N

N

Génération d’ondes TeraHertz par Différence de
Fréquence
Cyril Bernerd

» To cite this version:

Cyril Bernerd. Génération d’ondes TeraHertz par Différence de Fréquence. Optique / photonique.
Université Grenoble Alpes, 2018. Frangais. NNT: 2018GREAT061 . tel-01980201

HAL Id: tel-01980201
https://theses.hal.science/tel-01980201

Submitted on 14 Jan 2019

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-01980201
https://hal.archives-ouvertes.fr

‘ Communaute

K UNIVERSITE Grenoble Alpes

THESE

Pour obtenir le grade de

DOCTEUR DE LA COMMUNAUTE UNIVERSITE
GRENOBLE ALPES

Spécialité : OPTIQUE ET RADIOFREQUENCES

Arrété ministériel : 25 mai 2016

Présentée par

Cyril BERNERD

Thése dirigée par Patricia SEGONDS, et Benoit BOULANGER

préparée au sein de I’Institut Néel
dans I'Ecole Doctorale EEATS

Génération d’onde TeraHertz par
Difféerence de Fréquences

Thése soutenue publiquement le 28 Septembre 2018,
devant le jury composé de :

Monsieur Giuseppe Leo

Professeur a I'Université Paris Diderot, LMPQ, Président

Monsieur Alain Brenier

Directeur de Recherche CNRS, Université de Lyon, ILM, Rapporteur
Monsieur Eric Lantz

Professeur a I'Université de Franche Comté, Femto ST, Rapporteur
Monsieur Jean-Frangois Roux

Maitre de conférences a I'Université Savoie Mont-Blanc, IMEP-LAHC, Examinateur
Madame Patricia Segonds

Professeur a I'Université Grenoble Alpes, Institut Néel, Directeur de these
Monsieur Benoit Boulanger

Professeur a I'Université Grenoble Alpes, Institut Néel, Directeur de these







REMERCIEMENTS

L’expérience de ces trois années de thése a été pour moi une grande aventure. Et
comme toute aventure s’achéve un jour, je tiens maintenant a en remercier les principaux
héros.

Les personnages les plus importants de toute aventure sont les Mentors. J’ai trouvé
les miens en les personnes de Benoit et Patricia, que je souhaite remercier profondément,
pour m’avoir fait confiance, pour m’avoir donné confiance, et plus que tout pour m’avoir
donné le goiit de I'aventure non linéaire et de la recherche.

Je tiens a remercier Eric Lantz, Alain Brenier, Giuseppe Leo et Jean-Frangois Roux,
pour avoir accepté de juger de la qualité de mon travail, et d’avoir apporté leur expérience
afin de lui faire gagner en qualité.

Comme toute aventure, j’'ai reposé sur le soutient d’'un grand nombre d’acolytes, qui
ont chacun & leur maniére apporté leur pierre a 1’édifice. Merci & Véronique, Reine du
Femtoseconde, David, Mage du Laser, et Jérome, Tailleur de Cristal, qui ont ainsi été
les piliers de la réussite de cette aventure. Je tiens a les remercier chaleureusement pour
m’avoir toujours indiqué le chemin a suivre, quel que soient les dangers, et toujours avec
le sourire.

J’aimerai remercier les habitants du village de PLUM, qui m’ont accueilli dans leurs com-
munautés, et particulierement les membres de 1’équipe OptiMa et du Pole Optique.

Mon aventure m’a amené a voyager dans des contrées éloignées, au sein de la guilde
du TeraHertz du domaine du Bourget du Lac. Ce voyage a été la clé de la réussite, et
cela n’aurait pas pu étre possible sans ’expérience et les compétences de Jean-Francois,
d’Emilie, de Federico et de Jean-Louis, que je tiens & remercier pour le temps qu’ils m’ont
accordé, pendant de longues heures de manips.

L’aventure « Thése » se vit et se partage. J’ai ainsi eu la chance de la vivre aux cotés
d’amis, sans qui les tempétes et les batailles auraient été insurmontables.

Je tiens a remercier avant tout le Chevalier de la Blague, Christophe. Sans son sou-
tien inconditionnel, son aide, et surtout son amitié au quotidien, les épreuves auraient été
beaucoup plus difficiles.



Un énorme merci & Shridevi, Labsty a la force et au courage incroyable. Vivre cette
expérience ensemble nous a permis de gravir des montagnes sans jamais avoir peur de
I’échec, sans jamais perdre le sourire et toujours garder la motivation d’aller plus haut.
Merci a Elodie, qui m’a appris ce que signifie étre fort, grace a ses légendaires Nerfs d’Acier
et ses talents de barde, avec son titre phare "Tata Yoyo", indispensable avant de se lancer
dans toute bataille importante.

Merci a ceux qui nous ont ouvert la voie : Pauline, Sydney, Justin, Khalil ; leur courage
a été une source d’inspiration, et les chants contant leurs exploits ont rythmé nos pas.
Merci également & ceux qui ont le courage de mener leur quéte aprés nous : Alexandra,
Augustin, Smail, Pierre; leur arrivée a gonflé nos rangs d’un souffle nouveau, & un mo-
ment ol nous pensions en étre a bout.
Merci aux compagnons de passage, qui se sont joint a nous et avec qui partager de
I'hydromel a été un vrai plaisir : Clément, Aleksei, Florent, Anthony, Mickaél, Mikayel,
Michelle, Maria.

Merci au « grand Moulin et associés », ma guilde personnelle, constituée de mes aco-
lytes les plus anciens, qui auront eu un role majeur lors d'un grand nombre de quétes
secondaires : Manon, Grégoire, Juan, Killian, Florent, Paul, Cyprien. ..

La vraie récompense de cette aventure, au-dela encore de la grandeur de son appren-
tissage, se trouve dans la joie de ’avoir réussi pour ma famille. Maman, Papa, Marie,
Guillaume, Mamie, Papi et tous les autres, je les remercie pour ce que vous avez fait de
moi. J'espére que j’ai réussi a rendre fier nos étoiles qui brillent trés haut, et que je saurai
étre un exemple pour celles qui montent.

J’exprime enfin tous mes remerciements a Myriam, mi-guerriére vaillante, mi-princesse
bienveillante (90%/10% 7), pour son amour, qui a fait briller la flamme dans les moments
les plus difficiles comme les plus victorieux.

Je laisse maintenant la parole a mes amis photons, les vrais guerriers de cette aventure.
Qu’ils soient visibles, infrarouges, TeraHertz... Ils ont apporté un peu de couleur dans ces
trois belles années de thése.

"Allons-y Alonzo!"
- The Doctor




TABLE DES MATIERES

Introduction 5
1 Eléments de théorie 11
1.1 Optique linéaire cristalline . . . . . .. ... ... .. ... ... ...... 11
1.1.1 Polarisation linéaire et équation de propagation . . . .. . ... .. 11
1.1.2 Indices de réfraction principaux . . . . . . .. ... ... 13
1.1.3 Surface des indices . . . . . . . ... 15
1.1.4 Etats de polarisation . . . . . . .. .. ... ... L. 18
1.1.5 Angle de double réfraction . . . . . .. .. ... 20
1.2 Optique non linéaire . . . . . . . . . . ... 21
1.2.1 Polarisation non linéaire . . . . . . . . . .. .. ... ... .. ... 21
1.2.2  Processus quadratiques . . . . . . . ... ..o 21
1.2.2.1  Somme de fréquences . . . . . . .. ... 22
1.2.2.2 Différence de fréquences . . . . . . . ... ... ... ... 22
1.2.3 Equation de propagation et énergie transportée . . . . . . ... .. 23

1.2.3.1 Différence de fréquences entre deux ondes monochroma-
tiques . . . . Lo 24

1.2.3.2  Différence de fréquences au sein d’'une onde polychroma-
tique . . . L 26
1.2.3.3 Le déphasage AKZ . . . ... ... ... ... 29
1.2.3.4 Le coefficient effectif xepp . . . . . . . . ..o 32
1.2.3.5  Acceptances . . . . . . ... 33
1.3 Bilan . . . . . . 34

2 Spectre THz et génération THz par Différence de Fréquences : état de

Part 35
2.1 Spectres de transmission THz . . . . . . . . .. ... ... ... ...... 36
2.1.1 Spectroscopie FTIR . . . . . . . ... ... .. .. ... ... .... 36
2.1.2  Spectroscopie dans le domaine temporel TDS . . . . . . . . .. .. 38
2.2 Génération d’ondes THz : études théoriques . . . . . . . . .. ... .. .. 40
2.2.1 Détermination des Equations de Sellmeier . . . . . . . ... .. .. 40



2 TABLE DES MATIERES

2.2.2  Calculs pour une onde THz monochromatique . . . . . . . . .. .. 42
2.2.3 Calcul pour une onde THz polychromatique . . . .. ... ... .. 43
2.3 Génération d’onde THz : études expérimentales . . . . . . ... ... ... 43

2.3.1 Exemple de montage pour générer une onde THz monochromatique 44
2.3.2 Exemple de montage pour générer une onde THz polychromatique . 45

2.4 Les cristaux non linéaires pour la génération THz . . . . . . . . .. .. .. 47
2.5 Bilan . . ... 52
3 Caractéristiques de nouveaux cristaux dans leurs domaines de transpa-
rence 53
3.1 Les cristaux sélectionnés . . . . . . . ... Lo 54
3.2 Caractéristiques dans le visible et proche infrarouge . . . . . . . . . .. .. 56
3.3 Etude du cristal de BNA dans le visible et proche infrarouge . . . . . . .. 57
3.3.1 Etatdelart . . .. .. .. ... ... 58
3.3.2 Leséchantillons . . . . . . ... ... ... .. 58
3.3.3 Spectres de transmission . . . . . . . . ... 59
3.3.4 Seuil de dommage optique . . . . .. ... 60
3.3.5  Equations de Sellmeier . . . . . . . . ... ... L. 62
3.3.5.1 La méthode du cylindre . . . . .. . ... ... ... ... 62
3.3.5.2 Usinage d’'un cylindre de BNA . . . ... ... ... ... 64
3.3.5.3  Mesures directes des courbes d’accord de phase . . . . . . 65
3.3.5.4 Nouvelles équations de Sellmeier . . . ... .. ... ... 68
3.4 Caractéristiques dans le domaine TeraHertz . . . . . . .. ... .. .. .. 71
3.4.1 Leséchantillons . . . . . ... . ... .. ... ... 71
3.4.2 Caractéristiques des montages de spectroscopie . . . . . .. .. .. 75
3421 FTIR:2-20THz . ... ... ... . ... ... ..... 75
3422 TDS:01-20THz . ... ... ... ... ... ..... 75
3.4.3 Reésultats . . . . .. 7
3.4.3.1 Préambule sur le traitement des données utilisé . . . . . . 7
3.4.3.2 Spectres de transmission . . . . . ... ... ... 79
3.4.3.3 Indices de réfraction et coefficients d’absorption principaux 92
3.5 Bilan . . .. 98
4 Etude de la génération THz dans les cristaux sélectionnés 101
4.1 Etude théorique . . . . . . . . .. 101
4.1.1 Génération d’'une onde THz monochromatique . . . . . . . ... .. 101
4.1.2 Génération d’'une onde THz polychromatique . . . . . ... .. .. 112
4.2 FEtude expérimentale . . . . . . . ... o 116
4.2.1 Génération d’'une onde THz polychromatique . . .. .. .. .. .. 116
4.2.1.1 Montage 1 : expérience utilisant un laser femtoseconde
centré a \og=08 pum . . . . ... 116
4.2.1.2 Montage 2 : expérience avec un laser femtoseconde centré
a Agaccordable . . . ... ... 120
4.2.2  Génération d’'une onde THz monochromatique accordable . . . . . . 122

4.2.2.1 Montage 3 : expérience avec un laser picoseconde qui émet
a A3=1,064 pm et A\g accordable . . . . .. ... 122



TABLE DES MATIERES 3

4.2.2.2 Montage 4 : expérience avec un laser nanoseconde qui émet

deux longeurs d’onde accordables . . . . . . ... ... .. 125

4.2.2.2.1 DUAL-PPLN-OPO pompé a 1.064 pm . . . . . . 125

4.2.2.2.2 DUAL-KTP-OPO pompé 4 0.532 pym . . . . . . . 129

4.3 Bilan . . . ... 131
Conclusion et perspectives 133
A 147
B 149

C Liste des publications et communications orales 153






INTRODUCTION

Les ondes TeraHertz (THz) définissent le domaine du spectre des ondes électromagné-
tiques situé entre 20 et 0,1 THz, ce qui correspond a des longueurs d’onde comprises entre
15 et 3000 pm. Ce spectre est représenté en fonction de la fréquence et de la longueur
d’onde dans la Figure 1. Le domaine THz y est délimité par le carré violet, qui s’étend
des ondes radios du domaine électrique (<0,1 THz), aux ondes infrarouges du domaine
optique (>20 THz).

v ZHz EHz PHz THz GHz MHz
< 1 1 1 1 . 1 1 1 - 1 1 1 1 . 1 1 1 1 1 1
y rays X rays UV }| Infrared Radio waves
; f A
1 1 1 1 1 1 1 i 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 >
fm pm nm Hm mm m km

FIGURE 1 — Représentation du spectre des ondes électromagnétiques en fonction de la
fréquence et de la longueur d’onde. Le cadre violet délimite le domaine THz.

Le domaine THz représente une couverture spectrale trés intéressante pour de nom-
breuses applications qui concernent aussi bien les domaines de la spectroscopie que I'ima-
gerie ou les télécommunications [1].

La spectroscopie dans le domaine THz a été développée depuis la fin des années 1980,
avec notamment la technique de Time-Domain Spectroscopy (TDS) [2]. Par exemple, elle
permet d’identifier les raies d’absorption de la molécule polaire de I’eau correspondant a
I'excitation de rotations moléculaires [4], ou encore I'absorption due a des phonons ou des
porteurs libres dans les métaux ou les semi-conducteurs dopés.

Parmi les domaines d’applications les plus courants des ondes THz en spectroscopie,
I'industrie pharmaceutique peut étre citée. Elle exploite le fait que les raies d’absorption
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de 'eau sont trés bien définies et plus facilement identifiables dans le domaine THz que
dans le domaine optique [4]. Ainsi, la présence d’eau contenue dans les médicaments peut
étre identifiée lors du suivi d’un traitement pharmaceutique [5].

Tout comme les rayons X, les ondes THz ont un pouvoir de pénétration élevé. Ceci
leur permet de traverser le plastique et les tissus des vétements par exemple. Elles per-
mettent donc d’effectuer des images en profondeur. Cependant, contrairement aux rayons
X, les ondes THz traversent partiellement seulement les métaux ou la peau. En revanche,
elles ont l'avantage d’étre peu énergétiques, de sorte qu’elle ne ionisent pas la peau et
permettent de faire de 'imagerie corporelle sans endommager les cellules.

Ces propriétés offrent un fort potentiel aux sources THz, qui sont trés utilisées pour
différents besoins qui relévent de la sécurité [6]-[7], de I'industrie [8]-]9], de la médecine
[10]-[11] ou encore de I'art [12]-[13].

A titre d’exemple, la Figure 2 montre le résultat d’une imagerie THz réalisée pour un
pistolet en résine, un couteau en céramique et un tire-bouchon en métal [14]. Méme si ces
objets sont placés dans un sac en tissus ou une valise, ils sont facilement détectables par
imagerie THz lors des controles dans les aéroports ou les douanes, alors que cela n’est pas
possible avec les rayons X.

FIGURE 2 — Imagerie THz de différentes armes a feu ou armes blanches en plastique ou
en métal [14].

Un autre exemple concerne les télécommunications. La bande passante des ondes radio
est limitée a 10 % de la fréquence de la porteuse, soit 10 GHz [1], ce qui limite le débit
de transmission des données. L’utilisation d’une onde & plus haute fréquence, comme les
ondes THz, induit un élargissement de la bande passante ce qui permet une augmentation
du débit de données transmises par un réseau sans fil.
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Les ondes THz peuvent étre générées a partir de différents types de sources. Nous
allons en décrire ici les principales :

1. II y a les sources thermiques qui sont basées sur le rayonnement du corps noir.
Ce dernier emet dans la gamme THz & trés faible intensité dés 2K [15]. A titre
d’exemple, une lampe a mercure présente un spectre s’étendant sur toute la gamme
du domaine THz. Cependant, son énergie est faible et les ondes générées sont in-
cohérentes.

2. Les sources électroniques comme les diodes Gunn, les transistors a haute fréquence
et les multiplicateurs de fréquence permettent de générer une onde monochroma-
tique jusqu’a 1 THz. On note également 'existence des Backward Wave Oscillators
(BWO), permettant de générer un rayonnement fixe cohérent jusqu’a 2 THz.

3. Les lasers a cascade quantique, basés sur des transitions inter-sous-bande dans
des puits quantiques de semi-conducteurs, permettent de générer des ondes mo-
nochromatiques dans le domaine THz dont la fréquence dépend de la structure
du semi-conducteur. Les rendements de ces lasers sont de l'ordre de 1075, pour
des puissances générées de 'ordre de quelques milliwatts, et leur accordabilité, qui
s’é¢tend de 1,2 & 4,9 THz [16], dépend de la structure du semi-conducteur utilisé.
Soulignons que la conception d’un laser a cascade quantique repose sur les dimen-
sions des puits qui doivent avoir une précision nanométrique. Cette précision doit
étre d’autant plus fine pour la génération THz, car la transition inter-sous-bande
se fait entre deux états trés proches en énergie. De ce fait, I'inversion de population
entre les deux sous-bandes est tres compliquée a réaliser expérimentalement. Il en
est de méme pour ’accordabilité. Enfin, les lasers a cascade quantique fonctionnent
généralement a basse température [17], ce qui limite leur utilisation pour certaines
applications.

4. Les lasers a gaz permettent également de générer une onde THz par pompage
optique des molécules de gaz. Ces derniéres présentent une forte transition rota-
tionnelle dans le domaine THz, de sorte qu’une transition laser entre deux niveaux
vibrationnels et 1’émission d'un photon dans le domaine THz sont possibles. Les
gaz les plus utilisés sont CH3F, CH;OH, NH3, COOH et CHyF, [15]. IIs sont dis-
ponibles commercialement. Les meilleurs rendements obtenus avec des lasers a gaz
pompés optiquement sont de I'ordre de 1072-1073, pour des puissances générées de
I'ordre de 100 mW. Leur émission peut se situer entre 0,1 & 8 THz, chaque gaz pré-
sentant une raie d’émission propre. Les lasers a gaz ont trois inconvénients majeurs.
Premiérement, aucune accordabilité n’est possible car le spectre généré dépend des
propriétés intrinseques du gaz utilisé. Deuxiémement, le pompage optique doit se
faire & haute longueur d’onde, aux alentours de 9 - 11 pm, afin d’exciter les ni-
veaux d’énergie rotationnels [15]. Finalement, I’association d’un laser de pompage
et d'un milieu amplificateur gazeux fait que les lasers a gaz sont des sources tres
encombrantes.
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5. Les sources optoélectroniques sont les plus utilisées actuellement pour la génération
d’une onde THz. Il s’agit d'un photocommutateur, également appelé « antenne
THz ». Il est constitué de deux électrodes métalliques séparées de quelques dizaines
de microns et déposées sur un substrat semi-conducteur, comme décrit dans la
Figure 3 (a) [15]. L’émission repose sur un courant de polarisation DC appliqué aux
bornes des électrodes, de sorte que 'antenne se comporte comme un condensateur
présent dans le circuit représenté dans la Figure 3 (b). Une impulsion infrarouge
ultra-courte, de 20 & 200 fs, focalisée entre les deux électrodes ferme le circuit pour
une courte durée. Le changement soudain de courant de polarisation entraine la
génération du rayonnement THz. Une antenne génére une onde THz de spectre tres
large, qui peut s’étendre de 0,1 jusqu’a 5 THz si des impulsions femtosecondes trés
courtes sont utilisées. Cela résulte du fait qu’un courant de polarisation est appliqué
aux bornes des électrodes de 'antenne, pendant la durée At de 'impulsion laser.
Plus At est court, plus le spectre est étendu, un autre parameétre important étant
la durée de vie des porteurs du semi-conducteur utilisé. Les meilleurs rendements
de conversion sont obtenus en laboratoire avec des antennes THz ; ils sont 1'ordre
de 1072 [18].

y \/\f
Semiconductor

substrate \

THz pulse

DC
bias

Metal
Electrodes

fs laser pulse

(b) R(t)

FIGURE 3 — Schéma d’une antenne THz (a) et circuit RC équivalent (b) [15].

6. Enfin, il y a les sources qui générent une onde THz & partir d’un processus quadra-
tique de Génération de Différence de Fréquences (DFG) dans un cristal non linéaire.
Deux champs optiques laser visibles ou infrarouges créent une polarisation induite
qui génére une onde électromagnétique cohérente dans le domaine THz. Ces sources
sont appelées « sources paramétriques ». Les puissances maximales de ces sources
dépendent en partie de la valeur du seuil de dommage optique du cristal. Deux
configurations sont possibles selon que la DFG est produite entre deux impulsions
lasers monochromatiques en régime nanoseconde ou entre deux composantes de
Fourier au sein d’une méme impulsion laser femtoseconde. Dans la premiére confi-
guration la source THz est monochromatique, elle est polychromatique dans la
deuxiéme.
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Le Tableau 1 répertorie les performances de tous les types de sources THz que nous
venons de décrire. Les gammes de fréquences générées, leur accordabilité et la résolution
spectrale sont données.

e ésoluti
Type de source Ga’mme de Accordabilité sl
fréquence spectrale
. T 1 T 1
Thermique oute fa Non oute fa
gamime gamme
Electronique < 1 THz Non Fine
Laser a cascade Via
. 1,2-49 THz | changement de Fine
quantique
structure
Laser a gaz 0,1 - 8 THz Non Fine
Photocommutateur <4,5 THz Non Large
Paramétrique
. T 1 . )
Monochromatique oute la Oui Fine
gamme
Polychromatique < 5 THz Non Large

TABLE 1 — Caractéristiques de différents types de sources THz.

Le travail réalisé pendant la thése porte sur les sources paramétriques permettant de
générer une onde THz monochromatique ou polychromatique. Dans ce cadre, nous avons
considéré 21 cristaux non linéaire pour lesquels nous avons étudiés un ensemble de pro-
priétés dans le domaine THz, afin de déterminer lesquels sont trés prometteur pour la
génération d’une onde dans ce domaine. Certains de ces cristaux, que nous présenterons
dans le Chapitre 3, sont des cristaux trés connus pour leur utilisation dans le domaine
visible et proche infrarouge, mais n’ont jamais été, pour la plupart, étudiés dans le do-
maine THz. Afin de présenter ces mesures, le manuscrit de thése est organisé en quatre
chapitres dont le contenu est le suivant.

Le Chapitre 1 rappelle les éléments de théorie de l'optique cristalline et de 1'optique
non linéaire qui donnent les outils nécessaires au travail effectué. Il décrit ensuite les pro-
cessus quadratiques de conversion de fréquence dont la DFG.

Le Chapitre 2 est un état de l'art sur les études effectuées concernant la génération
d’une onde THz monochromatique ou polychromatique par DFG dans des cristaux non
linéaires. Nous revenons d’abord sur les étapes importantes de caractérisation des cristaux
pour leur utilisation dans le domaine THz. Ensuite nous rendons compte des démarches
adoptées pour les études théoriques des performances de sources paramétriques THz. En-
fin, nous donnons des exemples de montages expérimentaux mis en oeuvres et caractérisés



10 TABLE DES MATIERES

pour la génération d’'une onde THz par DFG. Cet état de 'art permet de situer le travail
de la thése par rapport aux études menées par ailleurs.

Dans le Chapitre 3, nous présentons les mesures des paramétres importants d’optique
linéaire et non linéaire pour 21 cristaux bien connus pour leurs propriétés optiques non
linéaires dans le visible et I'infrarouge proche ou moyen. L’idée est de voir ce qu’il en est
dans le domaine THz. Dans un premier temps, nous présentons leurs propriétés dans le
domaine visible et proche infrarouge, qui correspond a celui des deux ondes incidentes sur
le cristal. Nous détaillons en particulier le cas du cristal organique de N-benzyl-2-methyl-
4-nitroaniline (BNA). Ce chapitre se termine par la mesure des spectres de transmission
en lumiére polarisée, et la détermination des valeurs principales des indices de réfraction
et des coefficients d’absorption dans le domaine THz.

Le Chapitre 4 présente les résultats théoriques et les premiers résultats expérimentaux
de génération d'une onde THz par DFG dans les 21 cristaux sélectionnés. Nous avons
considéré aussi bien la génération d’'une onde THz monochromatique que polychroma-
tique. Les calculs sont basés sur les paramétres décrits et discutés au Chapitre 3. Ils ont
permis de déterminer les cristaux les plus prometteurs qui ont été étudiés dans quatre
montages que nous avons mis en place. Les résultats expérimentaux et leur analyse se
trouvent a la fin de ce chapitre.

Une conclusion et des perspectives terminent ce travail de thése. Il y a également deux
annexes.



CHAPITRE 1
ELEMENTS DE THEORIE

Ce chapitre rappelle les éléments de théorie nécessaires pour comprendre le travail
de thése. Dans cet objectif, il décrit le plus succinctement possible 'optique cristalline,
puis l'optique non linéaire en considérant des processus quadratiques de conversion de
fréquence. Il utilise en grande partie les références [19] et [20].

Nous décrivons dans un premier temps l'interaction entre la lumiére et la matiére cristal-
lisée, ce qui nous permet d’écrire I’équation de propagation des ondes en régime linéaire.
Puis les notions trés importantes comme la surface des indices, les états de polarisation
et I'angle de double réfraction sont discutées. Nous présentons ensuite les équations de
propagation des ondes en régime non linéaire en considérant les processus quadratiques de
conversion de fréquence. Viennent pour terminer ce chapitre, les paramétres importants
comme les conditions d’accord de phase et le coefficient effectif, notions qui sont dévelop-
pées en considérant la génération d’onde THz monochromatique puis polychromatique a
partir de processus de différence de fréquences.

1.1 Optique linéaire cristalline

1.1.1 Polarisation linéaire et équation de propagation

Chaque composante de Fourier d’une onde électromagnétique est décrite a la pulsation
w par un champ électrique E (w) et champ magnétique H (w) qui se propagent selon le
vecteur d’onde k(w).
En traversant un milieu, le champ électrique de 'onde interagit avec les électrons des
atomes. Nous allons décrire cette interaction dans les cristaux.
Pour des densités de puissance du champ électrique inférieures & 1 MW /cm?, le champ

électriqueﬁ(w) a la pulsation w induit une polarisation dans le cristal, notée P*(w), qui
peut étre considérée comme linéaire en fonction du champ électrique, soit a la position 7

[20] :

PL(w) = eoxV(w). E(w) (1.1)

11
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Ou ¢y est la permittivité diélectrique du vide. Le symbole . représente le produit
contracté.
XM (w) est un tenseur polaire de rang 2 qui correspond & la susceptibilité électrique li-
néaire. Il est représenté par une matrice 3x3.

Le déplacement électrique de la matiére 5(w) induit par le champ électrique de la
lumiére incidente a la pulsation w dépend de la polarisation linéaire et, en vertu de 1’Eq.

—

(1.1), D(w) s’écrit a la position 7 :

D(w) = eE(w) + P(w) = ¢ (I + XV (w)) .E(w) (1.2)

Ou I représente la matrice 3x3 identité. L’Eq. (1.2) permet de définir la permittivité
relative diélectrique €, comme ¢,(w) = (I + x™(w)) qui est donc également un tenseur
polaire de rang 2.

De maniére générale, chaque élément du tenseur de susceptibilité x(V)(w) est un nombre
complexe, dont la partie imaginaire décrit I’absorption du cristal, et la partie réelle I'indice
de réfraction. Chaque élément s’écrit :

X4 (w) = Re{x P (@)} + jIm{x} ()} (1.3)

Pour des pulsations w situées en dehors des bandes d’absorption du cristal, c¢’est-a-dire
dans les domaines de transparence, la partie imaginaire de la susceptibilité électrique est
négligeable devant la partie réelle (1 m{xz(jl») (W)} << Re{xg)(w)}). Nous considérons que
c’est le cas dans ce chapitre. L’amplitude de ’onde traversant le cristal n’est pas atténuée
au cours de sa propagation.

Il existe un repére orthonormé, noté (x,y,z) et appelé repére diélectrique, ou encore re-
pére optique, qui diagonalise la partie réelle du tenseur ¢,(w), et donc du tenseur y™V(w).
Pour des pulsations w dans un domaine de transparence du cristal les matrices correspon-
dantes s’écrivent donc :

Y(w) 0 0 €ras(w) 0 0
X(l)(w) = 0 X&J) (w) 0 , er(w) = 0 Eryy(w) 0 (1.4)
0 0 ng) (w) 0 0 €rzz (W)

O les éléments y;;(w) et €.44(w), avec i=x,y ou z, sont les valeurs propres de la sus-
ceptibilité électrique linéaire et de la permittivité diélectrique respectivement.

Dans le repére diélectrique une direction de propagation de I’onde est représentée par
le vecteur unitaire u, qui peut étre décrit par ses coordonnées cartésiennes (u,, u,, u,)
ou par ses angles de coordonnées sphériques (6, ¢). La relation entre ces deux types de
coordonnées est définie par la Figure 1.1 et s’écrit :

Uy sin(0)cos(p)
U= |u, | = | sin@)sin(¢) (1.5)

u, cos ()
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FIGURE 1.1 — Définition des angles de coordonnées sphériques 6 et ¢ permettant de repérer
une direction de propagation @ dans le repére diélectrique.

A partir des Eq. (1.1) et (1.2) et des équations de Maxwell, il est possible d’établir
I’équation de propagation du champ électrique E(w) en régime linéaire. Elle est donnée a
la position 7 et & la pulsation w par :

2

rot [7’375 [E(F, w)” - %

—

6 (w).E(F,w) =0 (1.6)

O ¢ est la vitesse de propagation de la lumiére dans le vide.
L’onde plane est une des solutions de I’'Eq. (1.6). La composante spatiale de son champ
électrique qui se propage dans la direction u s’écrit :

—

E(7,w) = &(w)E(w)eF)- (1.7)

O k(w) = k(w)i est le vecteur d’onde a la pulsation w de vecteur unitaire 7. &(w) est
le vecteur unitaire qui décrit ’état de polarisation de l'onde et F(w) est 'amplitude de
son champ électrique a la pulsation w.

L’Eq. (1.7) montre qu’en régime linéaire la polarisation du cristal, induite par le champ
électrique de la lumiére rayonne a son tour un champ électrique a la méme pulsation w.

1.1.2 Indices de réfraction principaux

Les valeurs propres des tenseurs de permittivité diélectrique relative €,;; et de suscep-
tibilité électrique XS ) permettent de définir les trois indices de réfraction principaux a la
pulsation w, soit :

n920<w) = €rge(w) = 1+ Xﬂ(rflﬂf»‘) (w)
n2(w) = €y (W) = 1+ xiy (W) (1.8)
ni(w) = erzz(w) =1+ Xglz) (w)
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Selon les valeurs relatives entre ces trois indices de réfraction principaux a la pulsation
w, il existe trois classes optiques dites : isotrope, anisotrope uniaxe, et anisotrope biaxe.

Les cristaux de la classe optique isotrope ont trois éléments du tenseur y") égaux :
X%«) = X(l) Xglz) = x, et donc trois indices principaux égaux n, = n, = n, = n. Les

cristaux du systéme cristallin cubique sont isotropes.

Pour les cristaux appartenant a la classe optique anisotrope uniaxe, ngx = X(l) =+ Xzz ,
et donc n, = n, # n,. On définit alors I'indice de réfraction principal ordinaire n, = n, =
n,, et 'indice de réfraction principal extraordinaire n, = n,.. Deux cas sont alors possibles :
la classe optique anisotrope uniaxe est dite positive si n, < n, et négative si n, > n.. Les
cristaux des systémes cristallins quadratique, hexagonal, trigonal et rhomboédrique ap-
partiennent a la classe optique uniaxe.

Enfin, les trois éléments du tenseur x(!) sont indépendants, X(l) # X 7é Xzz: pour
les cristaux de la classe anisotrope biaxe, de sorte que n, # n, # n,. Un cristal est aniso-
trope biaxe positif si n, < n, < n., ou négatif si n, > n, > n,. Les cristaux des systémes
cristallins orthorhombique, monoclinique et triclinique sont biaxes.

Comme indiqué dans 'Eq. (1.8), les indices de réfraction principaux dépendent de la
pulsation w de la lumiére se propageant dans le milieu cristallin. Nous nous intéressons
aux cristaux dont la dispersion des indices de réfraction est normale dans les domaines de
transparence. Cela signifie que si leur Variation est exprimée en fonction de la pulsation
w ou de la longueur d’onde A = 2%¢ alors : >0 soit 2 2y <0. Dans ce cas, les indices
de réfraction principaux sont classiquement decrlts par I’ equatlon de Sellmeier, dont une
forme possible est donnée par I'équation suivante dans le cadre du modéle de Lorentz
[21] :

BN DX
Nz N

Ot A est exprimé en um et i=x, y ou z. Les paramétres A;, B;, C;, D; et E; dépendent
du cristal considéré.

n2(\) = A; + (1.9)

Si la bande de transparence visée correspond au domaine compris entre 1'ultraviolet
(UV) et le proche infrarouge (IR), alors les paramétres C; et E; sont directement liés aux
longueurs d’onde Ay et Arg respectivement, qui sont relatives aux deux oscillateurs, UV
et IR, délimitant cette bande : C;=\yy et E; = Arg.

Un exemple de représentation de la dispersion des trois indices de réfraction principaux
dans le domaine de transparence visible-infrarouge d’un cristal biaxe positif est donné dans
la Figure 1.2. Cela permet de constater que pour des longueurs d’onde proches des bandes
d’absorption, la dispersion des indices de réfraction principaux est exaltée alors qu’elle est
trés faible voir négligeable au milieu du domaine de transparence.
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FIGURE 1.2 — Variation des trois indices de réfraction principaux en fonction de la longueur
d’onde sur le domaine de transparence visible-infrarouge d’un cristal anisotrope biaxe
positif.

