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Préface

L’invention du laser dans les années 60 a permis ’avénement d’une nou-
velle physique, appelée « optique non-linéaire », qui s’intéresse a 'interaction
entre la matiére et la lumiére intense et a connu un développement spectacu-
laire. Elle a conduit a de belles découvertes et & de nombreuses applications.
De nouveaux phénoménes d’interaction matiére-lumiére ont été mis en évi-
dence, qui ont pu a leur tour étre utilisés comme sonde des propriétés de la
matiére. On peut ainsi mesurer a distance et de maniére trés précise les carac-
téristiques d’une flamme de réacteur. L’optique non linéaire a aussi permis de
nouvelles sources de lumiére cohérente dans des domaines de longueurs d’onde
ot les lasers faisaient souvent défaut. D’une maniére inattendue 1’optique non
linéaire est aussi & I'origine d’un développement spectaculaire des études sur
les étranges propriétés du monde quantique : génération de photons uniques
ou jumeaux, manipulation des fluctuations quantiques.

Le livre de Francois Hache nous propose une excellente introduction &
cette nouvelle branche de la physique. Il donne les bases du formalisme de
Poptique non linéaire, puis étudie successivement les nombreux phénoménes
qui apparaissent lorsque de la lumiére intense interagit avec la matiére et
leurs applications. L’originalité de 'ouvrage est qu’il s’attache & décrire aussi
les développements récents de la discipline : optique non-linéaire utilisant des
impulsions ultra-courtes et spectroscopie multi-dimensionnelle, domaines dont
Francois Hache est un spécialiste reconnu.

L’exposé, issu de I'expérience de différents cours de M2 donné par 'au-
teur, est extrémement bien structuré et présenté de maniére progressive et
pédagogique. Le cours est prolongé par des problémes corrigés qui permettent
souvent d’aborder des sujets proches de la recherche actuelle.

En résumé, un ouvrage moderne permettant aux étudiants et aux cher-
cheurs désireux d’aborder le domaine d’en connaitre les principaux phéno-
meénes tout en ayant une idée des récents développements.

Claude Fabre
Professeur a I’Université Pierre et Marie Curie
Laboratoire Kastler-Brossel, Paris






Avant-propos

Ce livre présente une introduction a 'optique non linéaire et une ouver-
ture vers quelques extensions récentes de cette discipline toujours trés active.
Cet ouvrage est issu de plusieurs cours donnés dans le cadre de Masters 2 &
'université Paris XI et a I'Ecole normale supérieure. Il s’adresse aux étudiants
de Master ainsi qu’aux doctorants ou chercheurs désirant s’initier a cette dis-
cipline de l'optique. Il ne requiert pas de connaissances préalables autres que
quelques notions sur les ondes électromagnétiques.

J’ai été formé a l'optique non linéaire par les cours donnés par Christos
Flytzanis dans le cadre du DEA de Physique atomique et moléculaire de
l'université Paris XI et le présent ouvrage doit beaucoup a cet enseignement
dont il conserve 'esprit. Il présente néanmoins des aspects plus modernes tels
que le formalisme des fonctions-réponse et l'introduction & la spectroscopie
multidimensionnelle. Pour ces derniers développements, je me suis appuyé
sur les cours de Manuel Joffre que je remercie vivement.

Ce livre donne un apergu d’un grand nombre de phénomeénes d’optique
non linéaire de fagon succincte. Les grands principes ainsi que les principales
applications de cette discipline sont présentés de facon rigoureuse, mais en
évitant autant que possible d’entrer dans des considérations trop complexes.
Le lecteur souhaitant approfondir est invité & se reporter & des ouvrages plus
complets ou plus spécialisés.

Des problémes corrigés sont proposés a la fin de chaque chapitre. Plus que
de simples exercices d’application, ces problémes sont & considérer comme
des compléments du cours qui introduisent des phénomeénes plus spécifiques
complémentaires de ceux décrits dans le chapitre.

Ce livre se donne comme ambition de présenter les fondements de 'optique
non linéaire et de donner un apercu des multiples applications de cette disci-
pline afin d’inciter le lecteur & en approfondir divers aspects et a les utiliser
pour en proposer des applications sans cesse plus innovantes. La recherche
en optique non linéaire est toujours d’actualité et de nombreuses questions
restent encore a défricher pour exploiter au mieux l’extréme richesse de ce
domaine de 'optique.






Introduction

L’optique non linéaire est apparue dans le paysage de optique dés I'inven-
tion des lasers en 1960. Ses principes de base étaient déja connus et certains de
ses effets déja utilisés, mais il a fallu attendre la premiére démonstration expé-
rimentale du doublement de fréquences du laser a rubis en 1961 par Franken
pour entrer pleinement dans ce nouveau domaine. Jusqu’a cette date, 1'op-
tique traitait de faisceaux lumineux dont une caractéristique était intangible :
la fréquence du rayonnement. Un certain nombre de phénoménes pouvaient
se produire, tels la réfraction, la diffusion ou 'absorption, mais dans tous les
cas, la fréquence était conservée. Ce n’est plus vrai dans I'optique non linéaire.
Par 'intermédiaire d’un matériau, les ondes lumineuses peuvent interagir et
se transformer et 'effet le plus marquant en est cette transformation de fré-
quence vérifiée expérimentalement par Franken : une onde de fréquence w
peut générer une nouvelle onde harmonique de fréquence 2w. De tels effets
deviendront réellement efficaces a condition que l'intensité des faisceaux soit
suffisamment forte; c’est la raison pour laquelle il a fallu attendre ’arrivée
du laser pour que 'optique non linéaire se développe. La compréhension des
meécanismes fondamentaux et le développement de théories adaptées ont été
faits en paralléle et la maturité de I'optique non linéaire a été reconnue par

Nicolaas Bloembergen, prix Nobel 1981 ((© Fondation Nobel).
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le prix Nobel de Nicolaas Bloembergen en 1981. De nombreux chercheurs ont
contribué a I’essor de cette discipline et il ne saurait étre question de les nom-
mer tous ici. Citons simplement Y. R. Shen, R. W. Boyd et G. I. Stegeman,
auteurs de livres de référence de cette discipline.

Cette capacité de I'optique non linéaire a jouer avec les fréquences ouvre
a une multitude d’applications nouvelles. Gréace a elle, on peut générer de
nouvelles fréquences par somme ou différence de fréquences ou bien amplifier
un rayonnement au moyen d’un autre faisceau par amplification paramétrique
optique. La propagation méme des faisceaux lumineux intenses se trouve mo-
difiée : I'intensité lumineuse induit un changement de l'indice de réfraction
(effet Kerr optique) qui provoque des phénoménes comme 'autofocalisation
ou 'automodulation de phase. De tels phénoménes peuvent étre utilisés pour
controler la propagation des impulsions lumineuses et de nombreuses applica-
tions en optoélectronique ou en télécommunications optiques ont été (et sont
encore) développées grice a la compréhension et a la maitrise de ces processus.
Si l'optique non linéaire est apparue il y a plus de cinquante ans, elle n’en est
pas moins une discipline extraordinairement jeune et encore en pleine expan-
sion. Les recherches actuelles ouvrent chaque jour de nouvelles perspectives
dans des domaines aussi variés que les impulsions attoseconde, le traitement
tout optique du signal ou encore l'imagerie multimodale.

L’optique non linéaire s’appuie toujours sur les propriétés des matériaux.
Une onde n’est pas non linéaire en elle-méme, mais c’est son interaction avec
un matériau non linéaire qui permet de profiter de cette richesse de phéno-
meénes nouveaux. Dans un premier temps, on peut décrire la non-linéarité par
I'introduction de coefficients phénoménologiques appelés « susceptibilités non
linéaires » qui permettent de rendre compte des phénomeénes observés. Ces
susceptibilités peuvent faire 'objet de mesures précises et étre bien connues.
En revanche, I'origine microscopique de ces susceptibilités est beaucoup plus
délicate a décrire. Partant des équations de base de la physique quantique,
il est possible d’en donner des expressions plus ou moins détaillées qui per-
mettent de comprendre 'essence de l'interaction entre une onde électroma-
gnétique et un systéme matériel. Ces descriptions sont toujours trés partielles
et peuvent difficilement rendre compte de toute la complexité des systémes
réels. Néanmoins, une compréhension méme partielle de I'origine des suscepti-
bilités permet de s’ouvrir a de nouvelles techniques optiques trés performantes
telles que le contréle cohérent ou la spectroscopie multidimensionnelle dont on
trouve des exemples de plus en plus nombreux dans la recherche scientifique
actuelle.

Ce cours d’optique non linéaire se propose d’exposer les bases de cette
discipline en insistant sur la compréhension des mécanismes physiques en jeu.
Apres lintroduction phénoménologique de la réponse non linéaire et des sus-
ceptibilités qui y sont attachées, nous introduisons les effets non linéaires
dans I’équation de propagation des ondes électromagnétiques qui apparaissent
comme un terme de source de rayonnement. Nous présentons ensuite les
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principaux phénoménes d’optique non linéaire et leurs applications : les effets
du second ordre qui sont & la source de la génération de nouvelles fréquences,
pour lesquels le probléme d’adaptation des vitesses de phase est crucial, et
ceux du troisiéme ordre qui ont d’importantes conséquences sur la propaga-
tion des faisceaux lumineux. Outre la génération de second harmonique qui
est traitée en détail, nous exposons les effets paramétriques optiques qui sont
a lorigine de nombreux dispositifs expérimentaux et qui jouent également
un grand role en optique quantique grace a l'intrication existant entre les
photons jumeaux engendrés par le processus non linéaire. Les effets d’ordre
trois se concentrent sur 'effet Kerr par lequel un faisceau lumineux modifie
lui-méme ses propriétés de propagation. Ces effets sont complétés par une in-
troduction aux effets de diffusion de la lumiére et de couplage avec les modes
de vibration des matériaux, d’ou proviennent les effets Raman et Brillouin.
Enfin, nous examinons plus en détail la propagation des impulsions courtes
avec en particulier les effets de la dispersion de la vitesse de groupe et de 'effet
Kerr. Cet exposé des phénoménes de 'optique non linéaire est complété par
deux chapitres dédiés a l'introduction des fonctions-réponse et des suscepti-
bilités non linéaires obtenues dans la cadre du modéle de Bloch, ce qui nous
permet d’obtenir I'expression quantique de ces quantités et surtout de com-
prendre les fondements de l'interaction lumiére-matiére et leurs extensions au
régime non linéaire. Ces calculs sont enfin appliqués a la description théorique
des expériences de spectroscopie résolue en temps et & une ouverture vers les
techniques actuelles de spectroscopie multidimensionnelle.

Bibliographie générale succincte
Ouvrages historiques

N. Bloembergen, Nonlinear Optics (W.A. Benjamin, New York, 1965).
H. Rabin, C. L. Tang eds, Quantum Electronics: A Treatise (Academic Press,
Amsterdam, 1975).

Ouvrages généraux

Y. R. Shen, The Principles of Nonlinear Optics (Wiley, New-York, 1984).
R. W. Boyd, Nonlinear Optics - Third FEdition (Academic Press,
Amsterdam, 2008).

P. N. Butcher, D. Cotter, The elements of nonlinear optics (Cambridge Uni-
versity Press, 1990).

G. H. Wagniére, Linear and Nonlinear Optical Properties of Molecules (VCH,
Weinheim, 1993).

G. S. He, S. H. Liu, Physics of Nonlinear Optics (World Scientific, 1999).

G. I. Stegeman, R. A. Stegeman, Nonlinear Optics, Phenomena, Materials
and Devices (Wiley, New Jersey, 2012).
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Ouvrages en francais

F. Sanchez, Optique non linéaire (Ellipses, Paris, 1999).
C. Delsart, Lasers et optique non linéaire (Ellipses, 2008).

Ouvrages spécialisés

P. Hamm, M. Zanni, Concepts and Methods of 2D Infrared Spectroscopy
(Cambridge University Press, 2011).

G. Agrawal, Nonlinear optical fibers, fifth edition (Amsterdam, Academic
Press, 2013).

V. G. Dmitriev, G. G. Gurzadyan, D. N. Nikogosyan, Handbook of
nonlinear optical crystals, third edition (Springer, Berlin, 1999).

S.  Mukamel, Principles of mnonlinear optical spectroscopy (Oxford
University Press, 1995).

R. Thompson, C. Leburn, D. Reid eds, Ultrafast nonlinear optics (Springer
International Publishing, Berlin, 2013).



Chapitre 1

Susceptibilités non linéaires

Dans ce premier chapitre, nous allons rappeler quelques bases de 1’élec-
tromagnétisme et de l'interaction entre la lumiére et la matiére. A ce niveau,
cette interaction sera introduite de maniére phénoménologique par l'inter-
médiaire de paramétres, appelés les susceptibilités, qui relient la densité de
dipoles électriques créés par le champ électrique a ce méme champ électrique.
En premiére approximation, on suppose habituellement que ces deux quan-
tités sont proportionnelles. Cependant, lorsque l'intensité lumineuse est trop
forte, cette linéarité parfaite n’est plus vérifiée et nous allons introduire de
nouveaux parameétres, les susceptibilités non linéaires, dont nous étu-
dierons quelques propriétés fondamentales. Un exemple simple d’un oscilla-
teur anharmonique ou de polarisation d’orientation nous donnera un premier
apercu de l'origine physique de ces non-linéarités. L’origine microscopique
des susceptibilités non linéaires sera plus amplement développée dans le
chapitre 8.

1.1 Optique ondulatoire : notions de base

Nous commencerons dans cette partie par quelques rappels d’électroma-
gnétisme linéaire, qui nous permettront en particulier de fixer les notations
que nous utiliserons dans cet ouvrage.

Une onde électromagnétique est caractérisée par un champ électrique os-
cillant E(t) et un champ magnétique oscillant B(t). Dans tout le livre, nous
ne considérerons que des milieux non magnétiques et nous nous intéresserons
uniquement aux effets du champ électrique. Le champ électrique peut s’écrire
en notation complexe, pour une onde plane se propageant le long d’un axe z!

E(r,t) = 6A(r, t)e P>t 4 .. (1.1)

I Dans I’équation (1.1), nous n’avons pas mis de facteur 1/2. Ce choix est arbitraire.
Mais il est important de garder en mémoire que les expressions mathématiques qui suivront
dépendent de ce choix.
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Dans cette expression, € est un vecteur normalisé qui représente la po-
larisation de 'onde électromagnétique®, A(r,t) est Pamplitude complexe du
champ électrique qui dépend en général de la position r et du temps t. w est la
fréquence angulaire qui caractérise I’onde électromagnétique (qu’on appellera
simplement fréquence dans la suite), reliée a la longueur d’onde dans le vide
A par la relation w = 25 (¢ : vitesse de la lumiére). k est le vecteur d’onde
qui caractérise la propagation de 'onde. Il est lié & I'indice de réfraction du
milieu n par la relation k = =Z. Deux vitesses vont intervenir pour décrire
l'onde : la vitesse de phase v, = £ = ;- et la vitesse de groupe qui décrit la
vitesse de propagation de I’énergie (que nous retrouverons plus précisément
dans le chapitre 7) : v, = 52

Un parameétre essentiel de 'onde est son intensité qui correspond au flux
d’énergie par unité de surface. Avec nos notations, nous avons pour un milieu
non absorbant I = 2¢pcn \A|2 ol €¢ est la permittivité du vide.

A un niveau plus fondamental, toute I’évolution des ondes électromagné-
tiques est donnée par les équations de Maxwell, qui s’écrivent pour un milieu

non magnétique

VD=p
V.B=0
0B
E=-"_
V x T
oD
H=j+ — 1.2
V x J+at (1.2)

ou p est la densité de charges électriques libres du milieu et j la densité de
courant électrique. Dans le cas d’un milieu non magnétique, poH = B. Afin de
pouvoir traiter la propagation des ondes dans un mileu diélectrique, il a fallu
introduire un nouveau vecteur D appelé déplacement électrique. A cause
de ce nouveau vecteur, les équations de Maxwell ne sont pas suffisantes pour
décrire la propagation des ondes et il est nécessaire d’introduire la relation
constitutive D = ¢oE + P qui relie le déplacement électrique a la polarisa-
tion P du milieu, c’est-a-dire la densité volumique de dipoéles électriques créée
par 'onde électromagnétique. Cette polarisation contient donc toute I’in-
teraction lumiére-matiére. La relation entre la polarisation du milieu P
et le champ électrique E qui ’a créée n’est en revanche pas donnée par les
équations de Maxwell et doit étre introduite directement. Elle n’est pas connue
et nous verrons dans la suite du livre des pistes pour la calculer. A ce stade,
nous nous contenterons de l'introduire phénoménologiquement. En premiére
approximation, on peut supposer que le milieu répond de facon proportion-
nelle & excitation et introduire la susceptibilité y

P = co\E. (1.3)

2 1l peut s’agir d’un vecteur complexe dans le cas général d’une onde polarisée ellipti-
quement.
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On a alors D = ¢ (1 + x)E = €0, E ou l'on a introduit la constante
diélectrique ¢, du matériau qui est reliée a son indice de réfraction par
la relation e, = n?. La susceptibilité contient donc toute I'information sur
I'interaction lumiére-matiére. Cette approximation est le cadre de 'optique
linéaire; elle est adaptée a une premiére description de la propagation d’une
onde électromagnétique dans un matériau et rend compte de phénomeénes tels
que la diffraction, la réfraction ou I'absorption.

Meéme si on ne connait pas la relation entre P et E, on peut toujours
développer P en puissances de E et écrire

P=¢co [x\VE+xPE?+ yOE + . ] (1.4)

et introduire, outre la susceptibilité linéaire X(l)(z X) les susceptibilités non
linéaires du deuxiéme ordre x(?, du troisieme ordre x®)... : c’est le domaine
de 'optique non linéaire. Avant d’aller plus loin, il est bon de mieux définir
le régime de validité de 'optique non linéaire. D’une part, il faut que le champ
électrique soit suffisamment fort pour que les termes non linéaires ne soient pas
complétement négligeables. Plus quantitativement, cela signifie que le champ
électrique appliqué ne doit pas étre trop petit par rapport au champ électrique
intra-atomique que ressent un électron dans un atome. Rappelons que pour
I'atome d’hydrogéne, ce champ est de 5 x 10! V/m. Mais le champ électrique
ne doit pas non plus étre trop fort. En effet, un développement tel que celui
de I'équation (1.4) n’a de sens que si le terme d’ordre p est trés petit devant
celui d’ordre p— 1. Si le champ électrique devient trop fort, le développement
n’est plus justifié et on sort du cadre de l'optique non linéaire. Ce domaine
des champs électromagnétiques intenses est de nos jours couramment atteint
dans les laboratoires qui développent des lasers ultra-intenses. Il donne lieu &
des développements théoriques poussés qui sortent du cadre de ce livre et qui
font largement appel a la physique des plasmas puisque, lorsque les champs
électriques deviennent trés intenses, ils ont pour effet d’ioniser la matiére et
de séparer les charges électriques négatives et positives [1].

Mathématiquement parlant, le rajout des termes non linéaires dans
Péquation (1.4) n’apporte donc que des corrections mineures. Cependant les
conséquences physiques de ces termes rajoutés sont trés importantes car ils
n’apportent pas seulement une petite correction a ’estimation de I'indice de
réfraction par exemple mais ils sont & l'origine de phénoménes complétement
nouveaux que nous étudierons dans ce livre. L’archétype des phénoménes d’op-
tique non linéaire est la génération de seconde harmonique. Considérons
un champ électrique monochromatique a la fréquence w, £ = A coswt. Tous
les phénomeénes d’optique linéaire conservent cette fréquence : que I'on absorbe
ou réfracte 'onde, sa fréquence reste inchangée. Cependant, la polarisation
non linéaire d’ordre 2 dépend du carré du champ électrique et s’écrit

1
P = gox P A% cos® wt = §€0X(2)A2 [cos 2wt + 1] . (1.5)
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On voit donc qu’elle est composée d’un terme oscillant a la fréquence 2w
et d’un terme constant. La partie de la polarisation qui oscille va générer une
nouvelle onde électromagnétique oscillant également & 2w. On a donc créé ex
nihilo une nouvelle fréquence. Un tel phénoméne est impossible en optique
linéaire et on voit donc que ce qui n’est qu'une petite correction mathéma-
tique ouvre la voie & des phénoménes optiques entiérement nouveaux. On
verra par la suite que I'onde générée a 2w peut devenir trés intense et étre
utilisée facilement dans des expériences ou des dispositifs optiques. La géné-
ration de seconde harmonique a été observée expérimentalement par Franken
en 1961, c’est-a-dire juste aprés la découverte du laser. Cette expérience fon-
datrice marque la naissance de 'optique non linéaire sur un plan expérimental
(figure 1.1).

F1c. 1.1 — Premiére expérience de génération de second harmonique par Franken
[2] : le faisceau d’un laser & rubis est envoyé sur un cristal de quartz. Aprés séparation
spectrale par un prisme, un faible rayonnement & 2w est observé.

1.2 Susceptibilités non linéaires

Comme on vient de le voir, la non-linéarité optique dépend des suscep-
tibilités non linéaires introduites dans I’équation (1.4). Ces parameétres sont
des caractéristiques des matériaux, de la méme fagon que l'indice de réfrac-
tion est une caractéristique du matériau. Nous allons maintenant en étudier
quelques propriétés générales. Auparavant, donnons quelques précisions sur la
susceptibilité linéaire.

1.2.1 Susceptibilité linéaire

La polarisation qui apparait dans un diélectrique soumis a une onde élec-
tromagnétique s’écrit, en négligeant ’aspect vectoriel de la polarisation et du
champ électrique, sous la forme

P(t) = /t R(t—t"E)dt'. (1.6)

— 00

Les développements théoriques qui seront présentés dans le chapitre 8
permettront de mieux appréhender l'origine d’une telle expression, mais la
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structure de cette équation est simple : la polarisation au temps t n’est pas
uniquement due au champ électrique au temps ¢ mais est la somme de toutes
les contributions du champ électrique qui ont interagi avec le matériau a tous
les temps antérieurs t’. La fonction-réponse R prend en compte ce qu’il
reste de l'excitation au temps t’ lorsqu’on en regarde les effets au temps ¢.
Pour un systéme invariant par translation dans le temps, cette fonction ne
dépend que de la différence entre les temps (¢t —t'). La fonction-réponse R est
de plus causale, c’est-a-dire que R(t) = 0si ¢ < 0.

