasma ionisé 
avec des propriétés très particulières (avec des impulsions femtosecondes intenses, les électrons émis peuvent atteindre 
des vitesses relativistes et il peut se produire des phénomènes non linéaires très particuliers comme par exemple le 
phénomène de filamentation [6, 71). 
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où - R'") est la réponse impulsionnelle d'ordre n du milieu, décrite par un tenseur d'ordre n + 1. - 

- 
Le milieu est supposé homogène, ce qui permet de négliger dans l'expression (7) la dépendance 

spatiale. 

Nous considérons des impulsions lumineuses de durées supérieures à 

typiquement une nanoseconde. Les différentes impulsions ont donc un spectre constitué 

en général d'un nombre assez restreint de modes longitudinaux, chacun d'eux ayant une largeur 

très faible. Par conséquent, on peut considérer le spectre du champ électrique total, somme des 

champs incident et rayonné, et celui de la polarisation, comme constitués d'un ensemble discret 

et limité de fréquences (fréquences des modes des impulsions). Le spectre de la polarisation est 

le même que celui du champ électrique total, dans la mesure où ce dernier prend en compte 

toutes les ondes présentes dans le milieu non linéaire. Le champ électrique et la polarisation 

peuvent donc s'écrire : 

En remplaçant dans l'équation (7) le champ électrique et la polarisation par leur décomposition 

(8) et (9) en sommes de Fourier, on montre que les composantes de Fourier de la polarisation 

sont reliées à celles du champ électrique par : 

x'" est la susceptibilité d'ordre n du milieu, transformée de Fourier de R'"), réponse 
-7 4- 

impulsionnelle d'ordre. Il s'agit d'un tenseur d'ordre n + 1. 
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Le spectre de la polarisation ' est composé des spectres des différents termes de son 
( 1 )  (p(2) (p(3) développement en puissances du champ électrique (spectres de E , , . . .). D'après 

l'équation (1 1), le spectre de &" est le même que celui du champ électrique E .  La susceptibilité 

d'ordre 1, x('), est responsable des propriétés optiques linéaires : indices de réfraction et 
- - 

absorption 6. Elle ne permet pas l'apparition de nouvelles fréquences. En revanche, d'après 

l'équation (12), les susceptibilités d'ordres supérieurs sont responsables de l'apparition, dans le 

spectre de la polarisation, de fréquences qui étaient absentes dans le spectre du champ électrique 

incident. Ces fréquences a, sont égales aux sommes à n termes de toutes les fréquences 

(positives et négatives) présentes dans le spectre du champ électrique 7. 

Les effets non linéaires du  deuxième ordre,  dus à la susceptibilité du deuxième 

ordre x ( ~ ) ,  sont les suivants : - - - 

génération de somme de fréquences : x ( ~ )  + u2 ; O,, m2) - - - 

génération de différence de fréquences : x ( ~ )  (O, - a2 ; o l ,  - a2). 
- - - 

Ces effets, qui font intervenir trois fréquences distinctes, incluent les cas particuliers suivants : 

génération de second harmonique : x ( ~ )  (20  ; 0 ,  O) si = a2 - - - 

rectification optique : x ( ~ )  (O ; 0 ,  - O) si = - a2. - - - 

Les effets non linéaires du troisième ordre,  dus à la susceptibilité x ( ~ ) ,  sont 
- - 

plus nombreux. On peut citer l'effet Kerr optique, la génération de troisième harmonique, le 

mélange à quatre ondes non dégénérées en fréquences ou encore les diffusions stimulées de type 

Raman, Brillouin ou Rayleigh. 

Plus précisément, la susceptibilité d'ordre 1 donnent les indices complexes du matériau. Les parties réelles s'identifient 
aux indices de réfraction et les partie imaginaires traduisent l'absorption. Les parties réelles et imaginaires des indices 
complexes sont reliées par les relations de Krarners-Kronig [8]. 

Bien sûr, seules les fréquences on positives ont une signification physique. 
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Les tenseurs de susceptibilités non linéaires comportent un nombre d'éléments qui peut 

être a priori important. Le nombre d'éléments indépendants est toutefois nettement moindre en 

raison de propriétés générales provenant du fait que la polarisation non linéaire et les champs 

électriques sont des quantités réelles et que certains indices de sommation sont muets. Cette 

dernière caractéristique, liée à la définition même des susceptibilités, entraîne une propriété de 

symétrie des tenseurs appelée symétrie intrinsèque de permutation [5]. Le nombre 

d'éléments indépendants des tenseurs de susceptibilités peut se réduire considérablement 

encore, en raison de propriétés physiques propres au matériau non linéaire. De façon générale, 

toute symétrie spatiale du matériau se reflète au niveau des susceptibilités. On montre que dans 

un matériau possédant la symétrie d'inversion, les susceptibilités non linéaires d'ordre pair 

sont toutes nulles [9]. Les effets non linéaires du deuxième ordre ne peuvent 

exister que dans un matériau non centro-symétrique. Dans le cas où le matériau non 

linéaire est sans perte (milieu non dispersif), les susceptibilités non linéaires sont purement 

réelles et présentent une propriété de symétrie appelée symétrie complète de permutation. 

Cette propriété provient des relations dites dYABDP (a Armstrong, Bloembergen, Ducuing et 

Pershan >>) [IO], dérivées de la mécanique quantique. Si toutes les fréquences impliquées dans 

le processus non linéaire sont situées très loin de toute fréquence de résonance, les 

susceptibilités sont indépendantes de la fréquence et le milieu peut être considéré sans perte de 

sorte que les propriétés évoquées précédemment s'appliquent. Le milieu est alors dit vérifier la 

symétrie de Kleinman [ I l ,  121, qui implique que les éléments des tenseurs de 

susceptibilités non linéaires sont réels, indépendants de la fréquence, invariants par permutation 

quelconque des indices de coordonnées cartésiennes. 

Ces propriétés de symétrie et les simplifications qu'elles entraînent seront détaillées pour 

le tenseur de susceptibilité d'ordre deux x ( ~ )  dans un prochain paragraphe. - - - 

2.2 Équation d'onde non linéaire 

La réponse non linéaire d'un matériau soumis à un champ électrique est décrite par la relation 

constitutive (12) entre les composantes de Fourier de la polarisation non linéaire et celles du 

champ électrique. Toutefois, il nous intéresse surtout de connaître le champ électrique total, 

somme des champs incident et rayonné, et en particulier sa propagation dans le matériau non 

linéaire. Or, pour décrire cette propagation, il est nécessaire de prendre en compte le couplage 

entre les ondes lumineuses et la polarisation qu'elles induisent. Ce couplage est décrit par une 

équation d'onde non linéaire issue des équations de Maxwell où la polarisation joue le rôle d'un 

terme source. Nous montrons, dans ce paragraphe, comment cette équation générale est 

obtenue. 
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Le milieu non linéaire est supposé non magnétique, non conducteur et non chargé '. Les 

équations de Maxwell dans ce milieu s'écrivent : 

(Maxwell - Faraday) 

(Maxwell - Ampère) 

V.D = O -- (Maxwell - Gauss) 

V.B = O -- (Flux magnétique) 

avec la relation de constitution : 

- (14) 

-,g,B et ' sont respectivement le champ électrique, l'induction électrique, l'induction 

magnétique et la polarisation. Les constantes c et sont respectivement la vitesse de la lumière 

et la permittivité diélectrique dans le vide. En combinant ces équations, on obtient l'équation de 

propagation générale dans le milieu non linéaire : 

Il est alors commode d'effectuer une décomposition de Fourier temporelle du champ électrique 

et de la polarisation comme précédemment (voir les expressions (8) et (9)). Nous avons vu 

(équations (10) et (1 1)) que les composantes de Fourier de la polarisation peuvent s'écrire, en 

séparant les parties linéaire et non linéaire : 

En substituant dans l'équation (15) les champs - et E' par leurs décompositions en sommes de 

Fourier on obtient, pour chaque fréquence a,, l'équation de propagation générale dans le milieu 

non linéaire : 

11 s'agit d'un milieu diélectrique. 
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Le terme à gauche de l'équation (17.a) n'est autre que l'équation d'onde habituelle (équation de 

Helrnholz). À cette équation s'ajoute un terme source proportionnel à la polarisation non linéaire 

du milieu (terme à droite). Les produits d'amplitudes des champs électriques contenus dans 

pNL (O,) (voir équation (12)) décrivent l'interaction entre les ondes présentes dans le milieu non - 

linéaire, les coefficients de couplage entre les ondes étant proportionnels aux susceptibilités non 

linéaires. Du fait de ces termes d'interaction à plusieurs ondes, la propagation des champs dans 

le milieu non linéaire doit en fait être décrite par un système d'équations du type (17) couplées, 

dont le nombre est généralement supérieur à celui des ondes incidentes. Les composantes de 

polarisation peuvent en effet engendrer de nouvelles composantes de Fourier du champ à partir 

des ondes incidentes. Il arrive même que les nouvelles ondes ainsi engendrées deviennent 

suffisamment intenses pour donner à leur tour naissance à de nouveaux champs et ainsi de 

suite.. . Le nombre d'équations non linéaires couplées à prendre en compte peut ainsi devenir 

considérable. Toutefois, la plupart d'entre elles peut en général être négligée. En effet, le champ 

total rayonné par le milieu non linéaire est égal à la somme des champs émis par chaque dipôle 

qui oscille avec une phase dépendant du champ électrique auquel il est soumis. Comme nous 

l'avons déjà mentionné, les champs interférant de manière constructive sont très largement 

privilégiés. Cette condition d'interférence constructive, appelée condition d'accord de phase, ne 

doit pas être obligatoirement remplie pour que le processus non linéaire ait lieu ', mais elle 

affecte fortement son efficacité de sorte que seules les composantes de polarisation qui 

s'approchent le plus de cette condition sont en général à prendre en considération. Ce point est 

détaillé dans le chapitre suivant consacré au développement du formalisme de l'optique non 

linéaire à l'ordre deux. 

Cette tolérance de désaccord de phase est responsable de la largeur spectrale naturelle des rayonnements Cmis par effets 
non linéaires (nous aurons l'occasion de discuter de ce phCnom5ne). 
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CHAPITRE II 

Optique non linéaire du deuxième ordre 

1. DESCRIPTION CORPUSCULAIRE - INTERPRÉTATION DE 

L'ACCORD DE PHASE 

Grâce à la dualité onde/corpuscule, les processus non linéaires peuvent être considérés comme 

des interactions entre photons. Nous allons voir que cette description permet une interprétation 

très simple de la condition d'accord de phase. 

Les processus du deuxième ordre, mettant en jeu trois ondes (voir le paragraphe 2.1 du 

chapitre précédent), peuvent être considérés comme des interactions entre trois photons de 

fréquences a , ,  o, et O,, lors desquelles l'énergie et la quantité de mouvement se conservent 'O : 

où 5 = A o désigne l'énergie du photon et p = A k sa quantité de mouvement. A est la - 
constante de Planck normalisée, o la fréquence de l'onde associée au photon et k = (o/c)ng le 

vecteur d'onde associé au photon. g est le vecteur unitaire indiquant la direction de propagation 

du photon et n l'indice de réfraction du milieu à la fréquence o. 
Ces deux lois de conservation conduisent aux relations suivantes entre les fréquences et 

les vecteurs d'ondes : 

10 La conservation de La quantité de mouvement n'est pas une condition stricte, mais elle conditionne l'efficacité ch 
processus (nous discuterons de ce point dans un prochain paragraphe). 
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La première équation du système (19) montre que les processus du deuxième ordre 

consistent en des phénomènes de génération de somme ou de d.ifférence de fréquences (voir 

figure 1). 

Figure 1 Interprétation corpusculaire des processus d'optique non linéaire du deuxième ordre. 
La conservation de l'énergie impose CO, + a, = CO,. 
(a) Génération de somme de fréquences (0, = 0, + 0,) 
(b) Génération de différence de fréquences (0,  = 0, - 0, ou O, = 0, - 0,).  

La seconde équation du système (19) exprime la condition d'accord de phase 

introduite qualitativement dans la description ondulatoire des processus non linéaires. Elle 

s'interprète comme la conservation de la quantité de mouvement des photons. L'accord de phase 

peut être colinéaire ou non colinéaire (voir figure 2). 

Figure 2 Interprétation de l'accord de phase en terme de conservation de la quantité de mouvement 
(a) Accord de phase colinéaire 
(b) Accord de phase non colinéaire. 
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L'accord de phase colinéaire, où les trois ondes se propagent dans la même direction, est 

la configuration la plus couramment utilisée. L'accord de phase non colinéaire présente pourtant 

parfois des avantages. Il peut permettre de compenser le phénomène de double réfraction, de 
1 1  sorte que les trois faisceaux soient parallèles . Dans le cas d'impulsions très courtes 

(impulsions femtosecondes), l'accord de phase non colinéaire peut permettre de compenser le 

phénomène d'écart des vitesses de groupe, de sorte que les trois impulsions ne se décalent pas 

dans le temps au cours de leur propagation dans le milieu non linéaire 12. 

La condition d'accord de phase s'écrit, à partir des indices de réfraction du milieu : 

Dans le cas d'un accord de phase colinéaire, l'équation (20) devient une équation scalaire qui, 

combinée avec la loi de conservation de l'énergie, donne : 

Il résulte de l'équation (21)' puisque o, > o, 13, que les différents indices de réfraction 

vérifient : 

Or, dans un milieu isotrope à dispersion normale, l'indice croît avec la fréquence, ce qui 
14 implique, puisque o, > o, et O, > O, , que n, > n, et n, > n,. L'accord de phase ne peut donc 

pas être réalisé dans ces milieux. L'utilisation d'une dispersion chromatique anormale est 

pratiquement impossible, car l'absorption devient alors importante. Une méthode pour réaliser 

I I  Le phénomène de double réfraction se traduit par le fait que la direction de propagation de l'onde (celle de son vecteur 
d'onde) n'est pas la même que celle du faisceau (celle de son vecteur de Poynting). Les faisceaux des trois ondes peuvent 
donc se propager dans des directions différentes alors que les ondes se propagent dans la même direction (accord de phase 
colinéaire). Il en résulte un mauvais recouvrement des trois faisceaux et par conséquent une mauvaise interaction entre 
eux. (Voir le paragraphe 2.1 de ce chapitre à propos des propriétés linéaires des milieux anisotropes). L'accord de phase 
non colinéaire peut alors permettre d'obtenir des faisceaux parallèles et d'améliorer ainsi les rendements de conversion 
L13, 141. 
12 En raison de la dispersion & milieu non linéaire, les trois impulsions, de fréquences différentes, n'ont pas la même 
vitesse de groupe (voir le paragraphe 2.2.4 du chapitre III). L'accord de phase non colinéaire peut permettre de maintenir 
la superposition dans le temps des trois impulsions [15]. 
13 Les indices 1, 2 et 3 ont été choisis arbitrairement tels que w, = w, + w,. Par conséquent, w3 > w, et w, > w2. 
14 Voir la note 13. 
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l'accord de phase consiste à utiliser des milieux anisotropes biréfringents dans lesquels les 

indices de réfraction dépendent non seulement de la fréquence des ondes mais aussi de leur 

polarisation. Il est ainsi possible, dans ces milieux, de réaliser l'accord de phase avec des ondes 

de polarisations différentes. 

Il est aussi possible de faire interférer de manière constructive les ondes au cours de leur 

propagation dans le milieu non linéaire en introduisant une modulation périodique d'une des 

caractéristiques de ce milieu. Cette technique, dite de quasi-accord de phase, présente des 

avantages par rapport à celle d'accord de phase par biréfringence. Elle peut permettre d'exploiter 

dans certains matériaux de fortes non linéarités inexploitables jusqu'alors en raison de 

l'impossibilité de pouvoir réaliser l'accord de phase. En outre, il est possible de réaliser un 

quasi-accord de phase à température ambiante pour tout couple de longueurs d'onde situé dans 

la plage de transparence du matériau. Le principe de quasi-accord de phase a été proposé dès 

1962 par Bloembergen et col. [IO], avant celui d'accord de phase par biréfringence. D'un point 

de vue pratique, la solution de mise en forme périodique du matériau la plus intéressante 

consiste à changer périodiquement le signe du coefficient non linéaire (voir figure 3). La 

première technique utilisée a consisté à assembler tête-bêche des lamelles du matériau non 

linéaire. Cependant, la nécessité d'une épaisseur de lamelles très faible rend l'expérience 

extrêmement délicate. De nouvelles techniques sont apparues récemment pour renverser 

périodiquement le signe du coefficient non linéaire dans les matériaux ferro-électriques Niobate 

de Lithium (LiNbO,) et KTiOPO, (KTP). Ces techniques consistent à introduire une 

polarisation périodique dans ces cristaux en les soumettant à un champ électrique statique 

périodique (pour LiNbO,) ou à une diffusion périodique d'un dopant (pour KTP). La première 

technique permet d'inverser des volumes ferro-électriques importants et donc de réaliser des 

composants massifs. La technique de diffusion, qui n'inverse la polarisation du matériau que 

sur quelques microns de profondeur, permet de réaliser des composants pour l'optique intégrée. 

Ces techniques sont largement détaillées dans les références [16, 171. 

Le premier dispositif l 5  utilisant un cristal de LiNbO, polarisé périodiquement a été 

réalisé en 1995 [17]. Ce cristal a permis, en 1996, d'atteindre un rendement de conversion de 

fréquence l 6  de 93% [18]. La technique de quasi-accord de phase commence à donner 

aujourd'hui un nouvel essor considérable à l'optique non linéaire, comme en témoignent les 

dernières publications 17. Les techniques de polarisations périodiques de cristaux non linéaires 

ferro-électriques n'étaient pas suffisamment développées pendant le déroulement de cette thèse. 

Le cristal de LiNbO, polarisé périodiquement n'a été commercialisé aux États-unis qu'au début 

15 Plus précisément, i l  s'agit d'un oscillateur paramétrique optique (OPO), dispositif dont nous parlerons bientôt. 
l6  Par différence de fréquences dans un OPO. 
17 Voir par exemple les recueils des actes du congrks « Advanced Solid-State Lasers » de 1996 et 1997. 
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de cette année 1997. Nous nous sommes donc intéressés dans cette thèse uniquement aux 

cristaux << naturels >> permettant de réaliser l'accord de phase par biréfringence. 
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Figure 3 Évolution de la puissance harmonique en fonction de la longueur d'interaction en 
configuration de quasi-accord de phase (d'après la référence [16]). 

