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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 progres, les lasers sont hélas souvent peu accordables et
certains domaines de fréquences leur sont inaccessibles, en particulier dans 1’infrarouge. Grace
a I’optique non linéaire, il est possible de créer de nouvelles fréquences a partir de celles émises
par les lasers. L’effet paramétrique optique est un phénomene non linéaire du deuxi¢me ordre a
la base d’un dispositif appelé Oscillateur Paramétrique Optique (OPO), qui permet de décaler les
longueurs d’onde laser avec, en général, une trés large accordabilité. Le premier OPO a été
réalisé par Giordaine et Miller en 1965 [1]. Hélas, pendant longtemps, le développement des
OPO a été freiné par des problémes technologiques, surtout par le manque de cristaux non
linéaires efficaces. L’apparition de nouveaux cristaux de grande qualité, 1’amélioration de la
cohérence des lasers de pompe et la réalisation de traitements plus résistants ont permis aux
OPO de connaitre depuis quelques années' un développement spectaculaire. Des OPO sont
maintenant réalisés dans les régimes temporels continu, nanoseconde, picoseconde et
femtoseconde. A chaque régime temporel correspond un type d’OPO spécifique par sa

conception et ses performances.

Cette thése, financée par la Délégation Générale de I’Armement, conceme les OPO
fonctionnant en régime nanoseconde, car les applications militaires de ces sources sont
nombreuses. Les OPO 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 a la navigation et a la communication. IIs
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 OPO nanosecondes de forte luminance, c’est a dire
délivrant des énergies élevées avec des faisceaux de grande qualité. Ce probleme est difficile a

résoudre, car la cohérence spatiale des faisceaux diminue fortement lorsque I’OPO atteint des
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rendements €nergétiques importants. D’autre part, les fluences mises en jeu dans les OPO
nanosecondes sont proches des seuils de dommage des éléments optiques (cristaux et
traitements). Le désir d’un fonctionnement a haute cadence peut en outre créer des problemes
thermiques. Si la conception d’'un OPO 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

1’0OPO nanoseconde et pouvoir optimiser ses performances.

Les travaux menés durant cette thése apportent une contribution a la fois expérimentale et

théorique au développement des OPO nanosecondes.

Dans une premiére partie, nous développons la théorie de 'OPO en régime
nanoseconde, afin de mettre en évidence et commenter les effets physiques qui interviennent
dans son fonctionnement.

Apres une breve introduction a I’optique non linéaire ou nous aboutissons a 1’équation
d’onde non linéaire générale, nous nous étendons davantage sur 1’optique non linéaire du
deuxieme ordre. Nous discutons des propriétés des cristaux non linéaires du deuxieéme ordre et
présentons le logiciel que nous avons réalis€ pour prévoir leurs performances. Nous établissons
ensuite les équations de propagation générales décrivant 1’évolution des champs dans un milieu
non linéaire du deuxieme ordre. Ces équations nous permettent de montrer qu’un cristal non
lin€aire peut étre utilis€ comme milieu amplificateur pour réaliser un OPO au méme titre qu’un
milieu 2 inversion de population dans un laser. Les différents effets physiques se produisant
dans le milieu amplificateur de 1’OPO sont analys€s. Nous discutons du role de la cavité optique

de I’OPO et des propriétés spectrales de celui-ci.

Dans une deuxieme partie, nous présentons une étude expérimentale d’OPO en
régime nanoseconde. L’objectif principal de I’étude était de réaliser- une source cohérente
émettant des faisceaux de grande qualité dans I’infrarouge (entre 1 um et 4 Lm), et a haute
cadence (1 kHz).

Apres avoir justifié nos choix expérimentaux, notamment en ce qui concerne les cristaux
non linéaires, nous présentons les différentes cavités OPO que nous avons réalisées. Nous
détaillons et comparons les performances obtenues avec chacune d’elles. Le probléme de la

résistance des traitements fait 1’objet d’une étude comparative.
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Dans une troisiéme partie, nous abordons la simulation des OPO 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 a partir de différents résultats expérimentaux.
Nous considérons un OPO décrit dans une revue scientifique, un OPO réalisé au CEA Saclay et
I’un des OPO que nous avons réalisés, décrit dans la partie II. Enfin, nous utilisons le code
pour nous livrer a des investigations théoriques. Nous étudions I’influence de parametres
essentiels sur le fonctionnement de I’OPO. Les possibilités d’optimisation des performances de
I’OPO 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 thése sont les suivantes :

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

I’ordre du tenseur :

v : 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).

. . . R , . *
e La notation «c.c.» signifie «complexe conjugué». Nous noterons aussi A pour

désigner le complexe conjugué de A.

o Les références sont signalées dans le texte par des crochets [ ]. Elles sont classées par
parties.

o Les équations sont repérées par des parenthéses ( ). Elles sont également énumérées par
parties.
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e Les numéros en « exposant » signalent des notes en bas de page.

e Nous serons amenés a considérer les différentes grandeurs énergétiques données dans le
tableau 1. Nous utiliserons le terme d’intensité plutot 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 plut6t que celui de brillance.