Pour relier équation (1.6) a 1’équation (1.3), il est nécessaire d’effectuer
une transformée de Fourier® qui permet de passer du domaine temporel ¢
a celui des fréquences w. Le produit de convolution de l'équation (1.6) se
transforme alors en un simple produit que ’on écrit

P(w) = eox'V (W) E(w) | (L.7)

On voit donc que la susceptibilité linéaire s’introduit naturellement dans
le domaine des fréquences w et non dans le domaine temporel ¢. Il n'y a
proportionnalité entre la polarisation et le champ électrique dans le domaine
temporel que dans le cas d'une réponse instantanée : dans ce cas, seul le
champ électrique au temps t intervient, la susceptibilité devient alors indé-
pendante de la fréquence w et on a P(t) = gox M E(t).

La susceptibilité est de ce fait une quantité complexe. Des propriétés de
la fonction-réponse R(t) découlent plusieurs propriétés :

~ R(t) est une fonction réelle = xV(w) = [xV)(~w)]", o * désigne le
complexe conjugué;

— R(t) est une fonction causale = on peut en déduire les relations de
Kramers-Kronig qui relient les parties réelle et imaginaire de la suscep-
tibilité.

1.2.2 Susceptibilités non linéaires

De la méme facon, la polarisation non linéaire du second ordre va s’écrire

t t
PA(t) = / dt’ / dt"RP(t —t',t —t")E(t')E(t") (1.8)
—oo —00

et c’est en faisant une double transformée de Fourier par rapport aux tremps t’
et t”” qu’on peut définir la susceptibilité du deuxiéme ordre. Plusieurs écritures
sont possibles et nous définirons la susceptibilité x(2) par

P(2) (w1 + OJQ) = €QD2X(2) (o.)l, wg)E(wl)E(wQ). (19)

x@ dépend ainsi de deux composantes spectrales wy,ws du champ élec-
trique excitateur qui se combinent pour donner une polarisation oscillant a la

3 L’annexe du chapitre 7 rappelle les résultats essentiels sur la transformée de Fourier.
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fréquence wy +ws. On a de plus introduit un facteur de dégénérescence D,
qui tient compte du nombre de permutations possibles de wy et wo : Dy = 1 si
w1 = ws tandis que Dy = 2 si w1 # wa. La raison d’étre de ce facteur sera plus
claire dans la suite. Notons que l'utilisation de ce facteur n’est pas générale,
mais que cette convention est la plus courante. Les fréquences wi et ws ne
sont pas nécessairement positives : une fréquence négative signifie que c’est la
composante compleze conjugué du champ électrique qui intervient (selon la
convention F(—w) = E*(w)).

On utilise également fréquemment une notation plus compléte du x) :
@ (—(w1+w2); w1,ws) qui indique plus explicitement que les fréquences w; et
wy vont créer une nouvelle fréquence wy 4+ws par Uintermédiaire du . Cette
notation plus lourde est néanmoins trés utile, en particulier pour prendre en
compte les aspects tensoriels dont nous allons parler maintenant.

1.2.3 Aspects tensoriels des susceptibilités

L’équation (1.9) que nous venons d’introduire néglige le fait qu’aussi bien
les champs électriques que la polarisation créée sont en réalité des vecteurs.
Le coefficient x( n’est de ce fait pas un scalaire, mais un tenseur de rang 3

P® (w1 + OJQ) = €0D2X(2) (UJ1,WQ) : E(CL)l)E(CL)Q) (110)

et le vecteur polarisation se calcule en contractant le tenseur X(Q) deux fois

avec les deux champs électriques : si on note i, j, k les coordonnées spatiales
des vecteurs (= z, y, z), on a

P (w1 +wn) =eoDa Y X\ h(wr,w2) Bj(w1) Bi(wa).  (111)
gk

On voit qu’il est nécessaire d’avoir 3 indices pour définir quelle composante

du x@ est en jeu. Le x(?) est donc composé de 27 composantes XE;;)C(—(WI +
wa); wi,ws). Dans cette notation, il apparait clairement que ¢ se rapporte a la
polarisation qui oscille a la fréquence wy 4+ wo tandis que j et k se rapportent
aux champs électriques qui oscillent aux fréquences w; et ws respectivement.
On peut aisément étendre ces équations aux ordres supérieurs et on voit
ainsi que la susceptibilité du troisiéme ordre sera un tenseur de rang 4 ayant
81 composantes.

Des régles de symétrie générales existent pour le x(?) : d’une part, la réalité

de la fonction-réponse R®) implique que Xg,l (wi,wa) = [Xgll(—wl, —wg)] ;

d’autre part, les champs oscillant & w; et wy jouant des roles symé-
triques, ils peuvent étre interchangés dans la définition, ce qui implique que
Xg,)c(wl,wg) = Xgi;(c‘)g,wl). Ces régles de symétrie ne réduisent malheu-

reusement pas le nombre de composantes a priori indépendantes du (2.
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Pour réduire ce nombre, il est nécessaire de prendre en compte la symétrie des
matériaux non linéaires. Le traitement général de ces symétries est présenté
dans annexe A2 a la fin du chapitre. Mais nous allons voir un cas parti-
culier trés important : la centrosymétrie. Un milieu est dit centrosymétrique
s’il est invariant par inversion, c’est-a-dire par la transformation xr — —uz,
y — —y, 2 — —z. Appliquons cette transformation a I’équation (1.10) : les
vecteurs P et E se transforment en leur opposé. Si le milieu est centrosymé-
trique, cela veut dire qu’aprés inversion, le milieu n’a pas changé et donc que
le tenseur x® qui ne dépend que du matériau est invariant par cette trans-

formation. On obtient ainsi que le membre de droite ne change pas de signe
tandis que celui de gauche est transformé en son opposé, ce qui implique que
P® (w1 +wa) = 0. Cette propriété est une propriété générale des tenseurs de
rang 3. Elle a pour conséquence que la polarisation du deuxiéme ordre
dans un milieu centrosymétrique est nulle. Etant donné que la plupart
des milieux courants (gaz, liquides, verres...) sont centrosymétriques, on voit
a contrario qu’il n’y aura d’effets non linéaires du deuxiéme ordre que dans des
matériaux spécifiquement choisis pour étre non centrosymétriques. Il s’agira
en particulier de cristaux. Une conséquence de cette propriété est que dans
les matériaux courants, le premier terme non linéaire sera celui du troisiéme
ordre. La susceptibilité du troisiéme ordre étant un tenseur de rang 4, elle ne
s’annule pas dans les milieux centrosymétriques (une propriété importante de
symétrie de la susceptibilité de troisiéme ordre dans les milieux isotropes est
abordée dans le probléme 1).

L’optique non linéaire se divise en deux grandes familles d’effets que nous
étudierons par la suite. D’une part les effets du second ordre qui n’apparaissent
que dans des matériaux spécifiques, choisis pour présenter de tels effets et
qu’on utilise principalement pour générer de nouvelles fréquences, et d’autre
part les phénoménes du troisiéme ordre qui existent dans tous les matériaux
et dont on verra que les effets les plus importants concernent la propagation
des faisceaux lumineux, en particulier des impulsions courtes.

1.2.4 Symétrie de Kleinman

Une autre propriété de symétrie joue un réle important lorsqu’il n’y a pas
d’absorption dans le milieu non linéaire. La conservation de I’énergie impose
alors que le tenseur ng)c(—(wl + wg); w1,ws) est invariant par toute permuta-
tion des paires (i,w; +ws), (j,w1) et (k,wsz), symétrisant complétement le role
des trois fréquences en jeu. Cette symétrie peut étre poussée plus loin si on sup-
pose de plus que les processus sont loin de toute résonance du systéme, c’est-
a-dire lorsque les énergies des photons en jeu sont toutes trés inférieures aux
énergies de transition du milieu non linéaire. Dans ce cas, en bonne approxima-
tion, les susceptibilités non linéaires deviennent indépendantes des fréquences,
ce qui se traduit par le fait que toutes les composantes tensorielles correspon-
dant & une permutation d’un ensemble donné d’indices sont égales. Au niveau
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du @, on obtient ainsi par exemple X§j21)§ = Xiiz = Xﬁl)g = X;i)z = X,(jz = X,(fj)i,
ce qui réduit considérablement le nombre de composantes indépendantes.
Cette symétrie porte le nom de symétrie de Kleinman. Etant donné
que les processus du deuxiéme ordre sont toujours hors résonance, la sy-
métrie de Kleinman est toujours supposée s’appliquer dans ce cas. Notons
cependant que cette symétrie est en réalité extrément difficile & observer

en pratique car elle nécesssite de se trouver effectivement trés loin de toute
résonance.

1.2.5 Modeéles classiques de susceptibilités non linéaires

Oscillateur anharmonique

Un modéle abondamment utilisé pour décrire la réponse d’un systéme a un
champ électrique oscillant est celui de 1’électron élastiquement relié & un noyau
de masse infinie (figure 1.2) & une dimension. L’électron est alors supposé
connecté au noyau par un ressort de raideur K qui décrit la force de rappel
électrostatique ressentie par le nuage électronique a cause du noyau. La forme
parabolique du puits de potentiel correspond en premiére approximation au
minimum de n’importe quel puits de potentiel, ce qui explique I'universalité de
ce simple modeéle. Lorsqu’on applique un champ électrique E = Ae(kz—«t) 4
c.c, 'électron est soumis & une force égale & —eF, avec —e sa charge électrique.
Introduisant la fréquence propre du systéme, w2 = K/m, oil m, est la masse

5 S —
1 -
\ -
[} 7
41 |
\
\
\
o 37 \
) \
5} |
5 !
= 2 \
\
\
\
1_
0 T T T
0 2 3

Distance inter-atomique

F1G. 1.2 — Modéle des oscillateurs harmonique et anharmonique : I’éléctron est sou-
mis a une force de rappel correspondant & un puits de potentiel. Tant que le mouve-
ment de I'électron est petit, le potentiel peut étre supposé harmonique. Lorsque le
mouvement devient plus important, I'effet de I’anharmonicité du potentiel apparait.
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de I’électron, I’équation du mouvement est alors

d*z dx 9 e
— 7 =—-——F. 1.12
@z T T T T (1.12)

Cherchons une solution sous la forme z(!) = xél)ei(kz’“’t) +c.c. On calcule

(()1) = —mfl. Le dipole électrique associé est p =

aisément que x
—ex™ & partir duquel on peut obtenir la polarisation du milieu P = Np
ou N est la densité d’oscillateurs dans le systéme. On voit que P est alors

proportionnelle & A, ce qui permet de calculer la susceptibilité linéaire

Ne?
XD (w) =

= oD (1.13)

ot on a défini D(w) = w? — w? — iwy. Cette expression est en réalité trés

proche du résultat obtenu par un calcul quantique complet comme on le verra
au chapitre 8. Cette similitude justifie a posterior: I'utilisation de ce modéle
apparemment simpliste pour décrire la réponse optique d’un systéme.
Dans le calcul précédent, la force de rappel du ressort est proportionnelle
a l'allongement du ressort. De ce fait, ’excitation ne peut induire qu’'une ré-
ponse linéaire. Cependant, si la force appliquée devient trés intense, la réponse
du ressort peut devenir non linéaire, ce qui veut dire que si le champ appliqué
devient trop fort, la déformation du nuage électronique n’est plus proportion-
nelle & Pexcitation. On peut rendre compte de ce phénoméne en rajoutant un
terme non linéaire a la force de rappel du ressort et ’équation (1.12) devient
2
%Jr'yi% + wiz + Bt = fmieE. (1.14)
Cette équation ne peut pas se résoudre exactement, mais si on suppose
que le terme non linéaire est suffisamment faible, on va pouvoir chercher la
solution sous la forme z = (! + (2 o Pon suppose que z(!) reste égal a ce
qu’on a calculé dans le cas linéaire. On obtient alors

<d2 +w§) @ =3 [a;“)r. (1.15)

On voit que la réponse non linéaire d’ordre 2 est a son origine dans le carré
de la réponse d’ordre 1 qui s’écrit

[x(l)r = [x(()l)} ’ (en(kz*‘“t) +cc+ 2) . (1.16)

Ainsi, il y a deux « forces motrices », une oscillant & la fréquence 2w et une
statique. On va donc chercher la solution de 1’équation (1.15) sous la forme

2@ _ xé2)ei2(kz7wt) + e+ I(j()n (1.17)
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L’identification des différents termes conduit a

2
o ___—Pe___p 1.18
Y0 T m2D2(w)D(2w) (1.18)
(2) _2662 | ‘2

Lstat = m2D%(w)D(0) (1.19)

Ces expressions nous permettent de calculer la polarisation non linéaire
du deuxiéme ordre qui va comporter deux termes a partir desquels on peut
définir les susceptibilités du deuxiéme ordre. On a d’une part une polarisation
non linéaire qui oscille a la fréquence 2w, qui sera a l'origine de la génération
de seconde harmonique

PP (2w) = gox? (—2w ; w,w) A? (1.20)

et d’autre part une polarisation non linéaire statique, responsable de I'appa-
rition d’une différence de potentiel statique, phénoméne appelé rectification
optique

P@(0) = 20x? (0 ; w,—w) |A]?. (1.21)

Dans la deuxiéme expression, on a introduit le facteur de dégénéres-
cence, égal & 2. Avec ces définitions, il est aisé de voir que les deux
susceptibilités x(? (—2w ; w,w) et x? (0 ; w, —w) ont exactement la méme
structure qui peut se résumer par l'expression générale des susceptibilités
non linéaires d’ordre 2, responsable de 'apparition d’une polarisation non li-
néaire a la fréquence wy + wy & partir de deux fréquences wy et wy (wy et/ou
ws pouvant étre négatives)

Ne3p3
gomeD (w1 + wo)D(wi)D(ws)

XD (= (w1 +wa) ; wi,wa) = (1.22)

Ce calcul permet de comprendre l'intérét du facteur de dégénérescence
introduit précédemment : ¢’est la condition nécessaire pour arriver a une forme
générale des susceptibilités non linéaires valable pour tous les processus. De
meéme que pour la réponse linéaire, la structure du ) est trés proche de ce
qu’on obtiendra avec un calcul quantique au chapitre 8.

L’équation (1.22) permet d’obtenir la régle de Miller : le rapport

(2) (— .
A= (= (w1 J”j?) ’ “’1;“’2) (1.23)
XM (w1 + wa)x M (wi)x® (w2)

est une quantité indépendante des fréquences wy et ws. La régle de Miller est
utilisée pour déduire la variation d’un y(?) avec la fréquence a partir de la
dispersion de 'indice de réfraction. Selon les calculs précédents, on a

_ Begme
T ON2e3

(1.24)
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expression qui ne dépend que des caractéristiques du matériau. Le coefficient
non linéaire 8 peut s’estimer en disant que les termes linéaire et non linéaire
dans la force de rappel sont de méme ordre de grandeur lorsque le déplacement
est de l'ordre de la distance interatomique d, soit 8 ~ w3 /d [3]. On calcule
alors
e3mew?
~ N2e3d
Les trois quantités qui dépendent du matériau sont la densité
électronique N, la distance interatomique d et la fréquence de transition wy.
Ce sont trois paramétres qui changent peu d’un cristal a I’autre et on obtient
ainsi une autre conséquence de la régle de Miller : le rapport A est du méme
ordre de grandeur pour la plupart des matériaux non linéaires usuels. Avec
N =3x10%m? (correspondant & une distance interatomique d = 0,3 nm) et
wo = 1016 rad/s, on obtient A = 6 x 1072 qui est un bon ordre de grandeur.

(1.25)

Polarisation d’orientation

Nous allons ici présenter une approche trés différente de la précédente qui
conduit également a des susceptibilités non linéaires. Considérons un liquide
de molécules présentant un dipdle électrique permanent (comme une molécule
d’eau par exemple). En absence de tout champ extérieur, la répartition des
dipoles est aléatoire et le dipole moyen est nul. Que se passe-t-il lorsqu’on
applique un champ électrique statique ? On s’attend a ce que les molécules
s’orientent dans le champ et qu’il apparaisse un dipdle moyen non nul. Cepen-
dant, cet effet est perturbé par I'agitation thermique qui tend a faire fluctuer
tous ces dipoles.

Considérons un dipéle orienté d’un angle 6 par rapport au champ électrique
(figure 1.3). L’¢énergie de ce dipole dans le champ est W = —pFE cosf et, en
appelant N la densité totale de dipdles, la densité de dipoles ayant cette
orientation 6 est donnée par la distribution de Maxwell-Boltzmann

E cos
M{)wepEkT epd(COSH). (126)
kT

dN = —N

On peut calculer la polarisation induite comme

P = /pcos O0dN = NpL <I;§) (1.27)

ou L(x) = coth(z) — 1/x est la fonction de Langevin. Cette fonction est
représentée sur la figure 1.3 : a faible intensité, le comportement de la fonction

2
est linéaire et P = %’,’;TE , ce qui permet de définir la susceptibilité linéaire
2
P = 315\2 I— . En revanche, lorsque I'intensité augmente, on voit apparaitre un

phénomeéne de saturation lorsque la majorité des dipoles est orientée selon le
champ électrique. Dans le régime intermédiaire, on peut développer la fonction
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F1c. 1.3 — Fonction de Langevin qui décrit la polarisation d’un ensemble de dipoles
électriques : & faible champ électrique, les dipoles commencent a s’orienter et la
polarisation varie linéairement avec le champ appliqué ; a fort champ, tous les dipéles
s’orientent et la polarisation sature, introduisant une non-linéarité dans la réponse
optique du systéme. L’insert représente un dipole orienté d’un angle 6 par rapport

au champ électrique appliqué.

de Langevin : L(z) = § — =%
linéaire d’ordre 3 égale a

3 . N 1 e7es .
22" et on voit apparaitre une susceptibilité non

4
) = 7%, (1.28)
15¢0 (KT)

Cette origine de la non-linéarité a un caractére universel : dés qu’un phé-
nomeéne optique « sature », il y a apparition de non-linéarité dans la réponse.
Ceci est en particulier vrai pour les phénomeénes d’absorption : pour toute
raie d’absorption, lorsque I'intensité lumineuse augmente, on observe des phé-
nomeénes de saturation de ’absorption qui sont a l’origine d’une non-linéarité
optique d’ordre 3.

Les deux calculs précédents montrent que les origines des non-linéarités
optiques peuvent étre trés variées. De nombreux autres phénomeénes peuvent
étre a lorigine de ces non-linéarités (effets thermiques, terme magnétique pour
les électrons libres...). Mais dans tous les cas, ces effets peuvent se traduire par
Pexistence de susceptibilités non linéaires (ou plus généralement de fonctions-

réponses non linéaires comme on le verra dans le chapitre 8).

1.2.6 Transferts d’énergie

Dans ce livre, nous allons nous intéresser en particulier a I'interaction entre
les faisceaux lumineux et la matiére. Nous voulons ici faire un rappel sur le
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traitement des transferts d’énergie entre une onde électromagnétique et un
matériau. Le point de départ est 14 encore les équations de Maxwell. A partir
des deux équations suivantes :

0B OH
E:—iz— —_—
v o~ "o
. oD . OE 0P
on peut calculer V.(E x H) = H.(V x E) — E.(V x H)
e O €0ne Moo opP
V.(ExH) =Ej+ 5 [EE +0H ]+ E.S. (1.30)

Plagons-nous en régime stationnaire, prenons la moyenne temporelle de
ces expressions et intégrons-les sur un volume V. Le terme % [%’E2 + %HQ]
donne une contribution nulle en moyenne : on reconnait I’énergie électroma-
gnétique qui ne change pas au cours du temps en régime stationnaire. Les

trois termes restant ne sont cependant pas nuls. On peut les réécrire sous la

orme _ /E (E x H) .n) do = /V ((E-j> + <E'%It)>) v (31

ot on a utilisé le théoréme de Gauss pour remplacer 'intégrale de la divergence
d’un vecteur sur un volume V par le flux de ce vecteur a travers la surface
qui délimite le volume V. Le terme de gauche nous permet de retrouver le
vecteur de Poynting (E x H) dont le module donne I'intensité de I'onde
lumineuse.

dz

dx

F1G. 1.4 — Volume infinitésimal dV = dXdz.

Appliquons I’équation (1.31) au volume infinitésimal de la figure 1.4. Le
terme de gauche peut s’écrire

—/ (ExH).n)do=(Ihp—1I)dx (1.32)
)

tandis que le terme de droite devient ((E.j)+ <E.%—lz>) dXdz. Ainsi
I’équation 1.31 s’écrit

_% = (Ej) + <E.881:>. (1.33)



18 Optique non linéaire

Cette équation rend compte du transfert d’énergie entre ’onde et la ma-
tiére : ce que l'onde lumineuse perd en intensité est transféré a la matiére
sous deux formes de transfert d’énergie. Le premier qui fait intervenir le cou-
rant électrique correspond a la loi de Joule. Le second permet de quantifier le
transfert d’énergie vers un milieu diélectrique.

Dans le cas de milieux non métalliques, l'effet Joule ne joue pas et il reste

dI oP

Nous réutiliserons cette équation dans les derniers chapitres du livre. Nous
allons maintenant examiner plus précisément 'effet de ce terme en optique
linéaire et non linéaire.

Une remarque importante concernant le terme <E.%—lz> est qu’il est nul dés
que l'onde lumineuse et la polarisation n’oscillent pas & la méme fréquence :
si le champ électrique oscille a la fréquence w, il ne peut se coupler qu’a une
polarisation a la fréquence w.