1.1.3 Surface des indices

La projection de 'Eq. (1.6) sur les trois axes du repére diélectrique (x,y,z) permet
d’établir ’équation de Fresnel, qui s’écrit quand les valeurs de la pulsation w sont limitées
au domaine de transparence du cristal [22] :

u2(0, ) us (0, 9) uZ (0, ¢)
n_2(w797 ¢) - n;2(w) n_Q(w787¢) - 7152(&)) n_2(w707¢) - nz_2<w)

—0  (1.10)

Ot n,(w), ny(w) et n,(w) sont les trois indices de réfraction principaux définis par I’Eq.
(1.8), et u, (0, ¢), uy (0, ¢) et u,(6,¢) sont les coordonnées sphériques du vecteur unitaire
@, données par I'Eq. (1.5).

L’équation de Fresnel admet deux solutions analytiques, notées n™ (w, 0, ¢) et n™ (w, 0, @),
qui correspondent aux deux valeurs possibles de I'indice de réfraction du cristal dans la di-
rection considéré. Avec la convention n*(w, 6, ¢) > n~(w, 0, @), leur expression est donnée
par [22], [21] :
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[NIES

. B 2
SR ~BF (B2 —4C)?
B=—u%(0,0)(b+c) —ud(0,6)(a+c) — (0, )(a+b) (1.11)

C =u2(0,p)bc +ul(0, ¢)ac + ui(0, p)ab
—2

2 (w) e = n:%(w)

a=n_%(w),b=n
L’Eq. (1.11) décrit la répartition spatiale des indices de réfraction dans tout ’espace
en angles de coordonnées sphériques (6, ¢) ; elle est appelée surface des indices. Cette sur-
face est composée de deux nappes : la nappe interne, d’indice de réfraction n=(w, 6, ¢),
et la nappe externe d’indice de réfraction n*(w, #, ¢). La quantité n*(w, 0, ¢) - n~(w, 0, @)
définit la biréfringence du cristal selon la direction considérée.
L’expression analytique des indices n™(w, 8, ¢) et n~ (w, d, ¢) dépend donc des indices de
réfraction principaux. Par conséquent, la surface des indices est différente selon la classe
optique.

Pour la classe optique isotrope, ot n, = n, = n, = n, I'Eq. (1.11) montre que
n=(w,0,¢) = nt(w,0,9) = n(w). Par conséquent la surface des indices a la pulsation w
est une sphere, et la biréfringence est nulle dans toutes les directions du repére diélectrique.

La surface des indices a une pulsation w est représentée pour les cristaux uniaxes po-
sitifs et négatifs dans un octant du repére diélectrique par les Figures 1.3 (a) et 1.3 (b)
respectivement. Ces Figures et I'Eq. (1.14) montrent que la surface des indices ne dépend
pas de I'angle sphérique ¢ pour cette classe optique.

Dans le plan équatorial (x,y), la surface des indices est composée de deux nappes cir-
culaires associées aux indices de réfraction principaux n,(w) et n.(w). Dans les plans (x,z)
et (y,z), qui sont équivalents, la surface des indices est composée d’une nappe circulaire
appelée aussi ordinaire, d’indice de réfraction principal n,(w). Elle est également com-
posée d’'une nappe elliptique appelée extraordinaire d’indice de réfraction n®(w,#) dont
I’expression analytique est donnée dans le Tableau 1.1.

Le Tableau 1.1 donne aussi les expressions analytiques des indices de réfraction n™ (w, 6)
et n~(w, #) selon que le cristal étudié est de signe optique positif ou négatif.

La Figure 1.3 et 'Eq. 1.11 montrent aussi qu’il existe une direction particuliére appelée
'axe optique (A.O.) pour laquelle les deux indices de réfraction sont égaux (n*(w,f) =
n~ (w,d)). Pour les cristaux uniaxes, 1’axe optique est confondu avec I'axe z du repére
diélectrique. Notons que la biréfringence est nulle selon ’axe optique, constante dans le
plan (x,y), mais varie dans tout plan contenant ’axe optique.
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FIGURE 1.3 — Surface des indices des cristaux uniaxes positifs (a) et négatifs (b) a une
pulsation w donnée, et dans un octant du repére diélectrique. Les traits pleins représentent
des portions de cercles et les traits en pointillés des portions d’ellipses.

Cristaux uniaxes positifs Cristaux uniaxes négatifs
Plan nt (w,0) n~ (w,0) | nt (w,0) n~ (w,0)
(x,y) n(w) n,(w) no(w) ne(w)
(x,z) = (y,2) | n°(w, 0) = ﬁ n,(w) n,(w) | n(w, 0) = m
n3w) " n2(w) n3w) " n3(w)

TABLE 1.1 — Expressions des indices de réfraction n*(w,6) et n~(w,d) dans les plans
principaux des cristaux uniaxes positifs et négatifs.

La surface des indices des cristaux biaxes positifs et négatifs décrite dans un octant du
de 'espace est montrée dans les Figures 1.4 (a) et 1.4 (b) respectivement. Cela permet de
constater que, dans chaque plan principal, la surface des indices est constituée d’'une nappe
circulaire et d’une nappe elliptique. L’expression des indices de réfraction n™(w, 6, ¢) et
n~ (w,d,¢) est donnée pour les trois plan principaux des cristaux biaxes positifs dans le
Tableau 1.2. Ce dernier peut étre utilisé aussi pour les cristaux biaxes négatifs aprés avoir
échangé les signes "+" et "-".
nt(w,d,¢) et n7(w,d, @) sont égaux dans quatre directions de propagation particuliéres,
qui forment par paires les deux axes optiques (A. O.), d’ou la dénomination de cristal
biaxe. Les deux axes optiques sont situés dans le plan (x,z) du repére diélectrique. Compte
tenu du Tableau 1.2, I'angle V., que font les deux axes optiques avec I'axe z est donné
par :
ny*(w) = ng*(w)

sin” [V, (w)] = nz_z(w) —n;2(w)

(1.12)

Les Figures 1.4 montrent le croisement des deux nappes selon un A.O. du plan (x,z).
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FIGURE 1.4 — Surface des indices des cristaux biaxes positifs (a) et négatifs (b) a la pul-
sation w dans un octant du repere diélectrique. Les traits pleins représentent des portions
de cercles et les traits en pointillés des portions d’ellipses.

Plan n- (w,0, ¢) | nt (w,0, @)
(X7Y) COS2¢1 sin2g nz(M)
2 (@) n3(w)
(Y7Z> nx(a)) 003201 sin26
nZ(w) ' nZ(w)
(x,2), 0°<0<V, | ——— | 1n,w)

(x,2), V,<0<90° n,(w) L

ﬁ
Q
@
S
5
@
=
3
S
5

TABLE 1.2 — Expressions des indices de réfraction n~(w, 0, ¢) et n™(w, 6, ¢) dans les trois
plan principaux des cristaux biaxes positifs.

En dehors des plans principaux, 'Eq. (1.11) sera utilisée pour calculer la valeur des
deux indices de réfraction nt(w, 6, ¢) et n™ (w, 0, ¢).

1.1.4 Etats de polarisation

Dans un milieu anisotrope, l'existence de deux valeurs possibles de l'indice de ré-
fraction dans une direction quelconque implique deux directions possibles d’oscillation
du champ électrique : ET(w,6,¢), de vecteur d’onde E*(w,@, ¢) = kt(w,0,0)u(d,d) =
“n*(w,0,0)u(d,¢); E~(w, 0, ¢) de vecteur d’onde k~(w, 0, ¢) = k™ (w, 0, ¢)@(0, ) = “n” (w,
0,9)u(0,¢).

A partir de I’'Eq. (1.6), il est possible de montrer que dans une direction de propagation
(0, @), les champs électriques E~(w,0,¢) et ET(w, 6, ¢), sont associés a deux vecteurs
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unitaires € (w, 0, ¢) et € (w, 0, ¢), qui sont solutions de I’équation [20] :

[ (w, 0, 9))”
[n*(w,0,0)] — [ni(w)]

Avec i = x, y ou z. n*(w, 0, ) sont les indices de réfraction donnés par 'Eq. (1.11) et
n;(w) les indices de réfraction principaux définis par 'Eq. (1.8).

e; (w,0,9) = 30, 9)[(0, ¢).6%(w, 0, )] (1.13)

Dans les milieux uniaxes, les deux solutions qui décrivent les deux modes de polarisa-
tion €” et €* qui sont associés aux nappes ordinaires et extraordinaires de la surface des
indices, sont respectivement données par :

—sing —cos[f £ p*(0,w)].cosd
e = | cosp |,e" = | —cosld + p*(0,w)].sine (1.14)
0 sin[f 4 p*(0,w)]

Avec -p~ (0, w) pour les cristaux uniaxes positifs et +p* (6, w) pour les uniaxes néga-
tifs. p*(6,w) est appelé 'angle de double réfraction qui sera défini dans la section suivante.

Pour un cristal uniaxe positif, €~ = e® et €™ = €*. Au contraire, pour un cristal uniaxe
négatif €= = e* et 7 = . Notons que les Eq. (1.14) décrivent deux états de polarisation
rectilignes et qui sont toujours perpendiculaires entre eux (e°.¢°=¢".et=0).

Dans les cristaux biaxes, I’expression des coordonnées sphériques des vecteurs unitaires
e (w,0,0) et € (w,0,¢) est analytique seulement dans les trois plans principaux. Ces
expressions sont distinctes dans le plan (x,z) selon que 0<6<Vz ou 90>60>Vz, en raison
du contact ponctuel entre les nappes n*(w, 8, ¢) et n~(w, 0, ¢) dans ce plan. Elles sont
répertoriées dans le Tableau 1.3 pour les cristaux biaxes positifs.

Cristaux biaxes positifs

Plan € (w,0,9) et (w, 0, 9)
—sin(¢ + p~ (¢, w)) 0
(%) cos(@ + p~ (6,) 0
1
—1
(v,2) ( 0 )
0
(cos[G - p(9,w)])
(x,2) 0<O< V,

(0) (cos( —p (&w)))
(x,2) 90°>60> V, 1 0
0 sin(0 — pT(0,w))

TABLE 1.3 — Expression des coordonnées sphériques des deux états de polarisation d’une
onde qui se propage dans les plans principaux des cristaux biaxes positifs. p* représente
I’angle de double réfraction.
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Le Tableau 1.3 peut également étre utilisé pour déterminer les états de polarisation
dans les cristaux biaxes négatifs en inversant les signes "+" et "-". Il montre que les deux
états de polarisation " (w,f,¢) et € (w,0,d) des cristaux biaxes sont aussi rectilignes.
Cependant ils sont perpendiculaires entre eux uniquement dans les plans principaux. Hors
de ces plans, la résolution de ’'Eq. (1.13) est numérique et la condition précédente n’est
plus vérifiée (eT.¢~ # 0).

1.1.5 Angle de double réfraction

L’énergie lumineuse relative aux deux modes de propagation se propage selon deux
vecteurs de Poynting possibles TT7(w, 0, ¢) et TI™(w, 0, ¢) dont le module est défini par
[23] :

. L 1 -
| = [[E* A HF|| = QeocniEi.Ei* (1.15)

Les équations de Maxwell, 'Eq. (1.5) permettent de montrer que, dans le cas général, il
existe un angle non nul entre les vecteurs I (w, 8, ¢) et k% (w, 6, ¢). Cest le méme angle qui
existe entre les vecteurs ﬁi(w, 0,0) et E* (w,0,¢). 1l est appelé angle de double réfraction
ou en anglais "spatial walk-off" ; il est noté p*(w, 6, ¢). A titre d’exemple, I'orientation
entre ces vecteurs est représentée pour une propagation dans le plan (x,y) d’un cristal
biaxe positif par la Figure 1.5. Elle permet de montrer que le phénoméne de double ré-
fraction est associé a la nappe elliptique uniquement. Pour la nappe circulaire p(w, 0, ¢)=0.

La Figure 1.16 montre aussi que I’angle de double réfraction apparait également entre les
vecteurs 117 (w, 0, ¢) et 1T (w, 0, ¢).

L’expression de 'angle de double réfraction est analytique dans un plan principal et
est donnée par [23] :
2

n?(w).sin’(a) 4+ nj(w).cos*(a)

\/nf(w) sin? () + nj(w).cos?(a)

L’Eq. (1.16) montre que ’angle de double réfraction est toujours nul selon un axe prin-
cipal. Sinon dans un plan principal, p(a,w) décrit p* ou p~ selon que la nappe elliptique
est la nappe interne ou externe de la surface des indices. La correspondance entre ces
angles est la suivante :

Dans les plans (x,z) et (y,z) des cristaux uniaxes positifs, p~ (0, w)=p(a,w) avec a = 6,
n,=n, et n;=n.. Dans le plan (x,y), p7(6,w)=0. Cette correspondance décrit aussi les
cristaux uniaxes négatifs aprés avoir échangé les signes "+" et "-".

Dans le plan (x,z) des cristaux biaxes positifs, si 90°>60>V, alors p*(0,w)=p(0, @), et si
0<0<V, alors p~ (0, w)=p(0, o), avec a = 0, n;=n, et n;=n,,.

Dans le plan (y,z) p*(0,w)=p(o,w) avec a = 0, n;=n, et n;=n,.

Enfin dans le plan (x,y) p~ (¢, w)=p(¢,w) avec o = ¢, n;=n,, et n;=n,.

Pour décrire les cristaux biaxes négatifs, il suffit d’inverser le signe "-+" et le signe

p(a,w) = arccos (1.16)

n_n
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FIGURE 1.5 — Configuration des modes de polarisation &, des vecteurs d’onde k* et des
vecteurs de Poynting I pour une direction quelconque du plan (x,y) d’un cristal biaxe
positif.

1.2 Optique non linéaire

1.2.1 Polarisation non linéaire

Pour une densité de puissance du champ électrique supérieure au MW /cm?, le couplage
entre la lumiére et les électrons est fort. En utilisant le modéle de Lorentz avec une
approche perturbative, il est possible de montrer qu’a la position 7, chaque composante
de Fourier w de la polarisation induite peut s’écrire sous la forme d’une série de Taylor
en puissance du champ, soit [20] :

w)
w) + PO (w) + ...
XV (W).E(w)+eox® (w = we + wy) 1 E(wa) ® E(£wy)

FeoxP(w = we £ wp £ w,) . E(w,) @ E(fwy) @ E(fwe) + ...
(1.17)

Y@ et ¥ sont les tenseurs de susceptibilité électrique d’ordre 2 et 3 respectivement.
Ce sont des tenseurs polaires de rang 3 et 4 respectivement, qui sont donc décrits par des
matrices 3x3 et 3x3x3 respectivement. Les symboles "." et " : " et "-." représentent des
produits contractés et le symbole ® un produit tensoriel. Le premier terme de la partie
droite de 'Eq. (1.17), soit la polarisation linéaire P*(w), est décrite par 'Eq. (1.1). Les
termes suivants correspondent a la polarisation non linéaire PV (w). Seuls les processus
quadratiques, qui correspondent au premier terme de PV (w) seront étudiés dans ce travail
de thése. De plus, nous considérons dans ce chapitre uniquement des pulsations situées
dans des domaines de transparence du cristal.

1.2.2 Processus quadratiques

—

La polarisation non linéaire d’ordre 2, & la pulsation w (voir 'Eq. (1.17)), P®(w),
décrit un processus de somme de fréquences (w = w, + wy) ou de différence de fréquences
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(w = w, — wp). Nous allons considérer ces deux processus a partir d’une interaction entre
trois photons de pulsations wy, ws et w3 qui vérifient la loi de conservation de ’énergie :
hws = hwy + hws, avec la convention ws > we > wq. Dans ce cas, le processus de somme
de fréquences (SFG) est décrit a partir de la fusion de deux photons, et le processus
de différence de fréquences (DFG) est décrit a partir de la scission d’'un photon qui est
stimulée par un second photon incident.

1.2.2.1 Somme de fréquences

La Figure 1.6 décrit l'interaction de fusion de deux photons : deux photons incidents
de pulsation w; et wy fusionnent par le biais des atomes du cristal pour donner naissance
a un nouveau photon de pulsation w3 = wy + ws.

12
@—

FIGURE 1.6 — Description corpusculaire du processus quadratique de somme de fré-
quences : fusion de photons.

D’aprés le principe de conservation de 1’énergie, la fusion de deux photons conduit a
la génération d’un photon d’énergie (ou de pulsation) plus grande que chacune des éner-
gies et pulsations des photons incidents. A 'inverse, la longueur d’onde générée sera plus
petite que celle des ondes associées aux photons incidents.

Le cas dégénéré de la SFG, qui correspond a w; = wy = w, est appelé la Génération de
Second Harmonique; il est couramment abrégé SHG (pour Second Harmonique Genera-
tion). La pulsation générée correspond alors au double de la pulsation incidente, soit ws
= 2w.

1.2.2.2 Différence de fréquences

Le processus de scission spontanée d’un photon en deux photons est décrit par la
Figure 1.7. Il s’appelle aussi la fluorescence paramétrique. Seule la pulsation ws étant

fixée, un ensemble de couples (wy, wy) est généreé.
x2) C

FIGURE 1.7 — Description corpusculaire du processus quadratique de scission spontanée
d’un photon en deux photons.
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La scission d’'un photon a la pulsation ws peut également étre stimulée par un second
photon incident, a la pulsation w; ou wy. C’est ce qui correspond au processus de diffé-
rence de fréquences (DFG pour Difference Frequency Generation) lorsque 'on s’intéresse
aux photons qui ne sont pas incidents.

Le processus de DFG permet la génération de photons THz. En effet, si la pulsation du
photon stimulateur, wy par exemple, est trés proche de w3, alors, en vertu du principe de
conservation de I’énergie, w; = w3 - wy sera tres petite, ce qui correspond & une longueur
d’onde associée trés grande.

(a)

X(Z)

(b)

X(Z)

29 o

?

FIGURE 1.8 — Description corpusculaire du processus quadratique de différence de fré-
quences : scission d’un photon stimulée par le photon de pulsation intermédiaire wy (a)
ou par le photon de pulsation la plus faible w; (b).

Le cas dégénéré de la scission d’'un photon qui est stimulée par un autre photon de
méme pulsation w s’appelle la rectification optique. Dans ce cas, w3 = wy = w et d’aprés la
loi de conservation de I’énergie wy = w3 - wy = 0, ce qui correspond a un champ électrique
statique créé dans le milieu non linéaire.

1.2.3 Equation de propagation et énergie transportée

L’Equation (1.17) et les équations de Maxwell permettent d’établir I’équation de pro-
pagation en régime non linéaire de chacune des trois ondes en interaction de pulsations
w1, wy et wsz. Cette équation s’écrit :

—

2
rot [7“375 [E(F, wZ)H - w—;er(wi).E(F, wi) = Wl o PN (w;) (1.18)
¢

Ot pgp est la perméabilité magnétique du vide, i=1, 2 ou 3.
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Si nous détaillons en suivant le processus de DFG1 qui conduit a la génération d’une
onde a la pulsation wy, la polarisation non linéaire d’ordre 2 a cette pulsation est donnée
a la position 7 par :

ﬁ(g)(uh) = 60X(2) (wl = W3 — (,UQ) : E(W3) & E*(WQ) (]_19)

Ol E*(ws)—E(—uws).
L’Equation (1.19) montre que la polarisation non linéaire induite dans le cristal peut
avoir une autre pulsation que les pulsations initiales.

Nous allons nous intéresser a l’évolution du champ électrique E(wl,ﬁ généré par
P®(w;) selon que les deux ondes incidentes E(ws,7) et E(ws, ) sont monochromatiques
ou polychromatiques.

1.2.3.1 Différence de fréquences entre deux ondes monochromatiques

Si les champs électriques de deux ondes incidentes de pulsation ws et w3 sont mono-
chromatiques, leur amplitude est décrite par I'Eq. (1.7) avec un spectre représenté par
une distribution de Dirac centré en ws et wy, soit :

E(wi) = Epid(w — w;) (1.20)

Avec i = 2 ou 3.
Dans ce cas, I'Eq. (1.19) représente une polarisation non linéaire d’ordre 2 monochro-
matique qui s’écrit a la pulsation w; :

= — —

P(Q) (wl) = €0X(2) (wl = W3 —WQ> : (é&:(w:),, 6, gb)Eog) X (G_d:((,UQ, 9, ¢)E02)€j(k(w3’9’¢)'F_k(w2’9’¢)'7z‘)
(1.21)
Ou Ep3 et Epy sont les amplitudes de 'Eq. (1.20).
En injectant 'Eq. (1.21) dans I’'Eq. (1.18), on obtient I'équation qui décrit 1'évolution de
I’amplitude complexe du champ électrique généré par DFG1 a la pulsation w;. Pour une
interaction a trois ondes colinéaires se propageant le long de leur coordonnée commune 7
dont I'axe est confondu avec #, on obtient :

OFE(wy, Z :
% = j K108 (w1, 0,0). X P (wy = wg — wa) 1 (€5 (w3, 0, ¢)E(ws, Z)) @ (€5 (wa, 0, @) E(ws, Z))
o (K (@3,0,0) =k (w2,0,6)—k* (w1,0,6)) Z
(1.22)
Avec Ki= gki(wlg)tzloig(p(w1)) )

Notons que 'axe Z appartient au repére du laboratoire (X,Y,Z), qui est différent du
repére diélectrique (x,y,z) d’aprés la Figure 1.9. Le repére du laboratoire est un repére
fixe, dont la direction Z est colinéaire a la direction de propagation commune « des trois
vecteurs d’onde en interaction.
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Z

A

uzi4 ) X

FIGURE 1.9 — Définition du repére du laboratoire (X,Y,Z) dans le repére diélectrique
(x,y,2z) pour une direction de propagation commune des vecteurs d’onde selon .

L’Equation (1.22) permet de définir deux parameétres importants. Le premier est le
terme de déphasage AkZ avec Ak=k* (w3, 0, ¢) — k¥ (w2, 0, ¢) — k* (w1, 0, ¢). En utilisant
le fait que k= (w;) = %n*=(w;, 0, ¢), il devient :

Ak = %ni(u}:’n 07 ¢) - %ni(w% 97 Qb) - %ni(wh 07 ¢) (123)

Le second paramétre est appelé le coefficient effectif, qui s’écrit, pour le processus de
DFGI1 :

Xepr = €5(w1,0,0). (XD (w1 = ws — wa) 1 €5 (w3, 0, 0) ® & (ws, 0, §)) (1.24)

Finalement, ’équation (1.22) s’écrit encore pour une interaction entre trois ondes
monochromatiques :

0E (w1, Z)
oz
En considérant que I'approximation de la pompe non dépeuplée est vérifiée dans nos
expériences, I'amplitude des champs incidents peut étre considérée comme ne variant pas
au cours de leur propagation dans le cristal, soit : E(ws, Z) = E(ws,0) et E(wq, Z) =
E(ws,0). Cette approximation implique des expériences en régime de faible gain, ce qui
sera le cas pour toutes celles réalisées pendant la these.

:jK1€()XeffE<W3,Z)E(W27Z)€jAkZ (1.25)

L’équation (1.25) peut alors étre intégrée sur la longueur du cristal L et permettre
de déterminer a sa sortie ’énergie générée e(wq, L). Pour un faisceau de profil spatial
Gaussien avec un rayon wg, on obtient :

7'['W2

e(wr, L) = =P eocen™ (wi, 0, ) E*(wn, 0, 6, Z) B+ (w1, 0, 6, Z) (1.26)

L’énergie générée par DFG1 est donnée par [20] :
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A
€(W1, L) = B)\?))\Q

— T(w3a97¢)T(w2»97¢)T(w1707¢)
Avec A = S G 6 nleon 0.0 0.6)
et la section du faisceau gaussien. G(Z,wyq, p) est le coefficient d’atténuation da a l'angle

de double réfraction défini par 'Eq. (1.16), sachant que G=1 pour des propagations selon
les directions principales du repére diélectrique. T(w;, 0, ¢) est le coefficient de transmis-
sion de Fresnel a la pulsation w;. £(ws,0) et £(ws, 0) représentent les énergies incidentes,
qui ne sont pas modifiées au cours de la propagation dans le cristal.

Ak-L ) (1.27)

612,30 )y el O 0) s (S5

. B est un coefficient prenant en compte la géométrie

L’équation (1.27) dépend donc fortement des deux paramétres importants que sont le
coefficient effectif x.r; et le déphasage Ak qui seront détaillés dans les sections 1.2.3.3 et
1.2.3.4 respectivement.

L’accordabilité de la pulsation générée w; est donnée par celles des pulsations ws et ws.
Comme w; = w3 - ws, Si wy >~ ws, alors w; ~ 0 de sorte que la pulsation w; générée peut
balayer tout le domaine de transparence THz du cristal. La seule limitation du spectre
balayé sera le spectre de transmission du cristal dans ce domaine.

L’Equation (1.27) peut étre utilisée pour calculer I’énergie générée par SFG ou DFG2.
Pour la SFG, il faut remplacer w; par ws et inversement. Pour la DFG2, w; devient wy et
inversement.

1.2.3.2 Différence de fréquences au sein d’'une onde polychromatique

Nous considérons ici une onde polychromatique de pulsation centrale wy et de largeur
a mi-hauteur Aw. Un processus de différence de fréquences peut alors exister entre deux
composantes de Fourier de ce champ. Nous appelons w, et w3 les pulsations correspon-
dantes, la pulsation de I'onde générée étant alors w; = w3 — wo. Les pulsations a wo et ws
considérées seront trés proches, de sorte que wy sera dans le domaine THz. Les amplitudes
des champs électriques des composantes a wy et w3, E(ws) et E(ws), peuvent alors s’écrire
sous la forme :

E(w;) = Egexp (_A‘LL@Q (w; — w0)2> (1.28)

Avec i=2 ou 3.

La Figure 1.10 décrit le spectre de I'impulsion polychromatique. Un exemple de couple
de pulsations wy et w3 appartenant a ce spectre et dont 'interaction conduit a la génération
d’un champ a la pulsation w; appartenant au domaine THz est donné.
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/ —A w=30rd/s
0.8} ||' |\ Aw=15rdis|
o | [ |\ \—Aw=5rdls

w, Wy W3
Pulsation w (rd/s)

FIGURE 1.10 — Spectre d’une onde polychromatique décrite par une gaussienne centrée
en wy pour plusieurs largeurs & mi-hauteur Aw.

En injectant 'Eq. (1.28) dans I'Eq. (1.19), et en utilisant la loi de conservation de
I’énergie, qui permet d’écrire wo=ws-wy, 'expression de la polarisation non linéaire d’ordre
2 induite & la pulsation w; devient :

P (w,, Z) = g2 /+OOX<2> (wi) : € (w3, 0, 0) @ &F(ws — wi, 0, B)
erp (_‘leg ((ws —wo)? + (ws —wy — w0)2)) (1.29)
exp (j (k*(ws,0,0) — k*(ws — wi1,0,0)) Z) %

L’intégration de I'Eq. (1.29) est compliquée, et ne permet pas en général une expression
analytique. Néanmoins, si w3 et wo sont trés proches, ce qui est le cas ici puisque c’est une
génération dans le domaine THz qui est visée, la différence de leurs vecteurs d’onde peut
alors étre approximée a [24] :

ok* w on*
ki(w3797¢)_ki(w3_w179)¢) ~ a_ W1 = = (ni(w0,97¢)+w0 (9_ )
“ lwo ¢ Wi/ (1.30)
w
= ?ln;t (UJOv 97 ¢)

Ou n;t(wo) est I'indice de groupe de I'onde polychromatique centrée en wy. Une étape de
calcul supplémentaire permettant de justifier ce résultat est donné dans I’Annexe A.
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L’Eq. (1.29) peut encore étre simplifiée en considérant que la dispersion de p(w, 0, ¢)
en fonction de la pulsation w; est faible pour i=2 et 3. Dans ce cas, & (w;, 0, ¢) = (0, ¢)
et I’'Eq. 1.29 intégrée par rapport a ws et wo devient :

ﬁ(Q)(wh Z) = EOESX(Q) (W1 = W3 — W2) : égi(e,éb) ® 6—:21:(6,’ Cb)

1.31
I e I
C

C Aw? w1

L’évolution de 'amplitude complexe du champ électrique généré par DFG1 a la pulsa-
tion wy en régime polychromatique est décrite par la résolution de I'Eq. (1.18) avec I'Eq.
(1.31) qui permet d’écrire que :

OF (w A )
OB D) 05365 (01, 0,0) X (w0 = 0y — w2) : 6516,0) © 250, 0)
2ln2 (W1 oy Wi o+
o (‘m%)“p (7 (i 0.0.6) = =n*(1,60,9)) 2)
(1.32)
Avee K= gae Gy

Dans ce régime, le premier parameétre important qui est le terme de déphasage défini
comme AkZ avec : Ak=k* (w3, 0, ¢) — k*(ws, 0, ¢) — k¥ (w1, 0, ¢) qui peut s’écrire :

Ak = % (n(wo, 0, 8) — n* (w1, 6,0)) (1.33)

Le coefficient effectif a la pulsation w; est donné par :

Xeff(wl) = éd:(wb 97 gb) (X(2)(w1 = W3 — w2) : %(07 ¢) ® ég:(g’ gb)) (1'34)

Finalement 1’équation de I’évolution du champ électrique polychromatique a la pulsa-
tion w; peut s’écrire :

OF A 2ln2 -
% = jKleoxefngexp (—A—Zwa) eIAkZ (1.35)

Si elle est intégrée sur la longueur du cristal L, I’énergie générée par DFG1 devient :

A 4ln2 , Ak.L
e(wy, L) = 6ﬁG(Z’ Wo, P)Xopp(wi)egLPexp (—mw%) sinc? (T) (1.36)
0

Ou les termes 3 et G(Z,x, p) sont les mémes que ceux définis précédemment.

Le terme exp (—i’%w%) définit ’enveloppe spectrale qui est accessible & partir du
spectre de 'onde incidente décrit par la Figure 1.10. Il est représenté Figure 1.11 pour

plusieurs valeurs de la largeur spectrale & mi-hauteur Aw
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La Figure 1.11 permet de constater que dans cette configuration de génération d’une
onde THz polychromatique par DFGI, la pulsation w; la plus élevée qu’il est possible
de générer est limitée par la largeur a mi-hauteur du spectre de 'onde polychromatique
incidente Aw. On note également que la demi-largeur & mi-hauteur des spectres représen-
tés sur la Figure 1.11 est aussi égale a %. Le spectre généré dépend aussi du spectre de
transmission du cristal dans le domaine THz. Notons que la valeur de la pulsation cen-
trale wy du spectre incident n’a aucune incidence sur la valeur maximale de la pulsation
w1y générée.

i —A w=230rd/s
/C':_T\OS i \\ ‘A w=15rd/s/
' —A w=5rd/s

|
~__-04 \
S \
< 02| \
; ‘

0 20 40 60 80 100
Pulsation w, (rd/s)

FIGURE 1.11 — Spectre de 'onde polychromatique généré par DFG1 pour plusieurs lar-
geurs & mi-hauteur Aw de I'onde incidente.

1.2.3.3 Le déphasage AKZ

Le terme AKZ représente le déphasage spatial entre la polarisation non linéaire et le
champ qu’elle rayonne & la méme pulsation, soit w; dans le cas de la DFGI.

La Figure 1.12 décrit I’évolution de 'énergie générée £(wy, L) décrite par I’équation
(1.27) en fonction de I’épaisseur L du cristal dans les cas ou Ak # 0 et Ak = 0. Dans
sin%ﬂ)

le cas ot Ak # 0, alors e(wy, L) o< —3— de sorte qu’il y a une variation périodique

de e(wy, L) avec une période spatiale 1.. L’interprétation physique est que la polarisation
électronique non linéaire d’ordre 2 interfére successivement de maniére constructive et
destructive avec le champ électrique qu’elle rayonne. Le paramétre 1. est la longueur
d’interaction ou l'interférence est contructive ou destrictive. Elle est appelée la longueur
de cohérence et est donnée par [20] :

™

T Ak

Le cas ou Ak # 0 est la condition de hors accord de phase. Comme le montre la Figure

le (1.37)
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1.12, elle n’est pas intéressante pour les applications si la longueur de cohérence est petite
devant la longueur du cristal.

En revanche, lorsque Ak=0, £(w;, L) augmente proportionnellement au carré de la lon-
gueur L du cristal. Ce cas est appelé condition d’accord de phase et est particulierement
intéressant pour les applications. L’accord de phase est primordial pour des pulsations
w1, wWe et ws situées dans les bandes de transparence du visible-infrarouge, car la longueur
de cohérence 1. au bout de laquelle I’énergie générée est maximale est généralement de
I'ordre du pm, alors que L est de I'ordre du millimétre au minimum.

Nous verrons dans le chapitre 4 que les longueurs de cohérences 1. deviennent centimé-
triques pour w; dans le domaine THz, de sorte que £(wy, L) peut étre maximale & la sortie
du cristal de longueur L alors que Ak#0. Si I, >L alors la longueur de cohérence sera
étudiée aussi bien que la condition d’accord de phase Ak=0.

10
= 8 1
% - N k=0

AK =

g o -
N3]
c
\gJD 4_ i
2
)
E > AkZ0 |
57 &

0 T T T T T T T T

0 . 2] 3|C 4|C 3|c 6|C

Longueur du cristal L

FIGURE 1.12 — Energie générée a la pulsation w; en fonction de la longueur du cristal L
en dehors de la condition d’accord de phase (Ak # 0) ou en condition d’accord de phase
(Ak = 0).

La condition d’accord de phase dans les cristaux anisotropes est donnée par 1'Eq.
(1.23), ce qui permet d’écrire :
n*(Xs,0,¢0) n*(M,0,0) nF(Ag,0,0)
— — =0 (1.38)
A3 At A2
A priori, il existe 23=8 fagons de décliner 'Eq. (1.38) qui correspondent a 8 types
de configurations vectorielles des champs associés. Si les pulsations wy, ws et w3 des trois
ondes en interaction appartiennent au méme domaine de transparence, avec ws > wy > Wy,
alors la dispersion normale des indices de réfraction, décrite par I’équation (1.9), impose
les relations d’ordre suivantes :

n+(w3,9,¢) > TL+(CA}2,9,¢
n_(w3797¢) >n_(w2797¢

AV,

)
| (1.39)
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On peut montrer rigoureusement que seulement trois types de conditions d’accord de
phase sont possibles [25].
En revanche, lorsque les longueurs d’ondes incidentes ws et w3 sont situées dans des bandes
de transmissions différentes de celle de 'onde générée wq, rien n’empéche que la condi-
tion d’accord de phase (1.38) soit vérifiée pour les 8 types car les relations d’ordre 1.19
n’existent plus. C’est le cas pour la génération d’onde THz pour laquelle w3 et wo appar-
tiennent au domaine de transmission visible/proche infrarouge et 'onde générée w; au
domaine THz, ces deux domaines étant séparés par des bandes d’absorption.