2.1 Particularités et intérêt des milieux anisotropes 

Afin de réaliser l'accord de phase, on peut utiliser comme milieux non linéaires du deuxième 

ordre des cristaux biréfringents. Nous rappelons dans ce paragraphe les particularités de ces 

milieux anisotropes. Le lecteur pourra trouver davantage de détails dans des ouvrages d'optique 

généraux [19-221. Nous montrons ensuite comment ces milieux permettent de réaliser l'accord 

de phase. 
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2.1.1 Propriétés optiques linéaires des milieux anisotropes 

Les propriétés optiques linéaires d'un cristal anisotrope sont décrites par son tenseur de 

constante diélectrique g lié à son tenseur de susceptibilité linéaire x(') par : g = - - - - 

Il existe une base orthogonale (x, y, z) dans laquelle g - est diagonal : 

La base (x, y, z), appelée base principale du cristal, définit les axes principaux du cristal 

auxquels sont associés les indices principaux n,, n, et n,. 

La résolution de l'équation d'onde linéaire dans un cristal anisotrope, en terme d'onde 

plane polarisée rectilignement, donne deux solutions correspondant à deux ondes de 

polarisations orthogonales et voyant les indices de réfraction n, (indice lent) et n, (indice 

rapide), tels que n, 2 n, '*. Pour cette raison, le cristal est dit biréfringent. Lors d'une 

propagation dans une direction quelconque, repérée dans la base (x, y, z) par les coordonnées 

sphériques (0, cp), ces deux ondes voient dans le cristal les indices de réfraction n, et n, 

solutions de l'équation : 

La représentation de l'indice de réfraction n en fonction de 0 et cp dans le repère (0, x, y, z) l 9  

est appelée surface des indices (figure 4). 

1 a La désignation << lent >> ou << rapide >> est liée à la vitesse de propagation de l'onde : nL 2 n, implique que l'onde 
voyant l'indice lent nL se propage moins vite que celle voyant l'indice rapide n,. 
19 Le choix du point O est bien sûr arbitraire. 
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axe 
optique axe 

optique 

Figure 4 Surface des indices. 

Si les indices principaux sont tous différents, le cristal est qualifié de biaxe, car il existe 

deux directions de propagation, appelées axes optiques, dans lesquelles n, = n,. Les cristaux 

biaxes appartiennent aux systèmes cristallins triclinique, monoclinique et orthorhombique 

(voir le tableau 3 dans le paragraphe 2.2 de ce chapitre à la page 34). Par convention, les 

indices x, y et z sont choisis de sorte que nx c n, < n,. Les deux axes optiques sont situés 

dans le plan (x, z) et forment avec l'axe z les angles P et -P. La valeur absolue de ces angles 

s'exprime en fonction des indices principaux selon : 

p = Arctan 

Dans les directions différentes des axes optiques, les valeurs de n, et n, sont distinctes et 

peuvent être obtenues en résolvant numériquement l'équation (25). Dans le cas particulier où 

la propagation s'effectue dans un plan principal (plan (x, y), (x, z) ou (y, z)), il existe des 

expressions analytiques simples des indices n, et n,. Considérons par exemple une 

propagation dans le plan (x, y) : l'une des ondes (polarisée suivant z) voit un indice n, (ou 

n,) égal à n, (constant) tandis que l'autre (polarisée dans le plan (x, y)) voit un indice n, (ou 

nJ ayant pour expression : 
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où a est l'angle entre l'axe x et la direction de propagation. Le résultat est le même dans les 

autres plans principaux à condition d'échanger les indices x, y et z. 

Si deux des indices principaux sont égaux, le cristal est qualifié d'uniaxe, car l'axe optique 

est unique. Les cristaux uniaxes appartiennent aux systèmes cristallins quadratique, 

rhomboédrique et hexagonal (voir le tableau 3 dans le paragraphe 2.2 de ce chapitre). Les 

indices x, y et z étant choisis de sorte que n, = n, # n,, l'axe optique se confond avec 

l'axe z. On définit l'indice ordinaire no = nx = n, et l'indice extraordinaire ne = n,. Le 

cristal est dit positif si ne > no et négatif si ne < no. Une onde se propageant dans la direction 

(8, 9) verra l'indice no si sa polarisation est orthogonale à l'axe z et au vecteur d'onde, ou un 

indice compris entre no et ne, fonction de l'angle 8, si elle est polarisée dans le plan défini par 

l'axe z et le vecteur d'onde. Dans le cas d'un cristal uniaxe négatif, les indices lent et rapide 

s'écrivent : 

Les indices L et R doivent être échangés dans le cas d'un cristal uniaxe positif. 

On peut remarquer que le cas uniaxe est formellement équivalent au cas biaxe pour des 

propagations dans les plans principaux. 

Le cas où les indices principaux sont égaux correspond à un cristal isotrope caractérisé par un 

indice de réfraction unique ; la constante diélectrique et la susceptibilité linéaire sont alors des 

quantités scalaires. 

Il est très commode de considérer la surface d'équation dans le repère (0 ,  x, y, z) : 
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On reconnaît l'équation d'un ellipsoïde dont les axes ont pour directions x, y, z et pour demi- 

longueurs nx, n,, n,. Cette surface est appelée ellipsoïde des indices (figure 5 ) .  

L'intersection de l'ellipsoïde des indices avec le plan normal à la direction de propagation 

(direction du vecteur d'onde k ) et contenant le point O est une ellipse dont les axes définissent 

les directions de polarisation des deux ondes (celles des vecteurs inductions électriques DL et 

Q,). De plus, les demi-longueurs de ces axes donnent les valeurs des indices n, et n,. 

Figure 5 Ellipsoïde des indices. 

Les vecteurs champ électrique et induction électrique sont reliés par le tenseur de 

constante diélectrique selon Q = g E.  Dans un milieu anisotrope, ces vecteurs ne sont en - 
général pas colinéaires. Ils forment un angle appelé angle de double réfraction 20. On 

montre très facilement que l'angle de double réfraction est aussi l'angle entre le vecteur d'onde 

et le vecteur de Poynting. Ce résultat signifie que la direction de propagation de l'onde (ceile du 

vecteur d'onde) n'est pas nécessairement la même que celle du faisceau lumineux c'est à dire 

ceile du transport de l'énergie (celle du vecteur de Poynting). Les différents vecteurs 

caractérisant la propagation d'une onde plane dans un milieu anisotrope sont représentés sur la 

figure 6. 

20 On utilise souvent le terme anglais d'angle de << walk-off ». 



2 6  Chapitre II - Optique non linéaire du deuxième ordre 

Figure 6 Direction des différents vecteurs 
caractérisant la propagation d'une onde plane dans un 
milieu anisotrope. L'angle de double réfraction p est 
l'angle entre les vecteurs champ électrique E et 
induction électrique ou entre le vecteur d'onde k et 
le vecteur de Poynting B .  

L'angle de double réfraction p peut se calculer à partir de l'expression : 

Notons que l'angle de double réfraction peut être visualisé grâce à l'ellipsoïde des indices, car la 

direction du vecteur E est normale à la surface de l'ellipsoïde au point d'intersection de cette 

surface avec la droite (O, l l )  (voir figure 5).  On peut voir que l'angle de double réfraction est 

nul lorsque l'onde se propage suivant un axe principal du cristal (x, y ou z). 

La dispersion des indices principaux a pour conséquence que les indices de réfraction n, 

et n,, ainsi que les directions de polarisation, dépendent de la longueur d'onde. Pour tenir 

compte de la dispersion, les indices principaux sont exprimés en fonction de la longueur d'onde 

dans des développements en polynômes de Sellmeier du type *' : 

où i = x, y ou z et a,, bi, ci, di, appelés coefficients de Sellmeier, sont des constantes 

déterminées expérimentalement. 

2 1 On utilise parfois aussi des dkveloppernents de Sellrneier 2 deux pôles. 
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2.1.2 Réalisation de l'accord de phase dans les milieux anisotropes 

Nous avons vu, au paragraphe 1 de ce chapitre, qu'il est impossible de réaliser l'accord de 

phase dans un milieu isotrope à dispersion normale. Voyons comment l'accord de phase peut 

être réalisé dans un milieu anisotrope grâce à la propriété de biréfringence. Les trois ondes en 

interaction dans le milieu non linéaire du deuxième ordre, de fréquences o,, o, et o, telles que 

o , + 0, = O,, doivent nécessairement avoir des polarisations différentes Chaque onde 

pouvant avoir deux polarisations, le nombre de configurations est égal à six. Les différents cas 

sont présentés dans le tableau 1. Les cas où les ondes 1 et 2 ont le même type de polarisation 

sont appelés types 1 et les autres cas sont appelés types II [23]. Nous avons vu, au 

paragraphe 2.1, que les indices des trois ondes doivent vérifier n, < n, < n, ou n, < n, < n, . Il 
est clair que l'onde 3, de fréquence supérieure à celles des ondes 1 et 2, ne peut pas voir l'indice 

lent car on aurait alors n, > n, et n, > n,, l'indice étant croissant avec la fréquence 23 et l'indice 

lent étant plus grand que l'indice rapide pour une même fréquence. L'onde de fréquence la plus 

élevée voit donc nécessairement l'indice rapide. Par conséquent, seules trois configurations 

permettent de réaliser éventuellement l'accord de phase (une en type 1 et deux en type II). 

Tableau 1 Possibilités d'accords de phase selon les polarisations des ondes. L'onde est dite 
rapide si elle voit le plus petit des deux indices (indice rapide n,) et lente si elle voit le plus grzuid 
(indice lent n,). Les ondes 1, 2 et 3 sont telles que leurs fréquences vérifient o, + o, = o,. 

Les valeurs relatives des indices de réfraction des ondes pompe, signal et 

complémentaire, pour les trois configurations permettant éventuellement de réaliser l'accord de 

phase, sont représentées de façon schématique sur la figure 7. 

22 Sinon la situation est la même que dans un milieu isotrope. 
23 Dans un milieu à dispersion normale, l'indice croît avec la fréquence. 



2 8  Chapitre II - Optique non linéaire du deuxième ordre 

Indices de réfraction 

4 
Indice lent 1 TYPE1 

/nL 

/ nR 
Indice rapide 

Fréquences 

Indices de réfraction 

4 
1 Indice lent 

9 0 1  03 
Fréquences 

rapide 

Dans le cas d'un cristal uniaxe, nous avons vu que les indices lent (n,) et rapide (n,) 

portent le nom d'indices ordinaire (no) ou extraordinaire (ne). Dans un cristal uniaxe positif 

(ne > no), l'onde lente voit l'indice n, = ne et sa polarisation, dite extraordinaire, est notée 

<< e ». L'onde rapide voit l'indice n, = no et sa polarisation, dite ordinaire, est notée << O ». 

C'est le contraire dans le cas d'un cristal uniaxe négatif. Les accords de phase dans les cristaux 

uniaxes sont très souvent désignés par << e e O », << e O O »... selon les polarisations des trois 

ondes. Les différents cas possibles sont rassemblés dans les tableaux 2. 

Indices de réfraction 

A 

Uniaxe positif (ne > no) Uniaxe négatif (ne < no) 

"2 
Figure 7 Indices de réfraction pour les "3 
configurations d'accord de phase possibles en types 1 "1 
et II. 

Indice lent 

n~ 

n~ 
Indice rapide 

> 
01 0 2  0 3  

Fréquences 

Tableaux 2 Configurations d'accords de phase dans le cas de cristaux uniaxes, avec la 
dénomination ordinaire >> (O) et extraordinaire >> (e). 

Onde 3 

O 

O 

O 

Type 

1 

II 

II 

Type 

1 

II 

II 

Onde 2 

O 

e 

O 

Onde 1 

e 

e 

O 

Onde 1 

O 

O 

e 

Onde 3 

e 

e 

e 

Onde 2 

e 

O 

e 
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Ajoutons quelques précisions sur les polarisations et les angles de double réfraction des 

ondes dans le cas de l'accord de phase colinéaire : 

Dans un cristal biaxe, les ondes de même type (rapides ou lentes) ont en général des 

polarisations non parfaitement parallèles et des angles de double réfraction légèrement 

différents car ces quantités dépendent de la longueur d'onde. Ce phénomène se comprend 

aisément en considérant l'ellipsoïde des indices qui se déforme de façon non homothétique 

selon ses trois axes quand la longueur d'onde varie 24. Les polarisations des trois ondes, 

dans un cristal biaxe ne sont donc, en général, ni parfaitement parallèles (pour les ondes de 

même type), ni parfaitement orthogonales (pour les ondes de types différents). Elles peuvent 

présenter toutes trois des angles de double de réfraction non nuls et différents 25. 

Dans le cas où la direction de propagation des ondes se situe dans un des plans principaux 

d'un cristal biaxe ou dans le cas d'un cristal uniaxe (ces situations sont formellement 

équivalentes), deux des trois ondes ont la même polarisation, orthogonale à celle de la 

troisième, car les directions de polarisations ne dépendent plus des longueurs d'onde 

(considérer l'ellipsoïde des indices pour s'en convaincre). Seules les ondes polarisées 

orthogonalement au plan principal contenant la direction de propagation présentent un angle 

de double de réfraction non nul. 

Dans le cas particulier d'une propagation selon un des axes principaux d'un cristal biaxe ou 

dans le plan (x, y) d'un cristal uniaxe, les angles de double de réfraction sont nuls quelque 

soit la longueur d'onde et la polarisation. 

2.2 Susceptibilité non linéaire du deuxième ordre 

La biréfringence des cristaux peut permettre de réaliser l'accord de phase, condition nécessaire 

pour que les processus non linéaires soient efficaces. Néanmoins, les configurations où l'accord 

de phase est réalisé ne conduisent pas toutes à la même efficacité. Les équations de propagation 

des ondes que nous établirons au prochain paragraphe montrent que l'amplitude des effets non 

linéaires est liée à la valeur d'un coefficient, appelé coefficient non linéaire effectif (de,), qui 

dépend des directions de propagation des ondes et de leur polarisation. Ce coefficient, qui 

permet de chiffrer l'efficacité du processus non linéaire, résulte d'un produit tensoriel entre le 

tenseur de susceptibilité non linéaire du deuxième ordre x ( ~ )  et les composantes du champ - - - 

24 Les demi-longueurs des axes de I'elIipsoïde des indices, égales aux valeurs des indices principaux, ne varient pas de la 
même façon avec la longueur d'onde, car les coefficients dans les développements de Sellmeier sont différents. 
" Les ondes de même type ont néanmoins des polarisations et des angles de double réfraction quasiment identiques car 
les écarts de dispersion entre les indices principaux sont souvent faibles. On peut donc très souvent considérer que les 
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électrique des ondes 26. Pour expliciter le calcul du coefficient non linéaire effectif, il nous faut 

tout d'abord détailler les caractéristiques du tenseur x(,). 
- - - 

La susceptibilité non linéaire du deuxième ordre x(,) est responsable de phénomènes de - - - 

mélanges d'ondes conduisant à des additions ou des différences de fréquences. Ces effets non 

linéaires du deuxième ordre, dus à l'existence de polarisations proportionnelles aux produits de 

deux champs, permettent de coupler trois ondes de fréquences o , ,  o, et o, vérifiant, par 

conservation de l'énergie, une relation du type a ,  + o, = o, (les indices 1, 2 et 3 sont 

arbitraires : o, + o, correspond à la somme de fréquences tandis que o, - a, ou o, - o, 

correspond à la différence de fréquences). Nous proposons de donner les propriétés essentielles 

du tenseur x ( ~ ) .  Justifications, détails et commentaires sont donnés dans l'annexe 1. Le nombre 
- - - 

d'éléments du tenseur x(,), a priori égal à 324, peut être considérablement réduit en raison de - - - 

propriétés mathématiques provenant de sa définition même et en raison de propriétés physiques 

propres au milieu non linéaire (voir paragraphe 2.1 du chapitre 1). Si l'on suppose le milieu sans 

absorption, le nombre d'éléments du tenseur de susceptibilité non linéaire du deuxième ordre est 

de 27. Si l'on suppose en plus que la susceptibilité est indépendante de la fréquence, ce nombre 

n'est plus que de 10 ; le milieu est alors dit vérifier la symétrie de Kleinman [ I l ,  121. Notons 

qu'il est d'usage d'utiliser, à la place du tenseur x ( ~ ) ,  le tenseur d défini selon : 
- - - - - 

On peut définir différentes bases pour exprimer les composantes de la polarisation non 

linéaire [24]. Dans la base cristallographique (a, b, c), définie selon la disposition des atomes 

dans le cristal (voir figure 8), les axes ne sont orthogonaux que pour les systèmes cristallins 

cubique, quadratique et orthorhombique (voir tableau 3). On définit la base cristallographique 

(X, Y, Z) en orthogonalisant la base (a, b, c). D'autre part, il existe la base principale 

(x, y, z) définie à partir des axes principaux du cristal, base dans laquelle le tenseur de 

susceptibilité linéaire est diagonal. Les éléments du tenseur d - sont généralement donnés dans 
- 

les bases cristallographiques (a, b, c) ou (X, Y, Z). Si l'on veut exprimer les composantes de 

ondes de même type ont même polarisation et même angles de double réfraction quelque soit leur longueur d'onde. Les 
trois ondes en interaction ont alors des polarisations parallèles ou orthogonales (non toutes trois identiques bien sûr). 
26 Certains auteurs adoptent une définition différente pour ce coefficient (voir note 28). 
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polarisation dans la base (x, y, z), il faut appliquer au tenseur d - les opérations de changement 
- 

de base adéquates. Dans la base cristallographique (X, Y, Z), les composantes de Fourier de la 

polarisation non linéaire du deuxième ordre s'écrivent, compte tenu de la relation générale (12) : 

Explicitons, par exemple, le calcul des composantes de e(m3 ), à partir du tenseur d - en notation - 
contractée 27 : 

Le calcul des composantes de ~ ( w , )  et e(m2) est le même à condition d'échanger les indices de 

fréquence. 