Ecrivons (en oubliant le caractére vectoriel de E et P) F = e~ 4 c.c
et P =Pe ™! 4 c.c. Alors on a <E.%—1;> = 2wIm [E*P]. Si on applique cette
formule au cas de Poptique linéaire pour lequel on a la relation P = o€,
on obtient

dI
- (€] 2= _
- 2wlm [sox ] IE]" = —al (1.35)

et, en utilisant la relation I = 2e¢en |€ |2, on retrouve le coeflicient d’absorp-
tion qui s’exprime en fonction de la partie imaginaire de la susceptibilité y

(1)
a=X" (1.36)
nc

Avant de passer a 'optique non linéaire d’ordre 2, intéressons-nous a un
phénomeéne d’ordre 3 que nous étudierons en détail au chapitre 5 : 'effet Kerr
optique. Ce phénomeéne est relié & une polarisation non linéaire qui s’écrit

3 3 2
P =3eox$D L IEPE. (1.37)

Kerr

L’insertion de cette polarisation non linéaire dans Iéquation (1.34)
conduit a

dI
o= 6wIm [ong?)e”} IE]* = —ayI? (1.38)

et on voit qu’on peut introduire un coefficient d’absorption non linéaire ay
qui dépend également de la partie imaginaire de ng)err‘ Cet effet correspond
a I’absorption simultanée de 2 photons. Nous y reviendrons par la suite.
Examinons maintenant un phénomeéne d’ordre 2. Considérons deux ondes
de fréquences wy et wo générant une onde de fréquence somme wy + wy par

I'intermédiaire de la polarisation

PO (w1 + ws) = eox? (= (w1 4 w2) ; w1, w2) € (w1) € (w2) . (1.39)
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L’équation (1.34) pour 'onde somme s’écrit

% = 20T [coxDE (1) € (w2) £ (r + )] (1.40)

Contrairement aux deux cas précédents, dans cette équation, il n’est pas
possible de sortir les champs électriques de la partie imaginaire car ces der-
niers n’apparaissent pas sous forme de module, mais sous forme de nombres
complexes. On voit donc que, dans ce cas, le phénoméne ne peut pas se tra-
duire par un coefficient d’absorption. Comme on le verra dans le prochain
chapitre, dans ce cas, il n’y a pas de transfert d’énergie des ondes vers le ma-
tériau, mais uniquement un échange d’énergie entre les différentes ondes par
I'intermédiaire du matériau.

Annexe

A1l. Systémes d’unités

Toutes les expressions données dans ce livre utilisent le systéme d’unités in-
ternational (SI) utilisé de fagon universelle. Cependant, 'optique non linéaire
s’est historiquement développée avec un autre systéme d’unités : les unités
électrostatiques (esu). Ce choix est assez naturel. Considérons par exemple
la force qui s’exerce entre deux particules de charge ¢ et ¢’ séparées par une
distance d. En SI, cette force s’écrit

/

_ @
47T€0d2 ’

(1.41)

Le paramétre 4mey n’apporte rien a la physique, il n’est 1a que pour des
raisons de cohérence d’unités. En esu, cette force s’écrit plus simplement

qq’

F:_ﬁ’

(1.42)
elle ne fait apparaitre que les paramétres physiques pertinents. C’est la raison
pour laquelle le systéme esu a été préféré. L'utilisation de ce systéme d’unités
par rapport au SI apporte plusieurs changements. Dune part, les unités de
base sont le centimétre, le gramme, la seconde pour mesurer une longueur, une
masse ou un temps au lieu des métre, kilogramme et seconde utilisés en SI.
Mais ce changement est mineur, I'utilisation des unités esu change également
I’expression littérale des formules. On le voit dans l'exemple de la force de
Coulomb, et cela va étre vrai pour toutes les formules. Ainsi, les équations de
Maxwell s’écrivent dans un milieu non magnétique (équivalentes aux équations
présentées au début du chapitre)
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V.D = 4np
V.B=0
10B
E=——-—
VX c Ot
4, 182

VxH= ?.]4— (1.43)

c Ot

et le déplacement électrique est défini par D = E + 47P. L’intensité quant a
elle devient I = 2 |A]?.

Il ne faut pas non plus oublier que les constantes fondamentales n’ont pas
non plus la méme valeur dans les deux systémes d’unités. Ainsi, la charge de
lélectron est de 1,6 x 10" C en ST et de 4,8 x 100 esu. On peut néanmoins
exprimer le passage entre les deux systémes pour les susceptibilités par les
formules suivantes :

47
xP (1) = T 104X(2)(esu) (1.44)
@GN = @ 1.45
X (SI) 3 x 102" (esu). (1.45)

Si maintenant on se rappelle 'avertissememnt donné au début de ce livre,
a savoir que la plupart des formules dépendent également du choix initial
pour la forme du champ électromagnétique (avec ou sans le facteur 1/2) et
qu’il existe plusieurs définitions des susceptibilités non linéaires (avec ou sans
le facteur de dégénérescence), on congoit qu’il est généralement tres difficile
(voire impossible) de comparer les valeurs de ces coefficients a partir d’articles
différents de la littérature. Nous verrons cependant une exception : dans le
cas de leffet Kerr optique (chapitre 5), I'indice non linéaire qui a la dimension
d’une intensité devient une quantité absolue (mais son expression en fonction
du x® dépend des conventions et du systéme d’unités utilisés).

A2. Symétrie des tenseurs

Lorsqu'il existe une symétrie (telle qu'une invariance par rotation ou une
symétrie centrale par exemple) dans un matériau, cette symeétrie se retrouve
nécessairement au niveau des tenseurs susceptibilités. Dans cette annexe, nous
développons le calcul de transformation d’un tenseur de rang 3, tel que la
susceptibilité non linéaire d’ordre 2, par une opération de symétrie et en dé-
duisons les simplifications possibles.

Soit T une transformation de I'espace qui permet de passer d’un repére
(a,b,c) au repére («,3,7). T est une matrice 3 x 3 qui permet d’exprimer
un vecteur connu dans le premier repére dans le deuxiéme repére. Ainsi la
polarisation non linéaire dans le nouveau repére (notée avec ~) s’écrit

m=a,b,c
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Dans 'ancien repére, si la polarisation est créée par deux champs E; et
Es, ona P,,(TLQ) = EOX(mQLleEzz- On peut maintenant exprimer les composantes

du champ électrique de I'ancien repére en fonction du nouveau par

Eie= Y Tukix (1.47)
r=a,B,y
ol ’on a utilisé la relation Tk;l =T,r. On a alors
]5/52) = Z TMmTﬁkT)\lé‘ongdElﬁEg)\ = 80)2&2'3>\E15E2)\ (148)

m,k,l

a partir de quoi on déduit la transformation de chaque élément du tenseur
(2) .
x'

~(2 2
Xfm))\ = Z TH"LTH”LTH”LXEn;ql' (1.49)

m,k,l

Lorsqu’un matériau est invariant par la transformation 7', on a nécessaire-
ment (2 = ¥(?), d’out Pon peut déduire de nombreuses relations (annulation
de composantes, composantes égales...) qui simplifie 'expression finale du ten-
seur x@) pour les différentes classes de symétrie des cristaux. Ainsi, pour un
cristal de BBO, de symétrie 3m, on a 11 éléments non nuls dont seulement 5
sont indépendants. Le lecteur intéressé peut consulter par exemple Boyd [4]
ou Butcher et Cotter [5].

A3. Champ local

Le champ électrique que ressent une particule dans un milieu dense est
différent du champ macroscopique appliqué, car a ce dernier se rajoutent les
champs électriques dus aux autres particules : c’est le probléme du champ
local. Notre but ici n’est pas de calculer ce champ local, mais de voir comment
ce champ local s’introduit dans les relations que nous avons définies dans ce
chapitre.

Dans le cadre de la théorie de Lorentz-Lorenz, on peut calculer le champ
local agissant sur une particule par la relation suivante [6] :

Eloe = F + %, (1.50)
ou F est le champ appliqué et P la polarisation induite par ce champ. On
peut également introduire le facteur de champ local f défini par Ej,. = fE
dont on donnera ’expression par la suite.

Considérons tout d’abord le cas linéaire. Au niveau microscopique (c’est-
a-dire d’une particule individuelle), la réponse est caractérisée par la polari-
sabilité a qui permet d’exprimer le dipéle apparaissant sur la particule en
fonction du champ local p = aEj,.. C'est généralement cette polarisabilité que
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I’on peut calculer par des modéles simples ou par des calculs théoriques plus
complexes. Cependant, au niveau macroscopique (c¢’est-a-dire le milieu dans
son ensemble), on préfére définir la susceptibilité P = coxWE que l'on relie a
la constante diélectrique du milieu e,. On peut exprimer la susceptibilité en
fonction de la polarisabilité par

m _ Nfo

- (1.51)

X
A partir des deux équations (1.50) et (1.51), on obtient facilement que
f =1+ x/3 que 'on peut réécrire comme
er+2

f="5 (1.52)

C’est cette expression du champ local qui est la plus couramment utilisée.
Voyons maintenant comment cette correction de champ local intervient en op-
tique non linéaire. Considérons le cas de la somme de fréquences w3 = wy +ws.
Au niveau microscopique, la réponse est donnée par I’hyperpolarisabilité
B(w1,ws) qui est responsable de Papparition dans le milieu d’un dip6le non
linéaire oscillant & la fréquence ws. La polarisation totale & ws est alors

P(w3) = Na(ws)Ejpe(ws) + NB(w1,ws2) Ejpe(wr) Ejpe(w2) (1.53)
que lon peut réécrire, en introduisant I’équation (1.50)

_ Na(ws)

Plws) [1 3eo

} — Na(ws)Blws) + N, wa) fw1) f(@2) Elwn) E(wa).

(1.54)
On peut vérifier que le terme de gauche est égal & P(ws)/f(ws) et on a
alors

P(ws) = N f(ws)a(ws)E(ws) + NB(w, w2) f(ws) f(w1) f(w2) E(wr) E(w2).
(1.55)
Le permier terme de droite redonne la relation (1.51) tandis que le
deuxiéme terme permet d’obtenir la relation entre la susceptibilité non li-
néaire du deuxiéme ordre et 'hyperpolarisabilité

X® (—ws;wi,ws) = gf(ws)f(wl)f(w)ﬂ(wl,w2)~ (1.56)

On voit donc que le facteur de champ local intervient aux trois fréquences
en jeu, ws, wy, wo, les deux derniers facteurs correspondant a l’excitation
du dipole non linéaire tandis que le premier est relié a I'influence des dipoles
environnants créés a ws sur le dipole qu’on étudie. Au troisiéme ordre, on aura
une relation équivalente reliant la susceptibilité x®) a ’hyperpolarisabilité de
second ordre 7y

X (s w1, w3) = gf(m)f(wl)f(wz)f(ws)v(wl,wz,ws)- (1.57)
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En général, la correction de champ local ne modifie pas fondamentalement
les processus et les paramétres f sont de 'ordre de I'unité. Ils sont néanmoins
importants lorsqu’on veut obtenir des mesures quantitatives des susceptibilités
non linéaires. Il existe également des cas ot on profite d'une exaltation du
champ local pour augmenter les effets non linéaires, comme avec la résonance
plasma de surface ou les effets de pointe dans les métaux. Dans la suite de
ce livre, nous ne reparlerons plus de ces effets de champ local, mais il est
important d’étre conscient de leur existence.

Problémes

1.1 Susceptibilité non linéaire du troisiéme ordre dans
un milieu isotrope

Un milieu isotrope est invariant par toute rotation autour de tout axe.

1) Montrer que toutes les composantes XSZ)J sont nulles dés que i # j.

2) Soit Ozyz le repére de référence et Ox'y’2’ le repére aprés une rotation
d’angle 6 autour de I'axe Oz. En utilisant l'extension de la formule
(1.49) au troisiéme ordre, exprimer )fo;,z,z, en fonction des compo-
santes dans le repére Ozryz. En déduire que dans un milieu isotrope

(z?;:)a:x = ch?;)ym + Xg;c)yy + XSSJ)I?/

1.2 Symétrie de Kleinman

On considére le processus de somme de fréquences ws = wy + wq. Soit I,
Pintensité du faisceau p (p = 1,2, 3).
1) Exprimer % pour p=1,2, 3.

2) On suppose que le milieu est sans pertes pour les trois ondes. Montrer
qu’une condition suffisante est

XS;)c (—ws;wi,we) = Xﬁ;)ﬂ (—wisws, —ws) = X;(ji (—w2; ws, —w1)

1.3 Effets du second ordre dans un liquide molécules
chirales

On s’intéresse aux effets d’optique non linéaire du deuxiéme ordre qui
peuvent se produire dans un liquide isotrope.
1) Soit x® (w1, ws) le tenseur « susceptibilité » du milieu.

a) Quel est le rang de ce tenseur ?
b) Si les molécules qui composent le liquide sont centrosymétriques,
que peut-on dire de ce tenseur ?
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2) On suppose maintenant que les molécules qui composent le liquide sont
chirales, ce qui implique que ces molécules ne sont pas centrosymé-
triques. Dans ce cas, les seules composantes non nulles du tenseur sont :

a) Les régles générales de symétrie des susceptibilités non linéaires
du deuxiéme ordre impliquent que Xg,l(whwz) = XEIQ{%(WQ?(Ul).
Que peut-on en conclure pour la génération de second harmonique
dans un liquide de molécules chirales ?

b) On envoie sur 'échantillon deux ondes électromagnétiques ﬁ et
E.?; de fréquences wy et wo . Montrer que la polarisation du deuxiéme
ordre oscillant & w3 = wy + wey s’écrit :

?(wg,) = 250x(2)E—’1) X .Eg)

¢) Pourquoi ne peut-on pas avoir de génération a la fréquence ws si
E et E; sont deux ondes planes qui se propagent selon la méme
direction ?

d) Quelle géométrie et quelles polarisations sont possibles pour les
faisceaux E_’{ et E—; pour qu’il y ait génération d’un faisceau a la
fréquence w3 ?
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Chapitre 2

Equation de propagation
non linéaire

Ce chapitre est consacré a l’élaboration des équations de propagation des
ondes électromagnétiques dans un milieu non linéaire. Comment ’appari-
tion d’une polarisation non linéaire modifie-t-elle la propagation de l'onde ?
Comment rendre compte des ondes réémises par une polarisation non linéaire
harmonique créée par un faisceau fondamental 7 Ce chapitre donne quelques
résultats généraux concernant ces problémes et les équations de propagation
obtenues permettront de résoudre les problémes d’optique non linéaire pour
des faisceaux continus. L’aspect particulier des impulsions lumineuses sera
traité en détail dans le chapitre 7.

2.1 Equation de propagation linéaire

Un aspect important du traitement des ondes électromagnétiques est
donné par ’équation de propagation qui régit 1’évolution des ondes lors-
qu’elles se propagent dans le vide ou dans un milieu matériel. Le point de
départ en est ici encore les équations de Maxwell (écrites ici dans un milieu
non métallique, non magnétique)

0B 0H
E = - = — _—
v a . Mt
oD OE oP
VXH_W_goa—’_E. (21)
De ces équations, on tire
oV x H 0’D
E)=- = — 2.2
Vx (V x E) Ho—, 153 (2.2)
qu’on peut réécrire
1 O°E o*P

qui est la forme générale de I’équation de propagation.
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2.1.1 Onde plane dans un milieu isotrope

Le cas le plus simple est celui d’une onde plane dans un milieu isotrope.
En effet, lorsque le milieu est isotrope, la constante diélectrique &, est un
nombre complexe, ce qui signifie que le vecteur polarisation est directement
proportionnel au champ électrique. Pour une onde plane se propageant dans
la direction k, de polarisation €, E = 8Ae* =% 4 ¢ et Péquation (2.3)
devient w

kx (kxe) = —k?e + (k&) k = —¢,—@ (2.4)

c
dont on obtient deux informations importantes. D’une part, k.e = 0, c’est-
a-dire que 'onde est transverse : le champ électrique oscille dans un plan
perpendiculaire & la propagation; d’autre part, en définissant l'indice de ré-
fraction n? = ¢,., on obtient la relation de dispersion

kE=n (2.5)

o|€

2.1.2 Onde plane dans un milieu anisotrope

Dans le cas anisotrope, la constante diélectrique n’est plus un nombre mais
devient un tenseur de rang 2 qui relie les trois composantes de la polarisation
aux trois composantes du champ électrique. L’équation de propagation pour
une onde plane devient

kx (kx@) —g,28 =0 (2.6)
qui n’a plus de solution immédiate. On rentre dans le domaine de I'optique
anisotrope qui décrit en particulier la propagation des ondes planes dans
les cristaux et dont on verra par la suite qu’elle joue un roéle trés important
en optique non linéaire. Nous donnons ici un rapide traitement de 'optique
anisotrope. Pour un traitement complet, voir [1].

Le tenseur « constante diélectrique » s’écrit de fagon générale

e, 0 0
& = 0 g O (2.7)
o 0 0 e,

et dépend donc en général de trois constantes diélectriques. Ce cas général est
assez complexe et nous traiterons en détail le cas plus simple des cristaux
uniaxes pour lesquels on a g, = ¢, = ¢ et €, = ¢|| : le matériau a un axe
privilégié Oz et est isotrope dans un plan Oxy perpendiculaire & cet « axe
optique ». Soit un vecteur d’onde k choisi dans le plan Oyz, défini par I’angle 6
qu’il fait avec Paxe Oz (figure 2.1)

0
k=Fky| sinf |. (2.8)
cos 0
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Axe optique
z

@
1=

Fic. 2.1 — Représentation des deux directions de polarisation D, et D. et des
indices de réfraction correspondants. Le vecteur d’onde k est dans le plan Oyz et
fait un angle 6 avec 'axe optique du cristal.

L’équation (2.6) devient alors
2

—k%e, + %EJ_@I =0 (2.9)
c
2
P w
(k.€) ksin 0 — ke, + FEley = 0 (2.10)
2
~ w
(k.@) kcost — ke, + Zele = 0. (2.11)

Ce systéme d’équations admet deux solutions :

— k=mn,% et ke =0 : il s’agit d'une solution similaire au cas isotrope,
qui est adaptée au cas ou la polarisation de 'onde est perpendiculaire
a l'axe optique. On appelle cette onde 'onde ordinaire. n? = ¢ est
I'indice ordinaire ;

— k=mnp% et ke # 0 : dans ce cas, la polarisation a une composante lon-
gitudinale, c’est-a-dire selon 'axe Oz. On appelle cette onde 'onde ex-
traordinaire. L’indice de réfraction de cette onde dépend de I'angle 6,
de I'indice ordinaire n, et de I'indice extraordinaire défini par n? = el

selon la relation

cos?f  sin’0

1
n_g - ng ng (212)

Une propriété remarquable de I’onde extraordinaire est que le champ élec-
trique n’est plus perpendiculaire au vecteur d’onde. En revanche, la relation
k.D = 0 reste valable : le vecteur déplacement électrique reste perpendiculaire
au vecteur k (figure 2.2). La conséquence principale de cet effet est que le vec-
teur de Poynting n’est plus orienté selon k : I'énergie ne se propage plus comme
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la phase. Ainsi, une onde polarisée de facon quelconque verra se séparer sa
composante ordinaire qui se propage selon k de sa composante extraordinaire
qui se propage avec un angle par rapport a k : il s’agit de la double réfraction,
caractéristique de ces milieux qu’on appelle biréfringents. L’angle entre les
deux faisceaux, «, appelé angle de double réfraction (« walk-off » en anglais),
est défini par la relation suivante

1 1 ) s1n29. (2.13)

tg o =nj ( - —
n2 n?2 2
Dans le cas le plus général, les trois directions de I'espace sont différentes
et il y a trois indices de réfraction différents [1]. Les cristaux présentent dans
ce cas deux axes optiques : on appelle ces milieux biaxes.

a .
axe optique

F1G. 2.2 — Représentation des vecteurs caractérisant ’onde lumineuse dans le repére
du laboratoire OXY Z : le champ électrique E et le vecteur de Poynting S font
un angle «, appelé angle de double réfraction, avec le déplacement électrique D
et le vecteur d’onde k respectivement. (©) Droits réservés.

Nous verrons dans la suite que 'utilisation de la biréfringence des cristaux
non linéaires joue un role trés important pour les processus non linéaires du
second ordre.

2.1.3 Ondes non planes

Dans les expressions précédentes, nous avons supposé que les ondes étaient
planes, c’est-a-dire qu’elles étaient uniformes dans tout le plan perpendicu-
laire a la direction de propagation. Il ne peut s’agir que d’une approximation
et, en réalité, I'extension spatiale d’un faisceau est finie et la répartition de
lumiére dans un plan transverse est non uniforme. L’équation de propagation
dans le vide fait alors intervenir les gradients du champ électrique dans les
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directions transverses, noté A |, responsables des phénoménes de diffraction
de la lumieére :
0A

A LA+ 2ik- =0, (2.14)

Une solution générale de ’équation est donnée par les faisceaux Gaus-
siens [2] dont nous rappelons ici la structure!

TN CIE I s W S S
(2.15)

F1c. 2.3 — Représentation d’un faisceau gaussien. La dimension transverse minimale
est appelée le col du faisceau. Aprés propagation sur une longueur de Rayleigh, la
surface du faisceau a été doublée.

Le profil d’un tel faisceau est représenté sur la figure 2.3. Le point z = 0
correspond a la taille minimum du faisceau, le col (waist en anglais : wp). En
ce point, la surface d’onde est un plan. Lorsqu’on s’éloigne du col, la taille du
faisceau change selon

2
w(z) = woy/1+ (Z> (2.16)

2R
tandis que la surface d’onde se courbe, jusqu’a approcher une onde sphérique
a grande distance

R(z)=z+ %. (2.17)

La taille caractéristique de focalisation du faisceau est donnée par la
longueur de Rayleigh zy : c’est la longueur de propagation nécessaire pour
doubler la surface du faisceau

2
Twg

R = (2.18)

Le terme de phase p(z) = arctgZ est appel¢ phase de Gouy. Nous
verrons qu’il jouera un réle important lors de la génération d’harmoniques
par des faisceaux focalisés.