La condition d’accord de phase pour les 8 configurations possibles des modes de polari-
sation des trois ondes en interaction des types I & VIII est répertoriée dans le Tableau 1.4
pour tous les processus quadratiques possibles de conversion de fréquences (SFG, DFG1
et DFG2). Les trois types surlignés en rouge correspondent aux seuls types possibles pour
une interaction entre trois ondes appartenant au méme domaine de transparence d’apres
I'Eq. (1.39). Ce sont les types I, II et III de la DFG1.

Condition d’accord de phase DFG1 SFG DFG2
n*(/>\33,0,¢) = n+(>;\ll’0’¢) = n7(§\22’9’¢) = Type I Type 111 Type I1
. ();\33’0’@ n+(>;\11’9’¢) n+(>;\22’0’¢) =0 Type II Type I Type 111
n*(/>\33,0,¢) — ();\11’0’@ n+();\22’0’¢) =0 | Typelll Type 11 Type I
ni();\i’e’gb) — ni();\ll’e’gb) —z (122’9’@ =0 Type IV Type IV Type IV
: ();\33’0’@ n+();\11’0’¢) n+();\22’9’¢) =0 Type V Type V Type V
o) nubo) i Cabd) - Type VI | Type VII | Type VIII
el Cu80) i CebO) — (| Type VII | Type VI | Type VI
) Cu80) U288 — | Type VI | Type VI | Type VII

TABLE 1.4 — Conditions d’accord de phase par biréfringence pour les 8 types et les trois
processus de conversion de fréquences SFG, DFG1 et DFG2 possibles.

Il est possible de résoudre analytiquement 'Eq. (1.29) uniquement dans le cas des types
pour lesquels les deux ondes incidentes se propagent avec le méme état de polarisation.
Dans ce cas, la condition d’accord de phase se réduit a (1.33) :

n;t()\0797¢) _ni<>‘1797¢) =0 (140)

La condition d’accord de phase correspondant aux 4 types vérifiant 'Eq. (1.30) est
décrite dans le Tableau 1.5. Pour les 4 autres types, I'intégration de la polarisation non
linéaire décrite par I'Eq. (1.29) doit étre effectuée numériquement.
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Condition d’accord de phase DFG1

Ilg_ )\O,Q,Qb 1’1+(>\17Q,¢):0 TypeI

( )-
ng_()\OJ 97 (b)_n_(Ah 87 ¢):0 Type v
n;r()\Oa 97 ¢)_n+(>\17 87 ¢):0 Type \
n;r()\Oa 97 (b)_n_(Alv 87 ¢):0 Type VIII

TABLE 1.5 — Conditions d’accord de phase pour les 4 types de DFG1 permettant de
résoudre analytiquement I'équation 1.29.

1.2.3.4 Le coefficient effectif y ;s

Dans le cas de la DFG1, le coefficient effectif y.rs a été donné par I'équation (1.24),
qui devient sous forme tensorielle développée :

2
Yers = D_ e (w0, 00w = ws = wa)e] (ws, 0, 0)eii (wz, 0,0) (141
ijk
L’équation (1.41) dépend de 'amplitude et du signe relatif des 27 éléments du tenseur
de rang trois x?, qui s’écrit dans le repére diélectrique :

) Xzzz Xayy Xwzz Xazyz Xoezy Xzzz Xzzze Xzzy  Xzyz
X ® = Xyzz  Xyyy Xyzz Xyyz Xyzy Xyzz Xyzze  Xyzy  Xyyz (1.42)
le'x XZyy XZZZ XZyZ XZZy XZQ')Z XZZ:Z‘ szy Xzyfl‘

La valeur et le signe de chaque élément du tenseur XSI)C dépend du groupe ponctuel du
cristal, ce qui sera détaillé dans le Chapitre 4 pour chaque cristal étudié.
Chaque élément du tenseur y(® est aussi relié¢ aux éléments du tenseur ) par la relation
de Miller [26] si les trois pulsations wy, wo et ws appartiennent au méme domaine de
transparence du cristal, soit :

Xin(wn = ws = wn) = X (wi)xS; (ws) i (—w2) B (1.43)

dijr est appelé indice de Miller qui est indépendant de la pulsation. D’aprés I'Eq. (1.8) il
vient alors :

X wn) = G/ 1= n2(@1) /1= 2 (ws)y[1 = () (1.44)

Par conséquent, en connaissant les équations de Sellmeier (1.9) qui décrivent les trois
indices de réfraction principaux, et si la valeur de XEJQI)C (wq) est connue, 'Eq. (1.45) permet

de calculer la valeur de ij,l pour toute autre pulsation wy ou w3 du domaine de transpa-

rence. La relation de Miller ne pourra donc pas s’appliquer dans le cas de la génération
THz car wy n’est pas dans le méme domaine de transparence que wy et ws.
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Xerfr dépend également des vecteurs unitaires des champs électriques des trois ondes
en interaction, décrits dans la partie 1.1.4. Le coefficient effectif s’écrit :

2 2
Xepf(wi = w3 — wy) = ngj])g(wl)Fi(jlg(whw&wQ; 0,9) (1.45)
ijk
Ot F@® est un tenseur de rang 3 représenté par une matrice 3x3 qui décrit les 8
configurations de polarisations possibles. Il est donné par :

F) (wr,ws,ws, 0, 0) = e (w1, 0, 9)et (w3, 0, 9)ei (wa, 6, ¢) (1.46)

Le facteur champ peut alors se décliner a partir des 8 configurations de polarisations
décrits dans le Tableau 1.6.

Configuration de polarisation Type d’interaction
W o e DFG1 SFG DFG2
€~ et €~ Type 1 Type III Type 11
€~ et et Type 11 Type 1 Type III
e~ e~ et Type 111 Type 11 Type I
€~ e e Type IV | TypeIV | Type IV
et e+ e Type V Type V Type V
et et e~ Type VI | Type VII | Type VIII
et ¢~ e~ Type VII | Type VIII | Type VI
e €~ et Type VIII | Type VI | Type VII

TABLE 1.6 — Configurations de polarisation possibles des trois ondes en interaction et les

8 types pour les processus de SFG, DFG 1 et DFG2.

1.2.3.5 Acceptances

La condition d’accord de phase Ak=0 est vérifiée pour un jeu de paramétres £=(\y,
A3, Opar, opar) ou l'indice PM représente I'accord de phase (phase-matching) en considé-
rant que la température reste constante. Ces paramétres sont des variables dispersives de
I'indice de réfraction, de sortes qu’ils conditionnent le paramétre Ak.

Ainsi une légére variation A¢ conduit & une variation de la puissance générée pro-
portionnelle & sinc? (%) décrite par La Figure 1.13 qui donne I’évolution de 1’énergie
normalisée a sa valeur maximale.

La Figure 1.13 rend compte d’une largeur 6§ a 0,405 du maximum du pic, qui corres-

pond également & I’écart entre I'accord de phase et le premier zéro de la fonction sinc?.
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FIGURE 1.13 — Evolution de I'énergie générée ¢(w;) normalisée en fonction de £=(Aq, A3,
0, ¢) dans un cristal de longueur L fixée.

La quantité LoE (E=Xq, A3, 0, ¢) définit 'acceptance de 'accord de phase vis-a-vis du
parameétre &.

1.3 Bilan

Dans ce premier chapitre, nous avons rappelé les éléments théoriques essentiels qui
permettent de décrire les propriétés optiques linéaires des cristaux anisotropes. Elles sont
de premiére importance et seront précisées pour tous les cristaux étudiés dans cette thése.
Elles ont permis de comprendre la propagation d’'une onde dans un cristal en régime li-
néaire.

Nous avons aussi présenté la polarisation non linaire qui décrit les processus d’ordre
2 (quadratiques) qui peuvent étre décrits au niveau corpusculaire & partir de la fusion ou
la scission de photons. Enfin, nous avons développé le processus de DFG1, qui sera étudié
dans les chapitres suivants et détaillé deux configurations permettant de générer une onde
THz qui est soit monochromatique et accordable soit polychromatique. Cette partie du
chapitre 1 a permis d’identifier deux paramétres importants que sont le déphasage AkZ et
le coefficient effectif x.ff, et leurs roles respectifs sur la valeur de I’énergie THz générée.
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Dans le Chapitre précédent, nous avons présenté les conditions d’accord de phase par
biréfringence et le coefficient effectif qui sont deux paramétres clés pour que 1’énergie d’une
onde THz monochromatique ou polychromatique soit élevée quand elle est générée dans
un cristal non linéaire & partir d'un processus quadratique de différence de fréquences
(DFG). Notons que la communauté attribue la génération d’une onde THz polychroma-
tique a la Rectification Optique (OR), alors que cette derniére correspond au sens stricte
a la génération d’un champ électrique statique & partir de deux photons de fréquences
identiques (w - w = 0). Cette appellation est donc un abus de langage, mais nous la
conserverons par la suite.

Le processus de DFG, dont le schéma de principe est rappelé Figure 2.1, implique
idéalement trois ondes de pulsations wi, ws et ws situées dans des domaines de trans-
parence du cristal. Classiquement, il s’agit des bandes de transmission visible-infrarouge
pour les pulsations incidentes ws et w3, et la bande de transmission THz pour la pulsation
wy générée. Elles sont représentées respectivement par les zones violette et grise sur la
Figure 2.1 ou elles sont séparées par une bande d’absorption (zone blanche). La Figure
2.1 rappelle aussi le schéma de principe du processus quadratique de DFG.

Ce chapitre décrit dans un premier temps les deux méthodes classiquement utilisées
pour enregistrer des spectres de transmission dans le domaine THz. Il présente ensuite
des exemples de calculs menés pour modéliser la génération par DFG d’une onde THz
monochromatique puis polychromatique. Il poursuit en donnant des exemples de montages
expérimentaux qui ont été mis en oeuvre pour générer ces ondes THz. Enfin, un état de
I’art non exhaustif rend compte des résultats obtenus dans de nombreux cristaux non
linéaires utilisés pour générer une onde THz.

35
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FIGURE 2.1 — Exemple de domaines de transparence d'un cristal pour les trois pulsa-
tions wq, we et ws. Les zones violette et grise correspondent respectivement aux domaines
de transparence UV-IR et THz. Elles sont séparées par une bande d’absorption (zone
blanche).

2.1 Spectres de transmission THz

Deux techniques de spectroscopie sont principalement utilisées pour mesurer les spectres
de transmission dans le domaine THz : la spectroscopie Infrarouge a Transformée de
Fourier (FTIR pour Fourier Transform InfraRed), et la Spectroscopie dans le Domaine
Temporel (TDS pour Time-Domain Spectroscopy).

2.1.1 Spectroscopie FTIR

Le schéma de principe du montage expérimental d'un spectrométre FTIR, comme celui
commercialisé par la société Brucker, est décrit par la Figure 2.2. Pour I'enregistrement
de spectres de transmission dans le domaine THz, une lampe de mercure peut étre insérée
dans le compartiment "sources". Son spectre est celui d'un corps noir qui s’étend entre
30 et 1,5 THz.

Le faisceau émis par la source est collimaté et injecté dans un interférométre de Mi-
chelson. Celui représenté sur la Figure 2.2 est composé d'une lame séparatrice (BMS) et
d’un ensemble de miroirs plans. Un des miroirs est monté sur une platine de translation
motorisée de sorte que son déplacement permet de faire varier la différence de marche
entre les deux bras de I'interférométre.

Un interférogramme reconstruit numériquement rend compte de la variation de I'inten-
sité de la source a la sortie de I'interféromeétre en fonction de la différence de marche pour
les différentes longueurs d’ondes du spectre de la source. Il décrit pour chaque longueur
d’onde de la source des interférences a deux ondes successivement destructives et construc-
tives quand le miroir mobile se déplace. L’interférogramme regroupe donc la totalité de
I'information spectrale comprise entre 1,5 et 30 THz.
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A la sortie de l'interférométre de Michelson, le faisceau est focalisé dans un compar-

timent qui doit contenir un échantillon. Il se propage jusqu’au détecteur, qui peut étre
pyroélectrique, comme un DTGS, ou, pour plus de sensibilité, un bolomeétre. Un polari-
seur, qui est soit un filtre polarisant ou un polariseur a grille, peut étre rajouté a I'entrée
du compartiment échantillon pour des enregistrements de l'interférogramme en lumiére
polarisée.
L’interférogramme enregistré sans échantillon sert de référence. On place ensuite dans le
compartiment échantillon une lame avec deux faces paralléles polies & la qualité optique et
taillées perpendiculairement a un axe principal du repére diélectrique, x, y ou z. Le spectre
de transmission de cet échantillon va moduler I'interférogramme enregistré au niveau du
détecteur.

Michelson
interferometer

BMS

( ’__7 Sources

U

Delay line 7

Sample
compartment

Detection E><I E

LA

FIGURE 2.2 — Schéma de principe du montage d’un spectromeétre FTIR commercialisé par
la société Brucker Vertex-80 [27].

La Transformée de Fourier des deux interférogrammes précédents donne deux spectres
sur la gamme spectrale couverte par la source. Leur rapport constitue le spectre de trans-
mission du cristal en lumiére polarisée. Sa structure résulte a la fois de I'absorption du
cristal et des pertes par réflexion de Fresnel sur ses deux faces. Ces deux contributions ne
peuvent pas étre discernées directement.

L’exemple du spectre de transmission enregistré a travers une lame de BNA avec un
spectrométre FTIR est donné dans la Figure 2.3 [28]. La lame a été taillée avec deux faces
paralleéles perpendiculaires a ’axe y, son épaisseur étant égale a 0,3 mm et le polariseur
orienté selon 'axe z. Les fréquences sont comprises entre 0,1 et 22 THz.
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FIGURE 2.3 — Spectre de transmission de BNA en lumiére polarisée selon 'axe z. Il a
été enregistré avec un spectrométre FTIR & travers une lame de 0,3 mm d’épaisseur et
orientée perpendiculairement a 'axe y [28].

2.1.2 Spectroscopie dans le domaine temporel TDS

La spectroscopie dans le domaine temporel, en anglais Time-Domain Spectroscopy
(TDS), est l'autre technique la plus utilisée pour enregistrer des spectres de transmission
dans le domaine THz en lumiére polarisée [3]. Son principe de fonctionnement est décrit
par le schéma de la Figure 2.4 [29].

Une impulsion laser femtoseconde, représentée en rouge, est séparée en deux par une
lame séparatrice : la premiére impulsion est focalisée sur une premiére antenne THz, dite
émettrice, telle que celle décrite au chapitre d’introduction (voir la Figure 3). Cette an-
tenne rayonne une impulsion THz de plusieurs dizaines de picosecondes dont le spectre
est compris entre 0,1 et 4 THz [29]. L'impulsion THz émise est polarisée linéairement
grace a la disposition des électrodes de 'antenne. La seconde impulsion passe & travers
une ligne a retard avant d’étre focalisée dans une deuxiéme antenne, dite détectrice. La

ligne a retard permet d’ajuster continument le délai d’arrivée de I'impulsion sur ’antenne
détectrice.

L’impulsion THz émise par la premiére antenne est collimatée a 1'aide d’une lentille
et de miroirs paraboliques pour une propagation dans l'air, suivie d’une focalisation sur
I’antenne détectrice. Mais I'impulsion THz ne peut pas étre détectée directement. Elle
a besoin de la deuxiéme impulsion femtoseconde qui induit des porteurs entre les deux
électrodes de l'antenne détectrice. Ces porteurs sont mis en mouvement par le champ
électrique THz. Dans ces conditions, un courant proportionnel au champ électrique THz
est généré pendant la durée de I'impulsion. La ligne & retard permet alors a I'impulsion
femtoseconde d’échantillonner le champ électrique THz, ce qui permet de reconstituer
son profil temporel qui arrive sur I'antenne détectrice. L’'onde THz qui se propage sans
échantillon constitue une référence. Un exemple de son profil temporel est donné par la
courbe en trait plein représentée par la Figure 2.5.
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Quand I'impulsion THz traverse une lame & faces paralléles, son amplitude et sa phase
temporelle sont modifiées par les propriétés optiques linéaires du cristal, par I'indices de

réfraction et le coefficient d’absorption, comme le montre la courbe en pointillé de la
Figure 2.5.
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FIGURE 2.4 — Schéma d’un montage de spectroscopie TDS permettant de mesurer le
spectre de transmission THz [29).
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FIGURE 2.5 — Exemple d’une impulsion THz de référence reconstituée par Time-Domain

Spectroscopy sans échantillon (pointillés) ou aprés avoir traversé un échantillon (trait
plein) [30].

La transformée de Fourier des deux signaux temporels de la Figure 2.5 permet de
déterminer deux spectres dont le rapport correspond au spectre de transmission THz en
lumiére polarisée du cristal étudié. Ce spectre contient aussi les pertes de Fresnel aux
interfaces et les pertes par absorption.
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2.2 Génération d’ondes THz : études théoriques

Les études théoriques sur la génération THz consistent a déterminer les conditions
d’accord de phase et la valeur du coefficient effectif associé qui permettront d’optimiser
I’énergie générée par DFG. L’intérét porte aussi bien sur la génération d’une onde THz
monochromatique que polychromatique. Les Eq. (1.38) et (1.40) du Chapitre 1 montrent
que le calcul des conditions d’accord de phase utilise les valeurs des indices de réfraction
principaux aux trois pulsations, wy, ws et ws. Elles sont décrites par les équations de Sell-
meier qui doivent étre déterminées préalablement.

2.2.1 Détermination des Equations de Sellmeier

Dans le domaine de transparence visible et proche infrarouge, qui est celui des pulsa-
tions wsy et ws, les équations de Sellmeier sont classiquement déterminées avec des échan-
tillons taillés en forme de prismes orientés [31].

Pour les cristaux anisotropes uniaxes, un seul prisme orienté est nécessaire. S’il est
taillé avec son aréte paralléle a ’axe diélectrique z, les deux indices de réfraction prin-
cipaux n, et n, sont déterminés successivement avec I'état de polarisation linéaire du
faisceau incident orienté paralléelement & 'axe diélectrique x puis y respectivement. Par
contre, deux prismes orientés dans le repére diélectrique sont nécessaires pour déterminer
les trois indices de réfraction principaux, n,, n, et n, , d'un cristal biaxe.

Dans tous les cas, la valeur de I'indice de réfraction principal est déterminée a partir
de la mesure du minimum de déviation a la sortie du prisme. Les équations de Sellmeier
sont alors obtenues a partir de I'interpolation des valeurs des indices de réfraction prin-
cipaux déterminées pour plusieurs longueurs d’onde du domaine de transparence visible-
infrarouge du cristal étudié.

La précision de la mesure du minimum de déviation est limitée par l'usinage des
prismes orientés, qui doivent avoir des faces parfaitement planes. Notons que la détection
du minimum de déviation dans l'infrarouge est délicate, ce qui limite la fiabilité de la
méthode pour les hautes longueurs d’onde. La précision de la valeur d’un indice de réfrac-
tion principal déterminé avec un prisme de taille millimétrique est de 'ordre de 1073. Or,
elle doit étre de 10™* sur tout le domaine de transparence du cristal afin de permettre de
calculer les directions d’accord de phase a mieux que le degré.

Une autre méthode plus précise a été développée dans notre équipe. Elle consiste en
la mesure directe des courbes d’accord de phase dans un ou plusieurs plans principaux du
repére diélectrique du cristal a ’étude, en utilisant un échantillon taillé sous la forme d’un
cylindre ou d’une sphére. Ces courbes d’accord de phase, donnant la longueur d’onde
générée en fonction de ’angle, peuvent étre enregistrées pour tous les types possibles
de processus, SHG, SFG ou DFG. Cependant leur nombre est sélectionné de maniére a
solliciter autant que possible les indices de réfraction principaux sur tout le domaine de
transparence du cristal.
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Une interpolation simultanée de toutes les courbes d’accord de phase mesurées en uti-
lisant un algorithme de Levenberg-Marcquardt encodé avec le logiciel MATLAB permet
de déterminer les équations de Sellmeier du cristal étudié. Avec une précision angulaire
inférieure au degré et une précision spectrale de I'ordre du nanométre pour les mesures,
les valeurs des indices de réfraction principaux sont déterminées avec une précision infé-
rieure & 10™* sur le domaine de transparence du cristal o les indices ont été sollicités [32].

Dans le domaine de transparence THz, qui concerne uniquement la pulsation wy, c¢’est
la spectroscopie TDS qui est la technique la plus utilisées pour déterminer la valeur de
I'indice de réfraction. Dans ce domaine, o1 ’absorption des cristaux est non négligeable,
il est nécessaire de considérer I'indice comme une grandeur complexe, & savoir :

ni(w) = ni(w) + jri(w) (2.1)

oli=X,youz.

La partie réelle n;(w) correspond aux indices de réfraction principaux décrits au Cha-
pitre 1. La partie imaginaire r;(w) est reliée aux valeurs principales du coefficient d’ab-
sorption défini par a;(w) = %(w)

Notons que des travaux de 1’équipe ont montré que les valeurs principales n;(w) et
ki(w) sont toutes accessibles dans le repére diélectrique, sauf pour les cristaux monocli-
niques et tricliniques [33].

Le spectre de transmission en lumiére polarisé obtenu par la spectroscopie TDS peut
étre modélisé par la fonction analytique suivante, a la pulsation w [30] :

4n;(w)

Ti(w) = —— 2 —ilww)-D<E pp
1 2.2
avec FP(w) = 5 (2.2)
_ [ Rilw)—1 —i20; (w) 2L
1 R+l ) €

ol i=x, y ou z, et L est 'épaisseur de 1’échantillon. FP;(w) décrit la fonction Fabry Perot
due a des allers-retours de I'impulsion THz lors des réflexions successives sur les deux
faces du cristal. Elle est considérée ici égale a 1.

L’Equation 2.2 fait alors apparaitre deux termes : le premier, %, est 'amplitude

du spectre de transmission de I’échantillon. Le second terme est le déphasage e’i(ﬁi(“)’l)%,
qui dépend de I’épaisseur L de I’échantillon. Il est représenté par le décalage temporel entre
les deux impulsions de la Figure 2.5. Ces deux termes constituent deux équations ot les
paramétres n;(w) et x;(w) sont couplés, mais ils sont séparés aprés une analyse numérique
des données.
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2.2.2 Calculs pour une onde THz monochromatique

Les valeurs des indices de réfraction principaux dans le domaine de transparence vi-
sible et proche infrarouge pour les pulsations incidentes wo et ws, et dans le domaine
de transparence THz pour la pulsation générée wy, permettent de calculer les conditions
d’accord de phase. Pour cela, il faut résoudre par exemple 'Eq. (1.39). La Figure 2.6 (a)
représente le résultat de ce calcul pour la DFG de type V, aussi appelé type 0 par d’autres
auteurs. La propagation selon 'axe diélectrique y du cristal de BNA et les trois ondes
polarisées selon 'axe z ont été considérées ici. Dans ce calcul, la longueur de cohérence
est prise comme infinie car 'accord de phase est réalisé. La Figure 2.6 (a) représente la
longueur d’onde incidente Ay en fonction de la fréquence THz générée en accord de phase
vy (ligne rouge). La valeur de A3, déduite de la loi de conservation de I’énergie, est aussi
représentée sur la Figure 2.6 (a) par des lignes grises.
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FIGURE 2.6 — Conditions d’accord de phase (a) et longueur de cohérence (b) pour la

génération THz par DFG de type V pour une propagation selon ’axe diélectrique y du
cristal de BNA [28].

A titre d’exemple, le point A de la Figure 2.6 (a) correspond a la génération d’une
onde de fréquence v{* = 2 THz & partir d’'un accord de phase atteint pour un couple de
longueurs d’onde (A5, \5) = (753,7 nm, 750,0 nm). Si une autre valeur de v, correspon-
dant & un autre couple (A2, A3), est générée en condition d’accord de phase, I'accordabilité
de I'onde THz monochromatique est alors assurée.

Comme expliqué dans le Chapitre 1, 'accord de phase n’est pas nécessaire si la valeur
de la longueur de cohérence 1. est supérieure ou égale a ’épaisseur L. du cristal. La Figure
2.6 (b) est un tracé en 3D, ou la variation de la longueur de cohérence est associée a une
couleur : rouge si 1. > Imm et noir si I. = 0 mm; 1. est représentée en fonction de la
longueur d’onde incidente Ay et de la fréquence générée vy, la valeur de A3 étant déduite
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par la loi de conservation de 'énergie. La situation d’accord de phase, pour laquelle la
longueur de cohérence est infinie, se situe au centre de l'aire rouge de la Figure 2.6 (b).

La Figure 2.6 (b) montre que la valeur de la longueur de cohérence reste supérieure a
1 mm, méme loin de la condition d’accord de phase lorsque des fréquences sont générées
en dessous de 1 THz dans BNA. En revanche, pour des fréquences supérieures a 6 THz,
la longueur de cohérence devient rapidement inférieure & 1 mm en dehors de la condition
d’accord de phase. Les zones rouges représentées Figures 2.6 (b) montrent que les expé-
riences dans un cristal de BNA de longueur L plus petite que 1 mm devront utiliser deux
longueurs d’onde incidentes A\, et A3 comprises entre 0,6 et 1,1 pm.

2.2.3 Calcul pour une onde THz polychromatique

Connaissant les valeurs des indices de réfraction principaux dans le domaine visible
- proche infrarouge aux longueurs d’onde Ay et A3, et dans le domaine THz a Aq, il est
possible de calculer I’accord de phase par biréfringence a partir de 'Eq. (1.41) dans le cas
ou les restrictions du Chapitre 1 sont respectées. L'Eq. (1.37) permet aussi de calculer le
spectre THz polychromatique généré.

Un exemple de ce calcul dans le cristal de DAST est donné Figure 2.7 [24]| pour le
type V de DFG, en considérant deux spectres incidents centrés a 740 nm (solide) et 710
nm (pointillé), leur largeur spectrale n’ayant pas été donnée dans [24].

T. 1.1 1] 1T 1 1rnrrrrrr

THz Amplitude [a.u.]

0 1 2 3
Frequency [THz]

FIGURE 2.7 — Calcul du spectre THz polychromatique généré par DFG dans un cristal de
DAST pour une longueur d’onde centrale du spectre incident A\g = 740 nm (solide) et Ao
= 710 nm (pointillé) [24].

Les spectres représentés Figure 2.7 prennent en compte 1’absorption du cristal dans le
domaine THz, ce qui peut étre modélisé en substituant les indices de réfraction principaux
n;(w) qui interviennent dans ’'Eq. (1.33) par 7;(w) de 'Eq. (2.1) (voir [24]). Ces calculs
seront détaillés au Chapitre 4.

2.3 Génération d’onde THz : études expérimentales

De nombreux articles de la littérature décrivent deux types de montages mis en place
pour générer une onde THz monochromatique ou polychromatique. Nous proposons ici
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de décrire deux exemples.

2.3.1 Exemple de montage pour générer une onde THz mono-
chromatique

Un exemple de montage expérimental réalisé pour la génération d’une onde monochro-
matique est schématisé Figure 2.8 [34]. Le faisceau d’'un laser Nd :YAG de 12 ns de durée
d’impulsion, de 10 Hz de fréquence de répétition et de longueur d’onde égale a 1,064 pym
est focalisé dans deux cristaux de LBO.

Dans le premier cristal de LBO, un processus de SHG génére une onde & 0,532 um. La
combinaison colinéaire de cette nouvelle onde avec une partie de 'onde a 1,064 pm conduit
par SFG a la génération d'un faisceau a la longueur d’onde 0,355 um. Ce dernier faisceau
pompe deux Oscillateurs Paramétriques Optiques (OPO) imbriqués. Ils sont constitués
par deux cristaux de BBO identiques insérés entre deux miroirs, M1 et M2. Chaque OPO
permet de générer de maniére totalement accordable un couple de longueurs d’onde en
fonction de l'orientation relative des deux cristaux de BBO.

Dans I'exemple de la référence [34], les longueurs d’onde générées sont accordables in-
dépendamment 1'une de I'autre sur la gamme 0,8 - 1,8 pm. Elles constituent les longueurs
d’onde Ay et A3 qui sont injectées dans un cristal de BNA ou de DAST afin de réaliser le
processus de DFG. L’onde THz générée a A\ est focalisée dans un détecteur bolométrique
a l'aide de deux miroirs paraboliques. Un filtre est utilisé pour éliminer tout signal dt aux
longueurs d’onde Ay et A3 .

La configuration de I’état de polarisation des trois ondes en interaction qui a été utilisé
n’est pas donnée dans la ref [34]. Cependant, compte tenu des travaux précédents et des
éléments non nuls du tenseurs Y qui peuvent étre sollicités dans ces deux cristaux, nous
avons considéré que les configurations étaient les suivantes :

Pour le cristal de BNA, les trois ondes en interaction se propagent selon I'axe y et sont
polarisées selon I’axe z, de sorte que le coefficient effectif donné par 'Eq. (1.24) est égal a
Xzz- compte tenu de 'Eq. (1.42). Cette configuration de polarisation correspond au Type
V du Tableau 1.6 (couramment appelé Type 0). Elle a été est choisie car la valeur de ...
est tres forte, de l'ordre de 234 pm/V mesurée a 0,532 pm [35].

Pour le cristal de DAST, la propagation est selon 'axe z [36]. Les trois ondes en in-
teraction sont polarisées selon I'axe x, de sorte que le coefficient effectif est égal a x,u0 -
Le cristal de DAST étant monoclinique, du groupe ponctuel m, et appartenant a la classe
optique biaxe négative [37|, cette configuration de polarisation correspond au Type V.
Elle a été choisie en raison de la forte amplitude de Y., , qui est de I'ordre de 230 pm/V
dans le visible [38].

L’orientation des deux échantillons étant fixe, la condition d’accord de phase définie
par I’équation (1.38) est recherchée en faisant varier les longueurs d’ondes incidentes via
I’accordabilité indépendante les deux OPO. Les plus grandes valeurs de ’énergie THz
générée ont été obtenues pour des longueurs d’onde Ay et A3 entre 1,3 et 1,8 pum pour
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le cristal de DAST, et dans la gamme 0,8 - 1,3 um pour BNA. Les valeurs de l'intensité
générée les plus fortes, en fonction de la fréquence THz sont données dans la Figure 2.9
pour ces deux cristaux.

Nd:YAG
Max.1.5],
12ns,10Hz

__|_Type 2 phase mattﬁng M2
Mp Agile switching

FIGURE 2.8 — Montage expérimental de DFG pour la génération d’une onde THz mono-
chromatique accordable dans des cristaux de BNA et de DAST [34].
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FIGURE 2.9 — Intensités optimales de génération THz mesurées en fonction de la fréquence
THz pour les cristaux de DAST (a) et de BNA (b) [34].

2.3.2 Exemple de montage pour générer une onde THz polychro-
matique

Un exemple de montage expérimental pour la génération d’une onde THz polychro-
matique est schématisé par la Figure 2.10 (a). Un laser Ti :Sapphir de durée d’impulsion
50 fs et de longueur d’onde centrale Ay = 0,8 um a été utilisé. Il est focalisé dans le cristal
de BNA. La largeur spectrale a& mi-hauteur est A\ = QA—iAw: 30 nm. Le faisceau a \g
résiduel a la sortie du cristal non linéaire est absorbé par un filtre ;| alors que 'onde THz
générée est détectée par une cellule de Golay.
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FIGURE 2.10 — Montage expérimental pour l’étude de la génération d’une onde THz
polychromatique par DFG (ou OR) dans un cristal de BNA (a), et énergie THz générée
en fonction de la fréquence THz (b) [39].

Le cristal de BNA est toujours une lame avec deux faces paralléles polies a la qualité
optique et taillées perpendiculairement a 'axe diélectrique y. La polarisation de 1’onde
incidente est orientée selon I'axe diélectrique z. La DFG de Type V est étudiée de sorte que
le facteur champ a pour seul élément non nul, F..., et le coefficient effectif se réduit donc
A X.... L’énergie THz générée avec ce montage expérimental en fonction de la fréquence
THz est donnée par la Figure 2.10, qui montre une extension de 0,1 & 3 THz comparé a
la Figure 2.9. Comme dit précédemment, le processus de Rectification Optique (OR) est
associé a cette méthode expérimentale.

QO

-

Intensity [n.u.]
o
o

750 800 850
(b) A nm]
— 1
5
£
)
5 05
=
w
N
X
T o0
780 790 800 810 820
A[nm]

FIGURE 2.11 — Spectre de I'impulsion femtoseconde injectée successivement dans le cristal
de BNA (a), et énergie THz générée par DFG (OR) correspondante (b) [39].

La valeur de I’énergie générée a pu étre mesurée en fonction de la longueur d’onde cen-
trale du spectre de 'impulsion THz [39]. Pour ce faire, une fente est insérée dans le réseau
du laser afin de modifier son spectre, comme le montre la Figure 2.11 (a). L’énergie est
donnée par la Figure 2.11 (b), ot aucun maximum n’est observé sur la gamme étudiée [39].

Nous pouvons aussi remarquer que le profile de I’énergie THz représenté Figure 2.10
est celui de la Figure 1.10 convolué par le spectre de transmission du cristal.
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2.4 Les cristaux non linéaires pour la génération THz

Le Tableau 2.1 donne un état de I'art non exhaustif d’expériences de génération d’une
onde THz monochromatique par DFG dans tout un ensemble de cristaux non linéaires.
Pour chaque cristal considéré, les références sont données en fin de ligne. Elles sont précé-
dées dans lordre par : le type d’interaction, 'élément du tenseur y ) sollicité, les longueurs
d’onde A; et Ao utilisées, la gamme des fréquences générées vry., et enfin la puissance
Pry. et/ou 'énergie Ery, générée, lorsqu’elles sont renseignées.