Si la symétrie de Kleinman est valable, les éléments du tenseur d - contracté vérifient : - 

- - 

27 La notation contractée permet de réduire le tenseur en une matrice 3x6 (voir l'annexe 1). - - 
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Selon la structure du cristal considéré, le nombre d'éléments indépendants non nuls de 

son tenseur peut se réduire encore. - - 
Les structures cristallines existant dans la nature peuvent être regroupées en 32 classes, 

constituées de 7 systèmes (voir tableau 3) définis par la géométrie de la maille cristalline 

élémentaire (voir figure 8). 

Figure 8 
cristalline. 

Représentation de la maille élémentaire 

( Système 1 Axes 1 Angles 1 
Cubique 

Hexagonal 

Parmi les 32 classes cristallines, 1 1 correspondent à des structures centro-symétriques 

dans lesquelles la susceptibilité du deuxième ordre est nulle. Une douzième classe (classe 

cubique 432) a également un tenseur de susceptibilité du deuxième ordre nul. Il reste donc 20 

classes cristallines ayant une susceptibilité du deuxième ordre non nulle. Selon les propriétés de 

symétries spatiales du cristal, son tenseur de susceptibilité du deuxième ordre présente une 

structure particulière (voir figure 9). 

Monoclinique 

Triclinique 

a = b = c  

a = b # c  

a = B = y = 9 0 °  

a = B = 9 0 , y = 1 2 0 °  

Tableau 3 Les 7 systèmes cristallins. 

a z b z c  

a # b # c  

a = y = 9 0 # b  

a # j 3 # y # 9 0 °  



Partie 1 33 

cristaux 
biaxes 

cristaux 
isotropes 

cristaux 
uniaxes 

systèmes classes 
cristallins cristallines 
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*-ry.r-+-. 
e-$5a+&\\h-\-o 
aOr'm 'a \a '. 

2 . .  ac-. 
----x- 

*-*-a\ . b\ . . .'. ..a 

[ 
222 

' ' * \ '  ' 
orthorhombique a \. 

, . . n , b  
- - 

432 
, . I I I 4  

cubique , . l l l ,  
1 . 1 1 1 1  

- - 
4 

4 . I  ' ',X 
erO. . , # 

I quadratique I 

tngonal 

hexagonal 

coefficients non-nuls 

- coefficients nuls 

i coefficients nuls si la condition 
de Kleinman est satisfaite 

t. coefficients égaux 

coefficients égaux mais 
de signes opposés 

-0 coefficients égaux si la condition 
de Kleiman est satisfaite 

Les classes suivantes ont toutes 

leur coefficients nuls : 
- 
1,2/m, mmm, 4/m, 4/mmm, 

m3, m3m, 3, %I, 6/m, 6Immm 

422 

' a :  . . .  

- - .  ' a :  

Figure 9 Forme du tenseur de susceptibilité non linéaire du deuxième ordre (contracté) en 
fonction de la classe cristalline 1251. 
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L'expression du tenseur de susceptibilité d - permet de calculer le coefficient non linéaire 
- 

effectif de, qui intervient dans les équations de propagation des ondes que nous établirons au 

prochain paragraphe : 

où cl ,  g2, g, sont les vecteurs unitaires, supposés constants, colinéaires aux champs électriques 

des trois ondes. Notons que l'égalité des trois produits tensoriels n'est pas toujours vraie. Elle 

l'est lorsque la symétrie de Kleinman est valable. 

2.3 Logiciel de calcul des configurations d'accord de phase 

Nous avons réalisé un logiciel permettant de prévoir les configurations pour lesquelles l'accord 

de phase est réalisé, c'est à dire les directions de propagations des ondes (non nécessairement 

colinéaires), leurs polarisations et leurs longueurs d'onde. Pour tout accord de phase, le logiciel 

peut fournir le coefficient non linéaire effectif de, et les angles de double réfraction associés. Les 

calculs, basés sur la résolution numérique des équations générales présentées dans les 

paragraphes précédents, sont valables pour des propagations dans des directions quelconques 

dans tout cristal uniaxe ou biaxe 29. 

Afin de ne pas alourdir le contenu de cette thèse, nous ne détaillerons pas la structure du 

logiciel, réalisé avec l'application Mathematica. 

Le calcul des configurations pour lesquelles l'accord de phase est réalisé est un calcul itératif. 

On peut fixer les directions de propagation et rechercher par itérations les longueurs d'onde et 

les polarisations qui permettent de réaliser l'accord de phase ou, inversement, fixer les 

longueurs d'onde et rechercher les directions de propagation et les polarisations. Le calcul 

utilise les équations de Sellmeier qui donnent la valeur des indices principaux en fonction des 

28 Le coefficient non linéaire effectif est souvent défini [26] comme de,, = p3 5 ,  g 2 ,  où p est le vecteur unitaire - -3 
colinéaire au vecteur polarisation l'(a3). Ce coefficient relie alors les amplitudes de la polarisation et des champs 

électriques : p(a3) = defl ~ ( q )  E ( w ~ ) .  Notre définition correspond à un coefficient qui apparaît dans les équations 

couplées du mélange à trois ondes et qui traduit l'importance du couplage (voir 1e.paragraphe 3 de ce chapitre). Ces deux 
définitions sont strictement équivalentes lorsque l'angle de double réfraction est nul pour l'onde 3 (car alors p = g3). -3 
Dans le cas général, elles conduisent à des valeurs de de, très proches. 
29 Les calculs analytiques, en revanche, se limitent aux accords de phases colinéaires dans les cristaux uniaxes et dans les 
plans principaux des cristaux biaxes, car la situation est alors plus simple (voir le paragraphe 2.1.1 de ce chapitre). 
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longueurs d'onde et l'équation de la surface des indices qui expriment, à partir des indices 

principaux, les indices de réfraction dans toute direction de propagation. 

Le calcul du coefficient non linéaire effectif de, est un produit tensoriel qui nécessite la 

connaissance du tenseur de susceptibilité non linéaire d - (fourni dans la littérature - 

scientifique 'O) et les directions des champs électriques E .  L'équation de l'ellipsoïde des 

indices (29) permet de déterminer les directions des champs inductions électriques o. Celles 

des champs E sont ensuite calculées grâce à la relation o = g E ,  où g est le tenseur de - - 

constante diélectrique contenant les valeurs des indices principaux (voir paragraphe 2.1.1 de 

ce chapitre). 

Enfin, les angles de double réfraction peuvent être calculés, grâce à la connaissance des 

directions des champs E et Q , en utilisant l'équation (30). 

À partir de l'équation d'onde non linéaire générale (17) établie au paragraphe 2.2 de ce chapitre, 

nous proposons d'établir les équations de propagation des 3 ondes dans le milieu non linéaire 

du deuxième ordre où elles interagissent. Seules les étapes essentielles du calcul sont précisées, 

la démonstration complète figurant dans l'annexe 2. 

On considère le champ électrique total g(r,t) comme la superposition de trois ondes 

monochromatiques quasi-planes de la forme : 

où en sont les vecteurs unitaires constants colinéaires àEn (n = 1, 2, 3). 

'O Il existe de nombreuses publications concernant la plupart des cristaux non lintaires. La rtftrence [27] rassemble une 
partie de ces rtsultats publiés. 
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Les directions des champs - E n  sont supposées constantes (les vecteurs en sont indépendants de 

r). Cette hypothèse inscrit notre modélisation dans le cadre de l'approximation scalaire des - 

ondes électromagnétiques [28]. D'autre part, les dépendances spatiales rapides (à l'échelle de la 

longueur d'onde optique) des champs En  - sont supposées entièrement contenues dans les 

exponentielles complexes de l'équation (37)' tandis que les fonctions enveloppes An(r) décrivent 

les évolutions des champs à beaucoup plus grande échelle. Cette hypothèse, dite de 

l'enveloppe lentement variable au cours de la propagation (selon z), implique que 

a 2 ~ ,  
NOUS pourrons ainsi négliger le terme 1 - 1 devant k n  1%. cette approximation porte le 

nom d'approximation paraxiale " '. 

Les composantes de Fourier En des trois ondes monochromatiques vérifient l'équation 

d'onde non linéaire générale établie au paragraphe 1.2.2 : 

avec - pNL (on ) = ~ ( ~ ) ( o , ) ,  puisqu'on s'intéresse ici aux effets non linéaires d'ordre 2. 

Dans le cadre de l'optique paraxiale, nous supposons que les trois ondes s e  

propagent dans la même direction (accord de phase colinéaire), dans un cristal 

uniaxe ou dans un des plans principaux d'un cristal biaxe 32. Avec ces hypothèses, 

on peut définir une base orthonormée (x, y, z) 33 où l'axe z correspond à la direction de 

propagation des ondes (vecteurs d'onde Ln) et l'axe x à la direction du vecteur P, (direction de 

polarisation de l'onde 1). Les vecteurs Il2 et Il, (directions de polarisation des ondes 2 et 3) 

ont alors, selon le type d'accord de phase, les directions des axes x ou y. La propagation ayant 

lieu dans un plan principal du cristal, les directions de polarisation des ondes sont donc soit 

contenues dans ce plan, soit normales à ce plan, c'est à dire selon un axe principal du cristal. 

31 L'approximation paraxiale peut est considérée comme valable lorsque la divergence des faisceaux est inférieure à 
30" [29]. 
32 Ces deux situations sont équivalentes (voir paragraphe 2.1.1 de ce chapitre). 
33  Il ne s'agit pas de la base principale du cristal définie à partir de ses axes principaux. 
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Les ondes polarisées dans le plan principal du cristal ont leurs vecteurs on et En non 

colinéaires ; l'angle p, entre ces vecteurs est l'angle de double réfraction. Les ondes dont la 

polarisation est normale au plan principal du cristal, c'est à dire suivant un axe principal du 

cristal, ont un angle de double réfraction nul 34.  Les différents cas possibles sont représentés sur 

les figures 10 et 11 selon que l'axe x ou l'axe y est axe principal du cristal. 

Figure 10 Configurations possibles d'accord de phase colinéaire de Type 1 (Q I l  Q2),  pour 
une propagation dans un cristal uniaxe ou dans un plan principal d'un cristal biaxe. De façon 
arbitraire, l'axe z correspond à la direction de propagation des ondes et l'axe x à la direction & 
polarisation de l'onde 1. Selon les cas, certains angles de double réfraction p, sont nuls. 

x est axe principal 

X 
A 

D1.2 - 
Ir E 1-2 

g 1.2 

k 1.2.3 

Y 

T Y P ~  1 (a) 

p i = p 2 = 0  

34 Les caractéristiques énoncées découlent des propriétés des milieux anisotropes, données dans le paragraphe 2.1.1 de ce 
chapitre. 

y est axe principal 

X 

=- 
z 

Y 

Type 1 (b) 

P 3  = 0 
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Figure 11 Configurations possibles d'accord de phase colinéaire de Type II ( I l ,  I Il2), pour 
une propagation dans un cristal uniaxe ou dans un plan principal d'un cristal biaxe. De façon 
arbitraire, l'axe z correspond à la direction de propagation des ondes et l'axe x à la direction & 
polarisation de l'onde 1. Selon les cas, certains angles de double réfraction p, sont nuls. 

x est axe principal 

X 
A 

y est axe principal 

X 
A 

' 
I\ 

D 1.3 - Q 1.3 

E l . 3  

e - 1.3 

k l,2,3 

z 

Y 

Type II (a) 

P l  = P 3 = 0  

X 
A 

Y 

Type 11 (b) 

p 2 = 0  

X 
A 

D - i  

,, E - 1 

/\ e l  - 
k L 2 . 3  

$2.3 

z 

Y 

TY pe II (c) 

p i = o  

Y 

Type 11 (d) 

P 2  = P 3  = 0 
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La base que nous avons choisie permet de développer facilement l'équation de 

propagation (39). Calculons les différents termes de cette équation en projetant sur les 

vecteurs en : 

Terme 1 : 

où M et N valent O ou 1 selon la polarisation de l'onde (M # N) (les différents cas seront 

détaillés par la suite). 

Comme l'enveloppe An est supposée varier très lentement à l'échelle de la longueur d'onde 

optique, on peut négliger dans l'équation (40) le terme 

a2An 
devant k n  1% (approximation paraxiale). 

Terme 2 : 

En faisant intervenir l'équation aux indices [30]: 

on obtient : 

Terme 3 : 

Les trois composantes de Fourier de la polarisation non linéaire du deuxième ordre s'écrivent, 

en projection sur les vecteurs en : 
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La symétrie de Kieinman permet d'écrire : 

En ajoutant des termes d'absorption pour tenir compte de l'absorption des ondes au 

cours de leur propagation dans le milieu non linéaire, on obtient finalement, dans la base que 

nous avons choisie, les équations de propagation générales des trois ondes 
couplées : 

faA 
- -- al A, + i  d e f f ~ ~ ~ 3 e - i A k z  - 

1 aA1 12 - A + -tanpl 
2 cn, cos2 pl 2ik1 cos2 pl ax 

I 

a 2  -- A, + i  0 2  d c f f ~ l * ~ 3 e - i k Z  - 
1 

2 cn, cos2 pz 2ik2 cos2 pz 

l aA, - -- a 3 ~ 3  + i  d e , ~ l ~ 2 e i " z  - 
1 

Lx - 2 cn, cos2 p, 2ik, cos2 p, 

Absorption Effet non linéaire Diffraction Double réfraction 

a 
où A, désigne l'opérateur différentiel Laplacien transverse défini selon A, = - 

a + -  ax2 ay2 ' 
1 (2)  deff = -xe ,  et m, n, p, q sont des entiers qui valent O ou 1 selon le type d'interaction (voir 
2 

tableau 4). Les coefficients a,, sont les absorptions énergétiques des trois ondes dans le cristal. 

Ak = k, - k, - k2 est le désaccord de phase. Notons que certains angles de double réfraction 

s'annulent selon la polarisation des ondes (voir tableau 4). 
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1 Type 1 1 (a) I p , = p , = O  1 m = l  n = O  1 

Tableau 4 Valeurs des paramètres m, n, p, q selon le type d'accord de phase. Selon les cas, 
certains angles de double réfraction s'annulent (voir les différents cas sur les figures 10 et 11). 

1 1 1 

Le système d'équations différentielles (45) comporte plusieurs termes qui traduisent des 

phénomènes physiques différents : 

TypeII  

Le phénomène d'absorption des ondes dans le milieu non linéaire est pris en compte 

a.  
grâce aux termes -Aj ajoutés aux équations de propagation déduites des équations de 

2 

(a) 

Maxwell. Notons que les coefficients d'absorption en énergie aj peuvent être obtenus à partir 

des parties imaginaires des éléments complexes du tenseur de susceptibilité linéaire - x(') 
- 

p , = p 3 = 0  

Les effets non linéaires du deuxième ordre sont décrits par les termes faisant 

intervenir les produits d'amplitudes complexes de deux champs électriques. Ainsi, 

l'amplitude de chacun des trois champs dépend du produit de celles des deux autres. Ce 

couplage des trois ondes est d'autant plus grand que la valeur du coefficient non linéaire 

effectif de, est élevée et que les angles de double réfraction sont faibles 35. U dépend aussi du 

désaccord de phase Ak = k, - k, - k, entre les trois ondes. Notons que les indices de 

réfraction et les fréquences des ondes interviennent aussi. 

m = O  n = l  

La diffraction des ondes au cours de la propagation est traitée dans le cadre de 

l'approximation scalaire paraxiale. En outre, l'approximation de l'enveloppe lentement 

variable revient à supposer que l'approximation de Fresnel est valable. Avec ces hypothèses, 

la diffraction est décrite par l'opérateur Laplacien transverse qui fait intervenir des dérivées 

partielles du deuxième ordre par rapport aux variables d'espace transverses x et y. Notons 

35 Les angles de double réfraction ont en gtntral des valeurs telles qu'on peut les considtrer comme nuls dans les termes 
de couplage. Pour un angle de 10 degrts (ce qui est dtjh très grand), cos2(10) = 0,97 ... - 1. 
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que les termes de diffraction en milieu anisotrope, tout comme les termes traduisant les effets 

non linéaires, font intervenir les angles de double réfraction. 

Le phénomène de double réfraction est décrit par les termes faisant intervenir des 

dérivées partielles du premier ordre par rapport aux variables d'espace transverses x et y. 

Le système d'équations (45) décrivant la propagation des trois ondes couplées n'a pas de 

solution analytique dans le cas général. En faisant des hypothèses simplificatrices, nous allons 

pouvoir le résoudre analytiquement afin de mettre en évidence le phénomène d'amplification 

paramétrique optique, à la base du fonctionnement de l'oscillateur paramétrique optique. 
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CHAPITRE III 

L'oscillateur paramétrique optique 
en régime nanoseconde 

1. INTRODUCTION À L~OSCILLATEUR PARAMÉTRIQUE 

OPTIQUE 

1.1 Amplification paramétrique optique 

Considérons le cas où une onde dite << onde signal », de fréquence os, et une onde d'intensité 

plus élevée dite << onde pompe », de fréquence op supérieure à cù,, sont envoyées dans un 

milieu non linéaire du deuxième ordre où elles peuvent interagir. Pour satisfaire la conservation 

de l'énergie (voir le paragraphe 1 du chapitre II), il apparaît une onde dite << complémentaire » 

de fréquence cù, telle que os + cù, = cù,. Cette onde complémentaire est appelée en anglais onde 

<< idler », ce qui signifie onde oisive. L'évolution de l'amplitude des trois ondes au cours de 

leur propagation est décrite par le système d'équations général (45) qui n'est pas soluble 

analytiquement 36. Afin d'établir des expressions analytiques simples de l'amplitude des ondes, 

nous supposons que les ondes sont planes, ce qui implique que les termes de diffraction et de 

double réfraction, faisant intervenir des dérivées partielles par rapport aux variables transverses 

x et y, sont nuls. Nous supposons que les ondes se propagent dans la même direction et 

qu'elles permettent de réaliser l'accord de phase (Ak = O). Nous négligeons les phénomènes 

d'absorption dans le milieu et nous supposons les angles de double réfraction nuls. Nous 

supposons enfin que l'intensité de l'onde pompe, très supérieure aux intensités des ondes signal 

36 Les indices 1, 2 et 3 figurant dans les équations de propagation générales, choisis arbitrairement tels que 
a, + a, = a,, sont remplacer par les indices s, c et p respectivement. 
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et complémentaire, reste constante au cours de la propagation. Avec ces hypothèses, le système 

d'équations de propagation des trois ondes se réduit à : 

dAs 6% - = i-deff~:AP 
dz cn, 

dAc o c  - = i - d , ,~ :~ ,  . 
dz cn, 

En dérivant ce système par rapport à la variable z, on obtient deux équations indépendantes : 

Les solutions générales de ces deux équations sont : 

où c,, c2, cg, C, sont des constantes d'intégration. 