1 Avec cette normalisation, on a [ [ |E(r,t)|? dedy = |A|*.
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2.2 Equation de propagation non linéaire

Nous nous placerons ici dans le cas d’une onde plane monochromatique
dans un milieu homogéne. Le champ électrique s’écrit alors

E(z,t) = 8A(z, t)e'**=9t 4 cc. (2.19)

Dans ce cas, V.E = 0 et 'équation (2.3) se réduit a

9°D
AE = po——5-. 2.20
Ho o012 ( )
Le membre de gauche s’écrit (en omettant les variables z et ¢ dans A)
2A A
AE 8872 -+ QZk% — k2A kz Wt) + c.c. (221)

A ce stade, nous allons invoquer 'approximation de I’enveloppe len-
tement variable 2 : si l’enveloppe A varie lentement quand z varie d’une

8Z et on peut négliger le premier terme du
crochet. Par ailleurs, en separant dans la polarisation la partie linéaire P* et
la partie non linéaire PV’ le déplacement électrique D s’écrit

D = ¢E + PL 4+ PNE = ¢, E + PVL. (2.22)

Ecrivons la polarisation non linéaire sous la forme
pNL = pNESilknz—wt) 4 ¢ (2.23)

Dans cette équation, PVE est la polarisation qui oscille & la fréquence w,
identique a celle du champ é lectromagnétique dont on cherche I’évolution. En
effet, seule une polarisation & w peut interagir avec un champ de fréquence w.
En revanche, rien ne fixe le vecteur d’onde de la polarisation & k! Bien au
contraire, le vecteur d’onde de la polarisation est imposé par le phénoméne
non linéaire considéré. Par exemple dans le cas de la génération de second
harmonique ou la polarisation non linéaire est créée par le carré du champ
électrique, son vecteur d’onde est égal a 2k. ky dénote ainsi le vecteur d’onde
de la polarisation d’une fagon générique et dépend du processus étudié.

L’insertion des équations (2.21) et (2.22) dans ’équation (2.20) donne alors

0A 2 " ,
2k — k2A = —6, = A — pgw?e. PNESgilhz k)=, (2.24)
0z 2
Vu que k2 = —ET“C’—j, cette équation se réduit a
0A = w .
. .PNLS iAkz 2.95
9z Qsonce c ( )

2 SVEA (slow varying envelope approzimation) en anglais.
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ou nous avons posé¢ Ak = ky — k. Cette équation est 1’équation de propa-
gation non linéaire dans sa forme la plus simple. Elle est néanmoins bien
adaptée & de nombreux problémes que nous traiterons par la suite pour des
faisceaux continus. En revanche, cette équation devra étre complétée si on
travaille avec des impulsions courtes. Ce cas sera traité en détail dans le
chapitre 7.

L’annexe a la fin du chapitre présente par ailleurs des écritures plus élabo-
rées de cette équation lorsqu’on prend en compte la biréfringence. Les effets
de I’absorption sont également abordés dans le probléme 2.1.

2.3 Meélange a trois ondes : relations
de Manley-Rowe

Nous allons dans cette partie examiner un cas particulier de mélange a
trois ondes ou deux ondes de fréquences wi et wo créent une troisiéme onde
de fréquence ws = wy + ws par lintermédiaire d’un milieu possédant une
susceptibilité non linéaire x non nulle. Cet effet s’appelle la génération
de fréquence somme (on utilise fréquemment l'acronyme anglais SFG :
Sum-Frequency Generation).

Nous considérons ici des ondes planes se propageant dans la direction z en
régime stationnaire. Chaque champ électromagnétique est noté

E;(2,t) = ;A;(2)e!hiz=wit) L cc (2.26)

ou l'indice j peut prendre les valeurs 1, 2 ou 3.

Considérons tout d’abord le processus de sommes de fréquences. L’inter-
action des champs 1 et 2 crée une polarisation oscillant a la fréquence w3 qui
s’écrit

P (2,1) = 2e0x® (—wsswi, wn) : €182 4, (2) Ag(2)e!(MHh)zmwst) e

(2.27)
qui va venir « alimenter » ’onde 3. Il ne s’agit cependant pas du seul effet non
linéaire pertinent. En effet, parallélement & cet effet, on peut avoir une gé-
nération de fréquence différence (DFG : difference-frequency generation)
qui recrée un rayonnement a la fréquence wy (resp. wo) a partir de ws — wo
(resp. w3 — w1 ). La polarisation non linéaire correspondante pour wy s’écrit

PYYE(z,1) = 20 (—wriwn —wn) s @B Aa(2) A3 (2)e (370 ¢

(2.28)
et on a une expression identique pour ws en interchangeant les indices 1 et 2.
En insérant ces expressions des polarisations non linéaires dans
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Péquation (2.25), on obtient un systéme de trois équations de propaga-
tion couplées :

0A1(z w1 PN N N
L2) s O (Lo, —wn) s 58 () Af () AR (2.20)

—~

0z nic =
0A N PN ;
2(z> = —262%(2) (—wz;w& —wl) : e3e1A3(Z)AT(2)€_ZAkZ (2-3())
0z noc =
A .
045(2) _ ws g XD (w3 wi,we) 1 818241 (2) Ag(2)e'2k2 (2.31)
0z nsc ~ =

ou on a défini le désaccord de phase Ak = ky + ko — k3.

On peut voir dans les équations précédentes que ce sont différentes com-
posantes du tenseur x® qui interviennent. Cependant, lorsqu’on est dans
un régime non résonnant, ¢’est-a-dire qu’il n’y a pas d’absorption (ce qui est
toujours le cas expérimentalement), on peut utiliser la symétrie introduite au
chapitre précédent (voir le probléme 1.2) et définir une susceptibilité d’ordre 2
effective

Xy =81 x® (~wisws, —ws) : €582 (2.32)
= /ég é(z) (—OJQ; w3, —wl) : 6361 (233)
= /ég 2(2) (—w;g; Wi, wg) : 6162. (234)

La résolution de ces équations n’est pas immédiate et on en reparlera
dans les chapitres suivants. Intéressons-nous cependant & 1’évolution de 'in-
tensité de ces trois faisceaux au cours de la propagation. Rappelons que l'in-
tensité du faisceau j s’écrit I;(z) = 250njc|Aj(z)|2 et donc que %ﬁz) =

dA7 dA; .o . R .
2eonjc [AjTZJ + A } On peut aisément calculer ces expressions & partir

des équations précédentes et on obtient alors deux informations intéressantes.
D’une part, on a

A (L +L+13)=0 (2.35)

ce qui correspond a la conservation de 1’énergie. Ce résultat n’est pas
vraiment surprenant, mais il est néanmoins important de souligner un point :
aucune énergie n’est déposée dans le milieu non linéaire. Toute 1’énergie conte-
nue dans les faisceaux incidents reste sous forme d’énergie lumineuse et il ne
peut y avoir transfert d’énergie qu’entre les différentes ondes. Le milieu non
linéaire n’en est pas moins indispensable, c’est par son intermédiaire que les
ondes peuvent échanger de I’énergie. D’autre part, on peut vérifier que

PE)-tE)-E@E)]  ew

Cette relation peut se traduire par une relation sur le nombre de pho-
tons. En effet la quantité N; = hITJ;J peut étre assimilée au flux de photons dans




2. Equation de propagation non linéaire 33

le faisceau j. Notons cependant que dans le cadre semi-classique de ce livre,
nous n’introduisons pas la quantification du champ électromagnétique (sauf a
la fin du chapitre 4), mais cette relation nous permet d’utiliser cette notion de
photon pour mieux comprendre les processus d’optique non linéaire : lors du
mélange a trois ondes, deux photons de fréquence w; et wy disparaissent pour
créer un photon de fréquence ws ou réciproquement, un photon ws disparait
pour créer deux photons wy et wo. Ainsi pour chaque photon ws qui apparait
(resp. disparait), un photon w; et un photon wy disparaissent (resp. appa-
raissent) simultanément. Cette importante relation porte le nom de relation
de Manley-Rowe. Elle a été établie par Manley et Rowe dés 1956 [3]. Elle
permet de représenter les processus non linéaires par les schémas ci-dessous.

F1G. 2.4 — Diagramme représentant la génération de fréquence somme (SFQG) et la
génération de fréquence différence (DFG) en termes de photons. Notez que les traits
en pointillés ne correspondent pas nécessairement a des niveaux d’énergie réels : on
parle alors de transitions « virtuelles ».

Annexe

Equation de propagation non linéaire dans un milieu
biréfringent

Nous allons dans cette section montrer comment ’équation de propaga-
tion non linéaire (équation (2.25)) est modifiée lorsqu’on prend en compte la
biréfringence des matériaux. Si l'onde est polarisée selon la direction ordinaire,
rien ne change. En revanche, comme nous l’avons vu dans la section 2.1.2, dans
un milieu biréfringent, le champ électrique de 'onde polarisée extraordinaire
n’est plus perpendiculaire au vecteur d’onde, mais fait un angle « avec la
direction du vecteur D (figure 2.2). Si I'on écrit E = €A4e’** + c.c, le vecteur
polarisation a pour coordonnées dans le repére de la figure € = (cos «v, 0, sin ).
L’équation de propagation (2.3) projetée sur le vecteur € peut s’écrire (avec
Péquation (2.22))

1 0%,8E  9%ePNL

e.Vx (VXE)+ET__MO o2

(2.37)
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Dans cette équation, €, est la constante diélectrique « extraordinaire » :
_ 2
Er = Nj.
Dans l'approximation de ’enveloppe lentement variable qui permet de
négliger les dérivées secondes de A, le premier terme se calcule comme

~ 0A 0A ;
eVx(VxE)= <—2ikaz cos® a + 2ik% sin a cos o + k? A cos® 04) ez,

(2.38)
Avec T'aide de la relation de dispersion (équation (2.6)) qui se réduit a
ikz

2 R . .
Erty = k? cos? o, le deuxiéme terme est simplement —k? Ae?** cos? a et I’équa-

tion (2.37) devient

—2ik (6821 - %itga) cos® a = pow?e. PNLeiAkz (2.39)

ce qui nous donne I’équation de propagation non linéaire pour 'onde extra-
ordinaire
0A aAt
9z or?

e PNLiAkz, 2.40
! 2e0ngc cos? o © ¢ ( )

Problémes

2.1 Effet paramétrique optique avec absorption

On s’intéresse ici a I'effet de ’absorption sur ’équation de propagation non
linéaire. Pour tenir compte de ’absorption, on suppose que la susceptibilité
linéaire s’écrit M) = x/ +ix”.

1) Exprimer l'indice de réfraction complexe n = n’ + in” en fonction de

! 1"
X et x".
2) Montrer que I’équation (2.25) devient

0A o, .
i Ry G

~ pNL iAkz
eP""e .
0z 2 2egnc

Exprimez le coefficient d’absorption « en fonction de n'.

3) On considére un cristal non linéaire (susceptibilité x(?)) absorbant.
Ce milieu est en interaction avec deux ondes d’amplitudes Ay et Ag
et de fréquences wy et ws, respectivement. On s’intéresse a la généra-
tion en régime stationnaire d’'une onde d’amplitude A; et de fréquence
w1 = w3 — wy. On suppose que les susceptibilités ne dépendent pas de
la fréquence.

a) Ecrire les équations d’évolution de A; et As.
b) Résoudre ces équations avec les conditions initiales A;(0) = 0 et
As(0) donné en supposant que As reste constante. On posera gy =

X(z)Ag1 / n“l’;‘;’iz ol ny2 sont les indices de réfraction. [On pourra
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écrire les solutions sous la forme Aj(z) = /“Laje(sTiak/2)= (5 =
J

1,2) et chercher les valeurs possibles de s.]

¢) Montrer que 'amplification n’est possible que si g dépasse une
valeur que l'on calculera. En déduire l'intensité minimale de la
pompe, I3 sy pour que 'amplification soit possible.

2.2 Instabilité de modulation

On  considére une impulsion électromagnétique  E(z,t) =
A(Z,T)ei(kf’z—‘“’t) + c.c ot 7 désigne le temps dans le repére se dépla-
cant avec Iimpulsion : 7 = ¢t — z/v, ou v, est la vitesse de groupe. Pour
cette impulsion, I’équation de propagation s’écrit (voir chapitre 7 pour la
signification des différents termes) :

2
% = Z%% + i250w0n0n2 |14|2 A.

1) Montrer que pour une onde plane (A(z,7) = Ao(z)), le module de Ay
reste constant lors de la propagation. On supposera que cela reste vérifié
dans la suite de ’exercice et on note Iy l’intensité de 'onde.

2) Durant la propagation, de nouvelles ondes électromagnétiques ayant des
fréquences légerement différentes peuvent apparaitre (voir chapitre 6)
et on écrit Pamplitude totale du champ électrique A(z,7) = Ag(z) +
A1(2)e™07 + Ay(2)et T avec Ap, Ay < Ay.

Montrer que les équations de propagation pour A;(z) et As(z)
s’écrivent (en ne gardant que les termes d’ordre 1 en A; et As)

% — i (27 — K) Ay + iy Asei?r* (2.41)

z

8542 = —i(2y — k) Ay — iyAje D7 (2.42)
z

Exprimer v et x en fonction de Ij.

3) Montrer que A; peut connaitre un gain exponentiel lors de la propa-
gation selon les conditions (= instabilité de modulation). Montrer
que dans le cas ou il y a cette instabilité, il existe un seuil pour I pour
I'apparition de cet effet.
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Chapitre 3

(Génération de seconde
harmonique

3.1 Introduction

La génération de seconde harmonique (souvent désignée par son acronyme
anglais SHG : Second-Harmonic Generation) est 'archétype des effets
non linéaires du second ordre. Il s’agit du processus qui va transformer deux
photons de fréquence w en un photon de fréquence 2w. C’est un cas particulier
du mélange a trois ondes considéré a la fin du chapitre précédent. La premiére
expérience de SHG a été faite en 1961 par Franken [1]. Dans son expérience,
Franken a envoyé le faisceau d’un laser a rubis, qui venait tout juste d’étre
inventé (A = 694,3 nm) sur un cristal de quartz et il a pu observer un trés
faible rayonnement a A = 347, 2 nm. Le rendement de conversion ne dépassait
pas quelques 1078, mais cette expérience a été la premiére a démontrer la
génération de seconde harmonique ; elle marque la naissance de 'optique
non linéaire.

Rappelons qu’une telle expérience n’est possible que dans des cristaux
soigneusement choisis car il faut un milieu non centrosymétrique pour avoir
une susceptibilité du deuxiéme ordre non nulle. Le schéma expérimental est
donné sur la figure 3.1.

Le faisceau incident a la fréquence w est appelé le faisceau fondamental,
celui & 2w est appelé faisceau harmonique. Les deux faisceaux se propagent
selon la direction z et traversent un cristal d’épaisseur L. On suppose qu’il
n’y a pas de faisceau harmonique envoyé & l'entrée du cristal. Le faisceau
fondamental s’écrit

E(z,t) = &1 4;(z,t)elF==t) L cc (3.1)

et le faisceau harmonique s’écrit

Es(z,t) = 63 As(z, t)e!*22=290) 4 ¢ ¢ (3.2)
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o —) x? —> 20

F1a. 3.1 — Schéma de principe d’une expérience de génération de seconde harmo-
nique. La photo représente le doublage d’une impulsion de longueur d’onde 800 nm
(peu visible sur la photo) dans un cristal de BBO, résultant en un faisceau a
400 nm bien visible (© V. Kemlin).

3.2 SHG en régime paramétrique

Plagons-nous tout d’abord en régime paramétrique : on suppose que le
rendement de conversion de la SHG est suffisamment faible pour qu’on puisse
négliger la variation du faisceau fondamental. L’amplitude du fondamental
Ay est donc indépendante de z. On cherche & décrire la croissance du faisceau
harmonique au cours de la propagation dans le cristal. L’équation de propa-
gation que nous avons introduite dans le chapitre précédent (équation (2.25))
s’écrit ici

dAs(z .
d2z( ) _ 7ch)fA%61Akz (3.3)

ou Ak = 2k1 — ko et ol nous avons introduit la susceptibilité effective XiQf)f =
e .X(z)(—Qw; w,w) : e1e;. Cette équation se résout immédiatement en prenant

en compte la condition initiale A5(0) =0

inkz/28in Akz /2

T

(3.4)

qui permet d’exprimer l'intensité I du faisceau harmonique en fonction de
celle du fondamental I;

sin Akz/2>2 (35)

Bl2) = i [
2(2) = 2e0c3n2n9 Xeff ! < Ak/2
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Plusieurs remarques peuvent étre faites sur ce résultat :

— l'intensité de I’harmonique dépend du carré de celle du fondamental :
c’est la signature d’un effet non linéaire d’ordre 2. Cette caractéristique
est fréquemment utilisée expérimentalement. Lorsqu’on a affaire a un
processus indéterminé, en regardant la dépendance entre I'intensité pro-
duite et celle du (ou des) faisceau(x) initial (tiaux), on peut en déduire
I’ordre de non-linéarité optique en jeu;

— lintensité de 'harmonique dépend bien évidemment de la susceptibilité

non linéaire. Cependant, le paramétre qui intervient en réalité est la
@) |?
Xeff

figure de mérite ——.
ning

constante dans les divers cristaux non linéaires : c’est une conséquence
de la regle de Miller (voir chapitre 1).

Cette figure de mérite s’avére relativement

TS

0 10 20 30
Distance de propagation

Intensité de second harmonique

F1c. 3.2 — Intensité SHG en fonction de la distance de propagation dans le cristal
non linéaire. La courbe en trait plein est pour Ak # 0; celle en pointillés pour
Ak =0.

Intéressons-nous maintenant a 1’évolution de I5 au cours de la propagation.
Deux cas sont a considérer : Ak # 0 et Ak = 0. Si Ak # 0, Iz(z) varie comme
sin? Akz/2. La courbe correspondante est tracée sur la figure 3.2 : ’évolution
de I, varie périodiquement au cours de la propagation. Le signal harmonique
atteint une valeur maximale pour une longueur /. = X7 appelée longueur de
cohérence. Examinons l'origine de Ak. Un calcul simple montre que Ak =
(n1 — n2)22. Ainsi, Ak est relié & la différence entre les indices de réfraction
du matériau non linéaire mesurés a la fréquence du fondamental et a celle
de 'harmonique. Dans le cas d’'un matériau non absorbant, ces deux indices
sont trés proches, mais en réalité, ils ne sont jamais exactement identiques et
en général, la longueur de cohérence n’excéde pas quelques micrométres. On
voit donc que, quelle que soit la longueur du cristal non linéaire, 'efficacité
de la SHG ne sera pas meilleure que celle d’'un cristal de quelques microns
d’épaisseur, dont on peut calculer qu’elle sera extrémement faible. Cependant,
si on arrive (ainsi qu’on le verra par la suite) & obtenir Ak = 0, le résultat
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) 2
change complétement. En effet, dans ce cas, (%) — 22 et I'intensité

de ’harmonique varie comme le carré de I’épaisseur du cristal (voir figure 3.2).

On attend ainsi une intensité tendant vers l'infini si le cristal devient in-
fiment épais. Nous rediscuterons ce point dans la prochaine partie. Ce calcul
montre 'importance d’annuler Ak si on veut obtenir une bonne efficacité de
génération de seconde harmonique. Pour comprendre pourquoi l'influence de
AkE est si grande, examinons la figure 3.3. On voit qu’en un point z a 'intérieur
du cristal, le second harmonique va étre la superposition des ondes harmo-
niques qui ont été créées auparavant, et qui se déplacent avec une vitesse de
phase ks et de 'onde harmonique créée en ce point par la polarisation non
linéaire qui se déplace avec une vitesse de phase 2k;. Si ces deux vitesses ne
sont pas les mémes, les deux sortes d’onde se déphasent au cours de la pro-
pagation, jusqu’a interférer destructivement. Ainsi, au bout d’une longueur
de cohérence, les ondes nouvellement créées vont détruire les ondes précédem-
ment créées, générant l'oscillation de I'intensité au cours de la propagation. En
revanche, si les deux vitesses sont exactement égales, toutes les ondes inter-
férent constructivement et un signal macroscopique de SHG peut étre généré.
Ce probléme est central en optique non linéaire : Ak est appelé le désaccord
de phase. Lorsqu’on a Ak = 0, on est arrivé a un accord de phase parfait.

Onde fondamentale

Onde harmonique forcée (vitesse 2k,)

Onde harmonique libre (vitesse k,)

F1c. 3.3 — Accord de phase : lors de la propagation dans le cristal non linéaire, les
ondes harmoniques libre et forcée se déphasent si Ak # 0.

Une manifestation du désaccord de phase s’oberve dans les franges de
Maker (figure 3.4) : lorsqu’on change l'angle 6, on modifie ’épaisseur de
I’échantillon et on observe des franges qui proviennent de la variation en
(sinAkz/2)? de I'intensité harmonique.®

3.3 SHG : cas général

Nous venons de voir que l'intensité du faisceau harmonique peut croitre
indéfiniment lorsque ’accord de phase est satisfait. Une telle divergence n’est

I L’annulation en # = 0 provient du fait que, dans cette géométrie, la susceptibilité
effective s’annule.
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0.8

0.6

0.4

Intensité SHG

0.2

—40 20 0 20 40
Angle de rotation (°)

F1G. 3.4 — Franges de Maker obtenues en mesurant I'intensité du second harmonique
en fonction de l'inclinaison du cristal.

bien entendu pas possible physiquement et il faut remettre en cause ’approxi-
mation paramétrique que nous avons faite dans la partie précédente. En effet,
nous avons vu au chapitre 2 qu’il y avait conservation de l'intensité totale lors
des processus de mélange a trois ondes en régime non résonnant. Ainsi, 'in-
tensité qui est générée dans le faisceau harmonique est nécessairement prise
au faisceau fondamental qu’on ne peut plus supposer constant. Cette diminu-
tion de l'intensité du fondamental & cause de la conversion vers ’harmonique
est appelée déplétion du fondamental.

Si on ne suppose plus le fondamental constant lors de la propagation, il
faut introduire ’équation de propagation de ce dernier, couplé au faisceau
harmonique. La polarisation non linéaire associée est

PP (2,t) = 260X P (—w; 2w, —w) : €261 Aa(2) A} (2)e!(F2=F)z=wh) 4 ¢ ¢ (3.6)

qui correspond a la régénération de photons a la fréquence w par différence
de fréquences entre un photon a 2w et un photon a w.