Ern. ou

. (2) VUTHz ,
Cristal | Type | x A1, Ay (pum) (THz) Porr. Année| Ref
A = 0,812
BNA | V | v [ 0,1-15 N.R. | 2008 | [40]
V| X | (A Ae) = 0,78-0,95 | 0,1-15 N.R. 2009 | [28]
0.1-15
Vol X | O ) =08-18 | 17-21 N.R. 2012 | [34]
25 - 28
A = 1,529

DAST | V| Yaue 043-3 | 52pW | 2000 | [41]

A2 = 1,5629- 1,546

A =13 26 - 27,5
V| Xews " 11318 20 ~1pJ | 2007 | [38]
2.5 - 20
Vo Xem | (yde) = 1262176 | 07 0 NR. 2010 | [36]
2.0-17
V| Xese | (A, A2) =08-18 | 18-195 N.R. 2012 | [34]
23 - 29
A= 1,35 0,88 -
DSTMS | V| NR. | 70 19.17 179W | 2014 | [42]
AL = 2,107
GaAs I | Xays N — 2150 2,8 1 mW 2007 | [43]

L | Xy N.R. 04-35 | 1mW | 2008 | [44]
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Cristal | Type | x® A1, Ay (pm) (VTTI;I;) EITDI;;Su Année| Ref
GaP L | Xay- A A;’O?’éé’%?’ 0,5-3 4??3%&3 2003 | [45]

100 mW &
M| ey | Azl’O?’f’ . 61’060 3-7 35’1?1 VT/};Z; 2003 | [46]

THz

I | vaye | O Ao) = 0.93-1 | 05-45 016% 1%1\12{2& 2004 | [47]
HE ) Xy | Ai,oesiéo-(j %,087 0,1-4,22 1572 ¥VH2 2005 | 48]
M| e | A1175 419"?4?7579 let2,6 | NR. | 2006 | [49]
L | Xaye i; - 1?23 1,5 339 uW | 20011 | [50]
GaSe | NR | NR | Alm 419’2_013725 , | 95-105 N.R. 2014 | [51]
NR. | Xy A;z _22’711232 ) 227}105173 O?’:l,rll' 1,2 W | 2016 | [52]
OH1 Voo Xass i; - 1822 9,4 1 uW 2014 | [53]
Vo Xes i; ~ 18;1; 1,6 51 nW | 2015 | [54]
V| Xow M ; 1’25);;515’36 0,02 - 3 15%72 I;IHE; 2016 | [55]
ZGP | VII | ., Alfmo’?oéiﬁ 17-4 361\3}/{5 31 2003 | [56]
N.R. | NR. §211£?065492 2-3 2 mW 2007 | [57]

TABLE 2.1 — Tableau récapitulatif des résultats obtenus lors de la génération THz mono-
chromatique accordable par DFG dans les cristaux non linéaires.
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D’apres le Tableau 2.1, la plupart des études de génération d’'une onde THz mono-
chromatique a impliqué des longueurs d’onde incidentes \; et A3 fixes, ou variant sur des
gammes spectrales restreintes. La plus large gamme spectrale utilisée a été celle que nous
avons présentée en exemple, ol les deux longueurs d’onde Ay et A3 variaient sur la gamme
0,8 - 1,8 pm [34]. Les cristaux pour lesquels 'accordabilité dans le THz a été la plus
large sont les cristaux organiques de BNA, DAST et DSTMS, car les fréquences générées
balayent tout le domaine THz dans ces matériaux. Chaque cristal présente cependant des
zones ou I’énergie THz est nulle, ce qui est dii a ’absorption du cristal.

Parmi les références citées dans le Tableau 2.1, une seule signature de I'accord de phase
a été prouvée dans le cristal de DAST[36]. Pour ce faire, 'intensité THz générée par DFG
est étudiée. Elle a été enregistrée pour une propagation selon 'axe cristallographique c,
avec toutes les polarisations orientées selon l'axe a. Les deux longueurs d’onde incidentes,
Ao et A3, sont accordables entre 1,26 et 1,76 pum. Pour chaque fréquence THz, I’étude de
I'intensité générée a été mesurée en fonction du couple de longueurs d’onde incidentes (A,
Ap). Le résultat a la fréquence 18,9 THz est donné Figure 2.12, ou 'intensité générée est
donnée en fonction de I'une des deux longueurs d’onde incidentes.

12 T + T -r T
experimental
fitting
_ 1F - b
- %
o 08 [ 18.9 THz
P 8 F / 4, n=2.295 +/- 0.001 . 1
2 lo \ a=1251 +/-10(cm™)
& 4
£ 06} | *3 L
8 .}0 \
o +f |
© 04 b / h
4 o/ *\+
02} b ‘.,,.1_ )
i ] ‘0‘.5‘0 —
0 s ' s 2 s h ~.“.. “

12 125 1.3 1.35 14 145 15 155 16
2.5 wavelength (nm)

FIGURE 2.12 — Variation de l'intensité THz générée a 18,9 THz autour de l'accord de

phase dans un cristal de DAST pour des longueurs d’ondes incidentes autour de 1,35 um
[36].

La Figure 2.12 montre que ’évolution de I'intensité générée présente, autour de 1,47
pm, un "rebond", signant ainsi I’accord de phase aprés comparaison avec la Figure 1.13.
A notre connaissance, il s’agit ici de la seule preuve dans la littérature de mise en évidence
d’un accord de phase de génération THz par DFG.

Le Tableau 2.1 fait référence a des montages pour lesquels les longueurs d’ondes in-
cidentes sont doublement accordables. Cela a été réalisé avec deux OPOs situés dans la
méme cavité optique. La polarisation des deux ondes incidentes est donc la méme, ce qui
limite le nombre de types décrits par le Tableau 1.6.
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Le Tableau 2.2 répertorie 1’état de I’art non exhaustif des cristaux non linéaires utilisés
pour de la génération d’'une onde THz polychromatique par rectification optique. Le type
d’interaction et le coefficient effectif sollicité sont donnés, quand ces informations ont été
trouvées dans les références citées. La longueur d’onde centrale \g , et la durée d’impulsion
At, sont données, ainsi que les fréquences générées, lorsqu’elles ont été mesurées.

Cristal | Type | x® Ao (pm) At (fs) (VTTﬁIZZ) E(::lil ) Année| Ref
Pru.
BNA | V | X 0,812 50 0,1-4 | N.R. | 2006 | [58]
V| xew | 0782-0822 | 34-74 | 01-3 | N.R. | 2016 | [39]
CdTe | N.R. iﬁyy 0,813 200 N.R. N.R. | 1993 | [59]
N.R. | N.R. | 0,710 - 0,970 <140 N.R. N.R. 2006 | [60]
CLN N.R. | N.R. 0,8 150 0,1-1 4 p1d 2014 | [61]
N.R. | N.R. 1,03 680 0,1-1 | N.R. | 2014 | [62]
COANP | V | y... 0,776 150 | 02-24 | NR. | 2009 | [63]
CSP | VIII | y.o, 0,780 50 007-6 | NR. | 2017 | [64]
DAST \%1 ’;’Z 0,55 - 1,6 160 012'_32 E:g 2006 | [24]
VIIL | Xayy | 0,720 et 0,800 60 1-5 N.R. 2013 | [65]
DSTMS | VIII | xayy | 0,720 et 0,800 60 1-5 N.R. 2013 | [65]
N.R. | NR. 15 70 1-5 N.R. | 2013 | [66]
N.R. | N.R. 1,25 95 0,1-5 0,9 mJ | 2014 | [67]
NR. | NR. | 15et 135 65 01-5 L0 1 o015 | 68
PW.m
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U ETHZ
Cristal | Type | x®? Ao (pm) At (fs) T ou Année| Ref

(THz)

PTHZ
GaAs N.R. | N.R. 1,56 100 0,2-3 N.R. 2004 | [69]

3,3
N.R. | N.R. 1,98 120 1,78 - 2,49 2006 | [70]

uW

HMQ-

e | VRO NR. 0,8 90 0,1-3 | NR. | 2013 | [71]
N.R. | N.R. 1 100 0,1-15 N.R. 2014 | [72]
OH1 Vo e | 12-145 150 | 0,1-25 | N.R. | 2008 | [73]
Vo X 0,8 60 0,1-25 | N.R. | 2012 | [74]
Vo Xes 1,35 60 0,1-3 | N.R. | 2014 | [75]
Zn'Te N.R. | N.R. 0,8 130 0,1-3 N.R. 1996 | [76]
N.R. | N.R. 0,776 150 0,1-3 N.R. 2005 | [77]

150
N.R. | N.R. 0,8 30 0,1-3 2007 | [7§]

uW

TABLE 2.2 — Tableau récapitulatif des principaux résultats obtenus lors de la génération
d’une onde polychromatique par rectification optique (OR).

D’aprés le Tableau 2.2, beaucoup de cristaux organiques (BNA, DAST, HMQ-TMS...)
et inorganiques (CdTe, CLN, GaAs...) ont été utilisés pour la génération d’une onde THz
polychromatique. Parmi ces cristaux, celui de CSP a permis de générer le spectre le plus
étendu (0,07 - 6 THz), a partir d’une impulsion pompe centrée & 0,780 pm et d’une durée
de 50 fs [64].
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2.5 Bilan

Ce chapitre décrit d’abord deux techniques de spectroscopie classiquement utilisées
pour l'enregistrement de spectres de transmission en lumiére polarisée dans le domaine
THz. 1l s’agit de la spectroscopie & Transformée de Fourier (FTIR) et de la Spectroscopie
dans le domaine Temporel (TDS). Ces deux techniques sont aussi performantes, I’étendue
spectrale de la source utilisée étant déterminante pour 1’étendue du spectre THz enregis-
tré. Un point important est que la TDS donne aussi accés aux équations qui décrivent la
variation en longueur d’onde des valeurs principales de 'indice de réfraction et du coeffi-
cient d’absorption .

Nous avons ensuite décrit les deux méthodes qui sont classiquement mises en place
pour déterminer les équations de Sellmeier des indices de réfraction principaux dans le
domaine de transparence visible et proche-infrarouge. La premiére utilise des mesures de
minimum de déviation sur prismes, et 'autre est la méthode de la sphére qui interpole
des mesures de courbes d’accord de phase associées & un processus quadratique.

Si la génération THz monochromatique accordable par le processus de différence de
fréquences DFG est visée, toutes les équations précédentes des indices de réfraction prin-
cipaux permettent de calculer les conditions d’accord de phase qui optimisent 1’énergie
THz générée. La littérature nous permet de constater un intérét pour ces conditions d’ac-
cord de phase, mais aussi pour la longueur de cohérence qui optimise aussi I’énergie THz
générée si sa valeur minimale est au moins égale a la longueur du cristal.

Pour une onde THz polychromatique générée par rectification optique (OR), c’est
plutot son énergie THz qui est calculée, en considérant : le profil spectral et la longueur
d’onde centrale des ondes incidentes, les valeurs principales du coefficient d’absorption, et
aussi les spectres de transmission en lumiére polarisée sur ce domaine de longueurs d’ondes.

Afin de comparer les approches théoriques et expérimentales pour la génération THz,
nous avons retenu deux exemples de montages qui ont été proposés pour la génération
d’ondes THz par DFG. Deux OPO identiques mais indépendants, ou un laser émettant
deux longueurs d’ondes trés proches ont été proposés pour l’émission d’une onde THz
monochromatique accordable. Pour une onde THz polychromatique, il s’agit majoritaire-
ment d’un laser femtoseconde centré a 0,800 pm.

Un état de 'art non exhaustif concernant un grand nombre de cristaux non linéaires
ayant permis de générer une onde THz termine ce chapitre. Il a montré que les meilleures
performances ont été obtenues dans les cristaux organiques de BNA, DAST et DSTMS,
mais également dans le cristal de CSP. Les rendements de conversion ont rarement été
étudiés, de sorte que 'on peut en déduire que ni la valeur ni le signe des coefficients non
linéaires des cristaux étudiés ont été déterminés dans le domaine THz.



CHAPITRE 3

CARACTERISTIQUES DE NOUVEAUX
CRISTAUX DANS LEURS DOMAINES DE
TRANSPARENCE

Ce chapitre traite des propriétés d’optique linéaire de 21 cristaux que nous avons étu-
diés pour la génération d’'une onde THz monochromatique ou polychromatique. Ce sont
tous des composés minéraux, excepté le cristal BNA qui est organique.

Dans une premiére partie, nous présentons ces cristaux par leur formule chimique, leur
systéme cristallin et leur groupe ponctuel. Viennent ensuite leur classe optique, I'étendue
de leur domaine de transparence dans le visible et le proche infrarouge, ainsi qu’'une va-
leur de leur seuil de dommage optique. Nous donnons aussi les références bibliographiques
permettant de connaitre leurs équations de Sellmeier. Toutes ces données sont issues de
la littérature.

Concernant le cristal organique BNA dont nous avons obtenu des échantillons élaborés
dans I'Institut RIKEN de Sendai au Japon, nous avons réalisé des spectres de transmission
en lumiére polarisée dans les domaines visible et proche infrarouge, et mesuré le seuil de
dommage optique. Nous proposons aussi de nouvelles équations de Sellmeier plus fiables.

Enfin ce chapitre présente les résultats que nous avons obtenus pour 21 cristaux, dont
BNA, dans le domaine THz. Il s’agit d’abord des spectres de transmission enregistrés
dans deux gammes de fréquences complémentaires avec les spectroscopies FTIR et TDS.
Ils ont été obtenus en utilisant des lames orientées. La technique TDS a aussi permis de
déterminer la variation des valeurs principales des indices de réfraction et des coefficients
d’absorption dans le domaine THz. Les courbes correspondantes constituent un ensemble
de résultats conséquents qui viennent clore ce chapitre.

93



54 3.1. LES CRISTAUX SELECTIONNES

3.1 Les cristaux sélectionnés

La formule chimique, le systéme cristallin et le groupe ponctuel des 21 cristaux sélec-
tionnés sont rappelés dans le Tableau 3.1.

IIs sont classés du plus bas degré de symétrie (monoclinique) vers le plus haut (cu-
bique). Bien évidemment, seuls les groupes ponctuels qui décrivent des cristaux non
centro-symétriques sont représentés car nous nous intéressons ici aux processus quadra-
tiques de conversion de fréquence, qui sont associés & des éléments du tenseur de suscep-
tibilité électrique du second ordre.

Les 21 cristaux répertoriés dans le tableau 3.1 ont été obtenus dans le cadre de colla-
borations nationales et internationales qui sont données ci-aprés.

Collaborations nationales :

- LBO et de KTP ont été fournis par la société francaise Crystal Laser S.A.

- CdSe est un cristal commercial fourni par Antoine Godard et Jean-Michel Melkonian de
I’ONERA.

- Les cristaux de GeOq ont été synthétisés a I'Institut Néel par Alexandra Pena et Ber-
trand Ménaert.

Collaborations internationales :

- KTA, RTP, YCOB, ADP, KDP, DKDP, BBO et CLN ont été obtenus grace & une colla-
boration avec le groupe du Professeur Jiyang Wang, de I'Institute of Functional Crystals
de Tianjin en Chine.

- BGSe a été obtenu dans le cadre d’une collaboration avec Valentin Petrov du Max-Born
Institute de Berlin en Allemagne [79].

- CSP a été synthétisé par ’équipe de Peter Schunemann du BAE System & Nashua aux
Etats Unis [32].

- LGT a été synthétisé par Dmitri Reshchupskin de I'Institute of Microelectronics Tech-
nology a Chernogolvka en Russie [79].

- AGS provient de Light Conversion S.A. en Lituanie.

- SiC, Zn0O, GaP et GaAs ont été apportés par Ichiro Shoji du laboratoire Department
of Electrical, Electronic, and Communication Engineering & Tokyo au Japon, a l'occasion
d’un séjour d'une année dans notre équipe.

- BNA a été élaboré par Hiroaki Minamide et Hisomasa Ito du laboratoire RIKEN a
Sendai au Japon.



CHAPITRE 3. CARACTERISTIQUES DE NOUVEAUX CRISTAUX DANS LEURS

DOMAINES DE TRANSPARENCE 55
Cristal Formule chimique Systéme cristallin pcéili:ﬁsl
BGSe BaGaySe; Monoclinique m
YCOB YCa,O(BO3);

BNA N-benzyl-2-methyl-4-nitroaniline

KTP KTiOPO,

KTA KTiOAsOy4 Orthorhombique mm?2
RTP RbTiOPO4

LBO LiB305

LGT LasGas 5Tag 5014 32
BBO BaB50, Trigonal 3m
CLN LiNbOs3

SiC SiC

CSP CdSiPy

AGS AgGaS,

ADP NH,H,PO, Tétragonal 42m
KDP KH,PO,
DKDP KD,PO,

GeO, GeO, 622
CdSe CdSe Hexagonal 6mm
ZnO ZnO

GaP GaP Cubique 43m
GaAs GaAs

TABLE 3.1 — Formule chimique, systéme cristallin et groupe ponctuel des 21 cristaux
étudiés.
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3.2 Caractéristiques dans le visible et proche infrarouge

Les propriétés d’optique linéaire des 21 cristaux du Tableau 3.1 ont été largement étu-
diées dans leur domaine de transparence visible et proche infrarouge par d’autres équipes.
Le Tableau 3.2 répertorie la classe optique, puis les propriétés optiques les plus importantes
qui ont été étudiées. Il s’agit d’abord de I’étendue du domaine de transparence dans le
visible et le proche infrarouge. Vient ensuite le seuil de dommage optique, mesuré a 1,064
ou 0,532 um. La derniére colonne du Tableau 3.2 donne les références bibliographiques
permettant de retrouver ces résultats ainsi que les équations de Sellmeier qui décrivent la
variation des indices de réfraction principaux en fonction de la longueur d’onde, dans le
visible et proche infrarouge.

Notons que la synthése du cristal de GeOy étant trés récente, aucune étude de seuil
de dommage optique n’a encore été publiée. Si des équations de Sellmeier ont été déter-
minées, elles sont valides sur un domaine visible trés limité [80]. De méme, il n’y a pas,
a notre connaissance, d’équations de Sellmeier publiées dans la littérature pour le cristal
de DKDP.

Les références de la derniére colonne du Tableau 3.1 ont été colorées en vert pour
les cristaux de KTA, RTP, BGSe, YCOB, CSP et LGT, quand elles concernent les équa-
tions de Sellmeier déterminées par Benoit Boulanger et Patricia Segonds a I'Institut Néel .

Le Tableau 3.2 montre que les seuils de dommage optique ont été étudiés dans des
conditions expérimentales différentes. Il est donc difficile de les comparer, méme si une
lecture rapide du tableau semble indiquer des seuils trés faibles pour CSP, CdSe et GaAs,
alors qu’ils sont élevés pour les cristaux de LBO, YCOB, BBO et SiC.

Transmission visible .
Classe : Seuil de dommage e
Nom . et proche-infrarouge . Références
optique optique
(pm)
—2 s
BGSe 0.47 - 18 0,56 GW.cm™~, a 1064 181]
nm, 5 ns, 1 Hz
RN
YCOB 0.3- 3.4 85 GW.cm™*, & 1064 183]
nm, 10 ns
. 25 MW /em?; a 1,064
BNA Biaxe > 0 0,5 -2 s, 10 ns, 10 Hz [85] [35]
4,05 GW.cm™2, 4 1064
KTP 0,35 - 4,5 nm, 5 ns, 10 Hz [87]
7 GW.cm™2, & 532 nm,
KTA 0,35 - 4,5 95 ps. 10 Hz [88]
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Classe Transmlss?on visible Seuil de dommage >
Nom i et proche-infrarouge . Références
optique optique
(pm)
. 0,9 GW.cm™2, a4 1064
RTP Biaxe > 0 0,35 - 4,5 nm, 15 ns, 10 Hz [90]
>100 GW.cm™2, & 532
LBO 0,16 - 3,25 nm, 25 ps, 10 Hz [88]]92]
—2 s
LGT | Uniaxe > 0 0,3-6 0,65 GW.cm™, a 1064 1 g5
nm
70 GW.cm ™2, & 532 nm,
BBO 0,19 - 3,5 95 ps, 10 Hz [88]195]
. 26 GW.cm 2, & 532 nm,
CLN Uniaxe < 0 0,42 - 5,2 95 ps, 10 Hz [88]]96]
TN
SiC 04-56 80 GW.cm™“, & 1064 197](98]
nm, 10 ns
0,034 GW.cm™2, & 1064
GSF 0,6 - 10 nm, 8 ns, 100 Hz [99]
. > 22Jcem™2, 492714
AGS Uniaxe > 0 0,5-13,5 nm, 50 ns, 1 Hz [101][101]
ADP 0,18 - 1,5 6 GW.cm™2, 4 1064 nm | [102][103]
KDP 0,18 - 1,55 5 GW.cm™2, 4 1064 nm | [102] [104]
DKDP 0,2-2,15 5 GW.cm™2, 4 1064 nm [102]
GeO, Uniaxe >0 0,2-5 N.R. N.R.
CdSe 0,75 - 25 0,06 GW.cm ™2 [32][105]
ZnO N.R. N.R. [106]
4,3 mJ.cm™2, 4 1064 nm,
GaP Isotrope 0,6- 11 61 fs, 52 MHz [107][108]
TN
GaAs 0.9- 16 0,01 GW.cm™*, a 1064 1109][69]
nm, 20 ns

TABLE 3.2 — Classe optique et propriétés d’optique linéaire les plus importantes des 21
cristaux sélectionnés.

3.3 Etude du cristal de BNA dans le visible et proche
infrarouge

Dans le cadre d'une collaboration avec Hiroaki Minamide et Hiromasa Ito du labo-
ratoire RIKEN a Sendal (Japon), nous avons re¢u des échantillons du cristal organique
BNA. IIs ont été élaborés avec une nouvelle technique de croissance [85] qui a produit des
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cristaux d’assez bonne qualité.

3.3.1 Etat de ’art

Le cristal de N-benzyl-2-methyl-4-nitroaniline (BNA) appartient au groupe ponctuel
mm?2 (Pna2;) du systéme cristallin orthorhombique. Ses paramétres de maille sont a =
7.,390 A, b = 21,432 A et ¢ = 8,104 A [110]. Le cristal étant orthorhombique, le repére
cristallographique (a,b,c) est confondu avec le repére diélectrique (x,y,z) [35].

Des équations de Sellmeier ont été déterminées par Fujiwara et al. [35] pour les trois
indices de réfraction principaux n,, n, et n.. Elles ont reposé sur la mesure du minimum
de déviation en lumiére polarisée réalisée a la sortie de 2 prismes orientés. Comme nous
I’avons expliqué dans la section 2.2.1, ce minimum de déviation est directement relié¢ a
la valeur d’un indice de réfraction principal. Il a été mesuré dans [35] pour sept lon-
gueurs d’onde comprises entre 0,5 et 1,064 pm. Un fit de ces valeurs d’indice a permis de
déterminer des équations de Sellmeier qui sont données par [35] :

0.02245
2()\) = 2, 40481 4 — =20
n(A) = 2, 40481 + e
0, 05587
2(\) =2,89766 + ——————— .
ny() =2, TN 0 1532 (3.1)
0. 12089
2(\) = 3.10611 4+ —20o"
n=(A) = 3, 10611 + 35—

ou A est en pum. D’aprés ces équations, BNA est un cristal biaxe positif (n,<n,<n,).

En vertu du principe de Neumann, les tenseur x(®) de BNA s’écrit dans le repére [111] :

XP={ 0 0 0 Xgs Xgy O 0 00 (3.2)
Xzzz Xzyy Xzzz 0 0 0 0 0 0

De plus, dans I'approximation de Kleinman, Xz = Xzzz = Xaze €0 Xyyz = Xyzy — Xaaz,
de sorte qu’il reste trois éléments indépendants : Xzaz2, Xyy> €0 Xzzz-

3.3.2 Les échantillons

Les cristaux de BNA ont été synthétisés par croissance en solution éthanol. Les échan-
tillons sont de dimensions aussi grandes que 5x10x3 mm? [85], dont les photos sont re-
groupées Figure 3.1. Ces photos rendent compte de la difficulté de croissance des cristaux
organiques, car elles montrent de nombreux défauts dans le volume qui limitent leur qua-
lité.
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e r 1T

FIGURE 3.1 — Photos des échantillons de BNA synthétisés au laboratoire Riken & Sendal.

Les échantillons de BNA élaborés présentent une face naturelle perpendiculaire & ’axe
diélectrique y qui correspond & l'axe cristallographique b. Cette face est celle visible sur
toutes les photos de la Figure 3.1.

3.3.3 Spectres de transmission

Nous avons mesuré les spectres de transmission de BNA en lumiére polarisée avec un
spectrométre Lambda 900 commercialisé par Perkin-Elmer qui couvre la gamme 0,175 -
3,3 pm.

Nous avons utilisé 1’échantillon montré sur la photo située en haut a gauche de la
Figure 3.1. Afin de limiter les effets des défauts sur le spectre de transmission, nous avons
usiné son meilleur volume sous la forme d’une lame d’épaisseur égale a 860 pum, avec deux
faces paralléles polies et perpendiculaires a ’axe diélectrique y.

La propagation du faisceau incident de lumiére blanche selon I'axe y de la lame est
assurée en insérant 1’échantillon en autocollimation dans le faisceau. Pour I’enregistrement
des spectres de transmission en lumiére polarisée, un polariseur placé devant 1’échantillon
est orienté successivement selon les axes diélectriques x et z qui sont localisés a la surface
de I’échantillon.

Les spectres enregistrés sont donnés sur la Figure 3.2 qui rend compte d’une fenétre de
transmission limitée, qui s’étend de 0,5 ym a 2 pm & travers une lame de BNA d’épaisseur
860 pum. Les spectres montrent également deux pics d’absorption localisés a 1,5 um et
1,69 pm. Au-dela de 2 pm, la transmission devient négligeable. Ce résultat corrobore
totalement le spectre en lumiére non polarisée enregistré selon I'axe y a travers 1 mm de

BNA dans [35].
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FIGURE 3.2 — Spectres de transmission enregistrés en lumiére polarisée a travers une lame
de BNA de 860 pum d’épaisseur avec deux faces paralléles polies a la qualité optique et
taillées perpendiculairement & I'axe diélectrique y.

3.3.4 Seuil de dommage optique

Nous avons étudié le seuil de dommage optique afin d’évaluer la puissance maximale
qui peut étre injectée a la surface du cristal BNA sans risquer de ’endommager.

Le seuil de dommage optique a la surface d’un cristal est caractérisé par une intensité
créte Py donnée par [20] :

E /2
P.=—5/= (3.3)

TAWG VT

O E est énergie mesurée au seuil d’endommagement, 7 est la durée de 'impulsion
et wq est le rayon du profil spatial du faisceau gaussien au point de focalisation localisé a
la surface du cristal.

Pour déterminer la valeur de P, nous avons réalisé le montage de la Figure 3.3. Un
laser Nd :YAG polarisé rectilignement, de longueur d’onde égale a 1,064 pum, de durée
d’impulsion 7 = 5 ns et de fréquence de répétition égale a 10 Hz, a été utilisé. L’énergie
incidente, d’une valeur maximale de 14 mJ, peut étre atténuée continument par la ro-
tation d’'une lame demi-onde placée devant un prisme de Glan-Taylor qui transmet une
polarisation rectiligne horizontale.
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Nd.YAG A2 f=+150 mm
Laser N ! KTP ou
1,064 pm | BNA
5 ns, 10 Hz Prisme de
Glan

FIGURE 3.3 — Montage pour déterminer le seuil de dommage optique du cristal de BNA.

Le faisceau incident est focalisé a la surface du cristal a 1’aide d’une lentille convergente
de distance focale f* = 150 mm. Un Joulmétre OPHIR PE50 placé devant le cristal permet
de mesurer I’énergie incidente a chaque fois qu’elle est augmentée de 100 uJ, depuis sa
valeur initiale égale & 0 mJ. Quand le détecteur est retiré, la surface incidente du cristal
est exposée au faisceau pendant une minute. Le point d’impact & la surface est toujours le
méme puisque le cristal ne change jamais de position entre chaque exposition au faisceau,
et il est observé en permanence avec une caméra DNT DigiMicro.

Nous avons étudié deux lames dans les mémes conditions pour comparaison. Leurs
faces paralléles sont polies. La premiére est une lame de BNA, d’épaisseur égale & 2,0
mm, avec ses deux faces perpendiculaires a I'axe diélectrique y. La deuxiéme est une lame
de KTP de 1,5 mm d’épaisseur, avec deux faces perpendiculaires a 'axe diélectrique x.

Le seuil de dommage optique est considéré comme atteint quand 1’énergie du faisceau
incident provoque un endommagement de la surface des lames qui est visible avec la ca-
meéra.

La valeur du rayon du faisceau a la surface des cristaux placés au point de focalisation
a pu étre déterminée avec la « méthode du couteau ». Cette méthode consiste a utiliser
une lame de rasoir montée sur une translation motorisée qui la déplace perpendiculaire-
ment & la direction de propagation du faisceau. Pour chaque position de la lame de rasoir,
I’énergie transmise est mesurée avec le Joulmeétre. L’analyse des données permet de dé-
terminer le profil en énergie du faisceau et son rayon w. Ces mesures et leur analyse sont
réalisées successivement pour plusieurs distances Z entre la lame de rasoir et la lentille,
choisies de part et d’autre du point de focalisation.

L’évolution du rayon du faisceau en fonction de la distance entre la lame de rasoir et
la lentille, soit w(Z), est représentée par les points expérimentaux de la Figure 3.4. De
part et d’autre du point de focalisation, 1’évolution de w(Z) peut étre décrite par :

M 2\

TTWo

w(Z)

7 (3.4)

ol M? est le facteur de qualité du faisceau. wy est le rayon du faisceau dans le plan de
focalisation, et A est la longueur d’onde du laser.

Le meilleur fit des points de la Figure 3.4 avec I'Eq. (3.4) a été obtenu pour wy = 30 £
2 um et M? = 1, ce qui permet de conclure que le profit spatial du faisceau est gaussien
et limité 1 fois par la diffraction. Ces valeurs sont en accord avec celles du fournisseur du
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laser Nd :YAG. La longueur de Rayleigh correspondante : Zgr = ;\r—]\vﬁ = 2,66 mm. Elle
permet de fixer I’épaisseur maximale autorisée pour les lames de BNA et KTP a 2Zyr =

5,32 mm.

20

X Points expérimentaux

1.5 1 —— FIT avec w;=30um

~ FIT avec w,=35um

1.0 4 ------- FIT avec w =25um

w (z) (mm)

2.0 . , . , . : . . .
0 50 100 150 200 250

Distance entre la lentille et la lame de rasoir Z (mm)

FIGURE 3.4 — Evolution du rayon du faisceau w du faisceau laser Nd :YAG en fonction
de la distance Z entre la lentille et la lame de rasoir autour du point de focalisation.

A partir d’une valeur d’énergic incidente E = 720 uJ, la caméra a montré un endom-
magement a la surface du cristal de KTP. Il a été observé a la surface du cristal de BNA
a partir de E = 162 pJ. D’aprés 'Eq. (3.3) et les caractéristiques du faisceau laser utiliseé,
les seuils de dommage optique des cristaux de BNA et KTP a A = 1,064 pym, 7 = 5
ns, et avec un taux de répétition de 10 Hz correspondent aux intensités créte respectives
de PBNA =096 GW/cm~2 et PETP = 3.8 GW/cm?. Notre résultat est beaucoup plus
élevé que celui du Tableau 3.2, obtenu dans [85]. Cela est di a la différence de fréquence
de répétition du laser, qui est de 100 Hz dans [85], et de 10 Hz dans notre étude. De
plus, le seuil de dommage optique dépend fortement de la croissance et des défauts des
échantillons. Nos échantillons sont donc plus résistants que ceux utilisés dans [85].

3.3.5 Equations de Sellmeier
3.3.5.1 La méthode du cylindre

Comme évoqué dans la partie 2.2.1, la méthode du cylindre est la technique la plus
précise pour déterminer les équations de Sellmeier. Elle consiste & mesurer directement
dans un plan principal du repére diélectrique les courbes d’accord de phase par biréfrin-
gence (Apyr, Opar, ¢par), avec une précision angulaire de + 0,5° et spectrale de £ 1 nm.
Tous les processus de SHG, SFG, DFG1 et DFG2 présentant un coefficient effectif non
nuls peuvent étre étudiés. La seule limitation est le domaine de transparence du cristal



CHAPITRE 3. CARACTERISTIQUES DE NOUVEAUX CRISTAUX DANS LEURS
DOMAINES DE TRANSPARENCE 63

étudié.

Un fit simultané de toutes les courbes d’accord de phase donne accés aux équations de
Sellmeier avec une précision de 1074, L’enjeu est de solliciter autant que possible les trois
indices principaux de réfraction du cristal de BNA sur tout son domaine de transparence.

Le coefficient effectif associé a ’accord de phase considéré est donné dans le tableau
3.3 dans les trois plans principaux du repeére diélectrique de BNA, pour les types I et 11
de SHG, ainsi que pour les types II et III de SFG.

Type Plan Xeff
(x,y) 0
SHG (y,2) 0
I (x,2), 0 >V, 0
(x,2), 0 <V, Xzyy (2w)sin(0prr — p(Opar, 2w))
) Xz (2w)sin(@par — p(Qpar, w))sin(opy — p(dpar, 2w)) +
’ Xyy=(2w)cos(dpar — p(@par,w))cos(Ppyr — p(Ppar, 2w))
SHG (Y‘)Z) X:r:]cz(zw)Sin(ePM - p(epM, w))
i (x,2), 0 >V, Xyy=(2w)sin(0py — p(Opar,w))
(x,2), 0 <V, 0
(x,y) 0
SFG (y,2) 0
I (x,2), 0 >V, 0
(x2),0 < V. Xzyy(Ws)stn(Opy — p(Opar, ws))

Xzz=(W3)sin(Ppur —P(CbPM, w1))sin(@par—p(dpar, ws)) +
Xyyz (ws)cos(ppy — p(dpar,wi))cos(dpy — p(dpar, ws))

SFG (v,2) Xzz=(w3)sin(0par — p(Opar, w2))
11 (X,Z), > Vz nyz(w;g)sin(ep]\/[ — p(QPM, LLJQ))
(x,2), 0 <V, 0

Xzza(W3)stn(@par — p(dpar, w2))sin(dpa — p(dpa, ws)) +

Cox) | (wa)cos(@ra — plorarswn)cos(Gpar — plépar,is)
SFG (Y,Z) Xazz (w:s)Sin(@PM - P(QPM, w1))
I11 (x,2), 0 >V, Xyzy(ws)sin(@pyr — p(Opar, wr))
(x,2), 0 <V, 0

TABLE 3.3 — Coefficients effectifs associés aux conditions d’accord de phase dans les trois
plans principaux du repére diélectrique du cristal de BNA pour les interactions de SHG
de types I et II, et de SFG de types I, IT et III.