Avec les conditions initiales quelconques AS(z = O )  = A, et A,(z = O )  = Ad on obtient, après 

quelques transformations : 

As (z) = Asoch(: z) + ~ A E ~  1% sh(:z) 

Ac (z) = Acoch(2 %) + iAi0 
sh(q z) 
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En supposant que A,, = O puisque seules les ondes pompe et signal sont incidentes dans le 

rnilieu non linéaire, les équations se simplifient en : 

Les intensités 1, et 1, des ondes signal et complémentaire ont pour expression : 

Is(z) = I,, ch2(2z) 

0 
Ic(z) = 1 sh2 

0 s  

où l'intensité 1 d'une onde s'écrit en fonction de son amplitude complexe A : 

On constate, d'après les équations (5 1)' que les intensités des ondes signal et complémentaire 

augmentent au cours de la propagation dans le cristal de manière exponentielle. Ce phénomène 

d'amplification des ondes porte le nom d'amplification paramétrique optique 37. 

1.2 Principes de base de l'OP0 

Un cristal non linéaire soumis à une onde intense de fréquence op peut donc se comporter 

comme un amplificateur optique à une fréquence inférieure os et cette amplification 

s'accompagne de la génération dans le milieu d'une troisième onde de fréquence w, = op - w, . 
Ce phénomène est à la base de l'oscillateur paramétrique optique (OPO), source de 

lumière cohérente constituée d'un résonateur optique dans lequel est placé un milieu non linéaire 

37 11 s'agit en fait du phénomène général de génération de différence de fréquences puisqu'il y a création, à partir de deux 
ondes de fréquences w, et w,, d'une onde complémentaire de fréquence w, = w, - os. Dans le cas particulier où l'une des 
ondes incidentes (I'onde pompe) a une intensité plus élevée que l'autre (I'onde signal), la création de I'onde 
complémentaire s'accompagne d'une amplification de I'onde signal et l'on parle alors plutôt & phénomène 
d'amplification paramétrique optique. 
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du deuxième ordre servant de milieu amplificateur au même titre qu'un milieu à inversion de 

population dans un laser (figure 12). 

Pompe (a,) 
(cohérente) - Milieu non 

linéaire xt2' 

Signal (a,) 

Complémentaire (w,) 

Figure 12 Schéma de  principe de  l'oscillateur paramétrique optique (OPO). 

L'OPO présente certaines similitudes avec le laser. Tous deux constitués d'un milieu à 

gain placé dans un résonateur optique, ils sont sources de rayonnements cohérents avec 

existence d'un seuil de fonctionnement. Cependant, le gain dans un OP0 est basé sur un 

processus physique différent du gain dans un laser. C'est pourquoi, malgré leurs similitudes, 

OP0 et laser présentent aussi des différences importantes (voir figure 13). Le gain dans un laser 

provient d'un stockage d'énergie dans un milieu matériel où se produit une inversion de 

population, cette énergie pouvant être d'origine diverse. Dans un OPO, en revanche, il n'y a pas 

de stockage d'énergie. Le gain provient de l'interaction non linéaire de la matière avec un 

faisceau de pompe cohérent. Il s'agit d'un processus instantané qui n'existe que lorsque le 

faisceau de pompe est présent. Ce gain est dit paramétrique, car il dépend de paramètres 

variables [31], comme l'intensité de pompe. L'OPO émet deux faisceaux, appelés signal et 

complémentaire, dont les fréquences peuvent être accordées puisqu'elles ne sont pas liées à des 

niveaux d'énergie bien définis d'un atome ou d'une molécule comme c'est le cas dans un laser. 

L'intérêt des OP0 est de produire des fréquences optiques dans des domaines spectraux où les 

lasers sont absents, notamment dans l'infrarouge, et de pouvoir en général accorder les 

fréquences d'émission sur de larges domaines 38.  

38 L'accordabilité dépend toutefois de certaines conditions comme la transparence du cristal et la possibilité de réaliser 
l'accord de phase. 
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OP0 LASER 

Pompage z.: Signal 
2::: 

cohtent 1 , , 1 ". - - g Milieu non(3 ,., 
lintairez cohtrent -- .- - 

A." -.,x 
>Y.. -..< , . ":r 
- - 
$9:. 
'"s - $ Complémentaire 

A 
Transition 

Complémen taire non radiative 

- - - - - - - - -  
Pompe 

Pompe 

Transition 

Signal Laser 

- - - - - - - - - - - - - -  

Interprétation auantiaue du processus d'amplification paramétrique - Niveaux d'tnercries d'un svstème à trois niveaux 
L'absorption d'un photon pompe est suivie d e  l'émission stimulée d'un La frtquencede la transition laser, située dans la bande 
photon signal. Pour satisfaire la conservation de IICnergie,ce processus de gain, est en général très faiblement accordable (sauf 
s'accompagne de I'tmission d'un photon complCmentaire. Les fréquences cas particuliers : Ti:Saphir, CO+:LiSAF ...) 
signal et compltmentaire, qui ne sont pas liées des niveaux d'tnergie, 
sont en géntral accordables. 

Figure 13 Comparaison des principes OPOILASER. 

Après cette introduction à l'OPO, nous proposons d'étudier plus en détail les effets 

physiques qui interviennent dans son fonctionnement. 
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2. EFFETS PHYSIQUES DANS LE MILIEU AMPLIFICATEUR DE 

L'OP0 

La résolution des équations de propagation dans un cas très simple, en négligeant les 

phénomènes d'absorption et de double réfraction dans le cristal, en supposant les ondes planes 

et l'amplitude de l'onde pompe constante, a permis de mettre en évidence le phénomène 

d'amplification paramétrique à la base de 1'OPO. 

Nous proposons d'étudier de manière plus approfondie les effets non linéaires mis en 

jeu dans le milieu amplificateur de l'OPO, notamment lorsque l'accord de phase n'est pas 

rigoureusement réalisé, lorsque les ondes ont des amplitudes initiales quelconques et que 

l'amplitude de l'onde pompe n'est plus supposée constante. 

Nous examinerons ensuite l'influence de l'absorption des ondes dans le cristal non 

linéaire ainsi que l'influence des phénomènes de diffraction et de double réfraction lorsque les 

ondes ne sont plus supposées planes. 

Nous rappelons que nous nous intéressons aux OP0 fonctionnant en régime 

nanoseconde. 

2.1 Analyse des effets non linéaires dans l'OP0 

2.1.1 Cas de l'amplitude de l'onde pompe constante 

Aux premiers instants où l'OP0 commence à osciller, ou lorsque le fonctionnement de l'OP0 se 

situe très proche du seuil d'oscillation, l'amplitude de l'onde pompe est très supérieure à celles 

des ondes signal et complémentaire. On peut alors supposer que l'amplitude de l'onde pompe 

reste constante. Le système d'équations traduisant les effets non linéaires dans le cristal s'écrit : 

O L = i L d  eff A:A, e-iAh. 
dz cn, 

Reprenons, dans le cas plus général d'un désaccord de phase Ak quelconque, les calculs 

développés précédemment. En dérivant le système par rapport à la variable z, on obtient deux 

équations indépendantes : 
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Les solutions générales de ces deux équations s'écrivent : 

où b2 = g2 - Ak2 et c,, c,, c,, c, sont des constantes d'intégration. 

Avec les conditions initiales quelconques A,(z = O) = Aso et Ac(z = O )  = Ad on obtient, après 

quelques transformations : 

Si l'intensité initiale du complémentaire est nulle à l'entrée du cristal 39, les équations (56) se 

simplifient en : 

39 C'est le  cas dans un OP0 résonnant uniquement sur l'onde signal (OP0 simplement résonnant). 
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Les intensités 1, et 1, des ondes signal et complémentaires varient au cours de la propagation 

dans le cristal selon : 

Après une propagation sur une distance z dans le cristal, l'intensité signal a été multipliée par le 

facteur : 

Si b est réel, c'est à dire l g l  r lAkl, le facteur G est supérieur à 1. L'intensité de l'onde signal est 

alors amplifiée au cours de la propagation. Il s'agit du phénomène d'amplification paramétrique 

optique généralisé pour un désaccord de phase Ak quelconque. Le facteur d'amplification G 

décroît avec le désaccord de phase (voir figure 14). 

Figure 14 Évolution du facteur d'amplification 
G en fonction du désaccord de phase Ak. 

Les intensités signal et complémentaire augmentent donc au cours de la propagation, d'autant 

plus que la valeur absolue de Ak est petite. Ce résultat est illustré par un exemple sur la 

figure 15. 
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pompe 
. . . . . . . . . s i g n a l k  = O 
- -. . - signalAk#O 

compl. Ak = O 
- . m . -  compl. Ak # O 

Figure 15 Évolution des intensités signal et 
complémentaire au cours de la propagation dans le 
milieu non linéaire en supposant l'intensité & 
pompe constante. L'amplification est maximale 
lorsque l'accord de phase est réalisé (Ak = 0). 

O 5 10 15 20 
z (u. a.) 

Lorsque l'accord de phase est réalisé (Ak = O), les intensités des ondes signal et 

complémentaire ont pour expressions : 

1, (z) = I,, ch 

Pour gz >> 1, les expressions des intensités ont pour équivalents : 

Le facteur g apparaît comme le gain paramétrique par unité de longueur. Il peut s'exprimer en 

fonction de l'intensité de pompe selon : 

Le gain paramétrique est d'autant plus élevé que l'intensité de pompe 1, et le coefficient non 

linéaire effectif de, sont grands. Il est intéressant de noter que le gain fait intervenir les indices de 

réfraction des trois ondes et les fréquences des ondes signal et complémentaire. 
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On établit aisément à partir des équations (60) la relation suivante : 

qui peut s'écrire : 

soit 

@s(z> - @s(O) = @c(z), 

1 
où @ = - représente un flux de photons par unité de surface. 

h o  

La relation (65) signifie que la variation du flux de photons signal, au cours de la propagation 

dans le cristal, est égale au flux de photons complémentaire créé. Ce résultat corrobore 

l'interprétation corpusculaire du phénomène d'amplification paramétrique (ou phénomène de 

génération de différence de fréquences), donnée au paragraphe 1 du chapitre 1, que l'on peut 

résumer par l'équation symbolique suivante : 

photon à op ++ photon à os + photon à oc. (66) 

Les photons signal et complémentaire (os, oc) étant créé par paires, leur nombre augmente (ou 

diminue) de la même quantité. 

À partir des équations (57), on établit les expressions des phases $s et $c des ondes 

signal et complémentaire en supposant b réel (cas où il y a amplification) : 
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Si le désaccord de phase Ak est faible, les expressions (67) se simplifient en : 

On constate que les phases des ondes signal et complémentaire sont constantes lorsque l'accord 

de phase est réalisé (Ak = O). Lorsque l'accord de phase n'est pas réalisé (Ak + O), les phases 

évoluent au cours de la propagation. La phase du complémentaire @,(z) varie linéairement 

avec z. La phase du signal $,(z) dépend de l'intensité de la pompe par l'intermédiaire du 

terme b. Comme en général le faisceau pompe a des distributions temporelle et transverse non 

uniformes, la phase du signal va varier dans le temps de façon différente selon le point 

considéré dans le plan transverse. Nous verrons que ces déphasages entraînent des modulations 

et des dérives des spectres temporels des impulsions. 

Si l'amplitude initiale du complémentaire n'est pas nulle à l'entrée du cristal, les 

équations (56) s'écrivent, en supposant l'accord de phase réalisé : 

1 As (z) = Aso ch(?) + i Aco d- 
nso, 

On constate, à la vue des équations (69)' que les phases des ondes ne sont pas constantes bien 

que l'accord de phase soit réalisé. La phase du signal varie selon : 

ncos 
I A ~ O I S ~ ~ , ~ ~  + ~ ~ a ~ c o s e ~ o  J-th(g21) 

$,(z) = arctan nsoc 

ncos 
I A ~ ~ I C O S ~ , ~  + I A ~ ~ I ~ ~ ~ ~ ~ ~  j r t h ( y )  nsoc 

L'expression de la phase du complément QC(z) est identique à celle du signal à condition de 

permuter les indices s et c. 
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Si l'OP0 n'est pas parfaitement simplement résonnant sur l'onde signal, l'amplitude 

initiale du complémentaire à l'entrée du cristal non linéaire peut être non négligeable 

(IA,,~ # O). Il en résulte que l'onde signal se déphase au cours de sa propagation, ce qui se 

traduit par un décalage de son spectre. De façon plus générale, la résonance simultanée des 

ondes signal et complémentaire entraîne des instabilités de l'OP0 notamment au niveau des 

spectres [32, 331. En régime nanoseconde, les OP0 sont presque toujours simplement 

résonnants. 

2.1.2 Cas général de l'amplitude de l'onde pompe variable 

Lorsque l'OP0 est pompé largement au-dessus de son seuil d'oscillation, le transfert d'énergie 

de l'onde de pompe vers les ondes signal et complémentaire peut devenir important (proche de 

50% avec l'OP0 que nous avons réalisé, décrit dans la partie II et dans les références [34, 351). 

Il n'est donc plus valable de supposer que l'amplitude de l'onde de pompe reste constante. Le 

système d'équations traduisant les effets non linéaires s'écrit alors : 

Ce système d'équations porte le nom d'équations du mélange à trois ondes. Il peut être 

résolu analytiquement. L'expression de l'intensité des ondes a été donnée pour la première fois 

par Armstrong et col. en 1962 [IO]. Celle de leur phase a été donnée plus récemment [36]. 

Les intensités Is, Ic, 1, des trois ondes évoluent au cours de la propagation selon : 
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et les phases $,, @,, @, des trois ondes évoluent selon : 

Les différents paramètres et fonctions qui interviennent dans ces expressions 

compliquées sont précisés dans l'annexe 3. 

La résolution des équations du mélange à trois ondes fait intervenir une propriété de ces 

équations que l'on peut établir très facilement. Cette propriété exprime que les flux de 

1 
photons Q> par unité de surface des trois ondes (Q> = -) vérifient : 

Am 



5 6  Chapitre III - L'oscillateur paramétrique optique en régime nanoseconde 

Ces relations, dites de Manle y -Rowe, corroborent l'interprétation corpusculaire du 

phénomène de mélange paramétrique, résumé par l'équation symbolique (66). Au cours de la 

propagation dans le milieu non linéaire, les flux de photons signal et complémentaire varient de 

façon identique, opposée à la variation du flux de photon pompe. 

Les expressions analytiques des intensités (72) et des phases (73) des ondes signal, 

complémentaire et pompe montrent qu'après interaction dans le milieu non linéaire, ces quantités 

dépendent des intensités et phases initiales (à l'entrée du milieu non linéaire) ainsi que du 

désaccord de phase Ak. Plus précisément, les intensités des ondes ont un comportement 

périodique oscillant au cours de la propagation dans le milieu non linéaire, décrit par les 

fonctions sinus de Jacobi (<< sn >>). La période Z des oscillations a pour expression : 

d2 du 
est l'intégrale elliptique complète de première espèce. 

Les intensités signal et complémentaire ont toutes deux même sens de variation 

périodique, opposé à celui de l'intensité de pompe. Les échanges énergétiques se font tantôt de 

la pompe vers le signal et le complémentaire (amplification paramétrique ou génération de 

différences de fréquences : os = op - oc et O, = 0, - 0,) tantôt dans le sens inverse (génération 

de somme de fréquences : op = os + CO,). Ce dernier phénomène est souvent appelé phénomène 

de << reconversion >> ou << recombinaison », ou encore en anglais << back-conversion ». En 

général, les minima d'intensités ne sont pas nuls. La période des oscillations et leurs amplitudes 

dépendent des intensités initiales des trois ondes, de leur relation de phase initiale A$, = QpO - 

Q,, - Qco, et du désaccord de phase Ak. La période des oscillations devient infinie lorsque 

( = 1, c'est à dire lorsque les intensités signal et complémentaire initiales sont dans la 

proportion : 

Dans ce cas, les flux de photons signal et complémentaire sont égaux. Tous les photons signal 

peuvent se combiner avec tous les photons complémentaire pour créer des photons pompe. Les 
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intensités signal et complémentaire finissent alors par s'annuler toutes deux et les intensités des 

trois ondes n'évoluent plus. 

Dans le cas général, les phases des trois ondes ont une évolution qui n'est pas 

périodique. Cette évolution dépend également des intensités initiales des trois ondes, de leur 

relation de phase initiale A@,, et du désaccord de phase Ak. 

Sur la figure 16 est représentée l'évolution des intensités et des phases des trois ondes au 

cours de la propagation dans le milieu non linéaire pour des intensités initiales des ondes 

différentes. 

Figure 16 Influence des intensités initiales sur l'évolution des intensités et des phases des trois 
ondes au cours de la propagation dans le milieu non linéaire. L'unité des intensités est arbitraire. 
(a) Ip(0) = 1; &(O) = 0'18; b(O) = 0,04 
(b) Ip(0) = 0,49; &(O) = 0,07; &.(O) = 0,02. 
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Les intensités et les phases des trois ondes à la sortie du milieu non linéaire dépendent 

des intensités initiales à l'entrée. Comme, en général, les intensités initiales ne sont pas 

uniformes dans le temps et dans le plan transverse, il en résulte des déformations des 

distributions d'intensité, des dérives de fréquence et des distorsions des fronts d'ondes. 

Considérons le cas particulier où l'une des ondes signal ou complémentaire a une 

intensité initiale nulle. Ce cas particulier est très courant en pratique puisqu'il correspond au cas 

de l'amplification paramétrique, où une onde (signal) est envoyée simultanément avec une onde 

pompe intense dans un milieu non linéaire afin d'être amplifiée, et au cas de l'oscillateur 

paramétrique optique (OPO) simplement résonnant, où l'intensité de l'onde non résonnante est 

toujours nulle à l'entrée du milieu non linéaire. 

On montre facilement à partir des équations du mélange à trois ondes (71) que l'onde 

initialement nulle est créée avec une phase initiale vérifiant A@, = @,, - @,, - Oc, = ~ 1 2 .  