Dans le cas ou on a un accord de phase parfait (Ak = 0), les équations
couplées entre le fondamental et 'harmonique s’écrivent

dAi(z) w (9

P ZnicheffA2(z)A>1k(2) (3.7)
dAQ(Z) . w (2) 2
dz ZnizcxeffAl(Z) (3.8)
avec ch)f = /ég.l(z)(—Qw;w,w) :ee; = ’e\l.K(z) (—w;2w, —w) : €2,

Ce systéme d’équations couplées peut étre résolu analytiquement et nous
allons maintenant en donner la solution.

2 On reconnait la symétrie générale des tenseurs dans le cas d’un milieu non absorbant
(chapitre 1).
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Ecrivons les amplitudes complexes des champs sous la forme A; = £ ¢'#s
J

oil p; et ¢; sont des fonctions réelles représentant ’amplitude et la phase de
I'onde. Toutes ces quantités sont des fonctions de z, que nous n’écrivons pas

pour plus de clarté. Posons de plus ¢ = %ch)f m\l/ﬁ. Le systéme d’équations

(3.7-3.8) devient

dp1 . dpy . iP

e + i1 1 lapp2e (3.9)
dp2 . dpo . —i

E —+ ZpQE = qu%e ® (310)

ol on a posé ¢ = o — 2¢;. En séparant les parties réelles et imaginaires, il
vient

d
% = —qp1p2sin (3.11)
d
% = qpisin @ (3.12)
d®
pip2o— = ap1 (p1 = 2p3) cos ®. (3.13)
De ces trois équations, on peut vérifier que d—dz (p% P2 COS <I>) =0, ce qui im-

plique que p?pacos® est invariant lors de la propagation. Or, si l'on considére
comme condition limite qu’il n’y avait pas d’harmonique a I'entrée du cristal,
on obtient que cet invariant est nul en z = 0 et donc qu’il reste nul pour
tout z. Puisque p; et ps ne sont pas nuls, il est donc nécessaire que cos ® soit
nul pour tout z. Ce résultat montre que le faisceau harmonique est généré
avec une phase précise, telle que cos ® = 0, c’est-a-dire telle que = 33. Les
équations (3.11) et (3.12) s’écrivent maintenant

dp;

—_— =— 3.14

E» ap1p2 (3.14)

dpa 2

2 = 3.15

a2 qp1 ( )
d’otu on tire facilement que ddz (p% + p%) = 0, ce qui correspond & la conserva-

tion de l'intensité totale déja obtenue dans le cas général. De ces équations,
on peut aussi obtenir la relation suivante

& (1N apites _ 2pi0)
e =q =q (3.16)
z% \ p1 p1 P1

ol la seconde égalité utilise la conservation de lintensité : pour tout z,
p1+ p3 = p3(0). Cette équation s’intégre facilement et on obtient

™

3 La solution ® = — 7 est identique a celle qu’on calcule ici.
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p(z) = 20 (317)
L
po(2) = pl(O)tanh% (3.18)

avec L = qp%(O)' Les deux courbes correspondantes sont dessinées sur la
figure 3.5. Le point le plus remarquable est la prévision théorique selon la-
quelle 100 % de l'intensité du fondamental peut étre convertie en harmonique
pour un cristal grand devant la longueur L. Ce résultat surprenant montre
toute la richesse de 'optique non linéaire. Alors que, par définition, les ef-
fets non linéaires sont faibles et ne représentent mathématiquement qu’une
petite correction & la réponse linéaire, leurs effets peuvent devenir extréme-
ment forts. C’est 'addition cohérente de tous les petits effets élémentaires qui
permet cette efficacité extraordinaire.

0.5 4

0.0

T T
0 10 20 30
Distance de propagation

Fic. 3.5 — Evolution de lintensité du fondamental et de ’harmonique au cours de
la propagation dans le cristal non linéaire lorsque Ak = 0. A grande distance, la
conversion du fondamental vers I’harmonique est totale.

En pratique, on n’arrive pas a de tels rendements, mais on peut atteindre
des rendements de 50% en un passage et de 85% en cavité [2|. Plusieurs
raisons expliquent cette limitation. Pour obtenir des intensités élevées tout
en conservant une énergie moyenne raisonnable, on est amené a utiliser des
impulsions courtes et des focalisations fortes des faisceaux lumineux. Se posent
alors des problémes de recouvrement temporel ou spatial entre le fondamental
et 'harmonique au cours de la propagation dans les cristaux qui empéchent
d’utiliser des cristaux trés longs et limitent le rendement.

Dans le calcul qu’on vient de présenter, on a supposé qu’il n’y avait pas
d’harmonique a I’entrée du cristal. Lorsqu’un faisceau harmonique est présent
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a z = 0, on peut montrer que si le faisceau harmonique a la bonne phase
(® = 7), il y aura transfert total de I’énergie du fondamental vers I'harmo-
nique. En revanche, si ce n’est pas le cas, on observera des oscillations avec

transfert retour de ’harmonique vers le fondamental.

3.4 Notation contractée de la susceptibilité
non linéaire

Nous avons vu dans le chapitre 1 qu’il existe une régle générale de symétrie

dans le tenseur y(?
(2)

2 2
Xijk(wl,wg) = ng;(WQ,wl). (3.19)
Dans le cas de la SHG, wi = ws et par conséquent, le tenseur y(? est
invariant par permutation des deux derniers indices. On introduit alors un
tenseur contracté défini par

1
dy = §x§ji~ (3.20)

avec la convention suivante

gk 1112233 |23,32 | 31,13 | 12,21
l: | 11213 4 ) 6

(3.21)

Le tenseur d s’exprime donc comme une matrice 2 x 6. La symétrie de
Kleinman s’écrit de fagon simplifiée dans cette représentation, par exemple
d14 = d23 = d36, d15 = d31, d16 = dgl... Cette notation est couramment
utilisée pour décrire la réponse du second ordre des cristaux non linéaires.

3.5 Accord de phase

On a vu précédemment qu’il était indispensable d’obtenir un accord de
phase parfait, mais que cet accord n’était en général pas obtenu spontané-
ment. Il a donc fallu trouver des moyens de forcer cet accord de phase. Deux
techniques ont émergé : ’accord de phase par biréfringence et le quasi-accord
de phase.

3.5.1 Accord de phase par biréfringence

Ainsi qu’'on I'a vu dans le chapitre 2, il existe dans les cristaux dits
biréfringents deux indices de réfraction correspondant & des directions de po-
larisation orthogonales. Une idée pour obtenir 'accord de phase est alors de
jouer sur ces deux directions de polarisation pour réussir & obtenir ’accord
de phase. En effet, vu I’aspect tensoriel des susceptibilités non linéaires, rien
n’oblige les faisceaux fondamental et harmonique & avoir la méme direction de
polarisation.
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Considérons une onde fondamentale envoyée sur un cristal non linéaire
biréfringent selon la figure 3.6.

_%7 Axe optique

-
-
-

L)
Xp " D o
@ € \ 7 =2, Onde ordinaire
b D,V [~ Onde extraordinaire
yx =

Cristal anisotrope uniaxe

Fic. 3.6 — L’onde fondamentale peut se décomposer sur les deux polarisations
ordinaire et extraordinaire du cristal.

Le champ électrique peut étre décomposé selon les deux directions ordi-
naire et extraordinaire selon

E; = ¢,A4,¢" ko=t 4 gy Age’Foz=wt) 4 ¢ o (3.22)
avec ko g = Mo9% . La polarisation non lin¢aire du deuxiéme ordre s’écrit alors

P®? = cox@ (—2w;w,w) : 6,8,A42¢!(2koz=2wt)

[l

+ 250X(2) (—2w;w,w) : 8,89 A, Age((kothe)z—2wt)

—~

+ eox @ (—2w;w,w) : By AZei(PRo=—2w0) | ¢ ¢ (3.23)

[l

Pour qu’il y ait accord de phase, il faut qu’apparaisse dans la polarisation
non linéaire un terme en e**22=2«)  On voit donc qu'il y a deux possibilités
pour chaque polarisation du faisceau harmonique :

— si 'onde a 2w est polarisée ordinaire, on peut avoir n,(2w) = ng(w) ou
1o(2) = § [m0(w) + no(w)]

— sil’onde a 2w est polarisée extraordinaire, on peut avoir ng(2w) = n,(w)

ou ng(2w) = 3 [no(w) + ng(w)].

Les deux premiéres solutions ne seront possibles que dans les cristaux
positifs pour lesquels ng > n, tandis que les deux derniéres le seront dans les
cristaux négatifs pour lesquels ng < n,.

On définit ainsi deux types d’accord de phase :

— type I, qu’on note également e + e — o (resp. o + 0 — ¢) dans les cris-
taux positifs (resp. négatifs) quand l'indice & 2w dans une polarisation
est égal & I'indice a w dans "autre polarisation ;

— type II, qu’on note également o +e — o (resp. o + e — e) dans les
cristaux positifs (resp. négatifs) quand l'indice a 2w est égal a la moyenne
des indices a w dans les deux polarisations.
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Il faut noter que, pour chaque situtation, on aura affaire & une composante
particuliére du tenseur de susceptibilité, ¢’est-a-dire que la valeur du X.gv)f sera
différente pour chaque géométrie d’accord de phase. Pour un cristal non li-
néaire, il faudra choisir la meilleure configuration pour optimiser le rendement

de SHG.

En pratique, une fois la configuration de ’accord de phase choisie, il faudra
optimiser I’angle 6 pour obtenir la plus grande conversion. Cependant, dans
d’autres systémes (dits non critiques), 'angle 6 est fixé et on ajuste finement
I’accord de phase en changeant la température du cristal non linéaire.

De trés nombreux cristaux non linéaires existent et de nouveaux cristaux
apparaissent réguliérement. Toutes les informations sur les cristaux non li-
néaires (susceptibilités non linéaires, mais également indice de réfraction, géo-
métrie d’accord de phase, zone d’utilisation...) sont rassemblées dans le livre
Handbook of nonlinear optical crystals [3|. Parmi les cristaux les plus com-
muns, citons :

— KDP, ADP : les premiers cristaux utilisés, fréquemment employés pour
le doublage en fréquence des lasers Nd:YAG ;

— LiNbOg : utilisé pour le doublage des lasers Nd:YAG en configuration
non critique dans tous les sytémes commerciaux ;

— KTP : un cristal apparu en 1976, trés efficace pour le doublage dans
I'infra-rouge proche;

— BBO : un cristal apparu en 1985, trés efficace pour le doublage dans le
visible ;

— AgGaSy, AgGaSes : cristaux utilisés dans I'infrarouge moyen et lointain.

3.5.2 Quasi-accord de phase

Dans certaines conditions, il n’est pas possible d’obtenir un accord de
phase. Une autre idée est alors apparue, basée sur la longueur de cohérence.
L’idée est simple : puisqu’au bout d’une longueur de cohérence, I’harmonique
générée commence a interférer destructivement, pourquoi ne pas changer le
signe de la susceptibilité non linéaire et ainsi forcer I’harmonique & interférer
constructivement de nouveau? Ainsi s’est développé le concept de quasi-

accord de phase schématisé sur la figure 3.7 .

Un traitement plus détaillé du quasi-accord de phase est proposé dans
lexercice 3.1. Comme on le voit sur la figure 3.7, 'intensité de SHG croit
contintiment lors de la propagation dans le milieu.

Ce retournement des zones est possible dans les milieux ferroélectriques,
tels que LiNbO3 (PPLN) ou KTP (PPKTP) ot le signe du x(? dépend d’un
champ électrique appliqué. De tels dispositifs sont maintenant couramment
utilisés, en particulier en géométrie de guides d’ondes planaires.
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td

L.

F1c. 3.7 — Principe du quasi-accord de phase : le signe de la susceptibilité non li-
néaire change toutes les longueurs de cohérence, remettant en phase les composantes
de second harmonique générées en différents points du cristal.

3.6 Génération de troisiéme harmonique
en régime focalisé

La génération de troisiéme harmonique (THG) se traite de fagon identique
a la SHG. Le faisceau harmonique est généré par la polarisation non linéaire

PO (z,t) = QEOX(?’) (—3w;w, w,w) : 6,816 A3 (2)e!BF1==3w0) ¢ 0 (3.24)

et si on néglige la déplétion du fondamental, on obtient des résultats tout a fait
équivalents. En particulier, lorsqu’on satisfait a I’accord de phase, 'intensité
hamonique croit comme le carré de I'épaisseur du cristal. Cependant, dans
toutes ces approches, les faisceaux sont considérés comme des ondes planes.
Cette approximation n’est généralement pas satisfaite en pratique, d’autant
moins en optique non linéaire ol on a tendance a focaliser les faisceaux pour
en augmenter 'intensité. Nous allons dans cette partie montrer comment on
peut traiter la THG avec des faisceaux gaussiens (chapitre II, section 1.3).
L’équation de propagation non linéaire dans laquelle on introduit les effets de
diffraction s’écrit

1 0A w e PN L eiAkz

— A A+ — =1 )
2ik +3z z2{—:0716

, (3.25)

équation dont la solution en ’absence d’effet non linéaire est donnée par les
faisceaux gaussiens que l'on peut exprimer en introduisant ¢(z) = z — izg
comme

Aozp 1 { x2+y2} .
— —— €X Zk’i exp Z). 326
2 P 20(2) pip(z) (3.26)

Al(xay) = T zq(
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Considérons le cas général de la THG en supposant que l'accord de phase
est satisfait. L’équation (3.25) devient, en notant A3 amplitude du faisceau
généré

1 8A3 w
— A A3+ — =i—
2k + 9 '2ne

Si on cherche A3 sous la forme Asz(z,y) = f(2)A1(x,y),* on obtient une
équation simple pour f(z) :

3 A3 (3.27)

d (3)
d e x

dz " (2 —izg)? (3.28)

ot K est une constante. Pour un cristal non linéaire de longueur L > zg, la
solution est donnée par

+o0o d
f=EKx™ / - (3.29)

—oo (2 —izR)?

dont on peut facilement montrer par le théoréme des résidus qu’elle est nulle.
Ainsi, la génération d’harmonique d’ordre 3 est nulle quand on utilise un fais-
ceau focalisé, contrairement & ce qu’on obtient avec un calcul d’ondes planes.
Ce résultat surprenant est lié & la phase de Gouy. A cause de cette phase, les
faisceaux harmonique et fondamental se déphasent au cours de la propaga-
tion et on se retrouve avec un probléme similaire au désaccord de phase : les
interférences destructives annulent l'intensité harmonique. On peut d’ailleurs
corriger ce probléme en introduisant un désaccord de phase Ak qui va contre-
carrer le déphasage di a la phase de Gouy [4]. Cette caractéristique de la
THG?® a trouvé une application remarquable dans la microscopie non li-
néaire [5]. En effet, si on observe sous microscope un milieu homogéne, le
signal de THG va s’annuler. En revanche, dés qu’il y a une inhomogénéité
(par exemple une interface entre deux milieux différents), le signal THG n’est
plus nul. Ainsi, la THG permet d’observer spécifiquement les inhomogénéités
des matériaux. Cette propriété a beaucoup d’application en imagerie biolo-
gique, par exemple pour observer les gouttes de lipides dans les tissus ou les
embryouns [6].

Problémes

3.1 Quasi-accord de phase

On prend un milieu non linéaire formé d’une alternance de couches, tel
que sa susceptibilité non linéaire du second ordre ait le profil représenté sur
la figure ci-dessous.

4 On peut vérifier que la longueur de Rayleigh est identique pour les faisceaux fonda-
mental et harmonique.
5 (’est aussi vrai pour toutes les harmoniques d’ordre supérieur a 2.
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susceptibilité y@
+d
-d- ] : : =
Y - T T z : direction
0 A de propagation

Pour traiter ce probléme, on introduit la série de Fourier x(?)(z) =

2m=0

dme 2mm2/A o les coefficients de Fourier sont définis par d,, =

A 12Tmz
%fo X (2)e?mm=/A

)
2)

Calculer les coefficients d,,, pour ce profil de x().

On utilise ce milieu pour faire de la génération de second harmonique.
On envoie donc un faisceau fondamental Ey (z,t) = A;(z)e'(F12=+Y ¢
et on s’intéresse au faisceau harmonique créé lors de la traversée
Eo(z,t) = Ay(2)e?R22=29Y) 1 ¢ (on ne s’occupera pas de l'aspect
vectoriel des champs). Ecrire 1’équation de propagation dans I’hypo-
theése paramétrique (A;(z) = constante). On notera Ak = 2k; — ko et
ng = n(2w).

Montrer qu’il existe une infinité de valeurs de A qu’on notera A,, pour
lesquelles il y a une génération de second harmonique efficace. A quoi
correspond le cas m = 07 A quoi correspond la longueur A, /27

Pour m > 0, calculer le rendement 7,,, = 521((5)) ot I1(0) est l'intensité du

fondamental a l'entrée du milieu non linéaire et I5(L) celle de I'harmo-
nique a la sortie. Comparer 7, au rendement 79 qu’on obtiendrait avec
un milieu homogéne de susceptibilité d en situation d’accord de phase.
Comment a-t-on intérét a choisir m et D ? Que vaut alors 7, /n9 ?
Tracer qualitativement 'allure de I5(z).

On utilise cette technique de quasi-accord de phase avec LiNbOs.
Dans ce cas, on peut avoir tous les faisceaux polarisés selon la méme
direction et bénéficier de la composante « paralléle » du tenseur :
d = X\(IQ) = 70 pm/V. Au contraire, dans le cas d’un cristal massif,
on ne peut obtenir I’accord de phase que par biréfringence, auquel cas
la génération se fait via la composante « perpendiculaire » du tenseur :
d= XS_Q) = 12 pm/V. Expliquer pourquoi le montage le plus favorable
pour la génération de second harmonique est le quasi-accord de phase
quand m = 1. Jusqu’a quelle valeur de m le quasi-accord de phase est-il

plus efficace ?
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3.2 Effet électro-optique ou effet Pockels
1) Effet électro-optique

On considére un cristal biréfringent avec trois indices de réfraction a priori
distincts :

ni 0 0
e= 0 n3 0
0 0 ni

(3.30)

Ce cristal présente une susceptibilité non linéaire X(Q)(—w ;w, 0) non nulle.

On applique sur ce matériau une tension constante, correspondant & un champ
électrique statique ?

a) On envoie une onde électromagnétique E sur ce cristal. On définit le
tenseur « constante diélectrique effective » par D = geff E . Expri-
mer les composantes de e/ en fonction des n?, des composantes de
X?(~w;w,0) et de celles de E.

b) Afin d’étudier les effets de ce champ appliqué sur la propagation
des faisceaux, on préfére travailler avec Iellipsoide des indices.
Pour ce faire, on introduit le tenseur électro-optique r défini par

(t,j,k = 1,2,3) An;; = A( L )ij = > . rijeEr ou la matrice 7 est

Tl2

I'inverse de la matrice . Montrer que Ac = g¢Ane et exprimer Tijk
en fonction de XE?,)C et des indices de réfraction.

c) Expliquer pourquoi on a 75 = rjx pour tous les indices ¢,j,k.
On introduit donc la notation contractée ry ou I = 4 repré sente
i,7 =2,3,1 =5 représente i,j = 3,1 et | = 6 représente i, = 1,2.5

2) Application au KDP

Le KDP est un cristal électro-optique dont le tenseur r s’écrit :

=

(3.31)

=
|

0
0
0 0
0
T4

OO O OO

1
0 0 T63

avec 141 = 8,8pm/V et rgz3 = 10,5 pm/V. Les indices de réfraction du KDP
sont n1; = nge =ng = 1,51 et ng3 =n, = 1,47.

6 Attention, ne pas confondre cette notation contractée avec celle de la SHG introduite
dans le chapitre 4.
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a)

La symétrie de Kleinman est-elle respectée 7 Commentez.

b) On applique sur ce cristal un champ statique & orienté selon la

c)

direction 3. On rappelle que l’équation des indices s’écrit (en l’ab-
sence de champ appliqué)

mQ yQ 22
ﬁ—‘rﬁ—’—ﬁ:l' (3.32)

Montrer qu’en présence du champ appliqué, cette équation devient

22 2 22
2 + 2 + 2 + 2azy€ =1 (3.33)

et exprimer a en fonction des composantes de r.

Pour calculer les nouveaux axes propres de propagation, il faut dia-
gonaliser le probléme, c’est-a-dire retrouver une équation semblable
a 'équation (3.32). Montrer que les nouveaux axes sont définis par
o = (x+y)/V2, ¥ = (—x4+19y)/V2 et 2 = z et déterminer les
nouveaux indices de réfraction du systéme, en supposant que les effets
électro-optiques sont faibles.

3) Cellule de Pockels longitudinale

Une cellule de Pockels longitudinale est formée d’'un cristal de KDP de
longueur L aux bornes duquel on applique une tension continue V', comme
schématisé sur la figure.

a)

—k
]

L

v

On envoie sur cette cellule une onde électromagnétique E(r,t) =
TAe'(F2=wt) 4 ¢ e Montrer qu’aprés traversée de la cellule, cette onde
s’écrit E(r,t) = \%Aei("o%L_“’t) ['e™"? — §e'?] + c.c. Calculer ¢.
Comment est 'onde a la sortie de la cellule de Pockels si ¢ = 7/47
Sigp=m/27

Calculer la valeur de V (notée V) pour laquelle on a ¢ = m/2.
Comment varie V. avec la longueur d’onde ? Application numérique :
calculer V; pour A = 630 nm.

On applique une tension V = V. /2 + V,,cosQt avec V,,, < V; et
on place un analyseur croisé (c’est-a-dire un polariseur qui ne laisse
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passer que la composante y du champ électrique). Calculer le rapport
entre l'intensité transmise et I'intensité incidente. A quoi sert un tel
dispositif ?

e) Quelle géométrie doit-on utiliser pour moduler la phase de 1’onde
électromagnétique sans changer son intensité 7

3.3 Génération de second harmonique dans
un milieu gauche

On appelle milieu « gauche » un matériau pour lequel la permittivité
diélectrique ¢ et la perméabilité magnétique p sont toutes deux négatives.
Longtemps considérés comme un cas d’école, de tels matériaux ont récem-
ment été fabriqués : il s’agit de métamatériaux généralement composés d’un
ensemble de petites structures métalliques. Dans ce probléme, on s’intéresse
a la génération de second harmonique dans un matériau « gauche » pour le
fondamental et normal (ou « droit ») pour la seconde harmonique.