L’angle de double réfraction p(f,w;) est donné par I’équation (1.16).

D’apres le Tableau 3.3, le coefficient effectif associé aux types I et II de SHG et aux
types I, IT et III de SFG n’est jamais nul dans le plan (x,z), excepté pour la direction z.
Ce plan est donc celui qui offre le plus de possibilités de mesurer des courbes d’accord
de phase en sollicitant les trois indices de réfraction sur tout le domaine de transparence
du cristal. Nous avons donc tout intérét a usiner un échantillon de BNA de la Figure 3.1
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sous la forme d’un cylindre avec un axe de rotation orienté selon ’axe diélectrique y, de
maniére & ce que son diamétre soit situé dans le plan (x,z).

3.3.5.2 Usinage d’un cylindre de BNA

Le montage ayant permis de réaliser I'usinage d’un cylindre de BNA est donné par la
Figure 3.5.

La face naturelle d’'un échantillon de BNA de la Figure 3.1 a été orientée et polie de
maniére & constituer une surface de référence, perpendiculaire a I'axe diélectrique y. Cet
échantillon a été collé sur une lame épaisse de verre, avec sa surface collée perpendiculaire-
ment au sommet d'une tige de métal. Cette derniere est alors insérée au centre d’une téte
goniométrique commerciale Hubber équipée de translations et de berceaux. L’ensemble
est schématisé en (g) Figure 3.5 [112].

La Figure 3.5 [112] montre que la téte goniométrique est montée sur un bras (c) qui
permet d’allonger 1’échantillon au dessus d’un plateau de polissage (b). Dans un premier
temps, ce bras permet un contact entre le plateau (b) et une partie de la surface latérale
des lames de BNA et de verre qui ne bougent pas. La pression de I’échantillon sur le
plateau (b) est assurée grace & un contrepoids (f) fixée en (c). Le plateau (b), qui est
recouvert d’'une solution d’alumine abrasive, est mis en rotation, ce qui provoque l'ar-
rachement de matiére sur toute la facette de la surface latérale des lames qui touche le
plateau. Cette opération est répétée plusieurs fois aprés avoir changé 'orientation de la
téte goniométrique, de sorte quun polygone avec plusieurs facettes finit par prendre forme.

Une fois le polygone usiné, la téte goniométrique est mise en rotation. Dans ces condi-
tions, le plateau (b) va arracher de la matiére de maniére homogeéne sur toute la rotation
du polygone, jusqu’a ce que les échantillons de BNA et de verre prennent simultanément
la forme d’un cylindre de méme diamétre. La hauteur est ajustée par la translation (d)
et la vis de réglage (e), ce qui détermine le diamétre du cylindre.

L’alignement entre ’axe de révolution du cylindre et I’axe de révolution du bras qui
le porte est controlé avec 'autocollimation de la réflexion d’un laser HeNe envoyé sur la
surface supérieure de BNA. Pour cela, la vis de réglage (e) ainsi que les deux berceaux (g)
de la téte goniométrique sont utilisés. La précision sur ’angle entre ’axe de révolution et
la référence de la face est de 0,1°, et 'acylindricité est inférieure a 0,1 %.

Une fois la forme cylindrique obtenue, le polissage de sa tranche est effectué avec le
méme plateau tournant (b) de la Figure 3.5, en réduisant progressivement la taille du
grain de 'alumine jusqu’a atteindre un polis d’une rugosité d’environ 10 nm r.m.s.

Le cylindre du cristal BNA collé sur la lame de verre qui a été usiné a un diameétre
égal & 4,96 + 0,04 mm. Sa photo est montrée dans ’encart de la Figure 3.5.
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FIGURE 3.5 — Montage pour 'usinage d’un cristal en forme de cylindre [112].
3.3.5.3 Mesures directes des courbes d’accord de phase

Nous avons réalisé la mesure directe des courbes d’accord de phase par biréfringence
(Apar, Opar) pour la SHG et la SFG dans le cylindre usiné, en utilisant le montage présenté
dans la Figure 3.6.

HWP

. 1,064 um . M1 y
Nd:YAG T " f=+4100 mm f=+100 mm
Laser T HWP N Bs N
P i 2
1,064 um OPO N I I D otodiode
205, 10H2 | 5 355 um 0,4 2,4um &
’ " ' A f=+50 m(rrT_) Filtre
. N
Photodiode 1| —7—ouo. [ = _—T
3 l— 1
Nn<2/

FIGURE 3.6 — Schéma du montage utilisé pour mesurer directement les courbes d’accord
de phase dans un cylindre de BNA.

La source est constituée par un laser Nd :YAG de longueur d’onde 1,064 pum, de durée
d’impulsion 5 ns, et de fréquence de répétition 10 Hz. Aprés avoir été doublé puis triplé en
fréquence dans deux cristaux de BBO par un processus de SHG puis SFG respectivement,
la longueur d’onde du laser est divisée par 3. Le faisceau généré a 0,355 um pompe un
Oscillateur Paramétrique Optique (OPO) qui utilise un cristal de LBO inséré entre deux
miroirs plans, et dont la rotation rend la source continument accordable entre 0,4 et 2,4

.

Pour les mesures de SHG, le faisceau issu de 'OPO est envoyé en incidence normale
a la surface du cylindre grace a la lentille convergente de distance focale f* = 100 mm
insérée devant 1’échantillon. Pour les mesures de SFG, le faisceau de I’'OPO a été combiné
colinéairement avec une partie du faisceau pompe a 1,064 pm par un jeu de deux mi-
roirs M1 et M2 inclinés & 45 ©, ce dernier étant réfléchissant a 99% autour de 1,064 pm, et
transparent pour les autres longueurs d’onde en-dessus de 1,2 um et en dessous de 0,8 pm.

Tous les faisceaux utilisés sont polarisés rectlilignement, comme indiqué dans la Figure
3.6, et 'orientation de leur polarisation est controlée indépendamment par une lame demi-
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onde (HWP) qui est achromatique pour le faisceau accordable. La distance entre la lentille
et les faisceaux incidents est minutieusement ajustée afin que les faisceaux se propagent
parallélement au diameétre du cylindre comme schématisé en encart dans la Figure 3.6 [87].

La téte goniométrique qui porte le cylindre est insérée au centre d’un cercle KAPPA
qui permet d’accéder a toutes les directions du plan (x,z) avec une précision angulaire de
0,01 °.

La variation des énergies ¢; des faisceaux incidents est mesurée & partir d’une réflexion
sur une lame semi-réfléchissante (BS) envoyée sur la photodiode 1 précédée d’une lentille
convergente de distance focale f* = 50 mm comme montré sur la Figure 3.6. Un filtre KG3
placé a la sortie du cylindre permet de couper les faisceaux incidents, pour que 1’énergie
générée ¢, soit la seule a étre détectée sur la photodiode 2. Le rendement de conversion
est défini par n = €,/€; avec €;=¢€, + €, et €, = €, pour le processus de SHG et ¢; = ¢ +
€2 et €, = €3 pour le processus de SFG. Toutes les énergies sont mesurées a l'aide de deux
photodiodes calibrées et couplées a des amplificateurs. La longueur d’onde d’accord de
phase générée Ap); a été mesurée avec une précision de = 1 nm a ’aide d’un spectrometre
fibré HR 4000 Ocean Optics.

Les courbes d’accord de phase mesurées pour la SHG et la SFG de Types I et II sont
représentées dans les Figures 3.7 et 3.8 respectivement. Aucun signal n’a été détecté pour
la SFG type III. Pour les SHG types I et II, les points de la Figure 3.7 reportent la valeur
de la longueur d’onde fondamentale A\, en fonction de 'angle d’accord de phase 0p;;. La
longueur d’onde générée est Ao, = A, /2. Pour les SFG types I et II, la longueur d’onde
incidente accordable et la longueur d’onde générée A3 sont reportées en fonction de 'angle
d’accord de phase 0py; (voir Figure 3.8). Au dessus de 1,064 pum, A; est la longueur d’onde
incidente accordable, et \y=1,064 pm. Au-dessous de 1,064 um, A; est la longueur d’onde
incidente accordable, et \;=1,064 um. Notons que pour le type I de SHG et SFG, la
mesure du rendement de conversion selon l'axe z (0py; = 0°) n’a pas été possible car le
coefficient effectif est nul dans cette direction, comme dit précédemment.

Notons également que I'espace qui sépare les courbes d’accord de phase de types I et
IT pour les processus de SHG et SFG dans les Figures 3.6 et 3.7 respectivement, est da a
I’axe optique V, introduit dans le Chapitre 1. En utilisant les équations de Sellmeier issues
de [35] et 'Eq. 1.12, un calcul montre que V, varie entre 44° et 59° pour des longueurs
d’onde comprises entre 0,5 et 2,0 pm.

Nous avons calculé les courbes d’accord de phase a partir des équations de Sellmeier
issues de [35], données par 'Eq. (3.1). Elles sont aussi représentées dans les Figures 3.7
et 3.8 par des courbes continues bleues. Ces équations ne donnent pas non plus de solu-
tions d’accord de phase pour la SFG type III dans le plan (x,z) pour les longueurs d’onde
disponibles avec nos sources.
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FIGURE 3.7 — Mesures directes (points) et calculs d’aprés I'Eq. (3.1) (courbe bleue) des
courbes d’accord de phase pour la SHG types I et II dans le plan (x,z) du cristal de BNA.
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FIGURE 3.8 — Mesures directes (points) et calculs d’aprés I'Eq. (3.1) (courbe bleue) des
courbes d’accord de phase pour la SFG types I et II dans le plan (x,z) du cristal de BNA.
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Les Figures 2 and 3 font apparaitre une différence significative entre nos résultats ex-
périmentaux et les calculs & partir des Eq. (3.1). La raison principale est que les indices
de réfraction principaux ont été déterminés dans [35] par la méthode du minimum de
déviation sur prisme, qui ne permet pas d’avoir une précision sur l'indice meilleure que
1073, De plus, les mesures sur prisme ont été effectuées autour de 0,5 pum et a 1,064 pm,
et non pas jusque 2,0 um qui correspond & la coupure infrarouge. Une autre explication
possible est que la qualité des cristaux est différente entre nos échantillons et ceux de [35].
Le procédé de synthése étant différent entre les deux échantillons, la différence de qualité
peut conduire & un changement de valeur des indices de réfraction principaux.

Ce désaccord montre que les indices de réfraction publiés dans [35] doivent étre affinés,
ce qui a pu étre réalisé a partir de nos données expérimentales.

3.3.5.4 Nouvelles équations de Sellmeier

Nous avons réalisé une interpolation de tous les angles d’accord de phase des Figures
3.7 et 3.8 avec différentes formes d’équations de Sellmeier. Nous avons utilisé un algo-
rithme de Levenberg-Marquardt encodé avec le logiciel Matlab. Le meilleur résultat a pu
étre obtenu en ajoutant un terme de correction infrarouge & I’'Eq. (3.1). Les équations
correspondantes sont les suivantes :

0,0297

2(\)=2.3035+ —2" —(0.0091)\*
n(A) = 2,3035 + 59555 — 0
0, 0655
2 . ) 2
0,2199
2(\)=3,1321 + —— " 24)\?
n2(\) = 3,13 +A2_071624+0,00

ol A est en pm.

Le fit des courbes expérimentales est représenté dans les Figures 3.9 et 3.10 par les
lignes rouges. La précision des coefficients est de 10~* grace a la bonne précision de mesure
des angles d’accord de phase, qui est de 4 0,5°.

Le Tableau 3.11 montre que les trois indices de réfraction principaux de BNA ont
été sollicités entre 0,5 & 2 pum lors de nos mesures. Pour comparaison, les traits bleus,
qui correspondent aux gammes spectrales sollicitées lors de la mesure de minimum de
déviation sur prisme, s’arrétent a 1,064 pm [35]. Cela permet de justifier une bien meilleure

fiabilité de nos équations de Sellmeier, qui sont valides sur tout le domaine de transparence
du cristal de BNA.
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FIGURE 3.9 — Courbes d’accord de phase de SHG de types I et II dans le plan (x,z) du
cristal de BNA : mesures directes (points), calculs d’aprés 'Eq. (3.1) (courbe bleue) et fit
des points avec I'Eq. (3.5).
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FIGURE 3.10 — Courbes d’accord de phase de SFG de types I et II dans le plan (x,z) du
cristal de BNA : mesures directes (points), calculs d’aprés I'Eq. (3.1) (courbe bleue) et fit
des points avec I'Eq. (3.5).
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FIGURE 3.11 — Gamme de longueurs d’onde sollicitées pour chaque indice de réfraction
principal avec la méthode du cylindre (traits rouges), et avec la méthode du minimum
de déviation sur prisme réalisée dans [35] (traits bleus). Les zones jaunes représentent le
début des domaines d’absorption du cristal de BNA.

La Figure 3.11 représente les trois équations de Sellmeier de BNA données par 1'Eq.
(3.5). Elles sont représentées en fonction de la longueur d’onde sur leur domaine de validiteé,
compris entre 0,5 et 2,0 um, ce qui correspond a tout le domaine de transparence du cristal.
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FIGURE 3.12 — Variation des indices de réfractions principaux du cristal de BNA en
fonction de la longueur d’onde d’apreés les Eq. (3.5) établies dans ce travail.
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Nos valeurs du domaine de transparence, du seuil de dommage optique et notre ré-
férence pour retrouver ces résultats et les nouvelles équations de Sellmeier du cristal de
BNA sont résumés dans le Tableau 3.4. En effet, ’ensemble de ces résultats a été publié
dans le journal Optics Letters [86].

Transmission visible .
Classe . Seuil de dommage s
Nom . et proche-infrarouge . Références
optique optique
(pm)
. 0,96 GW.cm™2, & 1064
BNA Biaxe > 0 0,5 pum - 2 um nm, 5 ns, 10 Hz [86] [86]

TABLE 3.4 — Propriétés optiques linéaires du cristal de BNA.

3.4 Caractéristiques dans le domaine TeraHertz

Nous avons étudié les 21 cristaux sélectionnés dans le domaine THz en enregistrant
leurs spectres de transmission en lumiére polarisée, et en déterminant les valeurs de leurs
indices principaux de réfraction et coefficients d’absorption. Toutes ces propriétés ont été
étudiées en utilisant des lames a faces paralléles polies et orientées perpendiculairement
a un axe diélectrique. Leur épaisseur a été mesurée au pied a coulisse, avec une précision
de 10 pm.

3.4.1 Les échantillons

Les cristaux isotropes GaP et GaAs ont leurs deux faces paralléles orientées perpen-
diculairement a un axe diélectrique qui correspond a un axe cristallographique. L’indice
de réfraction des cristaux isotropes étant indépendant de la direction, les lames ont été
utilisées telles quelles et toutes les mesures ont été réalisées en lumiére polarisée rectili-
gnement, et orientée dans une direction quelconque. La lame de GaP est perpendiculaire
a la direction cristallographique [110], qui est aussi la direction du repére diélectrique de
coordonnées (6 = 90°, ¢ = 45°). Celle de GaAs est perpendiculaire a [111], qui correspond
a lorientation & (0 = 45°, ¢ = 45°) dans le repére diélectrique.

Pour les cristaux uniaxes, les surfaces des lames contiennent ’axe cristallographique
¢, qui est aussi 'axe diélectrique z. Dans ces conditions, elles sont perpendiculaires a
une direction du plan diélectrique principal (x, y). C’est la meilleure fagon d’accéder di-
rectement aux valeurs principales des indices de réfraction n, et n. ainsi qu’a celles des
coefficients d’absorption «, et a., car il n’y a pas de walk-off spatial dans ce plan. Les
cristaux uniaxes de ZnO, SiC et CSP ont été livrés directement orientés dans le plan (x,y)
selon I'axe indiqué dans le tableau 3.5. Une exception est la lame du cristal AGS qui est
orientée perpendiculaire a l'axe de coordonnées § = 47°, ¢ = 45°. Les autres cristaux
uniaxes ont été usinés et orientés a I'Institut Néel. Toutes les études ont été faites en
lumiére polarisée, pour deux états de polarisation rectilignes successifs, qui sont tous les
deux dans le plan de la surface des lames, et perpendiculaires entre eux. Afin de connaitre
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I'orientation des deux axes diélectriques présents dans le plan de la lame, nous avons usiné
systématiquement une tranche perpendiculaire a au moins I'un de ces deux axes.

Pour tous les cristaux biaxes, deux lames ont été usinées perpendiculairement a un
axe diélectrique, sachant que l'orientation entre cet axe et un axe cristallographique a
été préalablement déterminée. L’axe diélectrique doit étre différent entre les deux lames
afin de pouvoir étudier les valeurs principales des trois indices de réfraction principaux
n,, n, et n,, et des trois coefficients d’absorption a, o, et a,. Deux lames de LBO ont
été fournies par Crystal Laser S.A., directement orientées perpendiculairement aux axes
diélectriques x et y respectivement. Toutes les autres lames des cristaux biaxes ont été
usinées et orientées a I'Institut Néel.

L’orientation et 1’épaisseur de tous les échantillons, 29 au total, sont données dans le
Tableau 3.5.

Comme les cristaux de BNA présentent des faces naturelles perpendiculaires a un axe
diélectrique, 1'usinage des lames orientées a reposé sur une étude préalable de leurs mor-
phologies. Cela est particulierement utile aussi pour les cristaux présentant des fragilités
ou incompatibilités avec I'’eau ou les solvants.

La face naturelle des cristaux de BNA étant perpendiculaire a I’axe cristallographique
b qui est aussi I’axe diélectrique y, nous avons pu vérifier son orientation par diffraction
des rayons X en utilisant la méthode de Laue. Le cliché enregistré et son indexation, qui
sont donnés par les Figures 3.13 (a) et (b) respectivement, confirment l'orientation des
faces naturelles de BNA.

P—— . o - - (b) ¥ = B
0 SO PTD s R 2 . R ==
(a) s S NgrP . ® O SR I R
o, . — —
weevees | > Rt O R R SR p %= -
oo - . BTN . 001
ooie Rl "I R g
. & ~
o“ 4 . . . o P
‘e .0 . .' 2 I .00“ -
. 5 . TS OO0 . / °
R . . . PR, ) Sy
o e el e g i o * .
AR < % . A3 7 N
. . . AR & . K
‘a . o S s
ORI OB S S lis L ik O BTN 7/ o N
.
oo - £4 4 . & ®: e °
o 5 . . \
s ¢ ee g’ o+’ /
. . . ’ “eoe oy ¢ . / o B
» - Saape \
° \
oo Moy ‘0 % ¥ . S o > / . \
/ ° \
o & ONTEe ! Y LT e / ° \
. ~e. 3 . .o / : s . \
o e eie b e . { o
. . i { o
o Ee . N i S { 1
% Lo . | \
@ & I8 e s e e ! *
e A R I b =b=y
o o o o
: 2 . Ye SO 2 o oo + o
o oo o o o e
S e e B / O B o 010 100
. )
, A . . .
R > < . SS, . \ a*—a-xf
. S, =d=
v Ve eene S e 5 . \ /
3 g s g .
e © S pl . s o \ 5 R /
oW B P 4 . o et " o
P : : \ . /
. . . . ° /
Py . . °
e e R e G PRI \ 5 /
. . \
. ol AT > \
» » A . . . 2 T et A \ ° L s
" oo seee | A < Erle A et Se N 7
wsw e O R R & /
peio o R . S S . L Ne
. .
. - % IR ool oe TS s . o L N o
s 2 B . $ \
. * e 2 . N\
ERUER . . (s
XG0 g e o e S i N G
o % . . . o . (IEEIE IS - v
olla Roazidu, %y ARG % e 5 < o -
s .
. ® - * e - >
s siigiele o ARG ¢ R4 . s =

FIGURE 3.13 — Cliché de diffraction (a) et son indexation (b) permettant de déduire
I'orientation cristallographique des faces naturelles du cristal de BNA. Le faisceau de RX
est en incidence normale sur la face naturelle de I’échantillon, et 'aréte des domes présents
dans la direction (100) est verticale.
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L’indexation du cliché représenté dans la Figure 3.13 (b) permet aussi de repérer
I'orientation des axes cristallographiques a et ¢ qui sont perpendiculaires entre eux pour
BNA et qui correspondent aux axes diélectriques x et z respectivement. Dans ces condi-
tions, des tranches des lames peuvent étre usinées perpendiculairement & ces axes.

L’usinage des faces et leur polissage ont été effectués manuellement, en usant d’as-
tuces pour le collage et le montage de I’échantillon de BNA sans qu’il ne touche la colle
utilisée, étant donnée une trés grande fragilité des échantillons qui a rendu le serrage ou le
clampage impossible. Pour ces opérations, I’échantillon est maintenu sur un support. Les
surfaces sont générées par abrasion sur des papiers SiC de granulométries décroissantes
jusqu’au poli optique au diamant. Nous avons utilisé cette technique pour usiner une pre-
miére lame avec ses faces paralléles perpendiculaires a ’axe diélectrique x. Son épaisseur
est donnée dans le Tableau 3.5.

Pour l'usinage des autres cristaux qui n’ont pas de faces naturelles, une technique
semi-automatique a été considérée a partir de la démarche suivante :

1. Dans une premiére étape, les échantillons sont orientés avec la méthode de Laue
avec une précision de 0,5° (voir Figure 3.13). Il est alors possible d’orienter 1’échan-
tillon dans une direction précise du repére cristallographique sur un support réfé-
rencé qui est transféré vers le systéme d’usinage.

2. L’usinage de I’échantillon est alors effectué a I'aide d’une scie a fil diamantée. Le
support est équipé d’un miroir de réalignement par autocollimation qui permet une
découpe de deux faces paralléles orientées de la lame, avec une précision inférieure
a 0,5°.

3. L’étape suivante consiste a affiner la précision d’orientation d’une premiére face par
rapport aux plans cristallins considérés, par un rodage dirigé avec un diffractométre
RX monochromatique qui effectue des mesures en #-26 découplées. Un support
mécanique permet ensuite la correction de ’orientation de la face avec une précision
inférieure a 0,01°. Cette face devient une référence pour 1’étape suivante.

4. La lame est alors montée sur une téte de polissage dont la photo est présentée
en Figure 3.14. Cette téte est réglée a l'aide d’un autocollimateur, qui permet
d’orienter la deuxiéme face paralléle a celle de référence avec une précision de 'ordre
de 0,005°. L’usinage de la lame ainsi constituée est alors effectué sur un plateau en
fonte additionné d’alumine 9 pm en solution aqueuse dont la photo est montré sur la
Figure 3.14. Une ou plusieurs étapes de polissage sont ensuite nécessaires. L’objectif
est d’amoindrir la rugosité des deux surfaces paralléles générées en conservant la
précision de leur orientation afin d’obtenir un poli & la qualité optique, soit une
rugosité inférieure & 50nm RMS.

5. Une fois la lame a faces paralléles terminée, il est nécessaire référencer un ou deux
bords, afin de connaitre 'orientation des axes contenus dans le plan de la lame.
Cette étape est effectuée via le processus de découpe orientée décrit en étape 1,
qui s’appuie sur la méthode de Laue, avec une précision de 1’ordre de 0,5°.

Autant que possible, toutes les lames ont une surface de 5x5 mm? minimum, en fonction

de la taille des échantillons utilisés. Leur orientation et leur épaisseur sont données dans
le Tableau 3.5.
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Téte de
polissage

( i
Plateau de |uu
polissage

FIGURE 3.14 — Photo de la téte (gauche) et du plateau (droite) de polissage utilisés pour
I'usinage des lames orientées.

Nom Orientation Epaisseur Nom Orientation Epaisseur

BGSe X 0,37 mm CSp 0 =90° ¢ = 45° | 1,03 mm

y 0,39 mm AGS 0 = 47°, ¢ = 45° | 0,62 mm

YCOB X 0,84 mm ADP | 6 =90° ¢ =45° | 0,98 mm

y 0,57 mm KDP | 6 =90° ¢ = 45° | 1,26 mm

BNA X 3,00 mm DKDP | 6 =90°, ¢ = 45° | 0,84 mm

y 0,86 mm GeOy X 0,48 mm

y 1,80 mm CdSe X 0,71 mm

KTP X 1,61 mm Zn0O y 0,50 mm

y 1,61 mm LGT X 1,90 mm

KTA X 0,47 mm BBO y 0,95 mm

y 0,62 mm CLN X 0,77 mm

RTP X 0,80 mm SiC X 0,31 mm

y 0,60 mm GaP 0 =90° ¢ = 45° | 3,78 mm

LBO X 2,00 mm GaAs | 0 =45° ¢ =45° | 0,08 mm
y 2,00 mm

TABLE 3.5 — Caractéristiques géométriques des lames étudiées : orientation de la normale
aux deux faces optiques et épaisseur.
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3.4.2 Caractéristiques des montages de spectroscopie

Pour étudier les échantillons, nous avons bénéficié de deux collaborations.

La premiére, avec Jean-Francois Roux, Emilie Herault et Jean-Louis Coutaz de 'TMEP-
LAHC du Bourget du Lac, concernant les spectres de transmission en lumiére polarisée,
et aussi les valeurs principales des indices de réfraction et des coefficients d’absorption de
0,1 THz a 2 THz par Time-Domain Spectroscopie (TDS).

La deuxiéme, avec Florence Lévy-Bertrand de I'Institut Néel, avec qui nous avons
effectué des mesures de spectres de transmission en lumiére polarisée sur une gamme
complémentaire de la précédente, de 1,5 & 20,0 THz, a ’aide d’un spectrométre & trans-
formée de Fourier (FTIR).

Le principe de fonctionnement de ces deux techniques de spectroscopie a été décrit
dans le Chapitre 2. Nous présentons dans cette section uniquement les spécificités des
appareils que nous avons utilisés.

3.4.2.1 FTIR :2- 20 THz

Nous avons utilisé un spectromeétre FTIR commercialisé par Brucker Vertex-80. Le
schéma de fonctionnement d’un tel spectrométre a été rappelé par la Figure 2.2. La
source utilisée est une lampe de mercure, et le détecteur est un bolométre HDL-5 de
chez Infrared Laboratories S.A. L’échantillon est enfermé dans un compartiment étanche
et mis sous vide afin de réduire ’absorption de l'atmosphére et de 1’eau pendant les
mesures. La pression du vide est maintenue a une valeur inférieure & 1hPa grace a un
systéme de pompage. L’échantillon est bloqué sur un support et accolé a un diaphragme
qui est présent pour toutes les mesures méme celles de référence sans échantillon. La taille
du diaphragme utilisé sera précisée dans la présentation des résultats. Un polariseur en
polyéthyléne tournant inséré devant le diaphragme permet de controler I'orientation de la
polarisation. Sa rotation est motorisée.

34.2.2 TDS:0,1- 2,0 THz

Pour les mesures de TDS, nous avons utilisé deux montages expérimentaux dont les
photos sont données dans la Figure 3.15. Ils fonctionnent avec le méme laser femtoseconde
Titane Saphire de durée d’impulsion 100 fs, et de taux de répétition 82 MHz. Sa propa-
gation dans les deux montages est matérialisée par des traits rouges sur la Figure 3.15.
Les électrodes des antennes émettrices et réceptrices utilisées sont commercialisées par
Teravil et sont en LGT-GaAs (LGT pour Low Growth Temperature). La propagation de
I'impulsion THz est représentée par des traits bleus.

Dans le montage 1, dont la photo apparait dans la Figure 3.15 (a), I'impulsion THz se
propage dans une enceinte sous un léger flux d’azote. Cela permet de réduire I’humidité
et Deffet des raies d’absorption de ’eau sur les spectres qui seront enregistrés. Le faisceau
THz est focalisé avec un jeu de deux miroirs paraboliques. Un logiciel maison permet de
déplacer la ligne a retard sur une distance capable d’échantillonner toute I'impulsion THz.
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La photo du montage 2 est donnée par la Figure 3.15(b). Elle montre en arriére plan
la ligne a retard qui est montée sur une translation motorisée de maniére a lui permettre
d’effectuer des allers-retours prériodiques et réaliser un échantillonage en temps réel. Au-
cune enceinte est utilisée dans ce montage. La focalisation et la propagation du faisceau
THz sont assurées par des lentilles en téflon.

Dans les deux montages (1 et 2), I’échantillon est inséré derriére un diaphragme dont
le diamétre sera donné avec les résultats dans la section suivante. Il est fixé sur une plaque
positionnée au waist du faisceau focalisé.

L’orientation de I’échantillon sur la plaque est trés importante, ce qui permet d’orienter
la polarisation de 'onde THz exactement dans la direction visée. Nous estimons la pré-
cision de I'angle entre la polarisation de 'impulsion THz et 'orientation des échantillons
meilleure que le degré.

: Antenne
85 Pl réceptrice [

=
BA.

/
3

s

zi Support  [SEEREEE
| échantillon [S88 :

1K)
| Lignearetard [/
motorisée

|

Support

échantillon

Lentilles
en teflon

FIGURE 3.15 — Photo des montages 1 (a) et 2 (b) utilisés pour les mesures de TDS sur
les 21 cristaux du Tableau 3.1. Les traits rouges matérialisent le trajet de 'impulsion
femtoseconde et les traits bleus le trajet de 'impulsion THz.
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3.4.3 Reésultats

3.4.3.1 Préambule sur le traitement des données utilisé

Les données obtenues par spectroscopie FTIR seront présentées telles quelles.

Pour celles obtenues par spectroscopie TDS, un traitement des données différent a été
nécessaire selon le montage utilisé. Avec le montage 1, utilisé pour les cristaux de LBO,
LGT, CSP, AGS ainsi que I’échantillon x de BNA, certaines raies d’absorption de I’eau
sont toujours observables dans les spectres de transmissions enregistrés, malgré 'ajout
d’azote.

Pour les cristaux de KTP, RTP, BGSe, ADP, KDP, DKDP, BBO, KTA, YCOB, CLN,
SiC, GeO,, CdSe, ZnO, GaP, GaAs, et la lame y de BNA, nous avons utilisé le montage
2. Dans ce cas, le spectre de I'impulsion de référence donné par la Figure 3.16 permet de
constater que 'absence de compartiment d’isolation fait apparaitre de nombreuses raies
d’absorption de ’eau. La Figure 3.16 fait également apparaitre une forte absorption au-
tour de 2 THz, qui est due aux lentilles en téflon utilisées sur ce montage. Cependant, en
limitant ’analyse de nos résultats sur la gamme 0,1 - 2,0 THz, il n’a pas été nécessaire de
prendre en compte l'effet des lentilles.

-40 —

T T
Raies d'absorption de I'eau Montage 2 1
-50 l -

-60 .
-70 4 4
-80 4 4

-90 .

Puissance (dB)

-100 -

-110 4 -

1 Absorption des lentilles

-120 T T T T T T T T T T T

0 1 2 3 4 5 6
Fréquence (THz)

FIGURE 3.16 — Puissance de I'impulsion de référence obtenue avec le montage 2. Les raies
fines d’absorption observables sont dues & l'eau présente dans I’atmospheére, et la raie
large autour de 2 THz correspond a ’absorption des lentilles en téflon utilisées pour la
focalisation.

Notons qu’il est possible que la ligne a retard ne revienne pas toujours exactement a
sa position initiale aprés des allers-retours, ce qui peut engendrer un décalage temporel
des mesures. Afin de réduire les possibles erreurs, nous avons effectué, pour chaque cristal
étudié avec le montage 2, une série de 20 mesures référence/échantillon et un traitement
simultané de ces 20 mesures avec un logiciel maison.
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Une étape de traitement des données pour I'impulsion THz a parfois été nécessaire afin
d’obtenir des résultats de qualité. Pour tous les échantillons, une partie du faisceau THz
est réfléchie aux faces d’entrée et de sortie. La réflexion sur la face de sortie se propage
alors dans le sens inverse, et est de nouveau réfléchie sur la face d’entrée de 1’échantillon,
et ainsi de suite. Cela produit un "echo" qui peut se propager jusqu’a I’antenne réceptrice,
et étre détectée lors de I’échantillonage. Cet effet est mis en avant dans la Figure 3.17,
qui présente une impulsion pour laquelle I’écho est observé (Figure 3.17 (a)) et est pris
en compte lors de I’échantillonnage. L’effet de ’écho sur le spectre de transmission se
traduit par des franges d’interférences dues a un effet de type Fabry-Perot a 'intérieur de
I'échantillon (Figure 3.17 (c¢)), qui se traduit par la fonction FP de I'Eq. (2.2).

Afin de réduire l'effet de cet écho, nous supprimons une partie de I'information de
I'impulsion en effectuant un fenétrage temporel. Cela consiste a donner la valeur 0 au
signal au-dela d’'une certaine valeur temporelle, afin de supprimer tout rebond. Le résul-
tat de ce traitement est montré sur la Figure 3.17 (b). Ce « fenétrage » temporel, aussi
appelé lissage, a pour effet de réduire l'effet Fabry-Perot et ainsi de lisser le spectre de
transmission donné par la Figure 3.17 (d).
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FIGURE 3.17 — Impulsion avant (a) et aprés (b) fenétrage temporel, et spectre de trans-
mission correspondant (c) et (d) respectivement.

Pour certaines lames trés fines, comme celle de GaAs par exemple, le fenétrage tem-
porel n’a pas pu étre réalisé, car I'impulsion correspondant au rebond est trop proche
temporellement de I'impulsion transmise. L’effet Farby-Perot résiduel n’a donc pas pu
étre supprimé du spectre de transmission. Cela explique les oscillations observées sur
certains spectres des figures suivantes.
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3.4.3.2 Spectres de transmission

Si une lame a été utilisée pour les cristaux isotropes uniaxes, il en a fallu deux orien-
tés differemment pour les cristaux biaxes. Par conséquent, avec les deux techniques de
spectroscopie FTIR et TDS utilisées entre 0,1 et 20,0 THz, les spectres de transmission
en lumiére polarisée ont été enregistrés a travers les 29 lames présentées dans le Tableau
3.5.