Grandeur énergétique Unité
Energie Joules (J)
Puissance Watts (W)
Fluence J/m?
Eclairement (Intensité) W/m?
Luminance W/(m? sr)

Tableau 1 Grandeurs énergétiques utilisées dans le mémoire.
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CHAPITRE |

Introduction a I'optique non linéaire

1. ORIGINE DE LA NON LINEARITE OPTIQUE

Les matériaux utilisés pour leur propriété€s optiques sont généralement des matériaux
diélectriques pouvant étre considérés comme formés de particules chargées, ions et €électrons,
liées les unes aux autres. Soumis au champ électrique d’une onde optique, les €lectrons des
matériaux diélectriques oscillent autour de leur position d’équilibre '. Ce mouvement de charges
entraine I’apparition de moments dipolaires électriques qui rayonnent. Ce phénomene peut Etre
décrit a ’aide d’un modele simple ou I’électron de masse m et de charge -e est lié au coeur
ionique par une force de rappel élastique [1, 2]. L’écart de position x(t), par rapport a

I’équilibre, de 1’électron soumis au champ électrique %(t) obéit alors, en oubliant la nature

vectorielle de ce champ, & une équation du type :

2 —
%+2F%+mo2x+nmx2+1'|(3)x3+...=?n<E E(t), (1)

ol ®, est la fréquence de résonance du mouvement de I'électron et I' son taux
d’amortissement 2. Le terme 2 droite de ’équation (1) représente la force de Coulomb exercée

par le champ électrique sur I’électron.

' L’effet du champ magnétique de I’onde optique sur les particules chargées peut é&tre négligé devant celui du champ
électrique lorsque la vitesse des particules est faible devant la vitesse de la lumigre (voir 1’expression de la force de
Lorentz). D’autre part, les ions ayant une masse trés supérieure 2 celle des électrons, on peut considérer que seuls les
électrons sont animés d'un mouvement.

? Une particule subit un amortissement en perdant de I’énergie par rayonnement lorsque sa vitesse varie (en direction ou
en norme). Ce phénomene porte le nom de rayonnement d’accélération.
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Lorsque I’amplitude du champ €lectrique est suffisamment faible, les déplacements x(t)
sont petits et on peut négliger les termes n(z) X + n(S) X"+ ... devant le terme 0)02 x. Dans ce cas,
la résolution de I’équation (1) en régime stationnaire conduit a I’expression d’une polarisation

induite @ proportionnelle au champ électrique :

?=¢g,x"E, (2)

ot " est la susceptibilité d’ordre 1 (susceptibilité linéaire).

Lorsque I’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 I’électron au voisinage du coeur ionique devienne significativement non linéaire
en x et les termes nm X + nG) X +...ne peuvent plus étre négligés. L.’équation du mouvement
de I’électron (1) peut alors étre ré€solue de maniere approchée, par perturbation, en effectuant un
développement de la solution x(t) en puissances de I’amplitude du champ électrique. On obtient

alors une polarisation qui s’exprime a partir d’'un développement similaire :
®=g,(xPE+xPE +xVE +...), 3)

@ 0 e 1
ou X > X - sontles susceptibilités d’ordre 2, 3, ... (susceptibilités non lin€aires).

Supposons le champ électrique € monochromatique de la forme :
E(t) = & cos(mt), @
ou & représente son amplitude et ® sa fréquence d'oscillation.
On obtient alors comme expression de la polarisation :
?(t) = eo[x(”&cos(mt) + xPE2 cos® (ot) + xPE’ cos’(wt) + ] , )

qui se développe en :
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@(t) = cste + g,xEcos(wt)

@ 2_cos(20mt)

2
+ SOX
2 (6)

3
+ eoxG)T[cos(Smt) + 3 cos(ot)]
+ ...

L’expression (6) montre que la polarisation #t) oscille a la fréquence du champ électrique ®
mais aussi aux fréquences 2m, 3w, ... ainsi qu’a une fréquence nulle (polarisation statique).
D’apres la théorie de 1’électromagnétisme, un dipdle électrique oscillant rayonne un champ qui
oscille aux mémes fréquences que celles du dipble lui-m&€me. Ainsi, la réponse non linéaire du
matériau diélectrique est responsable de I’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 2 celui d’une onde optique ayant une intensité supérieure ° au
terawatt/cm?”. Une telle intensité peut étre obtenue avec un laser impulsionnel. En fait, la plupart -
des processus non linéaires peuvent étre observés avec des intensités beaucoup moins élevées.
Lorsque les dipdles induits oscillent tous de fagon cohérente, les champs qu’ils rayonnent
individuellement peuvent interférer de manicre constructive et conduire a un champ ayant une
intensité considérablement plus grande que celle obtenue avec le méme nombre de dipdles
rayonnant de fagon incohérente. La condition pour obtenir une telle interférence constructive
porte le nom de condition d’accord de phase. Nous aurons I’occasion de revenir sur cette

notion essentielle en optique non linéaire.