Si l'accord de phase est réalisé (Ak = O), l'intensité de pompe, ainsi que l'intensité de l'onde 

initialement nulle, s'annulent périodiquement. La relation de phase des trois ondes reste 

constante, en valeur absolue, au cours de la propagation : 

Les phases des trois ondes sont constantes mais non continues : lorsqu'une des ondes 

voit son intensité s'annuler, sa phase fait un saut de n; de sorte que A@ change de signe. Il en 

résulte une inversion du sens de variation des intensités. Lorsque A@ = +n;/2, l'intensité de 

pompe décroît tandis que les intensités signal et complémentaire croissent. C'est le contraire 

lorsque A@ = -n;/2. 

Si l'accord de phase n'est pas réalisé (Ak + O), les intensités des trois ondes oscillent en 

ne s'annulant jamais. Les phases des trois ondes ne sont pas constantes. La phase de l'onde 

dont l'intensité initiale est nulle varie au cours de la propagation mais ne dépend pas des 

intensités initiales. Les phases des deux autres ondes, en revanche, dépendent des intensités 

initiales 40. La relation de phase des ondes évolue continûment au cours de la propagation. 

Les résultats énoncés sont illustrés par des exemples sur la figure 17. 

40 Ces résultats ont été évoqués grâce aux équations (68) et (70) dans I'hypothkse de l'amplitude de pompe constante. 
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Figure 17 Simulation de l'évolution des intensités et des phases des ondes pompe, signal et 
complémentaire au cours de la propagation dans le milieu non linéaire lorsqu'une des ondes a une 
intensité initiale nulle (cas de l'OP0 simplement résonnant). 
(a) Ak = O : les phases sont constantes (excepté les sauts de x lorsque l'intensité s'annule). 
(b) Ak + O : les phases ne sont pas constantes et elles dépendent des intensités initiales sauf pour 
l'onde ayant une intensité initiale nulle. 

(a) (b) 

À cause d'autres phénomènes physiques qui interviennent, les situations que nous 

venons de décrire ne correspondent pas tout à fait à ce qui se produit en réalité. Les phénomènes 

de diffraction et de double réfraction entraînent des déphasages des ondes au cours de la 

propagation et l'absorption des ondes dans le milieu modifie les intensités. Par conséquent, 

même lorsqu'une des ondes a une intensité initiale nulle (cas de l'OP0 simplement résonnant) et 

que l'accord de phase est réalisé, la relation de phase et les intensités des trois ondes seront 

perturbées au cours de la propagation et on se retrouve dans le cas général où les phases des 

trois ondes dépendent des intensités initiales. Comme les intensités initiales des ondes ne sont 
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pas uniformes dans le temps et dans le plan transverse 41, les phases des trois ondes à la sortie 

du milieu non linéaire vont également varier dans le temps et dans le plan transverse ce qui 

entraîne des dérives de fréquence et des distorsions des fronts d'onde. Ces effets sont 

généralement faibles lors d'un simple passage dans le milieu non linéaire mais ils peuvent 

devenir importants dans les OP0 en s'accumulant au cours des allers et retours de l'onde qui 

résonne dans la cavité optique. De plus, comme nous l'avons déjà mentionné, si l'OP0 n'est 

pas parfaitement simplement résonnant, le mélange paramétrique se produit avec des intensités 

initiales non nulles pour les trois ondes et une relation de phase quelconque entre elles. 11 en 

résulte que les phases des trois ondes ne seront pas constantes et que leur évolution sera 

fonction des intensités (cas général du mélange à trois ondes illustré sur la figure 16). 

2.2 Analyse des effets << secondaires D dans l'OP0 

2.2.1 Absorption 

Les trois ondes en interaction dans le milieu non linéaire peuvent subir une absorption au cours 

de leur propagation. Le système d'équations décrivant cette situation s'écrit, en supposant les 

ondes planes et les angles de double réfraction nuls : 

Une résolution numérique de ce système montre que l'amplitude des oscillations des intensités 

des trois ondes diminue au cours de la propagation. Notons que l'absorption de n'importe 

laquelle des trois ondes a une influence sur les intensités des trois ondes, celles-ci étant couplées 

par l'effet non linéaire. Ces résultats sont illustrés par un exemple sur la figure 18. 

4 1 Seule l'hypothèse d'ondes planes implique que les intensités sont uniformes dans le plan transverse. Cette hypothèse 
est difficilement valable. car les faisceaux sont souvent focalisés. 
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Figure 18 Simulation numérique de la propagation des ondes dans un milieu non linéaire en 
présence d'absorption : les amplitudes des oscillations d'intensité diminuent au cours de la 
propagation mais les phases restent constantes à f n près (on suppose ici que l'onde complémentaire 
a une intensité initiale nulle, que les ondes sont planes et que l'accord de phase est réalisé). 
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Le phénomène de diffraction, qui n'intervient pas lorsqu'on suppose les ondes planes, peut 

jouer un rôle important lorsque les faisceaux sont focalisés. À cause de leurs longueurs d'onde 

différentes, les ondes pompe, signal et complémentaire vont être diffractées différemment. 

Supposons que les trois ondes aient une courbure de phase identique à l'entrée du cristal. Au 

cours de la propagation, les courbures vont évoluer différemment (voir figure 19). 
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Des déphasages entre les ondes vont apparaître, plus ou moins importants suivant le 

point du plan transverse (x, y). Ces déphasages vont modifier la relation de phase des trois 

ondes. Une autre façon de raisonner consiste à considérer qu'initialement, en tout point du plan 

transverse, les vecteurs d'onde locaux (normaux à la surface d'onde au point considéré) sont 

colinéaires. Il y a donc accord de phase parfait 4 2 .  Après propagation, les vecteurs d'ondes 

locaux ne sont plus colinéaires ; il apparaît alors des désaccords de phase Ak(x, y) locaux qui 

perturbent de mélange des trois ondes entraînant une diminution des échanges énergétiques et 

une modification des phases. 

2.2.3 Double réfraction 

Lorsqu'une onde plane se propage dans un milieu biréfringent, son vecteur d'onde est en 

général non colinéaire à son vecteur de Poynting. On appelle angle de double réfraction l'angle 

entre ces deux vecteurs. Dans le cas d'ondes quasi-planes, définies au paragraphe 2.3, on 

considère en fait un angle de double réfraction moyen entre le vecteur d'onde moyen 

(correspondant à la direction moyenne de propagation de l'onde) et le vecteur de Poynting 

moyen (correspondant à la direction moyenne de propagation du faisceau lumineux). M n  de 

satisfaire la condition d'accord de phase, nous avons vu qu'on peut utiliser des milieux non 

linéaire biréfringents dans lesquels les trois ondes en interaction, en raison de leur polarisation 

différentes, n'ont pas le même angle de double réfraction (moyen). Par conséquent, lorsque les 

vecteurs d'onde sont colinéaires, les vecteurs de Poynting ne le sont pas nécessairement. Il en 

résulte qu'au cours de la propagation dans le milieu biréfringent, les distributions d'intensité et 

les fronts d'onde vont se décaler. Ces phénomènes sont illustrés sur la figure 20 en considérant 

deux ondes. Le décalage des distributions d'intensité entraîne une diminution du recouvrement 

des faisceaux au cours de la propagation. Il en résulte une baisse des transferts d'énergie entre 

les trois ondes. Le décalage des fronts d'onde entraîne des déphasages, équivalents à des 

désaccords de phase locaux, qui perturbent le mélange des trois ondes comme nous l'avons vu 

au paragraphe 2.1.2. 

42 Notons qu'il s'agit là d'une approximation, car pour des longueurs d'onde pompe, signal et complementaire fixees,  
l'accord de phase n'existe que dans une unique direction. On peut neanmoins supposer que les dCsaccords de phase ne 
proviennent que des differences de direction des vecteurs d'onde, car leurs normes restent à peu près constantes. En toute 
rigueur, les normes des vecteurs d'onde dépendent de la direction de propagation, car l'indice dans un milieu anisotrope 
en depend. 
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Figure 20 Effet de  la double réfraction sur l'intensité et  la phase. 

2.2.4 Effets négligeables 

D'autres effets sont susceptibles d'intervenir au cours de la propagation des trois ondes dans le 

milieu non linéaire. 

Si l'intensité des impulsions est suffisamment élevée, l'effet Kerr optique peut se 

manifester. Cet effet non linéaire d'ordre trois se traduit par une modification de l'indice de 

réfraction du milieu qui devient dépendant de l'intensité : 
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L'intensité des impulsions étant variable dans le temps et dans l'espace, l'indice n'est plus 

constant. La variation spatiale de l'indice entraîne une déformation des fronts d'ondes et la 

variation temporelle entraîne une modulation des phases. La propagation des faisceaux et les 

spectres sont alors modifiés 4 3 .  Toutefois l'indice non linéaire n, responsable de l'effet Kerr est 

très faible [37,38] et les intensités mises en jeu en régime nanoseconde ne sont pas suffisantes 

pour que cet effet soit significatif 44. 

À cause de la dispersion de l'indice de réfraction, les impulsions pompe, signal et 

complémentaire, de longueurs d'onde différentes, n'ont pas la même vitesse de groupe 

- - 1 - - 1 
. Les écarts de vitesses de groupe entraînent un décalage 

vg a k l a ~  n-h(an /ah)  

temporel des impulsions au cours de leur propagation dans le milieu 45 .  Ce décalage, de l'ordre 

de 0'1 à 10 picosecondes après une propagation de 10 mm [39], est négligeable compte tenu de 

la durée des impulsions en régime nanoseconde. 

Du fait de leur certaine largeur spectrale, les ondes subissent le phénomène de 

dispersion de vitesse de groupe. Ce phénomène, entraînant un élargissement temporel des 

impulsions au cours de la propagation, est totalement négligeable en régime nanoseconde. 

Les phénomènes que nous venons d'évoquer sont négligeables en régime nanoseconde, 

car les intensités sont trop faibles et les durées d'impulsion trop grandes. En régime 

femtoseconde, en revanche, ces phénomènes ne pourraient pas être négligés. 

Le rôle de la cavité de l'OP0 est de permettre à l'onde résonnante d'effectuer plusieurs passages 

dans le cristal non linéaire, ce qui conduit à un transfert de l'énergie de la pompe vers le signal et 

le complémentaire beaucoup plus important que lors d'un simple passage. En régime 

nanoseconde, ces multiples passages s'effectuent pendant la durée de chaque impulsion de 

pompe. Ils sont d'autant plus nombreux que la cavité est courte par rapport à la longueur de 

43  En gCnCral, on assiste à une auto-focalisation du faisceau et à un Clargissement du spectre temporel. 
44 Ce n'est pas le cas en rkgime femtoseconde où l'effet Kerr est d'ailleurs mis à profit pour rCaliser des oscillateurs laser 
femtosecondes (technique du verrouillage de mode par lentille de Kerr). 
45  Formellement, ce dtcalage temporel est analogue au decalage spatial dû à la double rkfraction. 
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l'impulsion 46. C'est pourquoi les seuils sont d'autant plus bas et les rendements élevés que la 

cavité est courte (nous aurons l'occasion de vérifier ces affirmations lors d'expériences dans la 

partie II, et lors de simulations dans la partie III). La transmission du miroir de sortie de l'OP0 

influe aussi sur ces caractéristiques de lYOPO. La cavité peut être résonnante pour le signal ou le 

complémentaire (OP0 simplement résonnant). Elle peut aussi être résonnante pour le signal et le 

complémentaire, ou pour le signal, le complémentaire et la pompe simultanément. On parle alors 

d'OP0 doublement ou triplement résonnant. Le seuil d'oscillation est d'autant plus bas que le 

nombre d'ondes résonnantes est élevé. Les OP0 doublement et triplement résonnants, dont le 

fonctionnement est difficile à stabiliser, sont toutefois réservés au régime continu. En régime 

nanoseconde, les OP0 sont généralement simplement résonnants. 

On distingue les cavités de type linéaire (ou cavités de type Pérot-Fabry) dans lesquelles 

la traversée du cristal par l'onde résonnante s'effectue dans les deux sens, et les cavités de type 

anneau où la traversée s'effectue en sens unique (figure 21). La cavité de type linéaire permet en 

général de meilleurs rendements, car la cavité peut être très courte et le mélange des trois ondes 

peut avoir lieu deux fois (en sens inverses) à chaque aller et retour dans la cavité lorsque la 

pompe est recyclée 47. La cavité de type anneau permet d'éviter tout retour dans le cristal de 

l'onde non résonnante, ce qui permet de réaliser un OP0 parfaitement simplement résonnant 48. 

Lorsque le nombre de miroirs est impair, ce type de cavité permet de produire des faisceaux en 

général plus homogènes car le profil spatial de l'onde résonnante se renverse à chaque aller et 

retour ce qui permet de moyenner les effets spatiaux tels que celui de double réfraction [40]. Ce 

type de cavité permet d'injecter l 'OP0 très facilement sans nécessiter l'isolation optique du laser 

d'injection [40]. 

La présence d'une cavité a des conséquences sur les propriétés spectrales et spatiales des 

ondes produites. La cavité impose à l'onde résonnante des modes longitudinaux. Ce point sera 

détaillé dans le prochain paragraphe consacré aux propriétés spectrales de lYOPO. La cavité a 

également des effets sur la structure des faisceaux en imposant, par sa géométrie, des 

contraintes sur les fronts d'onde. On conçoit donc aisément que la cavité de l'OP0 peut modifier 

considérablement les conditions du mélange des trois ondes dans le cristal non linéaire. 

46 Lorsque la durée des impulsions est beaucoup plus petite (régimes picoseconde et femtoseconde), l 'OP0 est pompé de 
façon K synchrone » c'est h dire que la longueur de la cavité est ajustée de sorte que les impulsions successives de la 
pompe se superposent temporellement avec l'impulsion qui circule dans la cavité. 
47 Le recyclage de la pompe consiste h réfléchir l'onde de pompe, après une première traversée du cristal, pour qu'elle le  
traverse une deuxième fois, en sens inverse. 
48 Les réflexions résiduelles de l'onde non résonnante proviennent de la réflexion sur au moins trois miroirs (nombre 
minimal de miroirs pour une cavité en anneau). Si chacun d'eux réfléchit 1%, la proportion de retour dans le cristal n'est 
que de IO4. Dans le cas d'une cavité linéaire h deux miroirs, la réflexion résiduelle sur le miroir de sortie est directement 
renvoyée dans le cristal. 
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Cavité de type linéaire l Cavité de type anneau 

Figure 21 Schéma des cavités OP0 de types linéaire et anneau. Diverses 
autres géométries, avec davantage de miroirs, peuvent être envisagées. 

Nous avons supposé jusqu'à présent que l'OP0 faisait intervenir trois fréquences op ,  os et O,. 

En réalité, les ondes pompe, signal et complémentaire possèdent en général un spectre non 

monochromatique 49. Nous proposons dans ce paragraphe de discuter des caractéristiques 

spectrales de 1'OPO. 

Les caractéristiques spectrales de l'OP0 sont influencées par un grand nombre de 

paramètres [4 1-45]. Elles dépendent du milieu non linéaire (dispersion, biréfringence, longueur 

d'interaction), de la cavité de l'OP0 (géométrie, réflexion des miroirs) et du laser de pompe 

(spectre, intensité, divergence, durée d'impulsion). 

Les fréquences signal (6.1,) et complémentaire (oc) produites par un OP0 pompé à la 

fréquence op (supposée unique dans un premier temps) vérifient la relation stricte dictée par la 

loi de conservation de l'énergie : op = os + oc.  La résonance de l'onde signal dans la cavité 

de l'OP0 impose à la fréquence 6.1, d'appartenir à un ensemble discret de valeurs. À chaque 

mode de cavité o s ,  correspond une fréquence complémentaire oc telle que op = os + oc .Ces 

fréquences oc ne correspondent pas nécessairement à des modes de cavité du complémentaire, 

49 Le cas d'ondes pompe, signal et complémentaire monochromatiques existe neanmoins dans certains OPO. Ce point 
sera detaillé par la suite. 
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car l'écart entre modes du signal est différent de celui entre modes du complémentaire à cause de 

la dispersion dans le milieu non linéaire. Ce fait n'a aucune conséquence lorsque seule l'onde 

signal est résonnante (OP0 simplement résonnant). Dans le cas d'un OP0 résonnant à la fois 

sur l'onde signal et sur l'onde complémentaire (OP0 doublement résonnant), seules les 

fréquences os et oc vérifiant op = os + oc qui seront proches de modes de cavité pourront 

osciller et être alors amplifiées. Le spectre d'un OP0 doublement résonnant présente ainsi des 

groupes de modes 50 dont la position est très difficile à contrôler [46] 5 1 .  Comme nous l'avons 

déjà dit, les OP0 doublement résonnants, instables, ne sont utilisés en pratique que pour des 

fonctionnements continus, car ils ont l'avantage de présenter des seuils d'oscillation beaucoup 

plus bas que ceux des OP0 simplement résonnants 52. En régime nanoseconde, nous ne 

considérons que des O P 0  simplement résonnants. 