Ils sont représentés de la Figure 3.19 a la Figure 3.46, ainsi que sur la Figure 3.18, ce
qui permet de comprendre les informations qui y sont répertoriées. Chaque figure donne
a gauche le spectre de transmission THz enregistré en lumiére polarisée entre 20,0 et 1,5
THz avec la spectroscopie FTIR. Il y a a droite le spectre de transmission enregistré en lu-
miére polarisée entre 2,0 et 0,1 THz en spectroscopie TDS. Chaque spectre est représenté
en fonction de la longueur d’onde (échelle des abscisses inférieures) et de la fréquence
(échelle des abscisses supérieures).

Les caractéristiques de ’échantillon étudié sont rappelées dans la légende du spectre
FTIR. Il s’agit du nom du cristal (BNA), de I'orientation de la lame (y), de son épaisseur
(L = 0,86 mm) et du diamétre du diaphragme utilisé (¢ = 2 mm). Viennent en-dessous
les orientations de la polarisation selon 'axe diélectrique considéré (x et z).

Fréquence (THz) Fréquence (THz)
10 1 1 01
1.0 . 1.0
BNAy, L=0.86 mm % Cristal, orientation et épaisseur
o=2mm\ /]" $=2mm
0.8 z 4 . . 0.8
p (\\ Taille du diaphragme
= ‘ Spectre TDS /™
N
£ 4 re FT . . J 7 i
g °° Spectre FTIR —— Orientation de la 08 y
8 Polarisation
£ 04 g 04
c
g €————  Zonede recouvrement >
0.2 \ \ B 0.2 4 /h'f - = ,/
004~ ool WA \ | d . L o
U o WL < ——  Fenétres de transmission ———3 [
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Longueur d'onde (um) Longueur d'onde (um)

FIGURE 3.18 — Grille de lecture des spectres de transmission en lumiére polarisée en-
registrés a travers une lame d’épaisseur L avec deux faces perpendiculaires & un axe
diélectrique.

Les deux techniques de spectroscopie étant complémentaires, une zone de recouvre-
ment bleue apparait sur les deux spectres. Elle est localisée entre 1 et 2 THz en général.

Les bandes rouge, verte, bleue et blanche localisées en bas des spectres FTIR et TDS
récapitulent les gammes de longueurs d’onde pour lesquelles la transmission du cristal
n’est pas nulle, et ce en fonction de I'état de polarisation : la bande rouge fait référence a
une polarisation orientée selon z, la verte selon y, la bleue selon x et les bandes blanches
représentent les bandes d’absorptions du cristal.

Les informations de la Figure 3.18 que nous venons de commenter pour les spectres
des 29 lames du Tableau 3.5 sont représentées Figures 3.19 a 3.46.
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FIGURE 3.19 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal BGSe dans
la direction de propagation x.
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FIGURE 3.20 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal BGSe dans
la direction de propagation y.
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FIGURE 3.21 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal YCOB dans
la direction de propagation x.
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FIGURE 3.22 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal YCOB dans

la direction de propagation y.
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FIGURE 3.23 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal BNA dans

la direction de propagation x.
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FIGURE 3.24 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal BNA dans

la direction de propagation y.
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FIGURE 3.25 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal KTP dans

la direction de propagation x.
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FIGURE 3.26 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal KTP dans

la direction de propagation y.
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FIGURE 3.27 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal KTA dans
la direction de propagation x.
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FIGURE 3.28 — Spectres de transmission THz
la direction de propagation y.
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FIGURE 3.29 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal RTP dans la

direction de propagation x.
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FIGURE 3.30 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal RTP dans la

direction de propagation y.
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FIGURE 3.31 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal LBO dans la
direction de propagation x.
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FIGURE 3.32 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal LBO dans la
direction de propagation y.
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FIGURE 3.33 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal CSP dans la
direction de propagation 6 = 90°, ¢ = 45°.
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FIGURE 3.34 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal AGS dans la
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FIGURE 3.35 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal ADP dans
la direction de propagation # = 90°, ¢ = 45°.
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FIGURE 3.36 — Spectres de transmission THz
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FIGURE 3.37 — Spectres de transmission THz
la direction de propagation 6 = 90°, ¢ = 45°.
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FIGURE 3.38 — Spectres de transmission THz
la direction de propagation x.
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FIGURE 3.39 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal CdSe dans
la direction de propagation x.
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FIGURE 3.40 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal ZnO dans la
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FIGURE 3.41 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal LGT dans la
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FIGURE 3.43 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal CLN dans la
direction de propagation x.
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FIGURE 3.44 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal SiC dans la
direction de propagation x.
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FIGURE 3.45 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal GaP dans la
direction de propagation 6 = 90°, ¢ = 45°.
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FIGURE 3.46 — Spectres de transmission THz en lumiére polarisée du cristal GaAs dans
la direction de propagation # = 45°, ¢ = 45°.

Les Figures 3.47 et 3.48 résument les résultats obtenus avec les spectres de transmis-
sion enregistrés. Pour chaque cristal, la gamme de transmission est donnée en fonction
de la longueur d’onde et de la fréquence a partir des échelles des abscisses inférieure et
supérieure respectivement. La fenétre de transmission correspondant a la gamme visible et
proche-infrarouge est représentée en violet sur la Figure 3.47, pour une lumiére incidente
non polarisée. Elle permet de rendre compte d’un choix important de longueurs d’onde
proches Ay et A3 qui peuvent étre utilisées pour générer une onde THz monochromatique
ou polychromatique par DFG.

Les fenétres de transparence dans le domaine THz sont données dans la Figure 3.48.
Dans cette gamme, nous avons représenté les résultats de transmission des Figures 3.19 a
3.43 en fonction de la polarisation.

La Figure 3.48 permet de visualiser les cristaux les plus transparents dans le domaine
THz car ils sont classés depuis celui de spectre de transmission le plus étroit vers celui
le plus large. La transmission du cristal de SiC s’étend sur la totalité de la gamme THz.
Cette couverture est presque totale pour les cristaux de GaAs, ZnO, GeO,, GaP et CSP.
A Tinverse, la fenétre de transparence des cristaux de DKDP, ADP et KDP est trés limitée
dans le domaine THz.
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FIGURE 3.47 — Bilan des spectres de transmission en lumiére non polarisée pour les 21
cristaux du Tableau 3.1 dans le domaine visible et infrarouge.
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FIGURE 3.48 — Bilan des spectres de transmission en lumiére polarisée pour les 21 cristaux
du Tableau 3.1 dans le domaine THz.
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3.4.3.3 Indices de réfraction et coefficients d’absorption principaux

Dans cette section, nous donnons les valeurs principales des indices de réfraction et
des coefficients d’absorption des cristaux sélectionnés. Nous les avons déterminé par la
spectroscopie TDS avec les mémes lames présentées dans le Tableau 3.5. Les résultats
suivants sont limités aux domaines pour lesquels la transmission n’est pas nulle dans le
domaine THz. C’est le cas de tous les cristaux étudiés comme le montre la Figure 3.48,
sauf pour les cristaux de KDP, ADP et DKDP. Dans le cas du cristal de BGSe, il sera
possible de déterminer les valeurs des indices principaux de réfraction et des coefficients
d’absorption autour de 2 THz, moyennant une analyse plus approfondie qui est en cours
actuellement.

Les résultats des mesures d’indices de réfraction et de coefficients d’absorption en fonc-
tion de la longueur d’onde et de la fréquence sont donnés respectivement par les courbes
de gauche et de droite des Figures 3.50 a 3.65.

La Figure 3.49 permet de comprendre la lecture des courbes représentant les valeurs
principales des indices de réfractions principaux. Dans le domaine visible et proche infra-
rouge, elles correspondent aux équations de Sellmeier issues des références données dans
le Tableau 3.2, quand elles sont connues. Dans le domaine THz, elles correspondent aux
mesures réalisées par TDS dans la thése. Pour les cristaux biaxes, les indices principaux
n,, n, et n, sont représentés. Il s’agit de n, et n. pour les cristaux uniaxes, et de I'indice
n pour les cristaux isotropes.

De facon similaire, les valeurs principales des coefficients d’absorption oy, o, et a,
sont représentées pour les cristaux biaxes, a, et a, pour les cristaux uniaxes, et o pour
les cristaux isotropes.
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s € Indices de réfraction d’apres les
S équations de Sellmeier du
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b sl » € Indices de réfraction mesurés
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par TDS

Visible et proche infrarouge THz
A

1.0 [ ¥ . )
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FIGURE 3.49 — Exemple de comparaison entre les indices de réfraction dans les domaines
visible proche infrarouge et THz.
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FIGURE 3.50 — Spectres des indices de réfraction n; et des coefficients d’absorption «;
principaux du cristal de YCOB (i=x,y,z).
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FIGURE 3.51 — Spectres des indices de réfraction n; et des coefficients d’absorption «;
principaux du cristal de BNA (i=x,y,z).
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FIGURE 3.52 — Spectres des indices de réfraction n; et des coefficients d’absorption «;
principaux du cristal de KTP (i=x,y,z).
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FIGURE 3.53 — Spectres des indices de réfraction n; et des coefficients d’absorption «;
principaux du cristal de KTA (i=x,y,z).

Indice de réfraction

Fréquence (THz)

Fréquence (THz)

1000 100 10 1 2 1
5.0 — . ; : <V\ . 40 - -
A
RTP M U\\A RTP a,
4.5 IS v &
v 1 4 Y
\ b 30 \ %zi
4.0 — — ~
\ ; |
1l © \
3.5 o \
c
g S 20
=3 \
3.0 =3 \/\
i 8 Y
o N
25 < \U
10 | 4
——1i, - i
2.0 SN oo — o I V\/\/\/\ ~—|
—— v N
n
15 : 2 0 —— . ——
1 10 100 1000 200 300 400 500 600 700 800 9001000

Longueur d'onde (um)

FIGURE 3.54 — Spectres des indices de
paux du cristal de RTP (i=x,y,z).
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FIGURE 3.55 — Spectres des indices de réfraction n; et des coefficients d’absorption «;
principaux du cristal de LBO (i=x,y,z).
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FIGURE 3.56 — Spectres des indices de réfraction n; et des coefficients d’absorption «;
principaux du cristal de CSP (i=o,e).
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FIGURE 3.57 — Spectres des indices de réfraction n; et coefficients d’absorption «; princi-
paux du cristal de AGS (i=o,e).
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FIGURE 3.58 — Spectres des indices de réfraction n; et coefficients d’absorption «; princi-
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FIGURE 3.59 — Spectres des indices de réfraction n; et coefficients d’absorption «; princi-
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FIGURE 3.60 — Spectres des indices de réfraction n; et coefficients d’absorption «; princi-
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FIGURE 3.61 — Spectres des indices de réfraction n; et coefficients d’absorption «; princi-
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FIGURE 3.62 — Spectres des indices de réfraction n; et coefficients d’absorption «; princi-
paux du cristal de BBO (i=o,e).
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FIGURE 3.63 — Spectres des indices de réfraction n; et coefficients d’absorption «; princi-
paux du cristal de CLN (i=o,e).
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FIGURE 3.64 — Spectres des indices de réfraction n; et coefficients d’absorption «; princi-
paux du cristal de SiC (i=o,e).
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FIGURE 3.65 — Spectres des indices de réfraction n et coefficients d’absorption « principaux
du cristal de GaP.

Les Figures 3.47 & 3.62 rendent compte de cristaux pour lesquels les indices dans le
domaine THz ont des valeurs proches de celles des indices dans le domaine visible et
proche-infrarouge. C’est le cas des cristaux de BNA, et également des cristaux de CSP,
SiC et GaP. Nous pouvons espérer pour tous ces cristaux une génération THz efficace,
comme cela a été montré pour BNA. De plus, tous ces cristaux sont trés peu absorbants
sur une large gamme spectrale du domaine THz.

Notons que les valeurs des indices de réfraction principaux déterminées par spectro-
scopie TDS ont une précision de 'ordre de 10~2. Or nous avons indiqué dans le chapitre
2 qu’il faut une précision meilleure que 10~* pour pouvoir calculer des angles d’accord de
phase avec une précision meilleure que le degré.

L’ensemble des résultats de ce chapitre sera néammoins utilisé pour effectuer les calculs
d’accord de phase et de longueur de cohérence développés au chapitre suivant.

3.5 Bilan

Dans ce troisiéme chapitre, nous avons effectué, a notre connaissance la premiére étude
compléte dans le domaine THz des spectres de transmission en lumiére polarisée et des
valeurs des indices de réfraction et des coefficients d’absorption principaux pour 21 cris-
taux non linéaires. Dans le domaine visible et infrarouge, nous avons utilisé les données
de la littérature.

Nous avons aussi étudié le cristal de BNA dans le domaine visible et infrarouge. Nous
avons montré que les équations de Sellmeier de la littérature n’étaient pas assez précises
sur tout son domaine de transparence. Nous avons affiné ces équations en utilisant la me-
sure directes des angles d’accord de phase sur cylindre. Nous avons également déterminé
le spectre de transmission en lumiére polarisée et mesuré le seuil de dommage optique.

Toutes ces données peuvent étre utilisées pour calculer les longueurs de cohérence et
les conditions d’accord de phase, qui font I'objet du chapitre suivant. C’est sur cette base



CHAPITRE 3. CARACTERISTIQUES DE NOUVEAUX CRISTAUX DANS LEURS
DOMAINES DE TRANSPARENCE 99

qu’il sera alors possible de déterminer les meilleurs conditions de génération d’une onde
THz dans les 21 cristaux non linéaires que nous avons sélectionnés.






CHAPITRE 4

ETUDE DE LA GENERATION THZ DANS
LES CRISTAUX SELECTIONNES

Ce chapitre vise a déterminer les meilleures conditions de génération d’une onde THz
par DFG dans les 21 cristaux non linéaires que nous avons sélectionnés. La génération
d’une onde THz monochromatique et polychromatique a été considérée.

La premiére partie de ce chapitre est théorique. Les calculs utilisent les éléments de
théorie présentés au Chapitre 1, avec un intérét particulier pour les parameétres importants
que sont la longueur de cohérence, les conditions d’accord de phase et le coefficient effectif
associé. Ils ont été effectués pour les longueurs d’onde incidentes Ay et A3, et la longueur
d’onde THz générée \; des domaines de transparence des cristaux qui sont détaillés au
Chapitre 3. La démarche adoptée pour I'onde THz monochromatique et polychromatique
est la méme que celle présentée dans 'état de 'art du Chapitre 2.

La seconde partie de ce chapitre est expérimentale. Elle présente les résultats obtenus
avec quatre expériences mises en place pour générer une onde THz par DFG utilisant
plusieurs types de lasers impulsionnels. Avec le premier montage couplé avec un laser
femtoseconde centré a 0,8 pum, la génération d’'une onde THz polychromatique a été étu-
diée. Cela a aussi été le cas avec un deuxiéme montage utilisant un laser femtoseconde
accordable. Avec les deux derniers montages, couplés avec deux lasers picosecondes puis
nanosecondes, I'un au moins étant accordable, la génération d’une onde THz monochro-
matique a été visée.

4.1 Etude théorique

4.1.1 Génération d’une onde THz monochromatique

L’étude théorique de la génération d’'une onde THz monochromatique par DFG a été
réalisée pour tous les cristaux non linéaires sélectionnés. Le calcul porte sur les valeurs
possibles de la longueur de cohérence 1., comprises entre 1’épaisseur du cristal L et I'infini,
cette derniére condition correspondant a la condition d’accord de phase. Il est présenté
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uniquement pour les configurations de polarisation (types) qui sont associées a un coefhi-
cient effectif non nul, sachant que les 8 types définis au Tableau 1.6 sont a priori possibles.

D’aprés 'Eq. (1.45), le coefficient effectif dépend des 27 éléments non nuls des tenseurs
x? et F®. Les matrices correspondantes du tenseur y? sont données dans le Tableau
B.1 de I’Annexe B. Elles y sont définies d’aprés le principe de Neumann, mais sans avoir
appliqué 'approximation de Kleinman. Elles concernent les 21 cristaux sélectionnés et
sont classées en fonction des groupes ponctuels pour lesquels la forme de la matrice est la
méme.

Seuls certains éléments du tenseur de susceptibilité électrique x® sont sollicités selon
I’axe accessible avec les lames orientées que nous avons usinées. Pour les identifier, il faut
calculer les 27 éléments du facteur champ F® pour les 8 types possibles de DFG. Nous
avons effectué ce calcul pour les deux directions x et y des cristaux biaxes positifs, et pour
les trois directions x, y et U (0 = 90°, ¢ = 45°) des cristaux uniaxes positifs et négatifs.
A titre d’information, les résultats du calcul qui concernent le facteur champ F®) sont
donnés dans les Tableaux B.2, B.3 et B.4, respectivement, de I’annexe B.

Le coefficient effectif est déterminé a partir de 'Eq. (1.45) qui a 'avantage d’étre ana-
lytique pour les trois orientations choisies. Cette équation montre que seules les mémes
éléments non nuls des tenseurs x? et F®) permettent d’avoir un coefficient effectif non
nul.

Un calcul de ’'Eq. (1.45) pour les 8 types possibles de DFG, nous a permis d’identifier
ceux associés a un coefficient effectif non nul pour toutes les lames usinées. Ces types sont
donnés dans le Tableau B.5 de I’Annexe B.

L’Equation (1.37), qui permet de calculer la longueur de cohérence, dépend des valeurs
des indices de réfraction principaux du cristal pour les deux longueurs d’onde incidentes
Ao et A3, et pour la longueur d’onde THz générée \;. Ces valeurs sont obtenues a partir
des équations de Sellmeier issues de la littérature pour le visible et proche-infrarouge en
utilisant les références citées dans le Tableau 3.2. Pour le cristal de BNA, nous avons
utilisé les nouvelles équations de Sellmeier que nous avons établies dans le cadre de la
thése (voir Chapitre 3). Dans le domaine THz, nous avons utilisé les valeurs des indices
de réfraction principaux que nous avons déterminées par spectroscopie TDS, et qui sont
représentées dans les Figures 3.50 & 3.65.

Le calcul de la longueur de cohérence a été mené a partir de ’'Eq. (1.37) pour toutes
directions des lames orientées du Tableau B.5 et pour tous les types associés a un co-
efficient effectif non nul. Nous avons considéré tous les domaines de transparence des
cristaux d’apres les spectres de transmission issus de la littérature dans le visible et proche-
infrarouge (voir Tableau 3.2), et d’aprés les spectres de transmission qui ont été enregistrés
dans le domaine THz par spectroscopies FTIR et TDS (voir Chapitre 3).

Parmi toutes les configurations du Tableau B.5, seules quelques-unes ont satisfait la
condition L < 1. <oo, pour un ensemble de longueurs d’onde incidentes (A2, A3). Les cris-
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taux, la direction et le type correspondant sont donnés dans le Tableau 4.1. L’expression
analytique du coefficient effectif associé y est également donné.

Les valeurs de la longueur de cohérence qui ont été calculées pour les cristaux du
Tableau 4.1 sont représentées dans les Figures 4.1 & 4.11. Il s’agit du tracé d’un nuancier
en 3D, ou la variation de la longueur de cohérence est associée & une couleur (noir si l.
= 0 mm, colorée si l. < L et rouge si l. > L). Le lien entre les couleurs et les valeurs
de 1. est rappelé a droite des Figures. Le nuancier de couleurs est représenté en fonction
de la longueur d’onde incidente A\, et de la fréquence générée 1. Certaines valeurs de la
longueur incidente A3, déduites par la loi de conservation de I’énergie, sont rappelées pour
des lignes blanches incurvées. La condition d’accord de phase, pour laquelle la longueur
de cohérence est infinie, se situe au centre de l'aire rouge des Figures. Elle a été trouvée
pour tous les cristaux du Tableau 4.1.

Cristal | Direction Type Xeff
YCOB X VII nyz
A% Xzzz
LBO X VII Xyyz
6 = 90°,
CSP ¢ — 45 © VIIT _%Xzzy - %Xzym
6 = 90,
AGS gb 45 ° VIII _%Xz;ty - %Xzy;r
CdSe X I Xzax
A% Xzzz
Zn0O X I Xzax
Vv Xzzz
6 = 90°,
GaP ¢ 450 111 _%Xz:cy - %Xzy:c

TABLE 4.1 — Types de processus de DFG associés a un coefficient effectif non nul selon
les directions des lames cristallines usinées et pour lesquels des longueurs de cohérence
supérieures a la longueur de I’échantillon ont pu étre calculées.



104 4.1. ETUDE THEORIQUE

>0.84
g— —_—
‘!-—(:I g
'{ S
-9 =06 )
c Q
= )
O >
£ =
o
2 104 O
c Q
o o
© 5
= (7]
= =
% 02 2
g) o
S |
by

02 04 06 08 1 12 14 16 1.8
Fréquence générée v, (THz)

FIGURE 4.1 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
VII dans un cristal de YCOB d’épaisseur 0,84 mm et taillé dans la direction x.

BNA y
e =209 mm

1.75
Type 1
1 1

F
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Longueur d’onde incidente A, (um)
o
a

R
02 04 06 0.8 1 12 14 16 1.8

Fréquence générée v, (THz)

FIGURE 4.2 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
I dans un cristal de BNA d’épaisseur 2,09 mm et taillé dans la direction y.
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BNA y
e =2.09 mm

Longueur d’onde incidente A, (um)
Longueur de cohérence (mm)

02 04 06 08 1 12 14 16 18
Fréquence generée v, (THz)

FIGURE 4.3 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
V dans un cristal de BNA d’épaisseur 2,09 mm et taillé dans la direction y.

LBO x
e =2.25mm

Type VII
| 1 |
= \ 115

A 'I"

Longueur d'onde incidente A, (um)
Longueur de cohérence (mm)

02 04 06 08 1 12 14 16 18
Fréquence générée v, (THz)

FIGURE 4.4 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
VII dans un cristal de LBO d’épaisseur 2,25 mm et taillé dans la direction x.
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CSP 6 =90°, ¢ = 43

1.75 BE 1.03 mm
Type VIII
1 1

15

1.25

Longueur d'onde incidente A, (um)
Longueur de cohérence (mm)

02 04 06 08 1 12 14 16 18
Fréquence générée v, (THz)

FIGURE 4.5 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
VIII dans un cristal de CSP d’épaisseur 1,03 mm et taillé dans la direction 8 = 90°, ¢ =
45°.
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FIGURE 4.6 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
VIII dans un cristal de AGS d’épaisseur 0,62 mm et taillé dans la direction § = 90°, ¢ =
45°.
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>0.71

CdSe x
e=0.71mm

Longueur d’'onde incidente A, (pm)
Longueur de cohérence (mm)

02 04 06 08 1 1.2 14 16 1.8
Fréquence générée v, (THz)

FIGURE 4.7 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
I dans un cristal de CdSe d’épaisseur 0,71 mm et taillé dans la direction x.

CdSe x
e=0.71 mm

.[._‘.'].\l' \'%
1 1

Longueur de cohérence (mm)

Longueur d'onde incidente A, (um)

02 04 06 08 1 1.2 14 16 1.8
Fréquence genéree v, (THz)

FIGURE 4.8 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
V dans un cristal de CdSe d’épaisseur 0,71 mm et taillé dans la direction x.
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ZnOy
e =0.51 mm

Type I
il

Longueur d'onde incidente A, (um)
Longueur de cohérence (mm)

02 04 06 08 1 12 14 16 18
Fréquence générée v, (THz)

FIGURE 4.9 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
I dans un cristal de ZnO d’épaisseur 0,51 mm et taillé dans la direction x.

ZnOy
e =0.51 mm

Type V

Longueur d'onde incidente A, (um)
Longueur de cohérence (mm)

02 04 06 08 1 12 14 16 18
Fréquence générée v, (THz)

FIGURE 4.10 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
V dans un cristal de ZnO d’épaisseur 0,51 mm et taillé dans la direction x.
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>3.78

GaP_ .
e =3.78 mm

Type 0
i

i 1
/\1 \,) /\-_)

Longueur d’'onde incidente A, (um)
Longueur de cohérence (mm)

02 04 06 08 1 12 14 16 1.8
Fréquence générée v, (THz)

FIGURE 4.11 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
III dans un cristal de GaP d’épaisseur 3,78 mm et taillé dans une direction quelconque.

Les Figures 4.1 a 4.11 montrent que dans le cas des cristaux de BNA, CSP et ZnO, un
plus grand nombre de couples de longueurs d’onde incidentes (A2,A3) permet de générer
une onde THz avec une longueur de cohérence L < I, < oo (voir zone rouge), les valeurs
des couples étant différentes pour chaque cristal. La fréquence générée est comprise entre
0,1 et 2 THz et a trés basse fréquence, I’étendue de la zone (Ag,A3) est maximale pour
tous ces cristaux.

D’apres nos calculs, les cristaux étudiés ont les spécificités suivantes :
- dans le cristal de BNA, les conditions précédentes sont atteintes pour A\, localisée autour
de 0,56 pm pour la DFG type I, et autour de 1 pm pour la DFG type V;
- pour le type VII de LBO, il faut 2 um < Ay < 3 um, et pour le type VII dans YCOB
1,5 pm < Ay < 3,0 pum;
- pour CdSe, l'accord de phase est situé trés proche de la longueur d’onde de coupure
visible, soit Ay = 0,75 pum, pour les types I et V;
- pour ZnQO, Ay doit étre proche de 0,9 um pour ces deux mémes types;
- enfin, les conditions optimales du type VIII dans AGS et CSP sont atteintes pour une
longueur d’onde Ay de 0,65 pum et 0,80 um respectivement, alors que pour le type III dans
GaP il s’agit de 0,85 pm ;

Notons que dans le cas du cristal de YCOB, la détermination de I'indice de réfraction
par la mesure de TDS n’a pas permis de déterminer les valeurs principales des indices de
réfraction au-dela de 1,6 THz, & cause d’un pic d’absorption du cristal a cette longueur
d’onde. Le calcul présenté Figure 4.1 s’arréte donc a v; = 1,6 THz.
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Le cristal de BNA ayant été beaucoup étudié pour la génération d’une onde THz mo-
nochromatique, nous avons pu comparer les valeurs de la longueur de cohérence calculées
dans la littérature (voir chapitre 2) avec nos calculs. D’apreés les références du Tableau
2.1, le Type V est principalement visé. D’aprés le Tableau 1.4, sa longueur de cohérence
dépend uniquement de la valeur de U'indice de réfraction n*(\;, 0, ¢) aux trois longueurs
d’onde en interaction, qui est égal a l'indice de réfraction principal n,()\;) avec i = 1,2,3,
selon la direction y considérée. Cet indice est sollicité aux longueurs d’onde incidentes
A2 et A3 du domaine de transparence visible et proche-infrarouge et a la longueur d’onde
générée \; entre 0,1 et 22 THz du domaine de transparence THz du cristal de BNA.

La longueur de cohérence calculée dans la littérature a été décrite dans la partie 2.2.2.

du Chapitre 2 dans un cristal BNA orienté selon 'axe diélectrique y et avec une épaisseur
de cristal de 1 mm. Elle est montrée dans la Figure 2.6. Nous avons voulu comparer ce
résultat & notre calcul dans le méme cristal. Cette comparaison a été faite en deux temps :
- Dans un premier temps, nous considerons une onde générée entre 0,1 et 20 THz selon
que le calcul utilise, dans le visible et proche-infrarouge, 1’équation de Sellmeier pour n,
issue de [35] ou celle que nous avons déterminée dans le Chapitre 3 et qui est décrite par
I'Eq. (3.5). Nous avons utilisé I'indice de réfraction issu de [28] pour la valeur de n,(\;).
La différence entre ces deux résultats est obtenue en comparant les figures 2.6 et 4.12;
- Dans un second temps, la comparaison a été limitée a la génération d’'une onde THz entre
0,1 et 2 THz. Elle concerne I'utilisation dans le domaine THz de la valeur de I'indice de
réfraction principal n, obtenue par la spectroscopie FTIR dans 28] ou par la spectroscopie
TDS que nous avons réalisées et présentées dans le chapitre 3. La différence entre ces deux
résultats peut s’apprécier en comparant les figures 4.13 et 4.14. L’équation de Sellmeier
utilisée pour n, dans le domaine visible et proche-infrarouge est celle que nous avons
déterminée dans le Chapitre 3, et qui est décrite par I'Eq. (3.5).

Longueur d’onde incidente A, (um)
Longueur de cohérence (mm)

0 5 10 15 20
Fréquence générée v, (THz)

FIGURE 4.12 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
V dans un cristal de BNA taillé dans la direction y et de 1 mm d’épaisseur. L’indice de
réfraction principal n, est décrit par I’ Eq. (3.5) dans le domaine visible-proche infrarouge,
et par les mesures issues de 28] entre 0,5 et 22 THz.
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FIGURE 4.13 — Calcul de la longueur de cohérence pour la génération THz par DFG
de type V dans un cristal de BNA taillé selon la direction y et de 1 mm d’épaisseur.
L’indice de réfraction principal n, est décrit par ’'Eq. (3.5) dans le domaine visible-proche
infrarouge et par [28] entre 0,5 et 2 THz.

o & o
F=N (s)] o

Longueur de cohérence (mm)

©
(N

Longueur d’onde incidente A, (um)

0.5 1 1.5 2
Fréquence générée v, (THz)

FIGURE 4.14 — Calcul de longueur de cohérence pour la génération THz par DFG de type
V dans un cristal de BNA taillé dans la direction y et de 1 mm d’épaisseur. L’indice de
réfraction principal n, est décrit par 'Eq. (3.5) dans le domaine visible-proche infrarouge
et par les valeurs de la Figure 3.51 entre 0,1 et 2 THz.
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Dans un premier temps, le calcul de 1. sur toute la gamme 0,1 - 20 THz est comparé
entre le cas ou 'indice de réfraction principal n, est décrit dans le domaine visible-proche
infrarouge par 'Eq. (3.5) que nous avons déterminée et le cas ou c’est I'équation de Sell-
meier issue de [35] qui est utilisé. D’aprés la Figure 2.6, la longueur de cohérence calculée
est supérieure & 1 mm (voir zones rouges) avec n, décrit par 1'équation de Sellmeier de [35]
pour des longueurs d’onde incidentes comprises entre de 0,6 & 1,1 pm. D’apreés la Figure
4.12 qui utilise n, décrit par I'Eq. (3.5), la longueur de cohérence calculée est supérieure a
1 mm (voir zones rouges) lorsque les deux longueurs d’onde incidentes varient plutot entre
0,7 & 1,4 pm. On note que cette nouvelle gamme de longueur d’onde correspond mieux
aux résultats expérimentaux obtenus dans la référence [34] ou il est dit que les meilleurs
rendements génération d’'une onde THz par DFG dans un cristal de BNA ont été obtenus
pour des longueurs d’onde Ay et A3 comprises entre 0,8 a 1,3 pm.

Dans un second temps, nous avons voulu comparer le calcul de 1. sur la gamme 0,5 -
2 THz, l'indice de réfraction principal n, provenant, dans le domaine THz, des mesures
par la spectroscopie FTIR de [28] ou de nos mesures par spectroscopie TDS décrites au
chapitre 3. Une comparaison des Figures 4.13 et 4.14 montre qu’un plus grand nombre de
couples (A2,A3) correspond a une longueur de cohérence supérieure a 1 mm, spécialement
a basse fréquence THz. Cette différence de résultat peut étre expliquée par le fait que
les calculs de [28] utilisent des valeurs de 'indice de réfraction principal n, qui ont été
déterminées dans des échantillons de qualité différente comparée a celle de nos cristaux,
comme nous 'avons expliqué au Chapitre 3. Une autre explication possible pourrait étre
que la détermination de I'indice de réfraction principal n, de BNA dans le domaine THz
d’aprés [28], a été faite a partir de la spectroscopie FTIR. Or, comme nous ’avons expli-
qué dans le Chapitre 2, cette spectroscopie offre des résultats au-dessus de 2 THz avec
une précision de 1072, Leur utilisation en-dessous de 2 THz ne peut donc pas permettre
des calculs aussi fiables de la longueur de cohérence que ceux que nous avons réalisés avec
I'indice de réfraction principal n, déterminé par spectroscopie TDS avec une précision de
1072,

Nos nouvelles équations de Sellmeier ont donc un impact sur le calcul de la longueur de
cohérence pour la génération d’une onde THz par DFG aussi bien dans le domaine visible
et proche-infrarouge que dans le domaine THz. Seule une étude directe de 1’énergie THz
monochromatique générée pour des variations des longueurs d’onde Ay, A3 et A\; dans les
méme gammes spectrales que celles utilisées pour le calcul de la longueur de cohérence,
permettra de valider cet impact.

4.1.2 Génération d’une onde THz polychromatique

Dans le cas de la génération polychromatique, le spectre de I’énergie THz générée peut
étre calculé en utilisant 'Eq. (1.36). D’apreés le Chapitre 1, le calcul est analytiquement
faisable pour 4 types rappelés dans le Tableau 1.5, le Tableau 4.2 permettant de déter-
miner ceux associés & un coefficient effectif non nul selon l'orientation des lames usinées.
Comme ce calcul est trés fastidieux, il a été réalisé uniquement pour le type V de DFG
selon 'axe y du cristal de BNA, en considérant une épaisseur de 2,09 mm. D’aprés le
Tableau 4.1, le coefficient effectif associé est égal a x.... D’autre part, ce calcul du spectre
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de génération THz doit également prendre en compte le spectre d’absorption dans ce
méme domaine THz. En effet, la contribution de la partie imaginaire de la permittivité
diélectrique est forte dans cette gamme comme le montre les Figures 1.50 a 1.65. Dans le
cas ou l'absorption aux longueurs d’onde de pompe (\y et Ay contenues dans I'impulsion
centrée a \g) esy négligeable et ot 'approximation de la pompe non dépeuplée est valable,
alors la prise en compte de ’absorption a la longueur d’onde 'onde générée (A1) s’obtient
en mutipliant 'Eq. (1.35) par e=®:L. 11 vient alors :

A Aln2 il o [ AKL
g(wr, L) = 45>\—0G(Z, Wo, P)Xers(Ai)egep <—W/\(2>) LPem = gine? (T) (4.1)
B, A et G(Z,wy, p) ont été définis dans le Chapitre 1, de méme que le paramétre deltak
qui s’écrit dans le cas du type V :

8k = 7 (1 00) = m2(0) (42)

Le calcul de €(wy, L) a été réalisé en utilisant I’'Eq. (3.5) de n, dans le domaine visible
et proche-infrarouge ; dans le domaine THz, les variations de cet indice et du coefficient
d’absorption «, ont été déterminées par spectroscopie TDS au Chapitre 3. Le résultat de
ce calcul est donné dans la Figure 4.15 qui représente la valeur normalisée a 1'unité de
I’énergie THz générée en fonction de la fréquence THz vy entre 0,1 et 2 THz. Il a été réalisé
pour plusieurs longueurs d’onde centrales incidentes comprises entre et 0,8 et 1,4 um, et
pour une largeur spectrale a mi-hauteur A\ = 40 nm qui correspondent aux parameétres
des sources qui seront utilisées dans la partie expérimentale.