1) Matériau « gauche » linéaire

On rappelle les équations de Maxwell générales V x E = —%—1?, VxH=
%—lt) avec les relations constitutives D = ggeE et B = pouH. On suppose que
le milieu est homogeéne et que € et p sont des constantes.

a) Considérons une onde plane transverse E(r,t) = eA4e'(F*=w) 1 cc.
Montrer que le triedre k, E, H est direct si € et u sont tous deux
positifs et indirect si € et pu sont tous deux négatifs (ce qui explique
le nom de milieu « gauche »).

b) Le vecteur de Poynting qui définit la propagation de 1'énergie est
donné par S =(E x H). Que peut-on dire du sens de propagation de
I’énergie dans un milieu « gauche » ?

¢) On définit l'indice de réfraction par k? = (nw/c)?. Exprimer n? en
fonction de € et p. (On remarquera que le signe de l'indice n’est pas
connu. Par convention, il est positif dans un milieu « droit » et négatif
dans un milieu « gauche »).

2) Milieu « gauche » non linéaire

On suppose que le milieu est non linéaire et que D = gocE + PV Montrer

que l’équation de propagation non linéaire (dans sa forme la plus simple, voir
chapitre 2) s’écrit %(Zz) = Figz2; VEPNESIAR= o e signe « + » (resp.
« —») est pour les milieux « droits » (resp. « gauches »).

3) Génération de second harmonique dans un milieu « gauche »

On considére un milieu non linéaire caractérisé par une susceptibilité du
second ordre () supposée indépendante de la fréquence et on s'intéresse a
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la génération de seconde harmonique. Dans toute la suite, 'indice 1 (resp. 2)
se rapporte au fondamental (resp. & I'harmonique). Le milieu est supposé
« gauche » pour le fondamental (1 = —1 et u; = —1) et « droit » pour
Iharmonique (g2 = 1 et pg = 1).

a) On suppose que le champ fondamental se déplace dans le sens des
z > 0. Montrer que l'accord de phase est nul pour un faisceau
harmonique se déplacant dans la méme direction.

b) Quelles sont les directions des vecteurs de Poynting S; et Sy dans
la lame ?

c) Ecrire les équations de propagation pour le fondamental et
I’harmonique.

d) Montrer que % — % = 0. Commenter cette équation.

e) Pour résoudre les équations de propagation, on pose A; = p;ei®i,
i =1,2, ou p; et ¢; sont des fonctions réelles de z.

Ecrire les équations couplées qui relient p; et py et montrer que
p3(2) — p3(2) = K? ot K est une constante.

On peut montrer que 6 = ¢ — 2¢1 = 7/2. Les conditions initiales sont
p1(L) = ep supposé connu et po(0) = 0. Commenter ces conditions
initiales. Résoudre I’équation pour py en fonction du parameétre K (on
rappelle que I'équation différentielle df /dz = 1 + f? a pour solution
f(z) =tg(z)). En déduire p1(2).

f) Tracer 'allure de p?(2) et p3(z). Calculer le rendement de conversion
71 en fonction de K et eq.

g) Donner I'équation implicite qui permet de déterminer K en fonction
de ep. Donner une résolution graphique de cette équation. On voit
que si eg est suffisamment grand, il y a plusieurs solutions. Pourquoi
n’y a-t-il que la plus petite valeur de K qui est physiquement
possible ?

h) Quelle est la valeur limite de K quand eg devient trés grand? Que
vaut le rendement 7 dans ce cas?

i) Application numérique : le fondamental est tel que son champ élec-
trique eg = 107 V/m. On désire atteindre un rendement 1 = 0,99.
Calculer K.

Le milieu posséde une susceptibilité non linéaire x(2) = 5pm/V et la lon-
gueur d’onde du fondamental est A = 1,064 pm. Calculer la longueur que doit
faire le milieu non linéaire pour atteindre le rendement désiré.
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Chapitre 4

Oscillateur et amplificateur
paramétriques optiques

4.1 Introduction

Dans la famille des phénomeénes d’optique non linéaire du deuxiéme ordre,
le mélange a trois ondes wy, ws, ws telles que w3 = w; + wy joue un role
particuliérement important. Comme nous l'avons déja mentionné, ces pro-
cessus recouvrent la génération de somme de fréquences et la génération de
différence de fréquences qui permettent de générer de nouvelles fréquences.
Ce processus s’avére en réalité encore plus performant dans la configuration
d’amplification paramétrique que nous allons étudier dans ce chapitre.

4.2 Amplification paramétrique optique

Envoyons sur un cristal non linéaire a la fois 'onde w3, supposée intense,
et 'onde wy supposée faible en intensité. Nous allons montrer que 'interaction
de ces deux faisceaux a pour effet d’amplifier celui & wy et de créer un faisceau
a wo en empruntant de ’énergie au premier faisceau. Le faisceau w3 est de ce
fait appelé la pompe, celui a wy est appelé le signal tandis que celui & wo
est appelé complémentaire (ou idler en anglais).

Plagons-nous dans I'approximation paramétrique pour laquelle on suppose
que la pompe est suffisamment intense pour que son intensité ne change pas
notablement lors du processus non linéaire. Lorsque 'accord de phase Ak =
k1 + ko — k3 = 0 est satisfait, les équations de propagation du signal et du
complémentaire s’écrivent

8141(2) . W1 (2) %

8A2(z) - %) (2)
9z 'ngc\eff

As(2)A1(2) (4.2)
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ou XiQf)f est la susceptibilité effective du processus. Ces deux équations peuvent

se combiner en une équation unique en A

dQAl(Z)
a2 = ’YzAl(Z) (4.3)
ou
e el (2)}21 44
i 2e0n1nanscd Xepr] =3 (4.4)

est le gain paramétrique optique. La solution de I’équation (4.3) lorsqu’on
suppose qu’il n’y a pas de faisceau complémentaire injecté dans le cristal est

Aq(z) = A1(0) coshyz (4.5)

tandis que le calcul pour As donne

1/2
men )" ﬁA’{'(O) sinh yz. (4.6)
Nawi |As]

On voit donc que le signal et le complémentaire sont amplifiés exponen-
tiellement lors de la traversée du cristal non linéaire : c’est 'Tamplification
paramétrique optique. Le gain paramétrique optique (équation (4.4)) dé-
pend du produit wyws et sera donc plus efficace dans le visible que dans I'in-
frarouge. Notons également qu’on retrouve la figure de mérite des mélanges a

: @ 7?
trois ondes [Xeff:| /ninans.

Ce gain paramétrique va étre trés utile. En effet, un cristal non linéaire sur
lequel est envoyée une pompe peut étre vu pour le signal ou le complémen-
taire comme un milieu & gain, de la méme fagon qu’un milieu avec inversion
de population est un milieu avec gain utilisé dans les lasers. On va donc pou-
voir se servir de ce milieu avec gain comme un milieu laser : on peut I'utiliser
en milieu amplificateur simple passage, ce qu’on appelle un amplificateur
paramétrique optique (et on utilise souvent ’acronyme anglais OPA) ou
on peut utiliser ce milieu & gain dans une cavité optique et obtenir un rayon-
nement cohérent similaire & un faisceau laser, ce qu’on appelle un oscillateur
paramétrique optique (OPO). Dans ce dernier cas, a U'instar d’un laser,
loscillation démarre spontanément sur le bruit. Il ne s’agit pas ici d’émission
spontanée, mais de la scission spontanée d’un photon pompe en un photon
signal et un photon complémentaire. Ce processus, que 1’on ne peut expliquer
que dans le cadre de la quantification du rayonnement, est la fluorescence
paramétrique optique (voir section 4.4). Le choix des fréquences wy et wsy
est dicté par la condition d’accord de phase du processus.
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4.3 Oscillateur paramétrique optique

4.3.1 OPO simplement et doublement résonnants

Le principe d’'un OPO est similaire & celui d’un laser. Il consiste a pla-
cer un cristal non linéaire a l'intérieur d’une cavité et & envoyer un faisceau
pompe, aprés s’étre assuré que 'accord de phase du processus non linéaire est
satisfait. Il y a cependant une premiére différence, a savoir que dans ’'OPO,
deux faisceaux sont présents, le signal et le complémentaire. On peut donc
choisir d’avoir une cavité qui sera résonnante uniquement sur la fréquence
du signal (SROPO : OPO simplement résonnant) ou une cavité résonnante
a la fois sur le signal et le complémentaire (DROPO : OPO doublement
résonnant).

4.3.2 Seuils d’oscillation

Dans cette partie, nous allons étudier plus précisément le fonctionne-
ment des OPO et en particulier calculer le seuil d’oscillation des SROPO
et des DROPO. Le point de départ en est les équations couplées entre les
trois ondes que nous réécrivons d’une fagon plus compacte en posant (pour

Jj=12,3)
hw; 2) | hwiwsws
6= [iay(a) et €=y 2 (47)

Les équations de ’OPO deviennent alors, en supposant I’accord de phase
réalisé

dozz(z) = itazal (4.8)
dajz(z) = itazal (4.9)
dajjz) = i«falag. (410)

Cette notation a d’une part I’avantage de la concision, mais d’autre part,
on peut voir facilement que ®;(z) = |oy (2)|? correspond au flux de photons
de l'onde j. Avec ces notations, le gain paramétrique est v? = £2®s.

Les équations (4.8-4.10) sont cependant difficiles a résoudre. Une réso-
lution analytique a été proposée dés 1962 par Armstrong et al. [1], mais les
formules finales ne sont pas trés lisibles. Nous allons donc faire ici une approxi-
mation : nous supposons que le gain paramétrique lors d’un unique passage
dans le cristal non linéaire est faible. Comme on le verra par la suite, cette ap-
proximation est tout a fait réaliste dans un OPO. Dans ce cas, nous pouvons
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linéariser les variations des «;(z) lors de la propagation entre l'entrée (z = 0)
et la sortie (z = L) du cristal et écrire

a;(0) = o (L/2) — g%lm (4.11)
Ldaj
a;(L) = i (L/2) + 5 — i /2. (4.12)

Ainsi, les valeurs des champs & I'entrée ou a la sortie du cristal peuvent
s’exprimer en fonction de la valeur prise par le champ au milieu du cristal.
Nous allons donc prendre ces valeurs en L/2 comme valeurs de référence et
introduire la notation «; = a;(L/2). A I'aide des équations (4.8-4.10), nous
obtenons

al,Q(O) =012 — Z§§a3a2’1 ] 0[172([/) = 01,2 + Zfiagazl (413)

L L
a3(0) = ag — z£§a1a2 i as(L) =as+ 255041@2. (4.14)

Il est important de noter que ces formes linéarisées prennent en compte
la variation des ondes lors de la propagation dans le cristal due au couplage
entre les trois ondes et que la déplétion de la pompe y est également incluse.

Considérons une cavité en anneau, comme dessinée sur la figure 4.1.
Lorsque la pompe est présente, une oscillation peut se construire & partir
de la fluorescence paramétrique comme dans une cavité laser. Il faut cepen-
dant noter ici une différence : & cause de l'accord de phase, I’émission sera
unidirectionnelle alors qu’elle est bidirectionnelle dans un laser en anneau.
Nous allons maintenant déterminer le seuil d’oscillation de cette cavité selon
qu’on a un SROPO ou un DROPO.

Pom ; No Signal
ompe \y e £

F1G. 4.1 — Cavité en anneau : le miroir My est le coupleur de sortie, il est résonnant
soit uniquement pour le signal (SROPO), soit pour le signal et le complémentaire

(DROPO).

SROPO

Dans la cas d'un SROPO, on suppose que seul le signal est résonnant
dans la cavité, c¢’est-a-dire que le miroir de sortie est fortement réfléchissant
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pour le signal, mais est complétement transparent pour le complémentaire.
La condition de bouclage pour le signal en régime stationnaire s’écrit

a1(0) = ray (L)e' (4.15)

ou 7 est le coefficient de réflexion en amplitude du miroir de sortie. Il est
relié au coefficient de transmission en intensité T' par r =~ 1 — T'/2 pour une
faible transmission. ¢ est le déphasage accumulé par le signal au cours de
la propagation dans la cavité. En introduisant les équations (4.13-4.14), on
obtient

ar (1—re¥) = iféagoé (14 re). (4.16)

Nous avons examiné les conditions de bouclage pour le signal. Qu’en est-il
du complémentaire 7 Puisque le complémentaire n’est pas résonnant dans la
cavité, il n’y a pas de réinjection de ce faisceau a l’entrée du cristal et donc
a2(0) = 0, ce qui avec 1’équation (4.13) donne ay = if%ag,o/{ que l'on peut
introduire dans I’équation (4.16) pour obtenir

2
o (1—re®) = <§§> Pyaq (1+7e™?). (4.17)

On voit done que lorsque ’OPO est en fonctionnement (c’est-a-dire lorsque
ay #0), on a nécessairement
1 (1 — rew)

" eh) e e

@3

d’ou l'on peut tirer singp = 0 et ®3 = 52% La premieére égalité indique que

I’OPO émettra sur un mode longitudinal de la cavité. La seconde égalité
montre que, quelle que soit l'intensité de pompe initiale, la valeur de ®3
(mesurée au centre du cristal) est constante. Cette condition est a rapprocher
de la condition de fonctionnement d’un laser en régime stationnaire : le gain
saturé doit étre égal aux pertes. Il en est de méme dans ’'OPO, I’énergie de
la, pompe s’adapte de facon & ce que le gain saturé, égal a £2L?®3, soit égal
aux pertes de la cavité, égales & T'. En général, T' < 1 et on peut vérifier que
le gain par passage est bien inférieur & 1 comme supposé au début du calcul.
Bien entendu, I’'OPO ne pourra fonctionner que si 'intensité de la pompe est
supérieure a cette valeur, qui définit donc le seuil d’oscillation du SROPO

T

e (4.19)

®3 5r =

DROPO

Dans le cas du DROPO, la cavité est supposée résonnante a la fois pour
le signal et pour le complémentaire. On suppose que le coefficient de trans-
mission est indentique pour les deux ondes. La condition de bouclage pour le
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signal est identique au cas précédent et 'équation (4.16) est toujours valable.
La différence est que, maintenant, on a une équation identique pour le com-
plémentaire. Ainsi, les deux équations suivantes doivent étre simultanément
satisfaites

o (1—re') — ifgag,ag (L4+re) =0 (4.20)
zfgo/goq (1+ re‘m) +aj3(1- re_i“”) =0 (4.21)

ou on a écrit le complexe conjugué de la seconde équation. On a ainsi un
systéme homogéne pour les deux inconnues ajet af, qui admet une solu-
tion non triviale seulement si le déterminant du systéme est nul. En séparant
parties réelle et imaginaire, on obtient deux relations. La premiére est que
p1 = o : les deux phases doivent étre identiques, mais pas nécessairement
nulles. On obtient ce résultat surprenant que la cavité peut osciller sur des
fréquences différentes des modes de la cavité. Ce résultat s’explique par le fait
que le gain paramétrique est complexe et que le déphasage induit au cours de
la propagation dans la cavité peut étre compensé par la phase ajoutée lors du
processus d’amplification paramétrique. Si on suppose que ¢; = s = 0, on
peut aisément calculer le seuil d’oscillation du DROPO

T2

3,DR = @ (4.22)

On voit que ®3 pr = %@3,53, ce qui signifie que le seuil du DROPO est
nettement plus faible que celui du SROPO. Ainsi il est beaucoup plus facile de
faire fonctionner un DROPO qu’un SROPO. Les OPO continus ont pendant
longtemps été des DROPO. Les DROPO ont cependant un inconvénient : ils
sont difficilement accordables. En effet, lorsqu’on veut changer de longueur
d’onde, il faut a la fois changer w; et wo tout en maintenant la condition
Y1 = 2, ce qui s'avére difficile et se traduit par des sauts de modes de
I’OPO. Contrairement a un SROPO, un DROPO n’est donc par contintiment
accordable en pratique.

4.3.3 Différents OPO

Il y a une différence importante entre un laser et un OPO, a savoir que dans
le cas d’un mélange & trois ondes, aucune énergie n’est stockée dans le
cristal non linéaire. On ne peut donc pas jouer sur la dynamique de relaxa-
tion de I’énergie comme on le fait dans un laser pour obtenir des impulsions
a partir d’'un pompage continu. Dans le cas d'un OPO, les caractéristiques
temporelles des impulsions signal seront donc imposées par celles du faisceau
pompe. En utilisant des lasers continus ou & impulsions, on peut ainsi obtenir
des OPO dans tous les régimes temporels.
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OPO continu

Le premier OPO continu est apparu en 1968 [2]. Il utilisait un cristal de
Bas NaNbs O;5 pompé par le second harmonique d’un laser Nd :YAG. Ainsi
que nous 'avons dit précédemment, cet OPO, et la plupart de ceux qui ont
suivi, était un OPO doublement résonnant. Il a fallu attendre 1993 [3] pour que
le premier OPO simplement résonnant soit construit, grace aux progrés des
cristaux non linéaires et des revétements des miroirs qui permettent d’obtenir
des cavités avec de tres faibles pertes. Les OPO continus ont ensuite connu un
fort développement avec 1'utilisation du quasi-accord de phase dans du PPLN
[4]. TIs se sont révélés extrémement utiles pour l'optique quantique. En effet,
quand ils fonctionnent dans le régime dit dégénéré, c’est-a-dire lorsque les
fréquences signal et complémentaire sont égales, ces OPO sont des sources
de photons intriqués qui permettent de tester les lois fondamentales de la
physique quantique (voir section 4.4).

OPO nanoseconde

Avec le développement des lasers émettant des impulsions nanosecondes
grace aux techniques de « Q-switch », une nouvelle catégorie d’OPO a été
construite. Le principe de fonctionnement est identique a celui des OPO conti-
nus, et pour profiter au maximum de la pompe, I'idée a été de construire des
cavités beaucoup plus courtes que I'extension spatiale des impulsions, qui est
de 'ordre du métre pour des impulsions nanosecondes. Ainsi, le signal peut ef-
fectuer un grand nombre d’allers-retours dans la cavité pendant que la pompe
est présente, suffisant pour permettre l'oscillation. L’intensité instantanée de
la pompe étant élevée, ces OPO fonctionnent facilement. Le premier OPO
a d’ailleurs été construit selon ce principe [5]. Le principal défaut des OPO
nanosecondes est qu’a cause de leur petite cavité, les modes transverses des
faisceaux sont généralement de mauvaise qualité. De nombreuses compagnies
commercialisent de tels OPO.

OPO picoseconde et femtoseconde

Une impulsion pompe dans les régimes pico et femtoseconde n’ayant une
extension spatiale que de quelques fractions de millimétres, on ne peut pas
utiliser la méme stratégie que pour les OPO nanosecondes. Etant donné que
les sources laser pico et femtosecondes délivrent des trains d’impulsions, on
utilise le pompage synchrone qui consiste a ajuster les longueurs des cavités de
sorte qu’aprés un aller-retour dans la cavité, 'impulsion signal créée par une
impulsion pompe se retrouve synchronisée avec I'impulsion pompe suivante.
L’OPO génére ainsi un train d’impulsions de durée similaire a celle de la
pompe, contintiment accordable. Les cavités étant longues de plusieurs métres,
la qualité spatiale des faisceaux est excellente. Cette stratégie a été utilisée
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aussi bien dans l'infrarouge proche que dans le visible. Cette technologie est
également passée dans le domaine industriel.

F1G. 4.2 — OPO femtoseconde accordable dans le visible. On voit le cristal de BBO
ainsi que le faisceau signal. En revanche, le faisceau pompe bleu n’est pas visible
(© Ph. Lavialle, X).

Les OPO permettent de pallier I’absence de lasers dans certains do-
maines de longueur d’onde et sont abondamment utilisés. En outre, comme
ils émettent deux longueurs d’onde (signal et complémentaire) parfaitement
synchronisées, ils ouvrent la possibilité de faire des mélanges de fréquence qui
permettent d’étendre les domaines d’accordabilité, soit vers 'ultraviolet, soit
vers I'infrarouge lointain.

Ces stratégies pour obtenir de nouvelles fréquences sont également beau-
coup utilisées avec des OPA [6]. Avec les lasers titane-saphir amplifiés, la
réserve d’énergie est suffisante pour permettre de cumuler plusieurs étages
d’amplification paramétrique et de somme ou différence de fréquences pour
couvrir un trés large domaine spectral. Un exemple est donné sur la
figure 4.3.

La premiére étape consiste & générer un continuum de lumiére blanche
(effet non linéaire dont on reparlera dans le chapitre 7) et d’amplifier une
bande spectrale dans deux étages d’OPA pompés par le second harmonique
du laser. Enfin une derniére étape de somme de fréquences permet d’obtenir
des impulsions femtosecondes dans I'ultraviolet lointain. A noter qu’a chaque
mélange de fréquences (OPA ou SFG), il faut introduire un retard optique
qui permet de synchroniser parfaitement les impulsions et ajuster I’angle du
cristal non linéaire de maniére a optimiser I'accord de phase.