Le fonctionnement d'un OP0 (non injecté) démarre grâce aux fluctuations du champ 

électromagnétique du vide [50] qui peut fournir toutes les fréquences susceptibles d'être 

amplifiées. Les couples de fréquences (os, oc) imposés par la résonance dans la cavité de l'OP0 

et la loi de conservation de l'énergie seront amplifiés à condition que leur gain soit suffisant 

pour compenser les pertes qu'ils pourront subir. Comme le gain décroît lorsque le désaccord de 

phase augmente, seules les fréquences pour lesquelles le désaccord de phase n'est pas trop 

grand pourront être amplifiées. En général, cette condition d'accord de phase n'est pourtant pas 

assez contraignante pour rendre l'OP0 monomode. Un certain nombre de modes sont amplifiés 

et entrent en compétition. Au cours du temps, le couple de modes signal et complémentaire qui 

minimise le désaccord de phase finit par prédominer. 11 réduit le gain pour tous les autres modes 

qui finissent par disparaître. On observe ce phénomène de condensation du spectre lorsque les 

impulsions de pompe ont une durée suffisante [51]. En régime continu, l'OP0 est naturellement 

monomode longitudinal. Avec des impulsions de pompe nanosecondes, en revanche, l'OP0 

fonctionne en régime transitoire et il est généralement multimode. La largeur spectrale des OP0 

en régime nanoseconde est donc due essentiellement à la largeur du gain qui provient d'une 

certaine tolérance du désaccord de phase. Dans le fonctionnement transitoire de l'OP0 en régime 

On parle en anglais de « cluster >> de modes. 
5 1  La stabilisation de l'OP0 doublement résonnant est possible par un contrôle tr&s prkcis de la longueur de la cavitC. Le 
syst&me le plus approprié est un O P 0  monolithique avec un contrôle Clectro-optique de la longueur de cavitC [47]. Dans 
les cavité « classiques >>, le contrôle est possible h l'aide de cales piCzo-Clectriques [48]. L'utilisation de cavités 
dédoublées pour les ondes signal et complCmentaire, de longueurs ajustables h l'aide de cales piézo-Clectriques, permet 
d'accorder continûment l'OP0 doublement résonnant [49]. 
5 2 On réalise même des OP0 triplement rksonnants (résonnant sur le signal, le complCmentaire et la pompe 
simultanCment). Ces OP0 présentent des seuils de fonctionnement très bas mais leur stabilité est tr&s critique. Ils 
fonctionnent en rCgime continu. 
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nanoseconde, tous les modes ayant suffisamment de gain pour être amplifiés entrent en 

compétition sans que l'un d'eux n'ait le temps de prédominer totalement. L'OP0 est d'autant 

plus multimode que l'intensité de pompe est élevée, car le gain est d'autant plus fort et donc plus 

large. Un calcul de la largeur spectrale << naturelle >> de l'OPO, liée à la largeur du gain, est 

donné dans l'annexe 5. 

D'autres phénomènes peuvent contribuer à la largeur spectrale des OPO. Il est clair que 

la largeur spectrale du laser de pompe influe sur la largeur des spectres de l'OPO, une onde de 

pompe multimode pouvant amplifier plusieurs couples de modes signal et complémentaire 

satisfaisant la conservation de l'énergie et l'accord de phase. La divergence des faisceaux est 

également responsable d'un élargissement des spectres, car des accords de phases peuvent alors 

se produire dans plusieurs directions, ce qui conduit à de nouvelles fréquences. L'utilisation de 

lasers de pompe monomodes longitudinaux avec des faisceaux collimatés permet de supprimer 

plusieurs causes d'élargissement des spectres. Il subsiste néanmoins la largeur naturelle liée à la 

largeur du gain. 

L'affinement spectral des OP0 en régime nanoseconde peut être réalisé par deux 

techniques distinctes. 

La première technique consiste à insérer dans la cavité de l'OP0 des éléments sélectifs en 

fréquences tels que prismes, réseaux ou étalons. Néanmoins, l'introduction de ces éléments 

augmente la longueur de la cavité et les pertes, ce qui entraîne une élévation du seuil 

d'oscillation de 1'OPO. La forte intensité de pompe, nécessaire pour dépasser ce seuil, risque 

alors d'endommager les composants optiques. De plus, l'accordabilité est difficile à réaliser 

compte tenu de la complexité du système. 

La seconde technique est celle de l'injection. Elle a été proposée pour la première fois 

pour un OP0 par Bjorkholm et Danielmeyer en 1969 [52]. La cavité de l'OP0 n'est pas 

modifiée, le seuil est réduit et la stabilité améliorée [40]. Si l'OP0 est injecté sur l'un des modes 

de cavité, l'amplification de ce mode démarre à un niveau considérablement supérieur à celui des 

autres modes. En prélevant majoritairement de l'énergie à la pompe, il réduit le gain pour les 

autres modes. Le couple de modes minimisant l'accord de phase, qui ne correspond pas 

nécessairement exactement au mode injecté, finira cependant par prédominer mais après un 

temps beaucoup plus long que lorsque l'OP0 n'est pas injecté, et l'oscillation des autres modes 

stoppera y compris le mode injecté. L'affinement spectral par injection n'est donc efficace que 

lors du fonctionnement transitoire de 1'OPO. En régime nanoseconde, le régime transitoire 

prédomine et on peut faire en sorte que seul le mode injecté soit amplifié. 

La référence [53] décrit la plupart des techniques utilisées jusqu'à présent pour contrôler 

le spectre des OPO. 
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5. CONCLUSION SUR LE FONCTIONNEMENT DE L'OP0 

NANOSECONDE 

L'oscillateur paramétrique optique (OPO) est une source de lumière cohérente, constituée d'un 

milieu amplificateur placé dans une cavité optique. D'apparence semblable à un laser, l'OP0 a 

pourtant un fonctionnement basé sur un processus physique tout autre que celui de l'émission 

stimulée dans un milieu où est réalisée une inversion de population. Dans l'OPO, l'amplification 

provient de la manifestation d'un processus non linéaire du deuxième ordre appelé amplification 

paramétrique optique. Ce processus, qui se produit dans un cristal non linéaire soumis à une 

onde pompe cohérente, permet de créer deux ondes, appelées signal et complémentaire, de 

fréquences os et oc inférieures à la fréquence de l'onde pompe o p ,  vérifiant la relation 

op = os + o c .  Ces fréquences, qui ne sont pas liées à des niveaux d'énergie de la matière, 

sont en général accordables à condition que l'accord de phase des trois ondes soit vérifié. Dans 

1' OPO, le processus d'amplification paramétrique optique est exalté par la présence d'une cavité 

dans laquelle résonne l'une des ondes produites, le signal ou le complémentaire (parfois les 

deux ou même les trois avec la pompe, ces situations étant réservées aux OP0 continus). Ainsi, 

l'onde résonnante (nous supposons qu'il s'agit du signal) s'amplifie au cours de ses allers et 

retours dans le cristal non linéaire ce qui conduit, pendant le passage de chaque impulsion de 

pompe, à la production d'une impulsion signal et d'une impulsion complémentaire, dont 

l'énergie peut représenter plusieurs dizaines de % de l'énergie de l'impulsion de pompe. 

L'amplification paramétrique, au cours de la propagation des trois ondes dans le cristal 

non linéaire, dépend des intensités et des phases de celles-ci à l'entrée du cristal. Par 

conséquent, en régime impulsionnel, avec des ondes non planes, l'amplification paramétrique 

varie au cours du temps différemment selon le point du plan transverse. Au cours de sa 

traversée du cristal, l'impulsion de pompe peut, en certains points du plan transverse, voir son 

intensité transmise (presque) totalement aux ondes signal et complémentaire. Celles-ci vont 

alors se recombiner pour recréer l'onde pompe qui, éventuellement, pourra à nouveau créer du 

signal et du complémentaire lorsque les intensités de ces deux ondes seront devenues à leur tour 

suffisamment faibles, et ainsi de suite ''. Le processus physique mis en jeu dans le milieu 

amplificateur de l'OP0 est en fait, de façon plus générale, celui du mélange à trois ondes. Ce 

processus permet de coupler les intensités et les phases de trois ondes au cours de leur 

53 Les intensités des trois ondes peuvent osciller au cours de la propagation sans jamais s'annuler lorsqu'elles sont 
toutes trois non nulles à l'entrée du cristal (cas de l'OP0 non parfaitement simplement résonnant). D'autre part, 
l'intensité de pompe peut osciller sans s'annuler lorsque l'accord de phase n'est pas réalisé. 
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propagation. Les intensités des ondes évoluent de manière oscillante, l'amplitude et la période 

de ces oscillations dépendant des intensités et des phases initiales à l'entrée du cristal. Les 

phases des ondes ont, quant à elles, tendance à glisser au cours de la propagation. Leur 

évolution dépend aussi des intensités et des phases initiales des trois ondes à l'entrée du cristal. 

D'autre part, des phénomènes << annexes D comme l'absorption, la diffraction et la double 

réfraction perturbent le mélange à trois ondes en modifiant les distributions d'intensités et les 

fronts d'ondes introduisant ainsi des désaccords de phases locaux. Dans l'OP0 en régime 

nanoseconde, les conditions initiales en intensité et en phase des ondes pompe et signal à 

l'entrée du milieu non linéaire varient dans le plan transverse et dans le temps. Par conséquent, 

le gain dans le milieu amplificateur de l'OPO, fonction des intensités et phases des ondes à 

l'entrée du cristal non linéaire, n'est pas uniforme dans le plan transverse et il varie dans le 

temps. En outre, la cavité crée un phénomène de seuil et, par sa géométrie, elle impose des 

contraintes sur la phase des ondes, ce qui modifie les conditions du mélange à trois ondes. On 

conçoit alors que les ondes signal et complémentaire produites par l'OP0 peuvent avoir des 

profils temporels et spatiaux ainsi que des spectres perturbés. Notons enfin que l'OPO, en 

général, n'est pas monomode. Plusieurs modes longitudinaux signal et complémentaire peuvent 

être couplés avec un (ou plusieurs) mode(s) de pompe 54. 

Les études quantitatives et qualitatives que nous avons menées ont permis de mettre en 

évidence et de commenter les différents phénomènes qui interviennent dans le fonctionnement 

de l'OP0 en régime nanoseconde. Elles ont permis d'entrevoir la complexité de son 

fonctionnement où tous les phénomènes interviennent simultanément. Pour espérer pouvoir 

prévoir le comportement précis de l'OPO, il faut faire appel à un modèle numérique prenant en 

compte ces phénomènes. Avant d'aborder la simulation numérique de l'OPO, nous proposons 

d'étudier le comportement réel de l'OP0 au travers d'expériences. 

54 Si on le souhaite, ce phénomène peut être évité en utilisant un laser de pompe monomode longitudinal et en injectant 
1'0PO. 
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CHAPITRE I 

Présentation de l'étude expérimentale 

La Délégation Générale de l'Armement nous a confié l'étude et le développement d'une 

source lumineuse cohérente impulsionnelle présentant les caractéristiques suivantes : 

longueur d'onde d'émission dans le proche infrarouge entre 1 Fm et 4 Fm, éventuellement 

accordable, 

grande qualité de faisceau ( M ~  < 2), 

durée des impulsions < 100 nanosecondes, 

haute cadence de fonctionnement (> 1 kHz), 

puissance moyenne assez élevée, 

source compacte, 

performances peu sensibles aux contraintes extérieures (vibrations, variations de 

température, humidité.. .). 

Nous avons réalisé une source permettant de satisfaire ces exigences, basée sur un 

oscillateur paramétrique optique (OPO). 

Il n'existait pas avant nos travaux de sources présentant les caractéristiques énoncées. 

Certains OP0 nanosecondes pouvaient produire des impulsions très énergétiques (le record était 

de 450 mJ en 1994 [l]) mais la qualité des faisceaux émis était médiocre. En outre, le 

fonctionnement à haute cadence n'avait jamais été démontré pour les OP0 en régime 

nanoseconde dans cette partie infrarouge du spectre. 
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Le dispositif expérimental complet est représenté schématiquement sur la figure 1. 

LASER de POMPE 

,- 
I I 
1 Acousto- ! , 
I optique I Polariseur 

M 

O P 0  
Lame U2 

Lame U2 
Atténuateur 

Figure 1 Représentation schématique du dispositif expérimental complet (M = miroir). 

Le dispositif expérimental est constitué d'un laser qui pompe un OPO. Un polariseur de 

Glan, placé à la sortie du laser, permet de polariser linéairement l'onde de pompe. Un 

atténuateur, constitué d'une lame demi-onde et d'un deuxième polariseur de Glan, sert à régler 

précisément l'énergie des impulsions de pompe. Une deuxième lame demi-onde est utilisée pour 

ajuster la direction de polarisation. Le faisceau est focalisé dans le cristal non linéaire de l'OP0 à 

l'aide d'une lentille. Les polariseurs, les lames demi-onde et la lentille sont traités antireflet à la 

longueur d'onde de pompe. Les deux miroirs de renvoi permettent de réduire l'encombrement 

du dispositif. 

Nous proposons de donner les caractéristiques principales du laser de pompe, puis de 

détailler la constitution de 1'OPO. Nous discuterons du choix du cristal non linéaire, lié aux 

caractéristiques du laser de pompe, et fonction des performances souhaitées de 1'OPO. Les 

composants de la cavité de l'OP0 seront présentés, ainsi que les différents traitements antireflets 

que nous avons testés. 
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1. LE LASER DE POMPE 

Le laser utilisé pour pomper l'OP0 est un laser Nd:YAG prêté par la société B.M.Industries. 

Son milieu amplificateur est excité par lampes en continu. Il fonctionne en mode déclenché grâce 

à un modulateur acousto-optique placé dans la cavité. Les impulsions sont émises à la cadence 

de 1 kHz ". Leur durée à mi-hauteur est de 100 ns. Leur profil temporel, non gaussien, est 

représenté sur la figure 2. 

Figure 2 Profil temporel des impulsions & 
pompe. D'une durée à mi-hauteur de 100 ns, les 
impulsions ont un profil non gaussien. On 
distingue des modulations de puissance qui 
témoignent du fonctionnement multimode 
longitudinal du laser. 

I I I I I I 
O 50 1 O0 150 200 250 

Temps (ns) 

La longueur d'onde (moyenne) d'émission du laser est de 1,064 Pm. Le spectre, de 

largeur à mi-hauteur égale à environ 0,l nm, est largement multimode (environ 100 modes 

longitudinaux). La qualité du faisceau peut être ajustée à l'aide de diaphragmes placés dans la 

cavité. En fonctionnement quasiment TE& 5 6 ,  l'énergie maximale disponible pour pomper 

l'OP0 est d'environ 1,5 mJ par impulsion. Cette énergie est relativement faible par rapport à 

celle utilisée en général pour pomper les OP0 nanosecondes. Toutefois, la cadence de 1 kHz 

permet des puissances moyennes de pompe assez élevées (maximum de 1,5 W moyen). D'autre 

part, la qualité du faisceau de pompe peut être très bonne. 

La particularité de l'étude, et sa difficulté, proviennent de la faible énergie des 

impulsions de pompe, de leur longue durée et de leur cadence élevée. À notre connaissance, les 

5s  Le fonctionnement du laser h une cadence supCrieure entraîne une diminution de l'énergie des impulsions, car les 
niveaux d'énergie de l'ion néodyme dans la matrice YAG n'ont plus le temps de se peupler complètement entre deux 
impulsions successives. Le temps nécessaire pour un repeuplement complet, temps de fluorescence de l'ion néodyme 
dans la matrice de YAG, est de 230 ~ s ,  ce qui correspond h une cadence des impulsions h 11230 = 4,3 kHz. 



7 6  Chapitre 1 - Présentation de l'étude expérimentale 

OP0 nanosecondes étaient toujours pompés avec des impulsions de plusieurs millijoules, de 

durées inférieures à environ 30 ns à des cadences rarement supérieures à 100 Hz. En raison de 

la longue durée des impulsions et de leur faible énergie, la puissance crête (Watts) disponible 

pour pomper l'OP0 est relativement faible. Il sera donc nécessaire de focaliser fortement le 

faisceau de pompe dans le cristal afin d'atteindre une intensité (watts/m2) suffisante pour que se 

manifestent les effets non linéaires à la base du fonctionnement de 1'OPO. L'utilisation de 

faisceaux fortement focalisés nécessitera la conception de cavités OP0 spécifiques. D'autre part, 

la fluence ( ~ / m ~ )  de pompe est élevée ce qui nécessitera l'utilisation de composants optiques 

(cristaux et miroirs) et de traitements suffisamment résistants 57. En outre, la haute cadence des 

impulsions est responsable d'une puissance moyenne élevée qui pourrait entraîner dans le cristal 

des phénomènes thermiques indésirables. 

Le cristal non linéaire dans un OP0 doit obéir à certains impératifs. Il doit être suffisamment 

transparent aux fréquences des ondes qui le traversent, car toute absorption entraîne une 

diminution des rendements de conversion de l'OP0 (voir partie 1, chapitre III, 

paragraphe 2.2.1). Elle peut aussi créer un phénomène de lentille thermique et endommager le 

cristal. Les seuils de dommages optique et thermique du cristal doivent être suffisamment élevés 

pour résister aux fluences mises en jeu. Ces seuils de dommages dépendent de la longueur 

d'onde des impulsions, de leur énergie, de leur durée et de leur taux de répétition. Enfin, le 

cristal doit présenter une stabilité chimique suffisante, surtout pour des utilisations prolongées 

de l'OP0 58. 

Notre expérience nécessite un cristal non linéaire qui soit transparent dans le proche 

infrarouge entre 1 pm et 4 pm et qui présente un seuil de dommage élevé en raison du 

56 Nous avons mesuré les facteurs de qualité du faisceau de pompe dans les directions horizontale (x) et verticale (y) : M: 
= M$ = 1.20 (voir la définition de ces facteurs dans l'annexe 6, ainsi que la technique de mesure, décrite dans le  
paragraphe 2.4 du chapitre II de cette partie II). 
57 Pour une intensité de pompe donnée, la fluence est d'autant plus faible que les impulsions sont courtes. C'est pourquoi 
il est intéressant en optique non linéaire d'utiliser des impulsions les plus courtes possible afin de disposer d'une forte 
intensité pour les effets non linéaires et d'une faible fluence pour ne pas endommager les composants optiques. C'est le  
cas avec des impulsions femtosecondes ou picosecondes. Pour obtenir une même intensité avec des impulsions de 
100 nanosecondes, la fluence est considérablement supérieure. Les OP0 nanosecondes sont néanmoins les plus 
intéressants pour émettre beaucoup d'énergie. 

Certains cristaux, tels que KDP ou LBO, sont hygroscopiques et doivent être placés dans un environnement sec. Des 
domaines ferro-électriques peuvent se former spontanément dans certains cristaux comme KNbO, ... 
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fonctionnement à haute cadence de l'OP0 (1 kHz) et des fortes fluences mises en jeu. Quelques 

cristaux semblent pouvoir convenir : 
KTiOPO, (KTP) 

et ses isomorphes KTiOAsO, (KTA), RbTiOAsO, (RTA), CsTiOAsO, (CTA), 

LiNbO, (niobate de lithium), 

KNbO, (niobate de potassium). 

Les caractéristiques de ces cristaux sont rassemblées dans le tableau 1 

Tableau 1 Caractéristiques des cristaux envisageables pour notre expérience. Les valeurs des 
seuils de dommage ont été estimées à partir de moyennes de différentes valeurs publiées [2-141. 
Les plages de transparence sont délimitées par les longueurs d'ondes extêmes au-delà desquelles la 
transmission devient inférieure à 1% pour une épaisseur de 10 mm. 