D’aprés la Figure 4.15, le spectre de I'énergie THz générée par OR de type V selon
I’'axe y du cristal de BNA s’étend jusqu’a 1,2 THz. Cette figure permet de constater que
ce spectre varie en fonction de la longueur d’onde centrale A\g. Effectivement, celui obtenu
avec A\g = 0,8 pum est moins énergétique a toutes les longueurs d’onde générées que celui
obtenu avec les autres valeurs de \g. De plus la valeur de 1’énergie THz générée est maxi-
male quelle que soit la fréquence THz 14 si la longueur d’onde centrale est égale a 1 pm.

La figure 4.16 donne a titre de comparaison le méme calcul effectué en utilisant I'indice
n,(A\1) et le coefficient d’absorption () issus de [28]. Il a pu étre réalisé pour la méme
largeur spectrale a mi-hauteur A\ = 40 nm, mais pour des longueurs d’onde centrales
comprises entre et 0,7 et 1 pum.



114

4.1. ETUDE THEORIQUE

Energie générée normalisée
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Fréquence v, (THz)

FIGURE 4.15 — Calcul du spectre de 1’énergie THz générée entre 0.1 et 2 THz par OR de
type V dans un cristal de BNA taillé dans la direction y et de 2,09 mm d’épaisseur. Les
valeurs de I'indice de réfraction et du coefficient d’absorption utilisées sont celles obtenues
par spectroscopie TDS et présentées Figure 3.51.
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FIGURE 4.16 — Calcul du spectre de ’énergie THZ générée entre 0.1 et 2 THz par OR de
type V dans un cristal de BNA taillé dans la direction y et de 2,09 mm d’épaisseur. Les
valeurs de l'indice de réfraction et du coefficient d’absorption utilisées sont celles obtenues

dans [28].
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D’apres la Figure 4.15, le spectre de I'énergie THz générée entre 0,1 et 2 THz par le
cristal de BNA ne dépasse jamais 1,2 THz quelle que soit la longueur d’onde centrale A,
considérée. La valeur de ’énergie THz générée est maximale quelle que soit la fréquence
THz v, si la longueur d’onde centrale est égale & 1 um. En revanche, d’aprés la Figure
4.16, le spectre de I'énergie THz s’étend jusque 1,6 THz et la valeur de 1’énergie générée
est toujours maximale si la longueur d’onde centrale incidente est égale & 0,8 pm.

Nous avons pu déterminer précisément la longueur d’onde centrale pour laquelle la
valeur de I'énergie générée est toujours maximale en calculant l’aire sous la courbe des
Figures 4.15 et 4.16. Cette aire est représentée par la Figure 4.17. Nous avons utilisé
successivement les valeurs de l'indice de réfraction n, et du coefficient d’absorption «,
déterminés d’aprés les mesures FTIR de [28] entre 0,5 et 20 THz (voir courbe bleue) et
d’aprés nos mesures de spectroscopie TDS entre 0,1 et 2 THz (voir courbe noire).
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FIGURE 4.17 — Evolution de I’énergie totale générée par OR en fonction de la longueur
d’onde centrale \y de la pompe.

D’apres la Figure 4.17, la longueur d’onde centrale optimale est égale a 0,76 pum si les
valeurs de l'indice de réfraction et du coefficient d’absorption THz de [28] sont utilisées,
alors qu’on obtient une longueur d’onde autour de 0.98 pm en utilisant les résultats de
TDS du Chapitre 3. La différence entre ces deux résultats montre a nouveau I'importance
de I'étude expérimentale qui permettrait de déterminer la méthode permettant d’obtenir
les indices de réfraction principaux les plus fiables dans le domaine THz pour un calcul
du spectre de 1’énergie THz polychromatique générée qui soit capable de prédire au plus
prés les expériences.
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4.2 Etude expérimentale

Nous rendons compte dans cette section des résultats que nous avons obtenus avec
quatre expériences.

4.2.1 Génération d’'une onde THz polychromatique
4.2.1.1 Montage 1 : expérience utilisant un laser femtoseconde centré a \=0,8
pm

Ce montage est accessible au laboratoire IMEP-LAHC du Bourget du Lac. La Figure
4.18 rend compte de ses caractéristiques principales et de celles de la source femtoseconde
utilisée.

Ti:Saphir, 45 fs \
A= 800 nm, AA =40 nm
oz

Polariseur N\
HWP P %

Ligne a retard
== HWP

Filtre en
teflon \

1 —_—

N \\
ZnTe ﬁ

HWP =]
|, Prismede

1 Wollaston
Détecteur

FIGURE 4.18 — Schéma du montage 1 utilisé pour la génération d’une onde THz polychro-
matique par OR.

La source est un laser Ti :Sapphire amplifié, de durée d’impulsion 45 fs et de taux
de répétition de 1 kHz. Sa longueur d’onde est fixe et centrée a Ay = 0,8 pum. Sa largeur
spectrale & mi-hauteur est A\ = 40 nm.

Le faisceau émis par la source de pompe est séparé en deux parties par une lame sépara-
trice. Un des faisceaux traverse un systéme d’atténuation composé d’une lame demi-onde
et d’un polariseur. Il passe ensuite a travers une seconde lame demi-onde qui permet de
controler I'orientation de la polarisation rectiligne incidente en fonction du type de DFG
choisi. Le cristal est placé au point de focalisation d’une lentille convergente.
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Un filtre en téflon coupe le faisceau incident aprés le cristal. En revanche, il transmet
le signal THz généré (traits bleus) qui est collimaté par un premier miroir parabolique,
puis focalisé dans un cristal de ZnTe par un second miroir parabolique. Pendant ce temps,
le second faisceau femtoseconde, qui a été réfléchi par la lame séparatrice, traverse une
ligne a retard, puis est focalisé dans le méme cristal de ZnTe que I'impulsion THz.

La détection exploite a la fois le cristal de ZnTe suivi d’une lame demi-onde (HWP),
d’une lentille convergente, d'un prisme de Wollaston, et d’un détecteur NIRVANA composé
de deux photodiodes. La focalisation simultanée de I'impulsion THz et de I'impulsion fem-
toseconde induit un effet électro-optique (EO) dans le cristal de ZnTe qui produit alors un
déphasage entre les deux composantes de polarisation orthogonales de I'impulsion femto-
seconde se propageant dans le cristal de ZnTe. Ce déphasage est proportionnel au champ
électrique de I'impulsion THz sur la durée de I'impulsion femtoseconde. Le prisme de
Wollaston va séparer les deux composantes orthogonales déphasées, qui vont chacune étre
focalisée dans I'une des deux photodiodes du détecteur NIRVANA. Pour bien séparer ces
deux composantes, la lame demi-onde controle l'orientation de la polarisation rectiligne
qui arrive sur le prisme de Wallaston, de sorte qu’elle est transmise paralléelement a un
axe principal du prisme. La différence entre les deux signaux mesurés par le détecteur est
proportionnelle au champ électrique THz. Une ligne a retard peut faire varier le chemin
optique de I'impulsion femtoseconde afin qu’elle puisse échantillonner 'impulsion THz de
la méme fagon que dans l'expérience de spectroscopie TDS présentée au Chapitre 3. La
transformée de Fourier de 'impulsion THz ainsi reconstituée donne accés au spectre de
I’énergie de I'impulsion THz générée dans le cristal étudié.

Avec le montage de la Figure 4.18, nous avons mesuré le spectre de ’énergie de 'onde
THz polychromatique dans quatre lames usinées pour tous les types associés & un coef-
ficient effectif non nul. Nous avons orienté la polarisation incidente rectiligne selon 1'une
des deux orientations orthogonales correspondant aux deux axes principaux du cristal qui
sont localisés a sa surface. Il s’agit de :

-la lame de BGSe orientée selon I'axe x avec un état de polarisation rectiligne orienté
selon ’axe y pour étudier simultanément les OR type I et IV dont les coefficients effectifs
associés sont égaux a X.yy et X,y respectivement, vec un état de polarisation selon 1’axe
z pour les types V et VIII avec les coefficients effectifs x... et x,.. respectivement ;

- la lame de BNA orientée selon 'axe y avec la polarisation orientée selon I'axe z (Type
V et coefficient effectif y,..);

- la lame de KTP orientée selon I’axe x avec la polarisation orientée selon I'axe z (type V
et coefficient effectif x...);

- la lame CSP, orientée dans le plan (x, y) dans la direction (# = 90°, ¢ = 45°), et la
polarisation orientée dans le méme plan (type VIII et coefficient effectif —%me — % Xoya) s
L’épaisseur de toutes ces lames est donnée dans le Tableau 3.5.

Les résultats de ces mesures sont donnés dans les Figures 4.21 & 4.23. Chaque figure
montre deux courbes accolées qui sont 'impulsion THz échantillonnée en fonction du
temps a gauche, et le spectre de ’énergie THz générée en fonction de la fréquence THz
a droite. Les caractéristiques de I’échantillon et 'orientation de la polarisation de 'onde
femtoseconde incidente sont rappelées en encart des deux courbes pour chaque figure.
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Notons que nous avons di augmenter la sensibilité du détecteur NIRVANA pour cer-
tains cristaux étudiés. En effet, I’énergie THz générée est faible pour les cristaux de KTP
et BGSe comparé a celle générée dans les cristaux de CSP et BNA. Cette augmentation
de la sensibilité se traduit par une augmentation du bruit sur les figures 4.19, 4.20 et 4.22.
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FIGURE 4.19 — Impulsion (gauche) et spectre (droite) de 'onde THz générée dans un
cristal de BGSe orienté selon 'axe x et avec une polarisation incidente selon I'axe y.

T T T T T T 2)(10'9 T T T
0.6 . B ]
BGSe x 1x10° BGSe x -

e=0.89 mm 1 . e=0.89 mm

0.4+ Polarisation selon z 1107+ Polarisation selon z
I | < 1x10°1 1
(0] ’ 3 10 ]
3 1 1 g 10" |
T 0.0 1 2 sqgt ]
£ E 6x10" .
< 1 1 E ]
0.2 4 < ax10™ .
] ] 2x107° g
0.4 . 1

T T T T 0 T T = T

0 10 20 30 40 50 0 2 4 6 8
Time (ps) Frequency (THz)

FIGURE 4.20 — Impulsion (gauche) et spectre (droite) de 'onde THz générée dans un
cristal de BGSe orienté selon 1'axe x et avec une polarisation incidente selon ’axe z.
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FIGURE 4.21 — Impulsion (gauche) et spectre (droite) de ’énergie THz générée dans
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cristal de BNA orienté selon I'axe y et avec une polarisation incidente selon 'axe z.
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FIGURE 4.22 — Impulsion (gauche) et spectre (droite) de 'onde THz générée dans
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FIGURE 4.23 — Impulsion (gauche) et spectre (droite) de 'onde THz générée dans un
cristal de CSP orienté & 45° dans le plan (x,y) et avec une polarisation incidente dans le

plan (x.).
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- Nous avons obtenu un signal dans le cristal de BGSe pour les deux directions de po-
larisation. Cela est da au fait que le tenseur x(® de BGSe présente beaucoup d’éléments
non nuls, et donc que le coefficient effectif pour les deux états de polarisation est non nul.
Pour une polarisation incidente selon y, les deux éléments de tenseur x.,, et Xy, sont
sollicités, et pour une polarisation selon z, il s’agit de x... et xy... L'énergie générée est
trés faible en-dessous de 1 THz. Cependant, nous avons observé un pic de génération trés
fort autour de 1,95 THz, suivi d'un second pic autour de 2,3 THz. Ces deux fréquences
correspondent exactement aux bandes de transparences de BGSe d’aprés la Figure 3.20.
La diminution de I’absorption autour de 1,9 et 2,3 THz permet & l'onde générée de se
propager et de sortir du cristal a ces fréquences. Ce résultat est trés intéressant pour les
applications, car une raie d’absorption de I’eau se situe a 1.91 THz.

- Le spectre de BNA s’étend jusqu’a 2,5 THz, puis remonte entre 3 et 5 THz, avec un
maximum a 4 THz. D’aprés les calculs effectués dans le chapitre précédent, la condition
optimale n’a pas été atteinte pour une pompe centrée a 0,8 ym. La puissance THz générée
est la plus forte, comparée aux autres cristaux.

- Le spectre généré dans KTP s’étend jusqu’a 2 THz, avec des énergies faibles.

- Enfin, le spectre généré dans CSP s’étend jusqu’a 1 THz, pour une polarisation dans
le plan (x,y).

4.2.1.2 Montage 2 : expérience avec un laser femtoseconde centré a )\, accor-
dable

Nous avons pu compléter le travail réalisé avec le montage 1 en mettant en place a
I'Institut Néel une expérience basée sur un laser femtoseconde de longueur d’onde centrale

Ao accordable et comprise entre 0,5 pm & 2,6 um. Le schéma du montage 2 est décrit Figure
4.24.

Ti:Saphire 45 fs
¢ 0.5<A;<1.2 um, N
o-osun, [P 2w |25 oo™l BNA —]Bolométre
-+ nm HWP

FIGURE 4.24 — Schéma du montage 2 utilisé pour la génération d’une onde THz polycrho-
matique par OR.

Un laser Ti :Sapphire génére un faisceau avec une durée d’impulsion de 60 femtose-
condes, un taux de répétition de 1 kHz, une longueur d’onde centrale \y = 0.810 pm et une
largeur spectrale & mi-hauteur A\ = 40 nm. Ce faisceau vient pomper un OPA (Optical
Parametric Amplificator) constitué d’un cristal de BBO. : la longueur signal générée est
accordable de 1,160 & 1,820 um et celle du complémentaire (idler) de 1,820 & 2,600 pm.
Un autre cristal de BBO placé aprés 'OPA permet de générer la longueur d’onde moitié
du signal ou du complémentaire, soit une longueur d’onde accordable entre 0,910 et 1,300
pm, et entre 0,580 et 0,910 um respectivement.
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Pour utiliser la longueur d’onde signal, un miroir dichroique a permis de couper le
complémentaire. Avec deux jeux de deux miroirs dichroiques hautement réfléchissants sur
la large bande spectrale 0,730 - 0,930 pum et 0,930 - 1,150 pm, nous avons utilisé la lon-
gueur d’onde complémentaire doublée.

Pour les mesures réalisées ici, nous avons décidé d’étudier le type V dans le cristal de
BNA orienté selon 'axe y. D’aprés les calculs donnés par la Figure 4.17, un maximum du
spectre de 1’énergie THz générée est attendu autour de 0,76 pm en utilisant les indices
THz provenant de [28]; il est attendu 0,98 pm en utilisant nos résultats de TDS. Pour
réaliser cette étude expérimentale, nous avons sélectionné la longueur d’onde signal ac-
cordable puis la longueur d’onde complémentaire doublée.

Le faisceau accordable sélectionné a été injecté dans la lame de BNA usinée selon ’axe
y avec une épaisseur 1,80 mm. La polarisation incidente a été orientée selon 'axe z de
maniére a ce que le coefficient effectif soit égal a x.... Le faisceau incident est coupé a
la sortie de la lame par un filtre en polyéthyléne transparent dans le domaine THz, et
I’énergie totale est détectée par un bolométre commercialisé par QMC Instrument. Nous
n’avons pas de moyen de mesurer le spectre de I'énergie THz générée.

Le résultat de I’évolution de l'énergie totale normalisée en fonction de la longueur
d’onde centrale \y que nous avons mesurée est donné dans la Figure 4.25. Cette mesure
a été limitée par I’énergie générée par 'OPA et le cristal doubleur. Effectivement, nous
n’avons pas réussi a générer une énergie THz suffisante qui puisse étre détectée avec le
bolométre pour des longueurs d’onde centrales \q inférieures a 1,250 pm, et supérieures a
1,050 pum, ces longueurs d’onde étant issues de la longueur d’onde doublée. Cette limitation
a créé un trou dans nos mesures entre les deux longueurs d’onde précédentes, qui est
symbolisé sur la Figure 4.25 par une zone grise.
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FIGURE 4.25 — Evolution, en fonction de la longueur d’onde centrale de la pompe, de
I’énergie totale THz générée par OR de type V dans une lame de BNA taillée selon x.
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Une comparaison entre le résultat expérimental de la Figure 4.25 et le calcul théorique
de la Figure 4.17 est proposée dans la Figure 4.26. Elle permet de constater que notre
mesure est plus proche du résultat théorique obtenu en utilisant 'indice de réfraction
principal n, que nous avons déterminé par la spectroscopie TDS plutot que celui déterminé
par la spectroscopie FTIR de [28|.
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FIGURE 4.26 — Comparaison entre I’énergie totale THz générée par OR de type V dans
une lame de BNA usinée selon I'axe y, selon qu’elle est mesurée ou calculée avec n, issu
de nos mesures de spectroscopie TDS ou des mesures de spectroscopie FTIR de [28].

4.2.2 Génération d’une onde THz monochromatique accordable

4.2.2.1 Montage 3 : expérience avec un laser picoseconde qui émet a \3=1,064
pm et \y accordable

Avec un troisiéme montage mis en place a I'Institut Néel, nous avons étudié la géné-
ration d’une onde THz monochromatique a partir de la DFG de type V dans le cristal de
BNA usiné selon I'axe y. Les deux ondes monochromatiques incidentes sont émises par
une source laser picoseconde commercialisée par Excel technology et Light Conversion.
Leur longueur d’onde est A3 = 1,064 um et Ay accordable. Le schéma du montage 3 est
donné par la Figure 4.27.

Le premier étage de la source picoseconde est un laser Nd :YAG de durée d’impulsion
15 ps, de fréquence de répétition 10 Hz et de longueur d’onde égale a 1,064 pm. 11 est
séparé en deux parties par une lame séparatrice. 25% de ’énergie a 1,064 pm est triplée en
fréquence ; le faisceau ainsi généré a 0,355 pum servant de laser de pompe d’un générateur
paramétrique optique (OPG) qui génére une onde continuement accordable entre 0,4 et
2,4 pm. La seconde partie a 1,064 pum (75 % de 'énergie initiale) passe a travers une ligne
a retard puis est recombinée colinéairement avec le faisceau accordable de 'OPG.
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FIGURE 4.27 — Schéma du montage 3 utilisant un laser picoseconde qui émet deux lon-
gueurs d’onde monochromatiques pour la génération par DFG d’une onde THz mono-
chromatique accordable.

En régime picoseconde, la superposition des deux faisceaux incidents dans le cristal
doit étre optimisée minutieusement, & la fois spatialement et temporellement. Cela a été
fait dans un cristal test de KTP de 1,6 mm d’épaisseur.

Le recouvrement temporel a été optimisé en manipulant la ligne a retard insérée sur le
trajet du faisceau a 1,064 um. La longueur d’onde accordable a été réglée a 1,057 um pour
un processus de SFG de type II ( /\l%erA—lz:/\S%y) dans un cristal de KTP. Ce dernier génére
0,530 pm d’apres le principe de conservation de 1’énergie. Le rendement de conversion
doit étre maximum car le cristal de KTP est taillé dans la direction d’accord de phase
associée (0 = 90°, ¢ = 23.5°). Il est suivi d’une fibre connectée a un spectromeétre Red Tide
USB650 de chez OceanOptics. La Figure 4.28 montre le spectre des faisceaux enregistré
a la sortie du cristal de KTP.
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FIGURE 4.28 — Spectre obtenu avec le montage 3 a la sortie du cristal de KTP apres
I'optimisation des recouvrements spatial et temporel entre les deux faisceaux incidents.

La Figure 4.28 rend compte de deux pics localisés a 1,064 et 1,057 pm qui proviennent
des faisceaux incidents. Deux autres pics situés a 0,532 et 0,5285 pum correspondent aux
deuxiémes harmoniques des faisceaux précédents, générés en hors accord de phase. La
longueur d’onde & 0,530 um provient de la SFG type II entre le 1,064 et le 1,057 pm,
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aussi obtenus en accord de phase. Le nombre de coups observé est maximal & 0,530 pm
quand le recouvrement spatial et temporel entre les deux faisceaux incidents a 1,064 et
1,057 pm est optimal, I'orientation de leur polarisation rectiligne étant aussi optimisée.

Une fois le réglage précedent effectué, nous avons étudié 1’énergie THz générée par un
processus de DFG type V dans le cristal de BNA. La lame utilisée est usinée selon ’axe
y avec une épaisseur de 0,86 mm. L’orientation de la polarisation des faisceaux incidents
a ¢té ajustée parallelement a l'axe z du cristal grace a deux lames demi-ondes (HWP).
Une lame est insérée sur le trajet de chaque faisceau, celle du faisceau accordable étant
achromatique.

L’énergie de I'onde THz générée est détectée par le bolométre commercialisé par QMC
Instrument qui fonctionne refroidi & I’Helium. Une photo du bolométre est donnée en
encart de la Figure 4.27. Ce détecteur est inséré juste derriére la lame de BNA aprés un
filtre en polyéthyléne transparent dans le domaine THz.

Une photodiode et un molectron prélévent une partie de 1’énergie des deux faisceaux
incidents a A3=1,064 pum et \,. Les deux énergies incidentes sont mesurées simultanément
avec I'énergie de l'onde THz monochromatique. Le rapport de I'énergie THz sur le produit
des énergies incidentes permet d’accéder au rendement de conversion. Sa variation mesurée
en fonction de la longueur d’onde accordable Ay est représentée sur la Figure 4.29.
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FIGURE 4.29 — Evolution du rendement de conversion de ’'onde THz générée par DFG de
type V en fonction de la longueur d’onde incidente accordable A\ dans une lame de BNA
de 0,86 mm d’épaisseur taillée selon 1’axe y.

La Figure 4.29 montre des maxima d’énergie de 'onde THz générée pour plusieurs
valeurs de \s. Ils sont repérés par la valeur entre parenthéses de leur fréquence THz . Ces
maxima apparaissent pour A\o= 1,071 pm (1,=1,88 THz), A\o= 1,083 pm (11=4,94 THz),
Ao= 1,0885 pum (1,=6,4 THz) et Ao= 1,098 pm (1,=8,9 THz).
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La Figure 4.30 montre pour comparaison le spectre de transmission du cristal de BNA
dans le domaine THz, qui est représenté ici en fonction de la longeur d’onde ;. Il a
été enregistré par spectroscopie FTIR et montré dans la Figure 3.24 en fonction de la
fréquence THz. Cela permet de constater que le rendement de conversion de I’onde THz
monochromatique accordable représenté par des points expérimentaux suit parfaitement
le spectre de transmission du cristal représenté par une ligne continue.

Cependant, la Figure 4.30 ne montre plus de maxima en-dessous du pic a 1,88 THz
(correspondant & Ay =1,071 pm). Pour les autres valeurs de longueurs d’onde Ay localisées
en-dessous de 1,071 pm , le rendement de conversion généré est donc trés faible, voir nul,
alors que ce n’est pas le cas pour la transmission et que ce résultat est en contradiction
avec le calcul effectué dans le Chapitre 3 qui a montré que la longueur de cohérence
associée devrait étre trés grande entre 0.2 et 2 THz (voir figure 4.14).
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FIGURE 4.30 — Comparaison entre le rendement de conversion de I’onde THz monochro-
matique accordable générée par DFG de type V et le spectre de transmission pour le
cristal de BNA taillé selon 'axe y avec une épaisseur de 0,86 mm.

Si les résultats de la Figure 4.30 sont prometteurs, les maxima ne permettent pas de
signer une condition d’accord de phase. Il faudrait pour cela faire varier la valeur des
deux longueurs d’onde incidentes afin de réaliser une cartographie expérimentale que l'on
pourra comparer aux cartographies théoriques des Figure 4.13 et 4.14.

4.2.2.2 Montage 4 : expérience avec un laser nanoseconde qui émet deux
longeurs d’onde accordables

4.2.2.2.1 DUAL-PPLN-OPO pompé a 1.064 ym
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Afin de pouvoir faire varier la valeur des deux longueurs d’onde incidentes, nous avons
mis en place un montage 4 couplé & un DUAL-PPLN-OPO. C’est une source de labo-
ratoire développée a I'Institut Néel qui émet simultanément deux faisceaux de longueurs
d’onde accordables dont la valeur peut étre ajustée indépendamment [32] [113]. Elle est
unique en son genre. Elle est constituée de deux OPOs pompés simultanément a la lon-
gueur d’onde A\, = 1,064 pm par un méme faisceau émis par le méme laser Nd :YAG
de durée d’impulsion 5 ns et de fréquence de répétition 10 Hz. Chaque faisceau pompe
traverse une lame demi-onde suivie d'un prisme de Glan-Taylor pour régler son énergie
continument.

Chaque OPO de la source exploite les propriétés de quasi-accord de phase dans un
cylindre partiel de 5%MgO :PPLN dont le plan correspond au plan diélectrique (x,y),
comme représenté Figure 4.31 (a). La valeur de I’énergie de pompe est ajustée entre 4 et
8 mJ avec le systéme d’atténuation, de maniére a de ne pas dépasser le seuil de dommage
optique des cristaux de 5%MgO :PPLN. Le cylindre partiel est inséré entre deux miroirs
plans qui constitue la cavité optique de 'OPO. Il est monté sur une rotation motorisée
afin de controler son orientation au degré prét lors de sa rotation.

La courbe d’accord de phase de chaque OPO est représentée Figure 4.31 (b) [114].
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FIGURE 4.31 — Schéma d’un cylindre partiel d'un cristal de 5%MgO :PPLN en quasi-
accord de phase (a) et courbe d’accord de phase d’OPO théorique (trait plein) et expéri-
mentale (croix) en fonction de 'angle ¢ (b) [114].

D’apreés la Figure 4.31 (b), le DUAL-PPLN-OPO émet simultanément deux longueurs
d’onde indépendantes et continuement accordables entre 1,4 pym et 4,4 pm. Un filtre inséré
apres chaque OPO permet de sélectionner la longueur d’onde signal de 1,4 ym & 2,128 pym
ou idler accordable entre 4,4 um et 2,128 pym. Une lame demi-onde placée aprés chaque
OPO permet d’ajuster la polarisation de chaque faisceau généré de maniére indépendante.
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Nd:YAG 1,064 um
5ns, 10 Hz 5%MgO:PPLN
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d’atténuation 1,4 - 4,4 um

FIGURE 4.32 — Montage 4 qui utilise deux longueurs d’onde accordables entre 1,4 et 4,4
pm émises par un DUAL-PPLN-OPO nanoseconde.

Nous avons combiné colinéairement le faisceau émis par chaque OPO & 'aide de miroirs
plans et d’une lame semi-transparente comme représenté sur la Figure 4.32. Mais avec les
deux ondes incidentes ainsi constituées, nous n’avons rien détecté avec notre bolométre.
Notons que cela est en accord avec les Figures 4.13 et 4.14 qui prédisent la génération
d’une onde entre 1,5 et 20 THz associée a une longueur de cohérence supérieure au mil-
limétre, si les deux longueurs d’onde incidentes Ay et A3 sont comprises entre 0,7 et 1,4 pm.

Notons que d’apres les calculs des Figures 4.1 et 4.4, le DUAL-PPLN-OPO devrait
permettre de générer une onde THz monochromatique a partir de la DFG type VII dans
les cristaux de YCOB et LBO. En effet d’aprés les calculs, le domaine d’accordabilité
des ondes incidentes correspond & celui accessible avec le DUAL-PPLN-OPO. Mais nous
n’avons pas eu le temps d’étudier ces cristaux durant la thése. Ce travail sera mené pro-
chainement.

D’autre part, en doublant les longueurs d’onde émises par chaque OPO, le domaine
d’accordabilité des longueurs d’ondes générées devient compatible avec celui des deux
ondes incidentes calculé pour la génération d’'une onde THz par DFG type V dans BNA
(voir Figure 4.33).

Nd:YAG 1,064 pm

\ ] A=1,064 um [ [ 1 VIVA: . \
/ |%| 1 . / | oiSCIl Bolometre
N ] A=1,064 um | | 1 W
</ @iy Q- _j
Systeme OPOs Doublage
d’atténuation 1,4 - 4,4 um 0,7 - 2,2 um

FIGURE 4.33 — Schéma de la source DUAL-PPNL-OPO doublée en fréquence pour ’étude
de la génération d’une onde THz monochromatique par DFG avec deux longueurs d’onde
incidentes accordables entre 0,7 et 1,4 um.
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Nous avons considéré la SHG type II dans un cylindre de KTP dont le plan correspond
au plan diélectrique (x,z) (¢=0°). Les conditions d’accord de phase sont données par la
courbe de la Figure 4.34. Il s’agit de la longueur d’onde fondamentale A\, en fonction de
I'angle d’accord de phase qui a été calculée en utilisant les équations de Sellmeier de [115].

40 . : . . . : . 2.00
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35 SHG Type i
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FIGURE 4.34 — Courbe d’accord de phase calculée pour la SHG type II dans le plan (x,z)
de KTP en utilisant les équations de Sellmeier de [115].

Malheureusement, le rendement de conversion de SHG mesuré avec un pyromeétre
OPHIR PD300-TP & la sortie de chaque cylindre de KTP en fonction de la longueur
d’onde générée variant entre 0,700 & 1,050 pum, chute continuement a partir de 0,800 pm,
et devient quasiment nulle au-dessus 1,020 pm, comme montré par la figure 4.35. Cette
chute de I’énergie correspond a une longueur d’onde signal de I’OPO se rapprochant de
la dégénérescence (N, = Ay = 2),) de la courbe d’accord de phase décrite par la Figure
4.31. Lorsqu’on se rapproche de cette dégénérescence, I'énergie chute, et le spectre généré
par 'OPO s’élargit. Le doublage de la fréquence de ce faisceau par un cylindre de KTP
n’est donc pas optimisé sur la largeur de ce spectre, ce qui conduit & des rendements de
conversion trés faible. Nous n’avons donc pas pu détecter avec notre bolométre le moindre
signal THz & la sortie du cristal de BNA en utilisant le montage de la Figure 4.33. 11 a
donc fallu trouver une autre solution.
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FIGURE 4.35 — Mesure du rendement de conversion de SHG a la sortie d’un cylindre de
KTP en fonction de la longueur d’onde de second harmonique générée.

4.2.2.2.2 DUAL-KTP-OPO pompé a 0.532 ym

Nous avons alors réfléchi & un nouveau montage couplé a une source nanoseconde plus
énergétique qui émet deux longueurs d’onde Ay et A3 accordables indépendemment entre
0,7 et 1,4 pm, et permettant de générer une énergie telle que la génération d’une onde
THz dans BNA soit détectable par un bolométre.

Nous proposons d’utiliser une source constituée de deux OPOs pompés simultanément
a A, = 0.532 pum et le montage envisagé est représenté par la Figure 4.36. Cette longueur
d’onde de pompe est accessible avec un cristal doubleur de KTP & partir d’un processus de
SHG de I'onde fondamentale émise par le laser Nd :YAG de durée d’impulsion 5 ns et de
fréquence de répétition 10 Hz déja présenté. Il faut mettre en place une lame séparatrice
qui constitue deux faisceaux de pompe a A, = 0.532 ym et insérer sur leur chemin une
lame demi-onde suivie d'un prisme de Glan-Taylor pour régler I’énergie continument.

Nd:YAG 1,064 um
10H
> ns, 10 Hz Cylindre de
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d’atténuation | 0,7- 2,2 um
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—> >

FIGURE 4.36 — Schéma du montage expérimental envisagé pour la génération d’une onde
THz par DFG dans BNA avec deux longueurs d’onde incidentes énergétiques et accor-
dables entre 0,7 et 2 pm.
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L’idée est de considérer également KTP pour réaliser les OPO. La courbe d’accord
de phase de chaque OPO a été calculée en utilisant des équations de Sellmeier issues de
[115]. Elle est représentée dans la Figure 4.37; il s’agit de la variation de la valeur de
la longueur d’onde signal et complémentaire générée par ’OPO en fonction de ’angle
d’accord de phase 6p); dans le plan (x,z) de KTP. D’aprés la Figure 4.37, pour 49,5° < 6
< 907, la longueur d’onde complémentaire vérifie 2,23 pym < Ay < 1,092 pm et la longueur
d’onde signal 0,7 pm < A; < 1,036 pm.
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FIGURE 4.37 — Courbe d’accord de phase d’OPO de type II en fonction de I'angle 6 dans
le plan (x,z) de KTP.

La mise en place de la source DUAL-KTP-OPO, sa caractérisation et son utilisation
sont en cours.

4.3 Bilan

Dans ce dernier chapitre, nous avons réalisé des études théoriques et expérimentales
de la génération d'une onde THz polychromatique et monochromatique dans des cristaux
non linéaires parmi ceux que nous avons sélectionnés dans le Chapitre 3.

En utilisant les spectres de transmission dans le visible, proche-infrarouge et THz, les
indices de réfraction dans le domaine visible et proche infrarouge et sur la gamme 0,1-2
THz, ainsi que les coefficients d’absorption sur cette méme gamme, nos calculs ont permis
de déterminer des possibilités pour la génération d’ondes THz sur cette gamme.

Des conditions d’accord de phase ou des longueurs de cohérence supérieures a 1’épais-
seur des lames usinées ont été trouvées pour beaucoup de cristaux sélectionnés. C’est la
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cas des cristaux de YCOB, BNA, LBO, CdSe, ZnO, CSP, AGS et GaP pour la généra-
tion d’une onde THz monochromatique a partir de deux longeurs d’ondes incidentes qui
couvrent leur domaine de transparence visible-proche infrarouge. Nous avons également
donné un exemple de calcul du spectre de 1’énergie générée d’une onde THz polychroma-
tique dans le cristal de BNA, .