4.4 OPO et optique quantique

Les OPO se sont révélés étre de trés bonnes sources pour faire des expé-
riences d’optique quantique [8, 9]. Rappelons que l'optique quantique étudie
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UV : accordable
de 220 nm a 350 nm.
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F1a. 4.3 — Exemple d’utilisation de 'optique non linéaire pour générer de nouvelles
fréquences [7] : une longueur d’onde issue d’un continuum de lumiére visible est
amplifiée dans un OPA pompé par le second harmonique d’un laser titane-saphir.
Une somme de fréquences entre cette longueur d’onde et le second harmonique du
laser permet de générer des impulsions accordables dans 'ultraviolet.

les propriétés fondamentales des photons uniques et leurs applications pour de
nouveaux dispositifs tels que la cryptographie ou l'informatique quantiques.
Les OPO sont depuis les années 1990 utilisés dans trois directions : (i) les OPO
sont par nature la source de deux photons simultanés, le signal et le complé-
mentaire. Cette gémellité des photons leur donne des propriétés de corrélation
quantique tout a fait uniques qui ont beaucoup été exploitées pour tester 'in-
trication en mécanique quantique (avec en particulier des tests des inégalités
de Bell); (ii) un probléme important en optique quantique est la lutte contre
le bruit quantique minimal, le bruit de grenaille (shot noise en anglais). Il a
été montré que les deux photons jumeaux issus d’'un OPO ont des propriétés
remarquables et qu’il est possible de franchir la limite quantique et d’obtenir
des états comprimés (squeezed states) sur une quadrature du champ ; (iii) ré-
cemment, 1'utilisation d’OPO en pompage synchrone a permis d’obtenir des
trains d’impulsions présentant des corrélations entre elles. Cette nouvelle voie
ouvre des perpectives trés intéressantes en métrologie quantique par 'utilisa-
tion de peignes de fréquence au-deld de la limite du shot noise [10].

Avant d’en venir & une description quantique des effets paramétriques op-
tiques, rappelons succinctement le principe de la quantification du champ
électromagnétique. Dans la description quantique, les états d’un mode du
champ électromagnétique oscillant & la fréquence w sont décrits par des états
quantiques obéissant a ’équation de Schrodinger

Hn) = hw (n + ;) n). (4.23)
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Les états |n) sont les états propres d’un oscillateur harmonique dont on
rappelle que les énergies propres sont réguliérement espacées de hw, n re-
présentant le nombre de photons dans le mode. Deux opérateurs ont une
importance particuliére : les opérateurs annihilation @ et création @t qui sont
caractérisés par

aln) =+vnln—1) (4.24)
atn)=vn+1|n+1) (4.25)

et qui ont une signification claire : I'opérateur @ détruit un photon tandis
que 'opérateur a™ crée un photon. Les deux opérateurs sont adjoints I'un de
I’autre et obéissent a la régle de commutation canonique

[@,at] = 1. (4.26)

L’Hamiltonien (équation (4.23)) peut s’exprimer en fonction de ces
opérateurs

PN 1
H = hw <a+a+ 2) : (4.27)

Dans le cas du mélange paramétrique, les trois champs électromagnétiques
(pompe wp, signal w, et complémentaire w;) sont présents et les états quan-
tiques s’écrivent alors |ny,, ns,n;). Pour décrire 'interaction paramétrique op-
tique, il faut introduire dans ’Hamiltonien un terme de couplage entre ces
trois ondes qui s’écrit [11]

Hparam < —i (@,a5a; —a,a.a), (4.28)
le facteur i assurant que ’Hamiltonien est bien un opérateur réel. Le premier
terme correspond a ’annihilation d’un photon pompe pour générer un photon
signal et un photon complémentaire tandis que le second terme correspond au
processus inverse. Ainsi, le terme @,a;d; va permettre des transitions entre
létat |n,,ns,n;) et I'état |n, — L,ns +1,n; +1)

(n, — 1,ng + 1,n; + 1| a@paa; |ny,ns,ni) =n, (ns+1) (n; +1).  (4.29)

Il est intéressant de noter que I’élément de matrice donné par 1’équation
(4.29) est non nul méme si ny = n; = 0. Cet effet correspond a 1’émission
spontanée d’un photon signal et d’'un photon complémentaire & partir de
I’annihilation d’un photon pompe, que I’on nomme la fluorescence para-
métrique optique. C’est sur cette fluorescence paramétrique optique que se
construit Poscillation dans les OPO de la méme facon qu’un laser démarre
sur I’émission spontanée. Cet effet est purement quantique et ne peut pas étre
décrit dans I'approche classique.

La figure 4.4 montre un tel effet de fluorescence paramétrique optique.
Envoyant uniquement un faisceau pompe sur un cristal non linéaire, on ob-
serve I’émission d’un céne lumineux. L’explication de cette émission conique
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est a chercher dans ’accord de phase : méme si I’émission initiale est isotrope,
seules les directions pour lesquelles on a accord de phase vont étre amplifiées.
Vu la symétrie cylindrique du probléme autour de la direction de propagation
de la pompe, on observe une émission conique dont 'ouverture dépend de la
longueur d’onde. En réalité, il y a deux cones d’émission : un pour le signal
et un pour le complémentaire.

F1c. 4.4 — Fluorescence paramétrique optique : un faisceau pompe incident induit
I’émission spontanée de deux photons signal + complémentaire. A cause de ’accord
de phase, ’émission se fait selon un coéne de révolution autour de l'axe du fais-
ceau pompe. Une démonstration expérimentale est donnée sur la photo de droite
(© CNRS Photothéque).

Un OPO utilisé dans une configuration dégénérée, c’est-a-dire pour lequel
ws = w; = %, a la propiété remarquable de générer un champ électromagné-
tique comprimé pour lequel le bruit quantique peut étre rendu inférieur au
shot noise. Pour comprendre cet effet, il est utile de caractériser un champ

électromagnétique quantique par ses deux quadratures’

Eg=(a+a") (4.30)
Ep=—i (?i — a+) . (4.31)
Ces deux quadratures, qui sont reliées aux champs magnétique et électrique de
I'onde respectivement, peuvent facilement étre mesurées expérimentalement

grice a la détection homodyne. A partir des relations (4.24) et (4.25), on peut
calculer la variance de ces quadratures dans 1'état fondamental |0) :

AEL = AEp =1. (4.32)

On obtient ainsi que le bruit quantique est le méme sur les deux quadra-
tures et qu’il obéit aux relations d’incertitude d’Heisenberg

AEQAEp > 1. (4.33)

Considérons maintenant le cas du mélange paramétrique dégénéré pour
lequel a;, = a; = a. Dans le cas ou le faisceau pompe est suffisamment in-
tense, on peut oublier son caractére quantique et le traiter comme un champ

I Dans les expressions suivantes, nous normalisons I’amplitude du photon unique a 1.
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classique. L’Hamiltonien de couplage (équation (4.28)) s’écrit alors

~

Hparam = —ihs (a® —at?) (4.34)

ou le paramétre x contient d’une part la susceptibilité non linéaire de cou-
plage et d’autre part 'amplitude (classique) de la pompe. Sous l'effet de cet
Hamiltonien, les opérateurs @ et @™ vont évoluer? en suivant les équations
suivantes

W o] =t (4.35)
@ _ Lt A= (4.36)

que ’on peut combiner pour obtenir les équations d’évolution des quadratures

dEq
% _kE 4.
di RIvQ ( 37)
dEp
— — _kE 4.
dt RLp ( 38)
qui se résolvent en
EQ(t) == EQ(O) €Kt (439)
Ep(t) = Ep(0) e™". (4.40)

Ces expressions nous permettent d’obtenir ’évolution de la variance des
quadratures

AEX(t) = e*" AER(0) (4.41)
AE%(t) = e " AE%(0). (4.42)

Ces résultats montrent que, alors que le produit AEQAEp reste constant
au cours du temps, ce n’est pas le cas des variances prises individuelle-
ment. Ainsi, on obtient que le champ électromagnétique est comprimé sur la
quadrature P au détriment de la quadrature @ dont le bruit quantique aug-
mente. Ce traitement est bien entendu trés simplifié3, en particulier dans le
cas d'un OPO ou il faut tenir compte de la cavité et de ses pertes. Cependant,
cette approche simple permet de comprendre tout I’enjeu de I'utilisation des
OPO en dessous du seuil d’oscillation pour obtenir des états de rayonnement
du vide comprimé. La premiére d émonstration expérimentale a été faite en
1986 [12] et depuis, de nombreuses améliorations ont permis d’obtenir 12,7
dB de compression du bruit dans un OPO [13].

2 Dans la représentation d’Heisenberg.
3 Le lecteur intéressé pourra se reporter a la référence [9] pour une description plus
rigoureuse.
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Problémes

4.1 Mélange de fréquences en contrapropagation

On considére l'interaction paramétrique w; + wo = ws (on ne suppose
nécessairement que w; > ws) dans un cristal non linéaire compris entre z = 0
et z = L (susceptibilité X(Q)). Les ondes wsy et w3 se propagent dans le sens
z > 0 tandis que 'onde w; se propage dans le sens z < 0.

1) Ecrire les équations de propagation pour les ondes w; et wy (on posera
Ak = ks — ko — k1).

2) L’interaction est effectuée dans un cristal biréfringent supposé non
dispersif ayant un indice extraordinaire n, = 3,58 et un indice ordi-
naire n, = 2,78. On suppose que la polarisation des ondes est soit
ordinaire, soit purement extraordinaire ; calculer les longueurs d’onde
signal qui permettent d’avoir l'accord de phase pour une longueur
d’onde de pompe A3 = 1,06 um .

3) On se place dans le cas Ak = 0 et on néglige la déplétion de la pompe
(amplitude As). Soit A; (L) 'amplitude du signal a l'entrée du cristal
non linéaire. Calculer 'amplitude du signal en z = 0. Montrer qu’il
existe une intensité de la pompe pour laquelle 'amplitude du signal
devient infinie.

4.2 Tolérance angulaire et spectrale

On considére le processus paramétrique ws = wi + wo dans un cristal de
BBO taillé pour un accord de phase de type 1.
1) Sachant que BBO est un cristal uni-axe négatif, écrire 1’équation
d’accord de phase en fonction des indices ordinaire et extraordinaire.
2) Tolérance angulaire

Soit 6y 'angle du cristal pour lequel 'accord de phase est satisfait.

On tourne le cristal d’un petit angle A6.

a) Exprimer le désaccord de phase Ak en fonction des indices n, (w3),
ne (w3), et de ws, ¢ et Oy.

b) On appelle tolérance angulaire I’étendue angulaire Af pour laquelle
AkL < 27 ou L est I’épaisseur du cristal. Calculer la tolérance
angulaire pour un cristal de BBO de 1 mm d’épaisseur.

Données numériques : A3 = 400nm, Ay = 600 nm, 6y = 27, 7°.
Les indices de réfraction sont donnés par les équations de Sellmeier sui-

vantes (avec A en pum) : n?2 = 2,7359 + % — 0,01354\2, n? =

2,3753 + s2=gorss7 — 0, 0151602,
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3) Tolérance spectrale
On suppose que ws est constante et que I'angle d’accord de phase
reste fixé a 6. On augmente la fréquence w; de Aw.
a) On rappelle que la vitesse de groupe est définie par (voir

. 1 dk _ . .

chasltre 7) 25 = dw AVeC k(w) = n(w)%. Exprimer 7. en fonction
n

de 9%.

b) Donner l'expression du désaccord de phase Ak en fonction des
vitesses de groupe du signal et du complémentaire vg4; et vgo.

¢) On appelle tolérance spectrale I'étendue spectrale Aw pour laquelle
AEL < 21 ou L est I'épaisseur du cristal. Calculer la tolérance
angulaire pour un cristal de BBO de 1mm d’épaisseur (on donne
vg1 = ¢/1,8915 et vgo = ¢/1,7544).

4.3 OPO doublement résonnant (pompe et signal)

On reprend la cavité d’OPO de la figure 4.1 et on suppose que ’'OPO

est résonnant pour la fréquence du signal et celle de la pompe (mais pas
pour celle du complémentaire). Calculer le seuil d’oscillation de ’'OPO dans
cette configuration. On appellera t3 et r3 les coefficients de transmission et de
réflexion du miroir d’entrée pour la pompe.
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Chapitre 5

Effet Kerr optique

Nous avons vu dans le probléme 3.2 leffet par lequel l'indice de ré-
fraction d’un matériau peut étre modifié par un champ électrique statique
ANpockels = —%n3r5 . Un effet similaire était connu depuis la fin du dix-
neuviéme siécle, leffet Kerr, par lequel I'indice de réfraction est également
changé par un champ électrique, mais avec une dépendance quadratique :
Angerr = —%n?’sEQ. De méme que l'effet Pockels peut étre vu comme un
effet d’optique non linéaire du deuxiéme ordre impliquant un champ de fré-
quence nulle, leffet Kerr peut étre vu comme un effet d’optique non linéaire
du troisiéme ordre impliquant deux champs de fréquence nulle. Nous allons
dans ce chapitre étudier une extension de cet effet lorsque les fréquences des
champs électriques ne sont plus nulles et introduire 'effet Kerr optique (ou
dynamique) qui se traduit par une dépendance de l'indice de réfraction d’un
matériau avec I'intensité de ’onde lumineuse.

5.1 Effet Kerr optique

L’effet Kerr optique est un phénoméne d’optique non linéaire du troisiéme
ordre di & la susceptibilité Kerr x(3) (w, —w,w). Rappelons qu’une telle suscep-
tibilité du troisiéme ordre n’est a priori jamais nulle : I'effet Kerr se produit
dans tous les milieux matériels, y compris dans l’air par exemple. Lorsqu’une
onde monochromatique E(r,t) = €A(r,t)e!**~“") 4 c.c se propage dans un
tel milieu, il apparait une polarisation non linéaire qui oscille également a
la fréquence w qui s’écrit (en supposant une réponse instantanée)

P®) (r, 1) = 3e0x® (w, —w,w) @66 |A(r, t)|* A(r, ) *>=) L ce (5.1

1=

qui a la propriété remarquable de satisfaire automatiquement les conditions
d’accord de phase. En effet, le vecteur d’onde de la polarisation non linéaire
qui s’écrit k — k + k = k est identique a celui du champ électromagnétique
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incident. Ainsi, l'effet Kerr est naturellement présent et efficace dans tous les
matériaux.

Pour mieux comprendre les conséquences de 'effet Kerr, considérons la
polarisation totale que nous écrivons en négligeant l’aspect vectoriel pour
alléger I'écriture

P(r,t) = [x(” + 33 A, )| Ax, )’ R 4 ce
= coxes s (DA(r, )=~ +c.c. (5.2)

On voit que leffet Kerr peut se traduire par une susceptibilité effective qui
dépend de l'intensité de la lumiére. 11 est alors légitime de définir un indice
de réfraction effectif qui va lui aussi dépendre de l'intensité. En définissant
cet indice par n(I) = (1 + Xeff(I))1/2 et en introduisant l'indice de réfraction

habituel ng = (1 + X(l))l 2, on arrive a

(1) = no + nol | (5.3)

ou on a introduit I'indice de réfraction non linéaire n, défini par

_ 3X(3) (w7 —W, w)

no (54)

2
degnge

Cet indice non linéaire a les dimensions de l'inverse d’une intensité. Il a
été mesuré dans de nombreux matériaux et s’exprime en m?/W ou plus fré-
quemment en cm?/W. A noter que le ny est la seule quantité de I'optique
non linéaire qui a une définition absolue et pour laquelle on n’a pas besoin
de connaitre les conventions pour utiliser les valeurs numériques! Les origines
physiques de cet indice non linéaire sont en réalité multiples. Dés que pour
une raison ou une autre, l'indice de réfraction peut changer avec l'intensité
lumineuse, on a affaire a un effet Kerr (qui n’est pas nécessairement instan-
tané). Ainsi, comme on l’a vu au chapitre 1, a coté des réponses électroniques
(modéle de Doscillateur anharmonique par exemple), un effet d’orientation de
molécules dipolaires va également se traduire par un effet Kerr. De méme,
un simple effet thermique ou l'intensité d’un laser échauffe un matériau, ce
qui change la valeur de son indice, peut également étre vu comme un effet
Kerr. Quelques ordres de grandeurs des ns correspondant & ces phénomeénes
sont donnés dans le Tableau 5.1. Les temps de réponse caractéristiques de ces
effets sont également indiqués et on voit qu’il y a une forte corrélation entre
la valeur de l'indice non linéaire et le temps de réponse : plus le phénoméne
est lent, plus I'indice non linéaire est fort.
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TAB. 5.1 — Ordres de grandeur des indices non linéaires et des temps de réponse
caractéristiques selon leur origine physique.

Mécanismes no (cm?/W) | Temps de réponse (secondes)
Polarisation électronique 1016 10-15
Orientation moléculaire 10714 1012

Electrostriction 10714 1079
Saturation d’absorption 1010 108
Effets thermiques 1076 1073

5.2 Propagation d’'une onde dans un milieu
Kerr : Autofocalisation

La conséquence la plus immeédiate de 'effet Kerr s’observe lors de la pro-
pagation d’un faisceau dont la répartition transverse d’intensité n’est pas uni-
forme (contrairement aux ondes planes), ce qui correspond a tous les faisceaux
réels. Le principe de 'effet est illustré sur la figure 5.1. Entre le point central
du faisceau et un point a la périphérie, 'intensité est différente et donc I'indice
de réfraction ressenti par 'onde est différent. Si on suppose que 'indice non
linéaire est positif, on voit que le centre du faisceau aura un indice effectif
supérieur & celui de la périphérie, ce qui aura pour conséquence de courber
le front d’onde lors de la propagation. Une telle courbure du front d’onde est
équivalente & ce qui se passe lorsqu’un faisceau traverse une lentille conver-
gente : le faisceau subit une focalisation a cause de 'effet Kerr. Puisque c’est
le faisceau lui-méme qui crée cette focalisation, on parle d’autofocalisation.
Si I'indice non linéaire est négatif, on observe une autodéfocalisation.

Milieu Kerr

F1G. 5.1 — Principe de l'autofocalisation d’un faisceau gaussien. Du fait de la distri-
bution transverse de l'intensité, I'indice de réfraction effectif change entre le centre
du faisceau et sa périphérie, engendrant un effet de lentille. Photo : filamentation
d’un faisceau laser femtoseconde dans l'air (© LOA, X).

Nous pouvons apporter une description semi-quantitative de cet effet en
considérant un faisceau gaussien, tel que présenté au chapitre 2. Le champ
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électrique est donné par

x expi (kz — wt — p(2)) . 5.5

Le vecteur d’onde étant défini par k = n%, il dépend de 'intensité par
Pintermédiaire de l'indice de réfraction n = ng + nsl(2). Au niveau du col
du faisceau et prés de 'axe de propagation, 1a ou 'intensité est la plus forte,

on a 2 2 2 2
r°+y Tty
I(z) =1Ipe 22—~y |l —2—-"—|, 5.6
O R e (5.6
et aprés une propagation sur la longueur de Rayleigh zg, le terme de propa-
gation exp(ikz) introduit un terme

2 2
exp {—z’QanQIwa—:y} (5.7)
C UJO
qui correspond a une courbure du front d’onde avec un rayon
2
Nowg no A

R =— =— . 5.8
Kerr 4’[12]02:R 47TTLQIO ( )

Cette courbure supplémentaire acquise par le faisceau correspond a l'au-
tofocalisation. Bien qu’approchée, cette expression permet de voir les para-
métres importants de l'effet. Comme attendu, si le ny est positif, Riepr est
négatif, ce qui correspond & une focalisation. Cette expression montre qu’il
existe un seuil pour cet effet car il faut que cette courbure supplémentaire
I’emporte sur la courbure naturelle du faisceau qui correspond a la diffraction
R(zgr) = 2mwi /. Cette condition est réalisée si

no A 2 5.9
o 87r2n2 (’U)()) ' ( ' )

On observe que ce seuil d’autofocalisation sera plus bas (et donc que U'effet
sera plus sensible) pour les gros faisceaux.

Bien entendu, 'autofocalisation est d’autant plus forte que l'intensité
est élevée. Il est instructif de comparer le cas d’un laser continu & un la-
ser impulsionnel. Prenons un laser titane-saphir émettant a 800nm, avec
un col wy = 20 um et de puissance moyenne 1 W. L’indice non linéaire est
ne = 3x1072°m? /W. Pour un fonctionnement en continu, Iy = 8 x 10¥ W/m?
et on calcule Rger = —2000m, ce qui donne un effet complétement négli-
geable. En revanche, si le laser fonctionne en régime impulsionnel, délivrant
des impulsions de 100fs & 100MHz, Iy = 7,7 x 10 W/m? ce qui donne
Rierr = 2,6 cm, non négligeable devant la diffraction (R(zg) = 3mm). Cet
exemple numérique contient I'explication de l'effet de blocage de modes dans
ces lasers, qui a pendant des années été qualifié de « magic mode-locking ».
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C’est en effet 'autofocalisation dans le barreau de titane-saphir qui provoque
un blocage de modes spontané dans ces lasers : lorsque 'intensité augmente, la
lentille Kerr qui se rajoute modifie le profil spatial du faisceau dans la cavité,
ce qui peut abaisser les pertes si par exemple on a inséré un diaphragme dans
la cavité et ainsi privilégier le fonctionnement en impulsions par rapport au
fonctionnement en continu. Ce processus est maintenant appelé le blocage de
modes par lentille Kerr (« Kerr-lens mode-locking » en anglais).

Intensité transmise
(=]

-80 -40 0 40 80
Distance au foyer

F1a. 5.2 — Principe du « z-scan » : on mesure l'intensité transmise & travers une
ouverture en fonction de la position de I’échantillon par rapport au point de focalisa-
tion du faisceau. Pour un ns positif, I'intensité transmise diminue (resp. augmente)
lorsque ’échantillon est en amont (resp. en aval) du foyer.