Le modele classique de I’oscillateur anharmonique que nous venons de présenter permet
de comprendre I’origine physique de la non linéarit€ optique. Bien évidemment, seule la
mécanique quantique fournit le cadre adéquat pour calculer de maniere fiable les susceptibilités
non linéaires [1, 3-5]. Toutefois, nous ne détaillerons pas une telle approche qui, dans le cas
général, n’apporte que peu d’informations supplémentaires par rapport au modele classique *.
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 caractere vectoriel du champ électrique

® Une telle intensité peut paraitre gigantesque si I’on considdre la puissance électrique totale produite dans le monde
entier qui est « seulement » de 1 terawatt (mais il s’agit 12 d’une puissance continue).

* Le modele classique de 1'électron élastiquement lié donne les mémes résultats que ceux obtenus par le traitement
quantique & I’ordre le plus bas. Ce modgle a été utilisé par Bloembergen [1] 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 I’optique non linéaire que nous présentons

bri¢vement dans le paragraphe suivant.

2. FORMALISME DE L’OPTIQUE NON LINEAIRE

Nous proposons de présenter brievement le formalisme de l'optique non linéaire basé sur
I’usage des équations de Maxwell macroscopiques dans lesquelles la polarisation est exprimée
au moyen d’un développement en puissances de 1’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 a certains effets non linéaires. Cette
correspondance enire 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 I’amplitude du champ électrique de 1’onde incidente reste relativement petite devant
celle des champs intra-atomiques assurant la cohésion des électrons de valence *, la polarisation

peut étre développée en puissances du champ électrique selon :

et) = V@) + 2P@) + D) + ...

go JRY(t—t)E(t))dt,

—co

+ g, | RP(t—t,,t—t,))E(t, )E(t,)dt,dt, (7)

—o0

+ g, [ RP(t—t,t—t,,t—t,)E(t, )E(t, )E(t, )dt,dt,dt,

+ ...

’ C’est A dire tant que les électrons ne sont pas arrachés de leur orbite, car le matériau deviendrait alors un plasma ionisé
avec des propriétés trés particulieres (avec des impulsions femtosecondes intenses, les électrons émis peuvent atteindre
des vitesses relativistes et il peut se produire des phénomenes non linéaires trés particuliers comme par exemple le
phénomene de filamentation [6, 7]).
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olt R™ est la réponse impulsionnelle d’ordre n du milieu, décrite par un tenseur d’ordre n + 1.
Le milieu est supposé homogene, ce qui permet de négliger dans I’expression (7) la dépendance
spatiale.

Nous considérons des impulsions lumineuses de durées supérieures a
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
tres 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 méme que celui du champ électrique total, dans la mesure ol ce dernier prend en compte
toutes les ondes présentes dans le milieu non linéaire. Le champ électrique et la polarisation

peuvent donc s’écrire :

E(t)=Y — E(w,) exp(io,t) + c.c. ' (&)

R—= =

e()=Y — P(w,) exp(io,t) + cc. )

En remplacant dans 1’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 a celles du champ électrique par :

P(@,) = PYw,) + PP, + PP, + ...

(10)
= PYw,) + P"(w,)

ou
PO(w,) = £x"(®,)E@®,), (1)

et

P™(w,) = £3%x%(@,;0,,0,)E(®)E,)
ij=

+ g, 2 P (0,;0,0;,0,)E(0,)E(0)E®,) (12)

Ljpk=

+ ...

m cpsnes . . . .
X" est la susceptibilité d’ordre n du milieu, transformée de Fourier de R, réponse

impulsionnelle d’ordre. 11 s’agit d’un tenseur d’ordre n + 1.



12 Chapitre I - Introduction a DIoptique non linéaire

Le spectre de la polarisation 2@ est composé€ des spectres des différents termes de son
développement en puissances du champ électrique (spectres de W, e® e D’apres
I’équation (11), le spectre de 2 est le méme que celui du champ électrique E. La susceptibilité
d’ordre 1, 'V, est responsable des propriétés optiques linéaires : indices de réfraction et
absorption 5. Elle ne permet pas I’apparition de nouvelles fréquences. En revanche, d’apres
I’équation (12), les susceptibilités d’ordres supérieurs sont responsables de I’apparition, dans le
spectre de la polarisation, de fréquences qui étaient absentes dans le spectre du champ électrique
incident. Ces fréquences ®_, sont égales aux sommes a n termes de toutes les fréquences

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

Les effets non linéaires du deuxieme ordre, dus a la susceptibilité du deuxieéme

ordre %@, sont les suivants :

. génération de somme de fréquences : ¥ (o, + ®, ; ©,, ®,)

. génération de différence de fréquences : )_((2) (0, - 0, ; ®, - 0,).

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

. génération de second harmonique : ¥ 20 ; ®, ®) si ®, = o,

. rectification optique : ¥ (0 ; o, - ) si @, = - ®,.

Les effets non linéaires du troisieme ordre, dus 2 la susceptibilité %', sont

plus nombreux. On peut citer I’effet Kerr optique, la génération de troisiéme harmonique, le
mélange a 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 |’absorption. Les parties réelles et imaginaires des indices
complexes sont reliées par les relations de Kramers-Kronig [8].

7 Bien siir, seules les fréquences ®, positives ont une signification physique.



































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