Cristal 

KTP 

KTA 

RTA 

CTA 

LiNbO, 

KNbO, 

Il existe d'autres cristaux comme AgGaSe,, AgGaS,, ZnGeP,, CdSe, CdGeAs, ou 

GaSe qui présentent des plages de transparence beaucoup plus étendues (limites supérieures 

variant entre 12 Fm et 20 pm) et des coefficients non linéaires nettement plus élevés. 

Toutefois, les seuils de dommage de ces cristaux sont beaucoup plus bas (environ 100 fois plus 

bas que celui de KTP) et leur absorption est souvent importante, aussi n'est-il absolument pas 

envisageable de les utiliser pour notre étude 59.  

TY pe 

biaxe 

biaxe 

biaxe 

biaxe 

uniaxe négatif 

biaxe 

59 L'une des sociCtCs les plus avancees dans la fabrication de ces cristaux pour l'infrarouge est Lockheed Sanders, Nashua, 
New Hampshire (USA). 

Groupe de symétrie 

mm2 

mm2 

mm2 

mm2 

3m 

mm2 

Plage de transparence 

non nulle (pm) 

0,35 - 4,5 

0,35 - 5,2 

0,35 - 5,3 

0,37 - 5,3 

0,33 - 5'5 

0,39 - 5,5 

Seuil de dommage pour 

des impulsions de 10 ns 

(GWIC~') 

= 1 

= 1 

= 1 

= 1 

= 0, l  

= 0, l  
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Après cette première sélection de cristaux, il nous faut étudier plus en détail les 

propriétés spécifiques de chacun d'eux. Il nous faut déterminer les configurations d'accord de 

phase possibles afin de connaître les longueurs d'onde d'émission et leur accordabilité. Le 

coefficient non linéaire effectif de, et les angles de double réfraction correspondants doivent être 

calculés. Nous avons conçu pour cela un logiciel dont la description est donnée dans le 

paragraphe 2.3 du chapitre II de la partie 1. Les résultats des calculs, issus de résolutions 

numériques d'équations générales, sont valables pour tout cristal (uniaxe et biaxe) pour des 

accords de phase quelconques, non nécessairement colinéaires. Ils ne font appel à aucune 

hypothèse simplificatrice. 

2.1 KTP (et ses isomorphes KTA, RTA, CTA) 

Le cristal de KTP est un matériau qui a été utilisé pour la première fois en optique non linéaire 

en 1976 [Il.]. Il présente des propriétés exceptionnelles pour doubler les fréquences des lasers à 

Néodyme autour de 1'06 Pm. Cette technique est aujourd'hui la plus répandue et la plus 

efficace pour réaliser des sources laser émettant dans le vert. Les propriétés du cristal de KTP le 

rendent également très attractif pour des applications de somme et de différence de fréquences 

sur toute sa plage de transparence, de 0'35 pm à 4'5 pm. La structure du cristal et le détail des 

procédés de croissance utilisés (procédé hydrothermique 60 ou procédé du flux 61),  ses 

propriétés optiques linéaires et non linéaires, ainsi que la plupart des applications réalisées avec 

ce cristal sont présentés dans diverses publications dont notamment [14]. Les isomorphes de 

KTP à base d'arsenic, KTA, RTA et CTA sont des cristaux récents dont seuls quelques 

fabriquants semblent commencer à maîtriser la synthèse 62. Ils ont permis de réaliser des OP0 

aux performances très séduisantes en régime femtoseconde [15-171 et plus récemment en régime 

nanoseconde [18-201, en raison de propriétés plus avantageuses que celles de KTP. 

Le cristal de KTP ainsi que ses isomorphes à base d'arsenic sont des cristaux 

orthorhombiques qui appartiennent au groupe de symétrie mm2. Leurs propriétés optiques 

linéaires et non linéaires sont données dans de nombreuses références [2-141. Ce sont des 

cristaux biaxes possédant des propriétés optiques similaires. Par rapport à KTP, ses isomorphes 

à base d'arsenic présentent une plage de transparence dans le proche infrarouge plus étendue et 

semblent posséder des coefficients non linéaires légèrement supérieurs. Enfin, leurs seuils de 

dommage sont au moins aussi élevés. Tout comme KTP, ils sont très peu sensibles aux 

DU Pont. 
6 1 Philips, Ferroxcube, Cristal Laser, Du Pont. 
62 Notamment la sociCtC Crystal Associates aux États-unis. 
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variations de température et ils sont non hygroscopiques. Ces cristaux sont donc 

particulièrement intéressants pour produire des longueurs d'onde dans l'infrarouge jusqu'à 

4 pm en supportant des fluences élevées. 

Nous avons testé un grand nombre de cristaux de KTP, fabriqués par la société française 

Cristal Laser, spécialisée dans la synthèse de ce cristal. Nous avons également testé un cristal de 

KTP en provenance de la société chinoise Fujian Castech Crystals. 

En collaboration avec la société Cristal Laser, nous avons testé plusieurs cristaux 

expérimentaux de KTA. 

Nous avons dû choisir les configurations d'utilisation de ces cristaux afin de spécifier 

comment ils devaient être taillés. La biréfringence du cristal de KTP permet, avec une longueur 

d'onde de pompe de 1,064 pm, de réaliser l'accord de phase en type 1 ou en type II. Tout 

comme ses isomorphes à base d'arsenic, le cristal de KTP possède un coefficient non linéaire 

effectif de, largement supérieur pour l'accord de phase de type II que pour celui de type 1. 

Grâce à notre logiciel, nous avons caractérisé l'accord de phase colinéaire de type II dans KTP 

en fonction des angles 8 et q repérant la direction de propagation des ondes dans la base 

principale (x, y, z) du cristal (voir figure 3). 

Figure 3 La direction de propagation des ondes est 
repérée dans la base principale (x, y, z) du cristal par les 
coordonnées sphériques (8, v). 
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2 .1 .1  Coefficient non linéaire effectif 

La figure 4 représente la valeur du coefficient non linéaire effectif de,, calculée en fonction de la 

direction de propagation (0, cp) des ondes dans le cristal, en utilisant les valeurs des coefficients 

du tenseur de susceptibilité du deuxième ordre données dans la référence [2 11. Le coefficient 

non linéaire effectif de, atteint sa valeur maximale pour 0 = 90°, cp = 0, c'est à dire pour une 

propagation des ondes dans la direction de l'axe principal x du cristal (voir figure 3). Le calcul à 

partir des données issues de la référence [21] donne de, = 2'6 pmN. Les données issues de la 

référence [4], en tenant compte de la dispersion à l'aide des coefficients de Miller 63  donne une 

valeur quasiment identique de 2,7 pmN. La référence [21] rassemble les valeurs des 

coefficients non linéaires de KTP mesurées et publiées depuis 1976. Globalement, celles-ci ont 

continuellement baissé. 

Figure 4 Évolution du coefficient non linéaire 
effectif de,, en fonction de la direction de propagation 
dans le cristal de KTP, repérée par les coordonnées 
sphériques (8, cp), pour l'accord de phase colinéaire dr 
type II. Le maximum, égal à 2,6 pmN, est obtenu 
pour 8 = 90°, cp = 0, c'est à dire le long de l'axe 
principal x du cristal. Les valeurs des coefficients du 
tenseur de susceptibilité du deuxième ordre utilisées 
pour le calcul proviennent de la référence [21.]. 

2 .1 .2  Double réfraction 

Considérons, par exemple, une propagation des ondes dans le plan cp = O" (plan principal (x, z) 

du cristal). Les directions des vecteurs champs électriques et inductions électriques sont 

indiquées sur la figure 5. 

63 La dépendance des coefficients non linéaires avec la longueur d'onde, souvent très faible, peut être prise en compte h 
l'aide d'un développement faisant intervenir des coefficients dits de Miller [21]. 
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Figure 5 Directions des différents vecteurs champs électriques et inductions élecîriques pour une 
propagation des ondes dans le plan principal (x, z) du cristal de KTP pour l'accord de phase 
colinéaire de type II. 
(a) Cas quelconque : l'onde complémentaire présente un angle de double réfraction p, # 0. 
(b) Cas particulier d'une propagation selon l'axe principal x : p, = O. Les ondes pompe, signal et 
complémentaire voient alors les indices de réfraction ny(h,), ny(hs) et n,(h,) respectivement. 

Pour une propagation dans le plan (x, z), seule l'onde complémentaire subit le 

phénomène de double réfraction (angle p, # O), les ondes pompe et signal étant polarisées selon 

l'axe principal y du cristal. Lorsque les ondes se propagent selon l'axe principal x (8 = 90°), 

l'angle de double réfraction p, s'annule. L'évolution de l'angle de double réfraction p, en 

fonction de la direction de propagation 8 dans le plan <p = O est représentée sur la figure 6. 

50 60 70 80 90 
Angle8 (degrés) 

Figure 6 Évolution de l'angle de double réfraction 
associé à l'onde complémentaire en fonction de la 
direction de propagation, repérée par l'angle 8, dans le 
plan principal cp = O. Les angles de double réfraction 
pour la pompe et le signal sont nuls dans ce plan 64. 

Pour 8 = 90°, cp = O, les angles de double réfraction 
sont tous nuls. Les équations de Sellmeier utilisées 
pour le calcul proviennent de la référence [IO]. 

64 Pour une direction de propagation quelconque, les angles de double réfraction des trois ondes peuvent être tous non 
nuls. 
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2 .1 .3  Longueurs d'onde 

Voyons quelles sont les longueurs d'onde signal et complémentaire qu'il est possible de créer 

avec le cristal de KTP pompé à 1,064 pm en accord de phase colinéaire de type II, notamment 

dans la direction a priori très intéressante correspondant à celle de l'axe principal x (8 = 90°, 

cp = O). Les équations de Sellmeier utilisées pour ce calcul proviennent de la référence [IO]. 

La figure 7 représente la longueur d'onde signal en fonction de la direction de 

propagation dans le cristal. Notons que la longueur d'onde complémentaire peut se déduire de la 

longueur d'onde signal grâce à la relation 

qui implique 

50 60 70 80 90 
Angle 0 (degrés) 

Figure 7 Longueur d'onde signal en fonction 
de la direction de propagation, repérée par les 
coordonnées sphériques (0, cp), pour l'accord de 
phase colinéaire de type II dans le cristal de KTP 
pompé à 1064 nm. 

Sur la figure 8 sont représentées les longueurs d'onde signal et complémentaire en 

fonction de la direction de propagation dans deux plans principaux du cristal cp = O (plan 

principal (x, z)) et 8 = 90' (plan principal (x, y)). 
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50 60 70 80 90 O 20 40 60 80 
9 (degrés) 'P (degrés) 

Figure 8 Longueurs d'onde signal et complémentaire en fonction de la direction & 
propagation dans les plans principaux cp = O et 8 = 90°, pour l'accord de phase colinéaire de type 
II et une longueur d'onde de pompe de 1,064 Pm, dans le cristal de KTP. 

En accord de phase de type II le long de l'axe principal x (8 = 90°, <p = O"), nous 

prévoyons que le cristal de KTP fournisse les longueurs d'onde signal et complémentaire de 

1571 nm et 3297 nm respectivement. 

Pour le calcul des longueurs d'onde et des angles de double réfraction, nous avons 

utilisé, pour le cristal de KTP, les équations de Sellmeier de la forme 

où les coefficients A, B, C et D, donnés dans la référence [IO], sont rappelés dans le tableau 2. 

Tableau 2 Coefficients de Sellmeier, issus de la référence [IO], utilisés pour le calcul des 
configurations d'accord de phase dans le cristal de KTP. 

Ces équations de Sellmeier sont celles qui ont permis de prévoir la longueur d'onde 

signal la plus proche de la longueur d'onde effectivement mesurée de 1573 4 1 nm (voir les 
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spectres expérimentaux au paragraphe 2.5 du chapitre II). Les différentes équations de Sellmeier 

qui sont proposées dans la littérature ne conduisent pas toutes à des prévisions aussi bonnes 

(voir tableau 3). 

Tableau 3 Calcul des longueurs d'onde signal et complémentaire, pour l'accord de phase 
colinéaire de type II le long de l'axe principal x du cristal de KTP (8 = 90°, cp = O) avec une 
pompe à 1064 nm, en utilisant différentes équations de Sellmeier. La référence [IO] fournit les 
équations qui conduisent aux prévisions les plus proches de nos mesures expérimentales 
(longueur d'onde signal égale à 1573 f 1 nm). 

Longueurs d'onde 
signal (nm) 

1492 
1528 
1571 

L'accord de phase le long d'un axe principal est dit non critique en angle, car les 

longueurs d'onde signal et complémentaire présentent un minimum de variation avec la direction 

de propagation. On peut constater en effet sur la figure 8 que la pente des courbes d'accord de 

phase est nulle dans la direction (8 = 90°, cp = O), c'est-à-dire dans la direction de l'axe 

principal x. 

1580 3261 [25] : K Kato (1991) 
1657 2974 [26] : T.Y. Fan et col. (1987) 

Longueurs d'onde 
complémentaire (nm) 

3712 
3506 
3297 

Figure 9 Accordabilité angulaire de la longueur 
d'onde signal, en fonction de l'angle 8, dans le plan 
principal cp = O. L'accordabilité en fonction de cp, dans 
le plan principal 8 = 90°, est plus faible. (KTP, accord 
de phase colinéaire de type II, pompe à 1064 nm). 

Provenance des équations de Sellmeier 

[23] : D.W. Anthon et col. (1988) 
[24] : V.A. Dyakov et col. (1988) 

1 

50 60 70 80 90 
Angle 8 (degrés) 
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En contrepartie d'un coefficient non linéaire maximal dans la configuration d'accord de 

phase non critique en angle selon l'axe principal x dans KTP, l'accordabilité est minimale, 

comme on peut le constater sur la figure 9 représentant l'évolution de l'accordabilité angulaire 

du signal, en fonction de l'angle 0 dans le plan <p = 0, l'accordabilité angulaire du signal étant 

définie comme : 

2.1.4 Choix de la configuration d'accord de phase 

Malgré l'accordabilité réduite, nous choisissons d'utiliser le cristal de KTP en configuration 

d'accord de phase non critique en angle selon l'axe principal x, afin de bénéficier d'un 

coefficient non linéaire effectif de, maximal et d'angles de double réfraction tous nuls. Nous 

pourrons ainsi utiliser des cristaux de grande dimension, dans lesquels les ondes pourront 

interagir sur toute la longueur avec une efficacité maximale. 

Nous avons testé un grand nombre de cristaux de KTP de longueurs variant entre 

10 mm et 20 mm, fabriqués par la société française Cristal Laser, spécialisée dans la synthèse 

de ce cristal. Nous avons également testé un cristal de KTP de 20 mm en provenance de la 

société chinoise Fujian Castech Crystals. Nous avons également testé quelques cristaux de KTA 

taillés comme les cristaux de KTP pour un accord de phase non critique en angle selon l'axe 

principal x. Il s'agit de cristaux expérimentaux que la société Cristal Laser nous a proposé de 

tester. 

Les performances théoriques attendues avec les cristaux de KTP sont rassemblées dans 

le tableau 4. 

Tableau 4 Performances théoriques prévues avec le cristal de KTP en configuration d'accord ck 
phase colinéaire de type II dans la direction 8 = 90°, = O pour une longueur d'onde de pompe 
de 1,064 ym. 

Longueurs d'onde 

Accordabilités angulaires 

Coefficient non linéaire effectif 

Angles de double réfraction 

h, = 1,57 pm 

hc = 3,30 ym 

dh, dh, - - 0  
de de 

de, = 2,6 pmN 

P S C P  = P  = P  = O  
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Il est possible d'accorder les longueurs d'onde signal et complémentaire dans la 

configuration d'accord de phase non critique en angle dans le cristal de KTP en accordant la 

longueur d'onde de pompe elle-même. La figure 10 représente l'évolution des longueurs 

d'onde signal et complémentaire en fonction de la longueur d'onde de pompe dans la 

configuration d'accord de phase non critique en angle selon l'axe x. Il faut pour cela pomper 

l'OP0 avec une source accordable qui peut être un laser accordable (laser à colorant [27], 

Ti:Saphir [28] .. .), ou un OP0  accordable [29]. 

0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6 1.8 
Longueur d'onde de pompe (pm) 

Figure 10 Évolution des longueurs d'onde signal et complémentaire en fonction de la longueur 
d'onde de pompe, pour l'accord de phase non critique suivant l'axe principal x du cristal de KTP. 

Une autre possibilité, pour obtenir une accordabilité, consiste à modifier la température 

du cristal. Cette méthode est très efficace avec certains cristaux comme LiB,O, (LBO) [30, 3 11. 

Pour le cristal de KTP, nous avons calculé, avec notre logiciel, l'évolution de la longueur 

d'onde signal en fonction de la température pour la configuration d'accord de phase non critique 

en angle, à partir des coefficients 

dn, dn, dn, --- 
dT ' dT ' dT 

donnés dans la référence [32] et des équations de Sellmeier issues de la référence [IO]. On 

constate, sur la figure 11, que la variation de la longueur d'onde est linéaire entre -40°C et 
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+lOO°C. La pente très faible de -0'02 nmI0C ne permet quasiment pas d'accorder l'OP0 avec la 

température. 

Figure 11 Évolution de la longueur d'onde 
signal en fonction de la température du cristal (KTP 
pompé à 1064 nm en accord de phase non critique 
en angle (0 = 90°, cp = O), d'après les données dr 
[IO, 321. 

-40 -20 O 20 40 60 80 100 
Température KTP ("C) 

La très faible variation des indices de KTP avec la température est toutefois un avantage 

pour notre expérience. Dans la référence [33], les performances énergétiques d'un OP0 utilisant 

le cristal de KTP en accord de phase non critique en angle ont été étudiées en fonction de la 

température. Il s'avère qu'elles sont très peu sensibles aux variations de température sur une 

plage de plus de 120 OC. 

Le cristal de KTP est donc adapté à notre expérience pour réaliser une source dont les 

performances sont peu sensibles aux variations de température. 