Nous avons présenté aussi quatre montages expérimentaux couplés a des lasers de
durées d’impulsion différentes. La plupart de ces montages ont pu étre utilisés pour la
génération d’'une onde THz dans le cristal de BNA par DFG de type V.

L’utilisation de deux lasers femtosecondes, I'un caractérisé par une impulsion centrée
a 0,8 um et l'autre a une longueur d’onde centrale accordable, a permis dans d’observer
la génération d'une onde THz polychromatique dans plusieurs cristaux .

Avec 'impulsion centrée a 0,8 pum, un large spectre THz a été généré dans les cristaux
de BGSe, BNA, KTP et CSP et les énergies correspondantes se sont avérées particulie-
rement fortes dans les cristaux de BNA et CSP. Avec le laser femtoseconde accordable,
nous avons pu réaliser une génération THz dans BNA | ce premier résultat nécessitant
encore des investigations plus poussées qui sont en cours de réalisation.

Les deux autres montages ont été mis en place pour générer une onde THz monochro-
matique accordable.

Le premier, couplé a un laser picoseconde, a permis de déterminer les valeurs des lon-
gueurs d’onde incidentes permettant de générer une onde THz avec un rendement optimal
lorsque 'une des deux longueur d’onde de pompe est fixée & 1,064 pm, dans le cristal de
BNA. Ce montage expérimental a I'inconvénient d’avoir 'une des deux longueurs d’onde
fixe.

Le dernier montage, qui utilise un laser nanoseconde permettant d’émettre deux lon-
gueurs d’onde accordables et ajustables indépendamment 'une de 'autre, est en cours
de développement. Cependant, nos premiers essais dans le cristal de BNA avec les mon-
tages envisagés ont permis d’identifier une nouvelle source qu’il reste & mettre en place.
Les expériences a venir permettront de statuer sur sa capacité a émettre deux longueurs
d’onde incidentes accordables dans le domaine déterminé par nos calculs, et qui serait
assez énergétique pour permettre la détection des ondes THz avec un bolométre.






CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Cette thése a porté sur I'étude de la génération d’une onde THz par Différence de
Fréquences (DFG) dans les cristaux non linéaires.

Dans le premier chapitre, nous avons rappelé les éléments de théorie permettant de
décrire les propriétés optiques linéaires et non linéaires dans les cristaux. Nous avons no-
tamment développé le processus de DFG, qui peut conduire & la génération d’une onde
THz monochromatique ou polychromatique selon les cas.

Le second chapitre présente 1’état de ’art de I’étude des cristaux non linéaire pour la
génération THz. Nous avons décrit les techniques permettant de déterminer les spectres de
transmission dans le domaine THz. Il s’agit de la spectroscopie FTIR et de la TDS. Nous
avons également expliqué comment cette derniére permet de déterminer simultanément
les indices de réfraction et les coefficients d’absorption principaux dans le domaine THz.
A partir de ces résultats, nous avons calculé les longueurs de cohérence et les conditions
d’accord de phase. Enfin, nous avons présenté un état de ’art non exhaustif sur les cristaux
non linéaires ayant conduit a la génération d’onde THz, qu’elle soit monochromatique ou
polychromatique. Cet état de I'art nous a permis de déterminer une méthodologie per-
mettant d’étudier la génération THz dans tout cristal non linéaire. Nous avons développé
et utilisé cette méthodologie, comme décrit dans les deux chapitres suivants.

Le troisiéme chapitre a porté sur la mesure des paramétres important pour la généra-
tion THz pour vingt et un cristaux non linéaires. Dans le domaine du visible et du proche
infrarouge, ce qui correspond aux longueurs d’onde incidentes, nous avons étudié la litté-
rature afin de déterminer les indices de réfraction, le spectre de transmission et le seuil de
dommage optique de vingt cristaux. Dans le cas du cristal de BNA, nous avons considéré
nos propres mesures. Nous avons prouvé que les équations de Sellmeier de BNA issues de
la littérature n’étaient pas suffisamment précises pour effectuer des calculs d’accord de
phase. A partir de la mesure des directions d’accord de phase sur un échantillon de BNA
taillé sous forme de cylindre, nous avons affiné ces équations et pu effectuer des calculs
plus fiables.

133



134 4.3. BILAN

Dans le domaine THz, nous avons utilisé les techniques de spectroscopie FTIR et TDS
afin de déterminer le spectre de transmission des 21 cristaux, de 0,1 a 20 THz. La TDS
a également permis de déterminer les indices de réfraction et coefficients d’absorption
principaux.

Le quatriéme chapitre décrit les études de génération THz a partir des données spec-
troscopiques obtenues dans le troisieme chapitre. Des calculs ont tout d’abord permis de
faire ressortir huit cristaux, pour lesquels des longueurs de cohérences supérieures & 1 mm
ont été calculées entre 0,1 et 2 THz. Il s’agit des cristaux de YCOB, BNA, LBO, CSP,
AGS et GaP.

Au vu des résultats des calculs, nous avons présenté quatre montages expérimentaux
pour la génération THz par DFG : deux montages permettant la génération d’'une onde
monochromatique accordable, et deux montages permettant la génération d'une onde po-
lychromatique.

Concernant la génération polychromatique, le premier montage est caractérisé par une
longueur d’onde incidente centrée a 0,8 um. Nous ’avons utilisé pour étudier les cristaux
de BGSe, BNA, KTP et CSP, pour lesquels nous avons obtenu un signal. Les cristaux de
BNA et de CSP ont conduit aux plus fortes énergies. Dans le cristal de BGSe, nous avons
observé un pic d’énergie autour de 2 THz. Afin de compléter les résultats obtenus avec ce
premier montage, nous avons préparé un second montage expérimental basé sur un laser
femtoseconde dont la longueur d’onde centrale est accordable entre 0,730 et 2,600 pm.
Nous avons notamment pu améliorer 1’énergie générée avec le cristal de BNA. L’optimi-
sation de ce montage est en cours, et permettra de scanner la longueur d’onde centrale
de I'impulsion incidente afin d’améliorer les résultats puis de faire les mesures sur tous les
échantillons que nous avons sélectionnés.

Concernant la génération monochromatique, nous avons généré un rayonnement THz
dans le cristal de BNA en régime picoseconde avec une pompe fixe a 1,064 pm. Plusieurs
optima ont été observés a 1,88 THz, 4,94 THz, 6,40 THz et 8,9 THz. Enfin, nous avons
proposé une expérience basée sur deux OPO permettant de réaliser la cartographie com-
pléte de la génération THz, pour des longueurs d’onde de pompe variant de 0,7 a 4,4 pmm.
Si le banc de mesure permettant de couvrir la gamme 1,4 — 4.4 um, basé sur des OPO
constitués de cylindres partiels de 5%MgO :PPLN est déja en place, il n’a pas permis
pour l'instant de détecter une onde THz. Le second banc de mesure, basé sur deux OPO
utilisant des cylindres de KTP permettant de générer des faisceaux dont chacune des deux
longueurs d’onde est accordable sur la gamme 0,7 — 2,2 ym. La mise en place de cette
expérience est en cours, et devrait conduire trés prochainement aux premiers résultats
d’accord de phase dans le cristal de BNA. Nous avons d’ailleurs regu trés récemment de
nouveaux échantillons de BNA. Afin de vérifier la reproductibilité de nos travaux sur ce
cristal, nous allons alors effectuer de nouvelles mesures dans le domaine visible et proche
infrarouge. Cela permettra notamment de déterminer la reproductibilité, de méme que la
qualité des cristaux et donc du procédé de croissance cristalline.

Les résultats obtenus dans ce travail de thése sont des résultats fondamentaux et
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préliminaires. Effectivement, nous avons permis de séléctionner, parmi les 21 cristaux
initiaux, les cristaux les plus prometteurs pour la génération d’une onde THz & forte
intensité. Cependant, a I'heure actuel, il ne nous est pas possible de déterminer lequel
de ces cristaux est celui qui sera utilisé dans les dispositifs futurs. Pour cela, la mesure
des rendements de conversion et des conditions d’accord de phase est nécessaire, et fera
I'objet d’études ayant pour but de poursuivre ce travail de thése.
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ANNEXE A

ki<w3) — ki (w;g — wl)
w1

ki(wgﬁ,qﬁ) — k‘i(w;; — w1,9, gb) = w1 (Al)

En effectuant le changement de variable w3 = w; + ws, et pour des pulsations : w; «
woy, et donc : we >~ wy, on obtient :
ki(wl + OJQ) — ki(WQ) dki

w1 = w1
w1 dw

(A.2)

wo
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ANNEXE B

Groupe Cristaux x\?
ponctuel
. 0 0 0 0 0 Xowz Xezw Xesy Xoye
Hsleg(r;lllr}?)lr BGSG Xym: nyy Xyzz nyz Xyzy O O O O
Xzze Xeyy Xozz Xeyz Xozy O 0 0 0
50 it Xoer Xoyy Xezz O 0 Xewzz Xazze O 0
selon y) YCOB 0 0 0 Xyyz Xyzy O 0 Xyay Xyye
Xzew Xeyy Xzzz 0 0 Xewz Xezwe O 0
BNA, KTP, 0 0 0 0 0 Xazzz Xaze 0 0O
mm?2 KTA, RTP, 0 0 0 Xyyz Xyzy O 0 00
LBO Xzee Xeyy Xzezz O 0 0 0 00
AGS, CSP, 000 Xoyz Xazy O 0 0 0 )
DKDP 000 O 0 0 szy Xzyx
O 0 O Xa:yz szy 0
622 GGOQ 000 0 0 Xyzz Xyz:r )
0 00 0 0 0 Xzzy Xzyzx
0 0 0 0 0 Xaze sz:c 00
6mm CdSe, ZnO 0 0 0 Xyyz Xyzy O 0 0
Xeze Xoyy Xezz O 0 0 O 0 0
Xezze Xaeyy O Xayz Xazy 0 0 0 0
32 LGT 0 0O 0 0 0 Xyez Xyzz Xyoy Xuye
0 0 0 0 0 0 0 Xery Xoyo
. 0 0 0 0 0 Xewxz Xazw Xazy Xaye
3m CLBNé (S)IC’ Xyzz  Xyyy 0 Xyyz  Xyzy 0 0 0 0
Xzzz Xeyy Xezz 0 0 0 0 0 0
00 0 Xayz Xazy O 0 0 0
43m GaP, GaAs 000 O 0 Xyzz Xyze O 0
000 O 0 0 0 Xeay Xowo

TABLE B.1 — Tenseur x® des 9 groupes ponctuels associés aux 21 cristaux du Tableau

3.1.
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Type
Direction I IT III v \Y VI VII VIII
X Fopy=1| Fopo=1| Fypo=1| Fypy=1| Fo..=1| F.,=1| Fy.,=1| Fy..—1
y Fooo=1| Fopo=1| Fapo=1| Foppo=1| Fooo=1| Fopy=1| Fppp=1| Fpp.=1

TABLE B.2 — Elements du facteur champ non nuls dans les directions x et y des cristaux
biaxes positifs, pour les 8 types d’interactions de DFG.

Type
Direction 1 11 111 1A% A% VI VII VIII
X | Fo=1 | F.=1 | Fyu=1 | Fyy=1 |F._.=1| F._,~1 | F.~1 | F,..—1
char::_T\/§
1 1 Fon =2 1
Fove :? s mez :'15 Fozz= ﬁ s Fzzy:‘li v
_ 2 _ 2 2 _ 2
ljv Fzyy*i1 FzyZZT\[ Fyyz*? szm:? Fzzz:1 FzzyZT\[ Fyzy*? F:chz:T\/5
_ — _ 2 —V2 _ —
FZyxi'i Fym:'i Fyyy:@ Fyzw:'§
| ——)
yrz 4\1/5
Fyeo=—3"

TABLE B.3 — Elements du facteur champ non nuls dans les directions x, y et U des cristaux

uniaxes positifs, pour les 8 types d’interactions de DFG.

Type
Direction 1 II 111 v \Y% VI VII VIII

X Fopy=1 | Fopo=1 | Fypu=1 | Fyy=1| Fom1 | Foy=1 | Fy=1 | Fy..—1
y Fz:::aszl szzzl szzzl me:ﬂzl Fzzz:1 Fzzac:1 sz:ﬁzl F:czzzl

szx:%ﬂ

Foyy—=Y2

F 1 ryy 4 F 1

xzy 2 F :ﬁ TYZ 2 F _1
F —1 F.. — V2 T2 4 Fo -1 zzT— 3
. F V2 Yzy 9 22y "2 F V2 yyz— 2 F _ V2 F. -1
U TzzT 9 F 71 F 7_\/5 F 71 TZT 4 F 71 ZYz— 9 ZYy— 2
F =2 TZT™ 9 zzx— " 9 2zz F 7@ TTZ 9 F 2 F _ 1
Yyzz— " 9 F :_l yrr— 4 F _ 1 zxz— " 9 Zxy "9
Yyzx 2 7@ yrz 2 _ 1
Fyyyi 4 Fzywi 2

waz: 721/5

Fyza= 74\15

TABLE B.4 — Elements du facteur champ non nuls dans les directions x, y et U des cristaux

uniaxes négatifs, pour les 8 types d’interactions de DFG.
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Cirotlpe Clizsse (.ie Cristaux Direction Types non nuls
ponctuel symétrie

m (miroir Biaxe > 0 BGSe X I, II, IIL, IV, V, VI, VII, VIII
selon x) y I, III, V, VII
m (miroir | Biaxe > 0 YCOB X I, III, V, VII
selon y) y I, II, 111, 1V, V, VI, VII, VIII
mm?2 Biaxe > 0 | BNA, KTP, KTA, X I, III, V, VII
RTP, LBO y I, 111, V, VII
AGS, CSP, ADP X
42m Uniaxe < 0 KDP, DKDP y
U I, VI, VIII
X
32 Uniaxe > 0 LGT y IV
U I, IIL, IV, VII
X
622 Uniaxe > 0 GeO, y
U I, 1L, VII
x I, 111, V, VII
6mm Uniaxe > 0 CdSe, ZnO y I, II1, V, VII
U I, 111, V, VII
X I III, IV, V, VII
3m Uniaxe > 0 BBO, SiC y I, III, V, VII
U [, IIL, IV, V, VII
x 11, TV, V, VI, VIII
3m Uniaxe < 0 CLN y II, IV, VI, VIII
U IL, IV, V, VI, VIII

TABLE B.5 — Types non nuls pour la génération de THz pour les 21 cristaux du Tableau

3.1.
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We performed the direct measurement of second harmonic
generation and sum frequency generation phase-matching di-
rections in the organic N-benzyl-2-methyl-4-nitroaniline crys-
tal over its visible and near-infrared transparency range. The
fit of these data allowed us to refine the Sellmeier equations of
the three principal refractive indices in this range. With these
equations, we improved the calculated tuning curves of tera-
hertz emission from a phase-matched difference frequency
process. We also determined the absolute magnitude of the
d,; nonlinear coefficient. © 2018 Optical Society of America

OCIS codes: (190.2620) Harmonic generation and mixing; (190.4400)
Nonlinear optics, materials; (190.4975) Parametric processes.

https://doi.org/10.1364/0L.43.001818

Recently, there has been real interest in many applications requir-
ing terahertz (THz) coherent light, in particular spectroscopy or
imaging of biological objects. But it implies the use of high
power and very broadband coherent light sources covering as
much as possible the range 0.1 to 30 THz. Such sources could
be designed from optical rectification (OR) in the femtosecond
regime or from phase-matched quadratic difference frequency
generation (DFG) in the nanosecond regime [1]. The most
powerful devices have been achieved in the two organic
nonlinear crystals 4-dimethylamino-N-methyl-4-stilbavolium
(DAST) [2-6] and N-benzyl-2-methyl-4-nitroaniline (BNA)
[6-9] thanks to their very high nonlinearity and their ability
to be phase-matched. The THz emission range extended be-
tween 1 and 20 THz using millimeter-thick slabs cut along the
y-dielectric axis [9]. The key issue was to have two independent
incoming beams for which the wavelengths can be tuned over
the visible and near-infrared transparency ranges of the non-
linear crystals where commercial pump sources are available.
Our current interest concerns BNA because it has the poten-
tial to open the door to practical applications. The present work
is motivated by the lack of reliable data in the infrared range to

0146-9592/18/081818-04 Journal © 2018 Optical Society of America

determine at best the phase-matching conditions. This biaxial
crystal belongs to the mm2 orthorhombic point group. The
Sellmeier equations describing the wavelength dispersion of
the three principal refractive indices, 7,, 7, and n,, with
n, < m, <n,; have been determined between 0.5 and
1.064 pm with prisms using the deviation technique [10].
Under Kleinman’s assumption, the second-order electric suscep-
tibility tensor of BNA has three nonzero and independent ele-
ments. Using the contracted notation, they write: d3; = ds,
d3y = dyy, and d35. The magnitudes of &3, and 53 have been
estimated at 0.532 pm using the Maker fringe method and
KTP as a reference. The magnitude of o3, was found negligible
compared to the two other nonlinear coefficients [10].

In this Letter, we report the direct measurement of Types I
and II second harmonic generation (SHG) and sum frequency
generation (SFG) phase-matching directions. We studied the
xz plane of BNA, where the x- and z-dielectric axes correspond
to the a- and c-crystallographic axes respectively, the ¢ axis lying
along the binary rotation axis. These angular data allowed us to
refine the Sellmeier equations in the visible and near-infrared
transparency ranges of the crystal. We also determined the ab-
solute magnitude of the nonlinear coefficient 54, and worked
out calculations for THz emission from phase-matched DFG
between two incoming beams.

High-quality and several-millimeter-size single BNA crystals
were grown at 60°C, using a concentration of 0.3 g/ml of etha-
nol as the solvent and the solution method described in
Ref. [11]. In a first step, transmission spectra in polarized light
were recorded using a y cut and 2.64-mm-thick slab polished to
optical quality. We used a 0.175 to 3.3 pm Perkin—Elmer
Lambda 900 spectrometer associated with a photomultiplier
tube for the range 0.175 to 0.800 pm, and with a Peltier-cooled
PbS photodiode between 0.80 and 3.30 pm. We found that
BNA is transparent from 0.5 to 2 pm with two absorption
peaks located at 1.50 and 1.68 pm, as in Ref. [10].

The second step of this work has been the direct measure-
ment of phase-matching directions. For that purpose, it was
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sufficient to study the xz plane of the biaxial crystal BNA.
Following Ref. [12], the effective coefficient is nonzero for
Type I SFG and SHG in the xz plane (except along the z axis)
when the spherical angular coordinate € is smaller than the op-
tical axis angle V. It is also the case for Type II SHG and SFG
when 0 is greater than V,. We took the relation of order:
A3 < Ay < 4y. The corresponding energy conservation relations
and the associated configurations of polarization are the follow-
ing: (1/4, + 1/4, = 1/25) for Type I SHG and (1/4, +
1/%, = 1/47) for Type 1 SFG when 6 <V (1/4, +
1/ = 1/2,,) for Type I SHG and (1 /45 + 1/2, = 1/4})
for Type 1I SFG when 6 > V. The superscript refers to the
direction of polarization, along the y axis or in the xz plane.

The corresponding phase-matching angles were measured in
a BNA crystal cut as a cylinder polished on its curved face, the
rotation axis being along the y axis as shown in Fig. 1. We used
a specific method described in Ref. [13]. The diameter was
D = 4.96 £ 0.04 mm, the acylindricity AD/D being below
1%. The precision of the rotation axis oriented along the y axis
is better than 0.05°.

All directions of the xz plane were accessible since the
cylinder could rotate around the y axis thanks to an automatic
Kappa circle. They were marked out using the spherical angular
coordinates € with ¢ = 0°. The cylinder was illuminated by
one or two laser beams when studying SHG and SFG, respec-
tively. For that purpose, it was properly inserted between two
CaF, lenses with the same 100 mm focal length, as shown in
Fig. 1. For SHG, the fundamental beam was provided by a
5-ns-pulse, 10 Hz repetition rate optical parametric oscillator
(OPO) from the continuum. The OPO was tunable between
0.4 and 2.4 pm and pumped by the third harmonic of the
1.064 pm wavelength of a Nd:YAG laser. For SFG, a part
of the 1.064 pm beam was mixed collinearly in the cylinder
with the tunable OPO beam. Achromatic half-wave plates
(HWP) provided the requested configurations of polarizations
for the incoming tunable beams according to Type I and II.

The energies ¢; of the incoming beams were measured using
a reflected beam on the beam splitter (BS) shown in Fig. 1. A
filter placed at the exit of the crystal allows the residual incom-
ing beams to be cut, so that the energy €, of the generated beam
is the only one to be measured. The conversion efficiency is
defined as = ¢,/¢; withe; = €, and &, = &, for SHG while
€; = € + & and ¢, = &; for SFG. All energies were measured
using photodiodes coupled to amplifiers. The maximum value of
the conversion efficiency # corresponds to the phase-matching
angle Opy read on the Kappa circle with an accuracy of £0.5°
and to the generated phase-matching wavelength Apy; recorded
with an accuracy of =1 nm by using a HR 4000 Ocean Optics
spectrometer. The dots of Figs. 2 and 3 show the recorded tuning
curves of SHG and SFG, respectively. Note that for Type I SHG

and SFG, no measurement of conversion efficiency is reported

HWP
1.064 um v
NdYAG H f=+100mm | f=+100 mm
Laser A HWiI\ :
1.064 pm - N BS I I D Photodiode
€
Bl 0.355um 04-2.4um H

f=+50 mm Filter

Photodiode
Ei

Fig. 1. Scheme of the experimental setup used for phase-matching mea-
surements in the 4.96-mm-diameter BNA cylinder shown in the inset.
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* Experimental data
Calculations from Fujiwara ef al.
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Fig. 2. TypesIand II SHG tuning curves of BNA in the xz plane.

along the z axis (@py; = 0°) since the associated effective coef-
ficient is zero, as mentioned above. We also calculated the tuning
curves using the Sellmeier equations of Ref. [10]. They are
shown as blue lines in Figs. 2 and 3.

The angular gap between the SHG and SFG tuning curves
of Types I and IT is due to the optical axis: it ranges between 44°
and 59° using the Sellmeier equations of Ref. [10], and between
46° and 55° using Eqs. (1)—(3) over the fundamental and sec-
ond harmonic wavelengths of Fig. 3 [12]. Figures 2 and 3 show
a significant discrepancy between our recorded data and calcu-
lations using Ref. [10]. This discrepancy indicates that the
refractive indices published in Ref. [10] have to be refined.
It can be done from the simultaneous fit of our phase-matching
measurements shown in Figs. 2 and 3, using a Levenberg—
Magquardt algorithm encoded with Matlab. The best fit relies
on three Sellmeier equations describing the wavelength
dispersion of the three principal refractive indices,

0.0297

2(2) = 2.30 — ___0.00914%, 1

7e(2) = 2.3035 + 5 —oos 9 (1)
0.0655

2(1) = 2.8 —— = _0.0073A%, 2

n(2) 593+/12_0.1548 73 (2)
0.2199

n2(A) = 3.1321 + +0.0024 A2, (3)

22 -0.1624

g
o

0.696

T
* Experimental data
Calculations from Fujiwara et al.

Fit of the experimental data

1.8 0.669
BNA xz-plane
1.6 SFa 0.639
Typel: : /
1 1 Typel :

1 1 1 Ho.605

N
N
1

-0.564

0.516

Incoming wavelength 2,1, (um)
=
I

-
o
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-
>
N
1

Generated wavelength A, (um)

=)
o

. I 0.457
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Phase-matching angle 6, (°)

Fig. 3. Types I and II SFG tuning curves of BNA in the xz plane.
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where the wavelength 1 is in micrometers. The accuracy of all
the coefficients is 10~ thanks to measured phase-matching an-
gles with a precision of +0.5°. Equations (1)—(3) are valid be-
tween 0.5 and 2 pm, corresponding to the wavelength range
over which the phase-matching angles were measured. The
main reason of the discrepancy between experiments and cal-
culations is that the calculations were performed from the mea-
surement of the refractive indices using the prism method in
which accuracy was not better than 107> on the one hand,
and these data were recorded on the limited range, between
0.5 and 1.064 pm, on the other hand. Another possible explan-
ation is a difference of the crystal quality between the BNA
samples studied in the present work and in Ref. [10].
Actually, the quality often strongly depends on the synthesis
process and the crystal-growth technique in the case of organic
crystals, which can change the refractive indices values.

In a third step, we worked at the determination of the ab-
solute magnitude of the nonlinear coefficient 54 of BNA. It
can be done from angle noncritical phase-matched (NCPM)
Type Il SHG (1/4, + 1/2% = 1/4,,) along the x axis, the
fundamental wave being polarized at 45° of the z axis. This
direction of propagation is of interest because the correspond-
ing spatial walkoff is nil and 44 is the only coefficient to be
involved. The corresponding fundamental wavelength obtained
from Fig. 2 is APM = 1.349 pm, and the associated effective
coefficient, d, is equal to doy at XM = 0.674 pm, which
is exactly the data to determine. We performed this measure-
ment relatively to the value of 4,4 of KTP at 0.66 pm
(d5I? =237 £0.17 pm/V) that can be measured from
Type I SHG (1/4, +1/2% = 1/4,,) phase-matched at
(HEI\TAP = 58.5°, qo%I\T,IP = 0°). The associated effective coefficient
is 85I (0.66 pm) = 2.02 + 0.02 pm/V [14].

We used the setup of Fig. 1 where BNA and KTP slabs re-
placed the cylinder. The thickness of the BNA slab shown in the
inset of Fig. 4 was L®™A =3 mm. That of KTP was
LX¥T? = 0.59 mm. We chose a small thickness for KTP to min-
imize the spatial-walkoff effect, knowing that it is nil in BNA cut
along the x axis. The very close values of the phase-matching
fundamental wavelengths (1.349 pm for BNA and 1.320 pm
for KTP) have the advantage of removing the spectral response
of the experimental setup and detectors. Using the knife method,
we measured a beam waist diameter of 200 pm at the input
surface of the slabs. That gives a Rayleigh length equal to
95 mm, which is much larger than IBNA and [KIP ensuring
parallel beam propagation inside the samples.

In each slab, the fundamental and second harmonic energies
€, and &,,, were simultaneously measured. The corresponding
normalized conversion efficiency magnitude n = €, /€, was
recorded as a function of the fundamental wavelength 4,
and of the 8 angle. It is shown respectively in Figs. 4 and 5
for BNA. The shift of Fig. 4 is due to an accuracy of
£2 nm for the fundamental wavelength. The recorded wave-
length and angular acceptances of BNA, defined by the width
of the phase-matching peaks at 0.405 of their maximum, are in
full accordance with calculations using our Egs. (1)—(3). The
geometrical and interaction lengths are also equal, meaning that
BNA was grown with a volume free of defect.

A comparison between the conversion efficiency maximum
values recorded in BNA and KTP leads to the absolute value
ABNA(0.6745 pm) relative to d5T(0.66 pm) using
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Fig. 4. Calculated (continuous line) and measured (dots linked with
dashed line) normalized conversion efficiency of angle NCPM Type II
SHG in a 3-mm-thick x-cut BNA slab as a function of the wavelength 4,,.
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n;, with 7 = (x,, z), represent the three principal refractive
indices of BNA and KTP crystals. 7;, with i = (x,y,2), are
the corresponding transmission coefficients. We calculated the
factors A using the Sellmeier equations [(1)—(3)] of BNA and
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Fig.5. Calculated (continuous line) and measured (dots linked with
dashed line) normalized conversion efficiency of angle NCPM Type II
SHG in a 3-mm-thick x-cut BNA slab as a function of the 6 angle.
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Ref. [13] for KTP. Gyrp is the attenuation function due to the
spatial walkoff in the Type II SHG phase-matching direction of
KTP, and we found Gytp = 0.997. For BNA cut along the
X axis, GBNA = 1

We measured 78N =12.8x1073 and #¥? = 14.8 x 103,
leading to [45*(0.6745 pm)| = 4.5 £ 0.2 pm/V. After ap-
plying Miller’s rule [12], it becomes |45}4(0.532 pm)| =
5.5 £ 0.2 pm/V. This value is significantly smaller than that
previously measured: [451*(0.532 pm)| = 15.6 £ 0.9 pm/V,
from phase-matched Type II SHG using a BNA slab cut at
Opyt = 26.9° in the xy plane [10]. The disagreement is strong.
One explanation could be that Kleinman symmetry law, which
allows 4,4 to be considered equal to /3, is inappropriate in this
wavelength range located near the band-gap. Besides, applying
Miller’s rule could be also inappropriate because an enhance-
ment of the nonlinear coefficients can be expected near the
bandgap. Measurements at higher wavelengths are left as future
works to confirm these hypotheses.

Finally, using the setup shown in Fig. 1, we compared the
surface damage threshold of BNA and KTP. The laser beam
was emitted by a Nd:YAG laser at 1.064 pm with a pulse
duration of 5 ns and a repetition rate of 10 Hz. We used a
150 mm focal lens leading to a beam-waist radius of 30 pm
at the slabs input surface. The damage threshold was determined
from the observation of the early stage damage of this surface
after several 1 min shootings, and the incoming energy increased
by a step of 25 pJ. In BNA, we observed a surface damage at an
incoming energy of 171 pJ corresponding to a peak power of
0.96 GW /cm?. It is about 4 times weaker than that of KTP
that was damaged at 717 pJ, i.e., at 4.05 GW /cm?.

The main use of BNA is THz emission from phase-matched
Type 0 DFG (1/27 = 1/45 - 1/43), where 4, and A5 are the
independent incoming wavelengths from its visible—infrared
transparency range and A, is the generated THz wavelength.
We were interested in calculating the tuning curve by consid-
ering all possible values of 1, and A3 between 0.5 and 2 pm.
This interaction is coupled by the highest nonlinear coefficient
d 33 when propagating the waves at any angle in the xy plane
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Fig. 6. Type 0 DFG calculated tuning curve at any angle in the xy
plane of BNA. The wavelength (frequency) 48 (148) obrained from
24 or A8 values and the grey lines is an example showing how to use

the graph.
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of BNA. Our calculation combines two sets of Sellmeier equa-
tions of the principal refractive index 7,: in the THz range
we used the equation of Ref. [8], while in the visible—infrared
we took either the equation of Ref. [10] or of Eq. (3).

The two corresponding calculated tuning curves are shown in
Fig. 6. For a given THz wave generated at A; by Type 0 phase-
matched DFG, the wavelength of the two incoming beams, 4,
and 43, can be directly determined from Fig. 6. For example, to
generate 1% = 15.2 THz (1% = 19.7 pm), the wavelengths
of the two incoming beams are 44 = 1.165 pm and A{ =
1.1 pm using our Sellmeier equations or 45 = 0.932 pm and
28 =0.888 pm using the Sellmeier equations of Ref. [10].
Figure 6 shows that according to our calculations from the
present work, the two incoming wavelengths must vary in
the range 0.8 to 1.4 pm to generate THz between 0.1 and
20 THz, and not in the range calculated in Ref. [8]. Note also
that our calculation corroborates the data recorded in a 300-pm-
thick y-cut BNA with two incoming beams emitted by a dual
wavelength -BaB,O4 (BBO) OPO [6].

In conclusion, we performed for the first time to our
knowledge a complete study of the phase-matching directions
of BNA for SHG and SFG pumped at 1.064 pm. Our results
allowed refining the Sellmeier equations between 0.5 and 2 pm.
These equations can improve any calculated phase-matching
angle of SHG and DFG in the visible and near-
infrared transparency ranges of BNA. Used for the two pump
wavelengths, they can improve calculated phase-matching
angles of Type 0 DFG for a generation in the THz range.
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Génération d’ondes TeraHertz par Différence de Fréquences

Le domaine des ondes TeraHertz (THz) s’étend de I'infrarouge lointain (15 um / 20 THz) aux
ondes radios (3000 um / 0.1 THz). La couverture spectrale des sources actuelles, gu’elles soient
thermique (lampes a mercure...), électronique (diode Gunn...) ou optique (laser, antennes...), ne permet
pas de répondre a I'ensemble des applications en spectroscopie et en imagerie. Une alternative a ces
sources est I'optique non linéaire paramétrique, qui permet de générer des ondes THz a partir du
processus de Différence de Fréquences (DFG), et qui consiste a injecter un ou deux lasers dans un cristal
non linéaire. Afin de couvrir au mieux le tres large domaine THz, il est nécessaire de déterminer un
ensemble de cristaux dont les propriétés optiques permettent de générer ces ondes avec de forts
rendements de conversion.

Le travail présenté dans ce manuscrit de thése décrit I'étude de ces propriétés pour un
ensemble de cristaux non linéaires, ainsi que des résultats expérimentaux de génération THz a partir de
la DFG entre deux lasers monochromatiques en régime nanoseconde et picoseconde, ou entre deux
composantes de Fourier au sein d’une impulsion laser femtoseconde. Nous avons sélectionné vingt
nouveaux cristaux jamais étudiés dans le domaine THz auparavant, ainsi que le nouveau cristal
organique de BNA. Nous avons mesuré leurs spectres de transmission du visible au THz, ainsi que les
propriétés optiques non linéaires incluant les conditions d’accord de phase et le rendement de
conversion.

Mots-clés :
TERAHERTZ; CRISTAUX; OPTIQUE NON LINEAR; DIFFERENCE DE FREQUENCES
TeraHertz Waves Generation from Difference Frequency Generation

THz-waves extend from the far InfraRed (15 um — 20 THz) to radio waves (3000 um — 0.1 THz).
Current sources based on thermal (Mercury lamps...), electronics (Gunn diode...) or optics (laser,
antennas...) technologies can’t cover this wide spectral range for applications in spectroscopy and
imaging. An alternative is provided by parametric nonlinear optics, which leads to the generation of THz
waves from Difference Frequency Generation (DFG) by injecting one or two lasers in a nonlinear crystal.
To better cover the wide THz domain, it is necessary to determine nonlinear crystals with optical
properties leading to the generation of such waves with high conversion efficiencies.

This PhD thesis is devoted to the study of these properties for a panel of nonlinear crystals,
along with experimental results of THz generation from DFG between two monochromatic lasers in the
nanosecond and picosecond regimes, or between two Fourier components within a femtosecond laser.
We selected twenty new crystals never studied before in the THz domain, along with the organic crystal
of BNA. We measured their transmission spectra from visible to THz, and their nonlinear properties
including phase-matching conditions and conversion efficiency.
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