2.1.5 Absorptions 

Afin de connaître l'absorption du cristal de KTP aux longueurs d'onde pompe, signal et 

complémentaire, nous avons mesuré le spectre de transmission de nos échantillons. Sur la 

figure 12 est présenté le spectre obtenu avec un cristal de KTP de 20 mm ayant des faces non 

traitées, fabriqué par la société Cristal Laser. 
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Nombre d'onde (cm-1) 

Figure 12 Spectre de transmission d'un cristal de KTP de 20 mm, non traité antireflet, en 
provenance de la société Cristal Laser. 

Les spectres que nous avons mesurés permettent de calculer l'absorption du cristal pour 

une lumière non polarisée. Le cristal de KTP, biréfringent, est toutefois fort susceptible de 

présenter du dichroïsme linéaire, c'est à dire que son absorption dépend de la direction de 

polarisation de la lumière. Des mesures de dichroïsme ont effectivement montré qu'au voisinage 

de la longueur d'onde du complémentaire l'absorption varie selon la direction de polarisation 

[34, 351. 

Des valeurs d'absorptions aux longueurs d'onde pompe, signal et complémentaire, en 

tenant compte des polarisations, sont données dans le tableau 5. 

Tableau 5 Absorptions du cristal de KTP aux longueurs d'onde pompe, signal et 
complémentaire selon les polarisations. Dans l'OPO, les ondes pompe et signal sont polarisées 
suivant y et l'onde complémentaire suivant z. (x, y, z) est la base principale du cristal. 

Pompe (1,064 pm) 

Signal (1,57 pm) 

Complémentaire (3,29 pm) 

Absorption 
en énergie (cm-') 

(lumière non polarisée) 
(mesures IOTA) 

0,05 

0,02 

0,65 

Absorption 
en énergie (cm-') 

(polarisation suivant y 
(d'après [34]) 

0'05 

0,02 

0,65 

Absorption 
en énergie (cm-') 

- (polarisation suivant z 
(d'après [34]) 

0,05 

0,02 

0,45 
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L'absorption du cristal de KTP est faible pour les ondes pompe et signal. En revanche, 

le cristal présente une absorption importante à la longueur d'onde du complémentaire de 

3'29 pm. On peut trouver dans la littérature des valeurs d'absorption assez dispersées [35-391. 

D'après nos mesures correspondant à une onde non polarisée, environ 75% du complémentaire 

serait absorbé après une propagation dans le cristal sur une longueur de 20 mm (résultat en 

accord avec [38]). D'après [34,35], l'absorption diminue lorsque l'onde est polarisée suivant z 

(c'est la direction de polarisation pour l'accord de phase en type II). L'absorption de nos 

cristaux est donc probablement légèrement inférieure à 0'65 cm-' mais elle demeure néanmoins 

élevée. Pour éviter les phénomènes d'échauffement liés à cette absorption, il faudra réduire au 

maximum la fluence de l'onde complémentaire dans le cristal. Pour cela, l'OP0 ne sera pas 

résonnant sur l'onde complémentaire mais seulement sur l'onde signal. 

2.2 LiNbO, 

Le premier OPO, réalisé en 1965, utilisait le cristal de LiNbO, pompé par un laser à rubis [40]. 

Ce cristal fut l'un des premiers matériaux de haute qualité de l'optique non linéaire synthétisé 

dans de grandes dimensions [41]. Il a permis de réaliser le premier OP0 pompé par un laser 

Nd:YAG, accordable entre 1'4 pm et 4,O pm [42]. Les performances énergétiques et spectrales 

des OP0 basés sur ce cristal ont été progressivement améliorées [43], ce qui a permis leur 

utilisation pour diverses applications [44, 451. Le cristal de LiNbO, est encore utilisé 

actuellement, en raison de sa disponibilité dans de grandes dimensions à des prix relativement 

bas, pour émettre des longueurs d'onde largement accordables dans le proche infrarouge [46]. 

Quelque peu délaissé en faveur de cristaux plus récents, il revient aujourd'hui à l'honneur, car 

ses propriétés ferro-électriques offrent la possibilité de l'utiliser en quasi-accord de phase, en 

réalisant une inversion périodique du signe d'un coefficient non linéaire par renversement de 

domaines ferro-électriques. Il est ainsi possible d'exploiter un fort coefficient non linéaire 6 5 ,  

dans une configuration où l'accord de phase par biréfringence est impossible (voir le paragraphe 

1 du chapitre II de la partie 1). Le premier OP0 utilisant un cristal de LiNbO, polarisé 

périodiquement a été réalisé en 1995 [47]. Notons qu'un rendement de conversion de 93% a été 

mesuré en 1996 avec un OP0 continu utilisant ce cristal [48]. Extrêmement attractif, le cristal de 

LiNbO, polarisé périodiquement n'était pas disponible durant cette thèse. Les États-unis l'ont 

65 de, = (Un) d,, .- 15 p m N  1471, ce qui est environ 3 fois plus que la plus grande valeur de de, disponible en accord de 
phase par biréfringence. 
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commercialisé au début de cette année 1997. Nous nous sommes donc intéressés uniquement au 

cristal de LiNbO, << naturel D, utilisé en accord de phase par biréfringence. 

Le cristal de LiNbO, appartient au groupe de symétrie 3m. Sa structure ainsi que ses 

propriétés optiques linéaires et non linéaires sont données dans diverses références [49-5 11. Sa 

plage de transparence se situe entre 0'33 pm et 5'5 pm. Il s'agit d'un cristal uniaxe négatif 

(no > ne). Sa biréfringence permet de réaliser un accord de phase de type 1. L'onde pompe est 

alors extraordinaire tandis que les ondes signal et complémentaire sont ordinaires. Seule l'onde 

pompe subit le phénomène de double réfraction. Les longueurs d'onde et l'angle de double 

réfraction ne dépendent que de l'angle 8 tandis que le coefficient non linéaire effectif dépend des 

deux angles 8 et cp repérant la direction de propagation des ondes dans la base principale du 

cristal (voir figure 3). 

Grâce à notre logiciel, nous avons caractérisé l'accord de phase colinéaire de type 1 dans 

le cristal de LiNbO, en calculant le coefficient non linéaire effectif de,, l'angle de double 

réfraction de l'onde pompe p, et les longueurs d'onde signal et complémentaire, en fonction de 

la direction de propagation des ondes repérée par les coordonnées sphériques (8, cp). 

La figure 13 représente la valeur du coefficient non linéaire effectif d, en fonction de la 

direction de propagation (8, cp) dans laquelle l'accord de phase colinéaire de type 1 est possible. 

Figure 13 Évolution du coefficient non linéaire 
effectif de, en fonction de la direction de propagation 
dans le cristal de LiNbO,, repérée par les coordonnées 
sphériques (8, cp), pour l'accord de phase colinéaire ck 
type 1. Le maximum, égal à 6,6 pmN, est obtenu pour 
9 = 63', cp = 30' ou -90'. Les valeurs des coefficients 
du tenseurs de susceptibilité du deuxième ordre utilisées 
pour ce calcul proviennent de la référence [50]. 

Le coefficient non linéaire effectif atteint la valeur maximale de 6'6 pmN dans la 

direction 0 = 63", cp = 30" ou -90" (avec les coefficients du tenseur de susceptibilité du 

deuxième ordre donnés dans la référence [50]). On peut remarquer que la valeur du coefficient 

de, varie assez peu en fonction de 0 pour cp = 30" ou -90". 
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Nous avons rassemblé, sur la figure 14, les caractéristiques essentielles de l'accord de 

phase en fonction de l'angle 0 pour <p = - 90" 6 6 .  

44 46 48 50 52 54 44 46 48 50 52 54 
Angle 0 (degrés) Angle 0 (degrés) 

44 46 48 50 52 54 44 46 48 50 52 54 
Angle 0 (degrés) Angle 0 (degrés) 

( 4  (4 

Figure 14 Configurations d'accord de phase colinéaire de type 1 dans le cristal de LiNbO, 
pompé à 1,064 pm : 
(a) Coefficient non linéaire effectif deff (dans le plan cp = 30" ou -90") 
(b) Angle de double réfraction de l'onde extraordinaire (onde pompe) 
(c) Longueurs d'onde signal et complémentaire (courbe d'accord de phase) 
(d) Accordabilité angulaire de la longueur d'onde signal. 

Compte tenu des résultats des simulations effectuées, nous avons fait fabriquer un cristal 

de LiNbO, par la société chinoise Fujian Castech Crystals, mesurant 15 mm de long et taillé 

66 Rappelons que, dans le cas d'un cristal uniaxe, la valeur de l'angle cp n'a d'influence que pour le coefficient non linéaire 
effectif. 
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pour une incidence normale à 8 = 46", cp = -90". Il est traité antireflet aux longueurs d'onde de 

la pompe à 1,064 pm et du signal autour de 1 ' 5  9 pm. Les performances théoriques prévues 

avec ce cristal sont rassemblées dans le tableau 6. 

Tableau 6 Performances théoriques prévues avec le cristal de LiNbO, en configuration d'accord 
de phase colinéaire de type 1, dans la direction 0 = 46", <p = -90°, pour une longueur d'onde d: 
pompe de 1,064 Pm. 

Longueurs d'onde 

Accordabilités angulaires 

Coefficient non linéaire effectif 

Angles de double réfraction 

Le cristal de LiNbO, que nous avons fait tailler permet une large accordabilité angulaire, 

par rotation du cristal, autour des longueurs d'onde de 1,59 pm et 3,20 pm pour le signal et le 

complémentaire respectivement, ce qui n'est pas le cas avec le cristal de KTP en configuration 

d'accord de phase non critique en angle. Le coefficient non linéaire effectif est assez élevé (plus 

de 2 fois supérieur à celui de KTP), mais l'angle de double réfraction pour l'onde pompe 

entraîne un mauvais recouvrement des faisceaux au cours de la propagation dans le cristal en 

raison de la petite taille de ceux-ci, ce qui limite la longueur utile du cristal. Dans le cristal de 

KTP, en revanche, les faisceaux se superposent sur toute la longueur du cristal. Enfin, 

rappelons que le seuil de dommage du cristal de LiNbO, est, d'après les études publiées, 

environ 10 fois moins haut que celui de KTP. 

h, = 139 pm 

Ac = 3,20 pm 

121 = O, 12 pddegré 

19 = O, 49 p ldegré  

de, = 6 3  PW 

Ps = Pc = 0 

p, = 2,9 degrés 
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2.3 KNbO, 

Le cristal de KNbO, est un cristal qui présente, à température ambiante, une structure 

orthorhombique et appartient au groupe spatial mm2. Le détail de sa structure ainsi que ses 

propriétés linéaires et non linéaires peuvent être trouvées dans les références [52, 531. Ii s'agit 

d'un cristal biaxe, transparent entre 0,39 pm et 5,5 pm. En raison de ses coefficients non 

linéaires du second ordre élevés et de ses possibilités d'accord de phase, le cristal de KNbO, est 

un matériau de choix pour doubler les fréquences d'émission des diodes laser de faibles 

puissances autour de 860 nm, des lasers Ti:Saphir entre 850 et 1000 nm et Nd:YAG à 

1064 nm. Ce cristal peut également être utilisé dans les OP0 pour produire un rayonnement 

accordable jusqu'à 4 pm [54-561. 

Nous avons testé un cristal de KNbO,, prêté par le CEA Saclay, mesurant 10 mm de 

long, traité antireflet aux longueurs d'onde de la pompe à 1,064 pm et du signal autour de 

1,57 pm. Il a été taillé pour une propagation en incidence normale dans la direction 0 = 42", 

cp = 0, c'est-à-dire dans le plan principal (x, z) à 42" de l'axe z. Avec notre logiciel, nous avons 

calculé les caractéristiques d'accord de phase de ce cristal. Nous avons utilisé pour cela les 

équations de Sellmeier données dans la référence [52], exprimées dans la base 

cristallographique (a, b, c) en effectuant le changement de base (a, b, c) + (y, x, z) 67. Les 

résultats sont représentés sur la figure 15. 

67 Ce changement de base résulte de la convention n, < n, < n, (voir l'annexe 1) : attention à l'erreur dans la 
rkfkrence [53]. 
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(cl (4 

Figure 15 Accord de phase colinéaire de type 1 dans le cristal de KNbO, pompé à 1,064 pm 
dans le plan cp = O : 
(a) Coefficient non linéaire effectif de, 
(b) Angle de double réfraction de l'onde pompe 
(c) Longueurs d'onde signal et complémentaire (courbe d'accord de phase) 
(d) Accordabilité angulaire de la longueur d'onde signal. 

Les performances théoriques attendues avec le cristal de KNbO, sont résumées dans le 

tableau 3. 
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Tableau 3 Performances théoriques attendues avec le cristal de KNbO, en configuration 
d'accord de phase colinéaire de type 1, dans la direction 8 = 42", <p = 0°, pour une longueur d'onde 
de pompe de 1,064 pm. 

Longueurs d'onde 

Accordabilités angulaires 

Coefficient non linéaire effectif 

Angles de double réfraction 

Le coefficient non linéaire effectif du cristal de KNbO, est plus élevé que celui de 

LiNbO, (presque 2 fois), et donc nettement plus que celui de KTP (plus de 4 fois). Son 

accordabilité est supérieure mais en contrepartie l'angle de double réfraction est plus grand. 

Enfin, son seuil de dommage est du même ordre que celui de LiNbO,. 

hs = 1,59 pm 

hc = 3,20 pm 

dh  
= O, 29 pddegré 

121 = 1,17 pddegré 

de,= 11,4 pmN 

Ps = P c  = 0 

p, = 5,O degrés 

3. LES TRAITEMENTS ANTIREFLETS SUR KTP 

Afin de réduire les pertes par réflexion sur les faces du cristal de KTP, nous avons envisagé 

l'utilisation de traitements antireflets. Ceux-ci devront être capables de résister aux fortes 

fluences mises en jeu au niveau du cristal. Nous avons testé plusieurs traitements réalisés par 

différentes sociétés : 

Société SFIM ODS : traitements spécifiés antireflets aux longueurs d'onde pompe (l,06 pm) 

et signal (1'57 pm). 

Société Dünnschicht Technik : traitements spécifiés antireflets aux longueurs d'onde pompe 

et signal. 

Société MATRA : traitements spécifiés antireflets aux longueurs d'onde pompe, signal et 

complémentaire (3'3 pm). 
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Nous présenterons tout d'abord les résultats expérimentaux obtenus avec des cristaux 

non traités, puis nous montrerons comment certains de ces résultats ont été modifiés par 

l'utilisation de cristaux traités. 

Nous envisageons des cavités OP0 linéaires, constituées de miroirs plans ou sphériques 

présentant des coefficients de réflexions uniformes sur toute leur surface 68. Trois 

caractéristiques sont à définir pour le choix des miroirs : 

la nature des substrats, 

les rayons de courbure des faces, 

les coefficients de réflexion pour les longueurs d'onde pompe, signal et complémentaire. 

Le choix des substrats dépend de leur absorption. Le substrat du miroir d'entrée de 

l'OPO, traversé par le faisceau de pompe, doit être faiblement absorbant à la longueur d'onde de 

pompe de 1,064 pm. Le verre BK7, avec une absorption de 0,002 cm-' à cette longueur 

d'onde, convient parfaitement (1% de l'énergie est absorbée dans les miroirs de 5 mm 

d'épaisseur). Les miroirs traversés par les faisceaux signal à 1'57 pm et complémentaire à 

3'3 pm doivent présenter une absorption minimale pour ces longueurs d'onde. La transparence 

du BK7 chute brutalement à partir de 2 pm et devient nulle à partir de 2'8 pm. Ii faut donc 

utiliser d'autres substrats. Nous avons choisi 1'Infrasil et le CaF,. L'Infrasil est un verre qui 

présente un coefficient d'absorption d'environ 0'1 cm-' à la longueur d'onde complémentaire 

(6% de l'énergie est absorbée dans les miroirs de 5 mm d'épaisseur). Le CaF, est un cristal qui 

possède une transparence supérieure à celle de 1'Infrasil à la longueur d'onde du complémentaire 

(absorption inférieure à 0'01 cm1) 69, mais ce matériau présente l'inconvénient d'être très 

légèrement soluble dans l'eau (0,0017 g/100 cm3). Nous avons observé, sur la périphérie des 

miroirs, la formation progressive de fissures au niveau des traitements en raison de l'humidité 

68  Il existe des miroirs présentant un coefficient de réflexion non uniforme. Ces miroirs, dits à N gradient de 
réflectivité », ont un coefficient de réflexion fonction de la distance par rapport à un point central chi miroir. Cette 
fonction est souvent gaussienne ou super-gaussienne (on parle alors de miroir gaussien »). 
69 Le domaine de transparence du CaF, s'&end de 0,3 pm à 8 pm. 
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de l'air ambiant. Cette détérioration est toutefois très lente et ne nous a pas empêchés d'utiliser 

ces miroirs pendant les deux années de l'étude. 

Le rayon de courbure des faces des miroirs dépend du type de cavité que l'on souhaite 

réaliser. Nous disposons de miroirs plan-plan et de miroirs plan-concave de rayon de courbure 

compris entre 100 mm et 300 mm afin de réaliser des cavités géométriquement stables. Les 

différentes cavités réalisées sont décrites par la suite. 

Les traitements à déposer sur les miroirs sont différents selon les faces et selon la 

fonction des miroirs. Les miroirs d'entrée de l'OP0 ont tous une haute transmission (HT) pour 

la pompe sur leurs deux faces et une haute réflexion (HR) pour le signal sur leur face interne. 

Les miroirs de sortie de l'OP0 présentent sur leur face interne des coefficients de réflexion pour 

le signal variant entre 70% et 95% et ils sont traités HT sur leur face externe. Pour la longueur 

d'onde de pompe, ils sont traités HR ou HT sur leur face interne. Les miroirs ont un coefficient 

de réflexion inférieur à 5% au voisinage de la longueur d'onde de 3'3 Fm afin que l'onde 

complémentaire soit évacuée hors de la cavité. On minimise ainsi l'intensité de l'onde 

complémentaire dans le cristal de KTP afin d'éviter les problèmes d'échauffement du cristal 

provenant de sa forte absorption à cette longueur d'onde. Notons enfin que les traitements 

déposés sur les miroirs doivent être capables de résister aux fortes fluences mises en jeu. Ceux- 

ci ont été réalisés par la société allemande Laser Optik. Iis ont été suffisamment résistants. 
























































































































































































































































































































































































































































