Une autre application de l'autofocalisation est la technique du z-scan
qui permet d’obtenir trés simplement le signe et 'amplitude de I'indice non
linéaire. Le prinicipe est expliqué sur la figure 5.2. On translate 1’échantillon
a étudier de part et d’autre du col d’un faisceau laser focalisé et on mesure la
transmission du faisceau a travers un diaphragme. Supposons que 'effet Kerr
est positif. Quand on est avant le col, 'autofocalisation déplace le point de
focalisation vers les z négatifs, ce qui accroit la taille du faisceau au niveau du
diaphragme et diminue par conséquent la transmission. Au contraire, apres le
col, autofocalisation refocalise le faisceau divergent et l'intensité qui passe a
travers le diaphragme augmente. On obtient ainsi une courbe caractéristique
(figure 5.2). La mesure de 'amplitude de la courbe donne directement la valeur
du ngy grace a la formule empirique suivante [1]

AT,_, = 0,406 (1 — $)"°7 Ad, (5.10)

avec 2
AD, = TﬂnQJOLeff. (5.11)

Dans ces équations, S est la transmission du diaphragme, Iy est l'in-
tensité sur l'axe et Leps = (1 — e’aL) /a tient compte de labsorption de
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Péchantillon. En outre, la forme de la courbe (vallée/pic ou pic/vallée) dé-
termine le signe de ns. Il est & noter que la détermination du signe n’est
généralement pas aisée dans la plupart des autres techniques qui donnent ac-
cés a des intensités et sont de ce fait insensibles au signe de la non-linéarité.
La mesure trés simple n’est cependant généralement pas si directe car a l'ef-
fet d’indice se rajoute souvent un effet d’absorption non linéaire (I’absorp-
tion augmente avec l'intensité : voir plus loin). On peut néanmoins mesurer
cet effet par une mesure de z-scan sans diaphragme et normaliser le résultat
obtenu avec le diaphragme par celui obtenu sans le diaphragme. Cette tech-
nique est extrémement simple et trés efficace pour déterminer les indices non
linéaires (a condition toutefois de ne pas polluer la mesure par des effets dé-
léteres, tels que les effets d’ordres supérieurs qui peuvent apparaitre a fortes
intensités!).

5.3 Bistabilité optique

Un phénoméne intéressant apparait lorsqu’on place un milieu a effet Kerr
dans une cavité optique de type Fabry-Pérot. Le calcul détaillé du Fabry-Pérot
non linéaire est présenté dans I'annexe & la fin du chapitre. Nous présentons
ici les résultats de ce calcul : la transmission d’un Fabry-Pérot s’écrit

1

1+ (é];)z sin kL

T = (5.12)

ou R est la réflectivité des miroirs et L I’espacement entre eux. k est le vecteur
d’onde qui est proportionnnel & I'indice de réfraction. La fonction T s’appelle
la fonction d’Airy ; elle est représentée sur la figure 5.3. Quand la finesse de
la cavité est élevée, cette fonction est caractérisée par des pics de transmis-
sion trés fins dont la position est donnée par la formule kL = pm o p est un
nombre entier, soit en termes de longueur d’onde : A = 22L& Sj le milieu qui
remplit le Fabry-Pérot est non linéaire, 'indice de réfraction n va dépendre
de l'intensité. Comme la dépendance de la transmission est une fonction com-
plexe de l'intensité intracavité, on peut s’attendre & un comportement parti-
culier du dispositif lorsqu’on modifie I'intensité incidente. Le résultat, détaillé
dans 'annexe, est représenté sur la figure 5.3 : on obtient un comportement
bistable, c’est-a-dire qu’il existe deux transmissions possibles pour une in-
tensité incidente donnée. Qui plus est, la transmission effectivement observée
dépend de I'histoire du dispositif. Si on arrive a I'intensité choisie par les va-
leurs basses, la transmission sera basse tandis que si on y arrive depuis des
valeurs élevées, la transmission sera forte. Un tel dispositif présente donc un
effet de mémoire tout optique qui trouve des applications intéressantes en
optoélectronique [2].
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F1G. 5.3 — Bistabilité optique. La figure (a) représente la résolution graphique du
probléme : lintensité transmise est obtenue & l'intersection de la courbe d’Airy et
de la droite de transmission. On obtient ainsi un comportement bistable représenté
sur la figure (b). La partie tiretée de la courbe d’Airy correspond a une zone instable

(voir probléme 5.2).

5.4 Conjugaison de phase

Tous les phénomeénes présentés jusqu’ici ne font intervenir qu’'un seul
faisceau qui voit ses propriétés de propagation modifiées. Il y a cependant
une autre application de l'effet Kerr qu’on peut obtenir en présence de
plusieurs faisceaux : la conjugaison de phase [3]. Partant d’'un faisceau
E = Re [Ae~™!], on définit le faisceau conjugué par E, = Re [A*e~™!] que
l’on peut réécrire comme Re [Ae”‘*’t], ce qui montre que le faisceau conjugué
a la propriété de remonter le temps. Cette caractéristique donne au faisceau
conjugué des propriétés remarquables, comme on peut le voir sur la figure 5.4.

ON®) O O

—)  — A—) \7 . %/
(a) ‘-’4 L‘ ‘-lJ /

ON® ON©)

- ‘  — rJ_’A ¢ \
(b) <—| L‘ \;‘ —

F1a. 5.4 — Principe d’un miroir & conjugaison de phase. Le schéma (a) correspond
4 un miroir normal tandis que le schéma (b) correspond & un miroir & conjugaison
de phase. Parce qu’il « remonte » le temps, le faisceau conjugué peut corriger les
aberrations du faisceau incident qui sont schématisées ici par une déformation du

front d’onde.
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P > 7z
(3)
E; x E,
E

F1a. 5.5 — Conjugaison de phase optique par mélange & quatre ondes dégénéré.

On peut en particulier utiliser des « miroirs a conjugaison de phase » pour
corriger parfaitement des aberrations ou pour obtenir des miroirs autoalignés.

L’effet Kerr permet d’obtenir un tel faisceau conjugué dans la configuration
décrite sur la figure 5.5. Tous les faisceaux sont supposés a la méme fréquence
w : on parle de « mélange a quatre ondes dégénéré ». Les deux faisceaux Ey
et F} sont appelés les faisceaux « pompe » (forward et backward), ils sont
exactement contrapropageants, le faisceau F, est appelé le faisceau sonde
(probe en anglais)

Ef(r,t) = 64, (r, t)e! " =<0 4 c.c (5.13)
Ey(r,t) = €4y (r, 1)’ F' =90 4 ce (5.14)
E,(r,t) = 8A,(r, t)e’** =Y ¢ cc. (5.15)

L’interaction de ces trois faisceaux crée une polarisation non linéaire
d’ordre 3

P® = 30x ¥ (w, —w, w) 888 A ;A% Aye B (5.16)

qui oscille également a la fréquence w et dont la phase est le conjugué de la
phase du signal. Cette polarisation génére donc un faisceau conjugué qui
aura toutes les propriétés décrites ci-dessus. Expérimentalement, on obtient
donc I’émission d’un nouveau faisceau qui remonte exactement le trajet du
faisceau signal.

La solution du probléme passe par la résolution de 4 équations de propaga-
tion couplées entre ces 4 faisceaux. Pour obtenir des expressions manipulables,
plagons-nous dans ’approximation paramétrique ol nous supposons que les
faisceaux pompe sont suffisamment intenses pour qu’on puisse négliger leur
déplétion. Il reste alors deux équations couplant le signal et le faisceau conju-
gué (déefini par E.(r,t) = €A.(r,t)e!(7F=w) 4 cc)

dA, @ w (3)
— =7—13 A A A 5.17
dz  one Xefsfr A ( )
dA, L w 3)

=f— ApApA* 1
dz 22n03X8ff 765 (5.18)
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d’oll on tire
d? A,
dz?

ot le coefficient k (choisi positif) est défini par

= —rA, (5.19)

(3], ®
K= (an) ‘Xeff“AfHAb" (5.20)

En prenant comme condition initiale A,(0) et A.(L) =0, on calcule

Ay(2) = Ap(0) D)

Ao(z) = iA3(0)

5.21
cos kL ( )

sink(z — L)
_— 5.22
cos kL ( )

On peut alors définir la réflectivité du miroir & conjugaison de phase

R= ‘jpgg; i = tg*kL (5.23)
ainsi que sa transmission
T ‘A”(L) o1 (5.24)
A, (0) cos KL

Il est notable que la transmission mesurée pour le signal est toujours su-
périeure a 1 : le signal est amplifié lors du processus. De méme, la réflectivité
peut étre supérieure a 1. Bien plus, cette réflectivité peut tendre vers 'infini
lorsque <L tend vers /2. Il est alors possible d’obtenir des oscillations avec
la génération d’un faisceau conjugué a partir du bruit [4]. Bien entendu dans
ce cas, I’énergie fournie aussi bien au signal qu’au faisceau conjugué est prise
aux pompes et I'approximation paramétrique n’est plus valable.

Il est intéressant de fournir une interprétation de la conjugaison de phase
en termes de réseaux, comme décrit sur la figure 5.6. Trois mécanismes inter-
viennent : 'écriture d’un réseau entre le signal et la pompe avant sur lequel
se diffracte la pompe arriére, I’écriture d’un réseau entre le signal et la pompe
arriére sur lequel se diffracte la pompe avant, la création d’un indice non li-
néaire oscillant a la fréquence 2w créé par les deux pompes qui « diffracte » le
faisceau signal. Les deux premiers mécanismes sont similaires a I’holographie
et on compare souvent le mélange a quatre ondes dégénéré a de « I’holographie
en temps réel » puisque les phases d’écriture et de lecture sont simultanées.
Le troisiéme mécanisme n’a pas en revanche d’équivalent holographique.

Cette description en réseaux peut étre rendue plus quantitative en revenant
sur l'aspect tensoriel de la polarisation. Considérons un milieu isotrope pour
lequel on rappelle que les seules composantes non nulles de la susceptibilité
Kerr sont celles dans lesquelles il y a un nombre pair de x, y, z avec de plus la
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A
sin@/2

Réseau de pas

A

Réseau de pas —=——
cosf/2

A A E; Indice oscillant E,
VA a2o

F1G. 5.6 — Interprétation de la conjugaison de phase en termes holographiques :
les faisceaux pompe forward (resp. backward) et sonde forment un réseau sur lequel
vient se diffracter I’autre pompe. Un troisiéme terme, sans équivalent holographique,
peut s’interpréter comme la génération d’un indice de réfraction oscillant a la fré-
quence 2w.

relation Xga?m = chdy)y, + ngc)yy + Xgi)xy (voir le probléme 1.1 du chapitre 1).

On peut facilement vérifier que 1’équation (5.16) peut s’écrire

et on retrouve les trois mécanismes de la figure 5.6. On peut ainsi attribuer

chaque mécanisme & une composante du tenseur X(3). Cette expression permet
: (3) (3) (3) : :

de voir que, pour mesurer Xgyyz (7€SP. Xazyy OU Xayzy), il suffit de croiser la

polarisation du faisceau b (resp. f ou s) par rapport aux deux autres faisceaux,

ce qui annule les autres termes de 'équation (5.25).

5.5 Automodulation de phase

Une autre conséquence de l'effet Kerr est 'automodulation de phase. Cet
effet est dii au fait qu’une onde se propageant dans un milieu non linéaire sur
une distance z voit sa phase augmenter de kz = (ng + n2I) 2. Ainsi I'inten-
sité du faisceau produit un changement de sa phase. On verra les conséquences
de cette automodulation de phase en détail dans le chapitre traitant des
impulsions courtes.

5.6 Absorption & deux photons

S’il existe une résonance entre I’écart d’énergie entre deux états du systéme
et deux fois I’énergie des photons incidents (figure 5.7), il peut y avoir absorp-
tion simultanée de deux photons. Cette effet d’absorption a deux photons
a été mis en évidence expérimentalement en 1961 par Kaiser et Garret qui
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ho

ho

F1G. 5.7 — Principe de I’absorption & deux photons.

ont observé que des ions Eut excités par un laser & rubis émettaient une
fluorescence a une fréquence plus élevée [5]. Cet effet est une conséquence de
la partie imaginaire de la susceptibilité Kerr. En effet, de I’équation de propa-
gation non linéaire, on obtient facilement 1’équation d’évolution de l'intensité
qu’on peut écrire

dI
— = —asl? 5.26
dz @2 ( )
ou on a introduit le coefficient d’absorption & deux photons
3wl mxgi,
= — et 5.27
a2 2e9n2c? ( )

Nous avons déja rencontré cette équation dans la chapitre 1. Contrairement
a l'absorption classique, on voit que c’est le carré de 'intensité qui intervient
dans le membre de droite de I'équation (5.26) : il faut en effet que les deux
photons incidents soient simultanés pour que I’absorption ait lieu. La solution
de I’équation (5.26) est
1(0)

1) = 100

qui est donc moins rapide que 'absorption linéaire qui varie en e~%%*. En outre,
les régles de sélection sont différentes : 'absorption linéaire entre deux états
quantiques |g) et |e) dépend des éléments de matrice |(e|7i|g)|* tandis que
Pabsorption a deux photons dépend de |{e| 72| f) (f|7i]g)|> ot |f) est un autre
état électronique du systéme. En particulier, dans un atome, I’absorption a
un photon polarisé linéairement se fera entre niveaux caractérisés par une
variation du nombre quantique orbital Al = =1 tandis que l’absorption a
deux photons se fera pour Al = 0, 42. On a ainsi accés a d’autres transitions
qu’en absorption & un photon.

Une des conséquences de I’absorption a deux photons est qu’un milieu
transparent & faible intensité peut devenir absorbant a forte intensité, ce qui
peut induire des effets délétéres. Ainsi, pour les composants optoélectroniques

(5.28)
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qui utilisent I'indice non linéaire, on définit une figure de mérite égale a ns /s
qu’il faut optimiser pour avoir un fort effet réfractif sans étre perturbé par
I’absorption & deux photons. Cependant, cette caractéristique peut également
étre bénéfique. D’une part, cela permet d’obtenir de la limitation optique,
trés utile pour protéger des détecteurs de trop fortes intensités. D’autre part,
cet effet est maintenant couramment utilisé en microscopie non linéaire et
on utilise I’absorption & deux photons pour exciter un matériau et en observer
la fluorescence, ce qui présente plusieurs avantages (figure 5.8) :

— l'effet d’absorption n’étant efficace qu’au foyer de la lentille, on ob-
tient naturellement un sectionnement optique qui permet d’obtenir des
images résolues en profondeur;

— le fondamental n’étant pas absorbé, on profite d’'une meilleure profon-
deur de pénétration ;

— la diffusion du fondamental ne pose plus de probléme puisqu’elle se
trouve dans un domaine spectral éloigné de la fluorescence.

Fi1a. 5.8 — Principe de la microscopie non linéaire TPEF (two-photon excited fluo-
rescence). Grace au caractére non linéaire de ’absorption & deux photons, seule la
zone focale est efficacement excitée. On obtient ainsi un sectionnement optique in-
trinséque. La photographie montre la différence entre une excitation & un photon
(en haut : toute la zone éclairée est visible) et une excitation a deux photons (en
bas : seul le point focal est visible). (©) Droits réservés.

5.7 Effet Kerr croisé : couplage de deux
faisceaux

L’effet Kerr peut également se manifester en présence de deux faisceaux.
En particulier, si on mélange un faisceau intense (w,) et un faisceau de faible
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intensité (ws) dans un milieu Kerr, I'indice du second va se trouver modifié
par le premier. La susceptibilité en jeu est y (wp, —wp,ws) et T'accord de
phase du processus non linéaire est automatiquement satisfait : le faisceau
ws va percevoir un indice dont la valeur sera dépendante de I'intensité I, du
faisceau wy,

ng = ng + nal,. (5.29)

Cette propriété trouve de nombreuses applications en optoélectronique :
on peut en effet modifier 'indice de réfraction d’un faisceau grace & un faisceau
de controle. Cet effet est particuliérement efficace dans un interférométre de
type Mach-Zehnder (figure 5.9) dans lequel un petit changement de phase sur
I’un des bras entraine une forte variation de I'intensité de sortie : on peut ainsi
obtenir une modulation tout optique de la transmission de l'interférométre.

1

contrdle

l

F1G. 5.9 — Interférométre de Mach-Zehnder utilisé en optoélectronique.

On vient de voir qu’on peut facilement jouer sur la phase d’un faisceau.
Peut-on également jouer sur son amplitude? En d’autres termes, peut-on
amplifier un faisceau de faible intensité par un faisceau de forte intensité?
Considérons le schéma de la figure 5.10 avec I, > I;. L’interférence entre les
deux ondes va créer un réseau d’indice sur lequel vont se réfracter les ondes.
Y-a-t-il alors transfert d’énergie entre les deux faisceaux ? Pour répondre a
cette question, écrivons les équations d’évolution de 'amplitude du faisceau s

dA ) 2
d; = ZW;6X(3)(WP’ —wp,ws) |Ap|" As (5.30)

ce qui se traduit en termes d’intensité par

dls 3wy
dz — 2e2n2n,c3

Im [x(3) (wp, pr,ws)} LI, (5.31)

On voit donc qu’il n’y aura aucun transfert d’énergie dii au réseau d’in-
dice (c’est-a-dire a Re [x®) (wp, —wp,w)]) : I'intensité de I, diffractée dans la
direction de I est exactement contrebalancée par I'intensité de I diffractée
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zp//
e

F1a. 5.10 — Couplage entre deux ondes : une onde intense interfére avec une onde
peu intense : y a-t-il transfert d’énergie ?

dans la direction de I,,. Pour qu’il y ait un transfert d’énergie de I, vers I,
il faudra avoir une partie imaginaire dans la susceptibilité Kerr, c’est-a-dire
avoir une interaction réelle avec le matériau non linéaire. Ce sera le cas qu’on
abordera dans le chapitre suivant ot 'interaction des ondes avec les vibrations
ou les phonons du matériau permettront d’obtenir des effets d’amplification.
Il existe également un cas ot on peut avoir un transfert d’énergie entre deux
faisceaux dans une configuration uniquement réfractive : il s’agit de effet
photoréfractif. Mais dans ce cas, le transfert d’énergie est rendu possible car
le réseau d’indice se retrouve décalé par rapport au réseau d’intensité a cause
de mouvements complexes des charges électriques du matériau.

Annexe

Bistabilité optique

Rappelons tout d’abord le comportement d’un Fabry-Pérot linéaire.
Un tel dispositif est représenté sur la figure 5.11 avec les champs élec-
triques qui interviennent dans le probléme. A chaque interface, les champs
électriques peuvent étre soit transmis (coefficients ti, t3), soit réfléchis

EI EF ET
_— —_— _—
ER EB
— —

F1G. 5.11 — Fabry-Pérot : deux miroirs délimitent une cavité a 'intérieur de laquelle
vont osciller les faisceaux lumineux. Ce dispositif qui induit un filtrage des ondes
est beaucoup utilisé pour affiner spectralement un faisceau lumineux.
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(coefficients r1, 73). Les coefficients de transmission et de réflexion en intensité
de chaque face sont définis par

It
T=— =1t
I, 1t2
_Ir 2 2
R = T = |T‘1‘ = |T2| (532)
I

avec R+ T = 1. Les conditions de traversée des deux interfaces s’écrivent

Er(0) = r E5(0) + t,E1(0)

Er(0) = r E7(0) + t1 E5(0)

Er(L) = tQEF(L)

Ep(L) = r2Ep(L). (5.33)

A partir de ces relations, on peut calculer la transmission globale du Fabry-
Pérot

s_Ir | TEpL) T
I] EF(O)leEB(O)

En notant Er(0) = Apee®r () et Eg(0) = Apoe'®2©) = ry Appe’®2(©) on
obtient

(5.34)

_ (1R ) 1
1+ R? = 2Reos (¢p(0) = 65(0)) 1+ g2 sin® (9r(0) — ¢5(0))
(5.35)
Dans cette équation, ¢r(0) — ¢p(0) est la différence de phase entre les
ondes F' et B. Dans le cas ot le milieu est un milieu linéaire, cette différence
de phase est simplement due & la propagation des ondes entre les deux miroirs
et ¢r(0) — ¢pp(0) = —2kL ou k est le vecteur d’onde. On retrouve ainsi la
formule habituelle du Fabry-Pérot qu’on peut écrire

1
R sin? kL

5.36
=17 i (5.36)

La transmission du Fabry-Pérot est donnée par la fonction d’Airy qui est
représentée sur la figure 5.3. L’intervalle entre deux pics est appele Iintervalle
spectral libre Ao = ﬁ et la largeur des pics est 200 = nlL o \/}3 On définit
alors la finesse de la cavité par le rapport entre 'intervalle spectral libre et

la largeur des pics

™R
1-R’
On peut voir que plus le coeflicient de réflexion R est élevé, plus la finesse
sera grande. Dans ce cas, le facteur d’exaltation a l'intérieur de la cavité peut
devenir trés fort, au détriment de la largeur spectrale.

F= (5.37)
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L’expression (5.35) est particuliérement adaptée au calcul du Fabry-
Pérot non linéaire pour lequel la cavité est supposée remplie d’'un milieu
présentant un effet Kerr caractérisé par une susceptibilité non linéaire ng‘)f'
Cet effet Kerr va étre a l'origine d’'une modulation de phase comme on l'a
vu précédemment. Mais pour traiter correctement le cas, il faut tenir compte
non seulement de ’automodulation de phase des deux faisceaux F' et B, mais
également des effets de modulation croisée (effet du faisceau F' sur la phase
du faisceau B et réciproquement). Ainsi, les équations d’évolution des ondes
F et B s’écrivent

0Ar w _ (3 2 2

L =i (14rl +2146]) Ar (5.38)
9Ap ®)

8 = —is sy, (18P +2145]°) As (5.39)

4 partir desquelles on obtient, en introduisant l’indice non linéaire
(équation (5.4))

6p(0) — ¢5(0) = —2kL — 3%12 (Ir + Ip) L. (5.40)

La somme des intensités Ir + I peut s’exprimer en fonction de 'inten-
sité transmise I par Ip + Ip = 1+RIT et on obtient ainsi le coefficient de
transmission du Fabry-Pérot non hnealre

1
T — (5.41)

Lt sy sin® [kL + §#na R I L]

T étant égal a I1 /I, 'expression précédente permet de déterminer I en
fonction de I;. La résolution analytique n’est pas possible, mais la figure 5.3
montre la résolution graphique du probléme. On observe alors un comporte-
ment bistable tel que celui décrit sur la droite de la figure : selon que l'intensité
incidente augmente ou diminue, 'intensité transmise est différente dans la ré-
gion intermédiaire.

Il faut noter que le résultat donné par I’équation (5.41) est différent du
résultat « simpliste » qui consiste a remplacer kL par kL + “ny (Ir + Ip) L :
il y manque le facteur 3/2. Le calcul « simpliste » ne tient en effet pas compte
de effet de modulation croisée entre les deux faisceaux F' et B.

Problémes
5.1 Mélange a deux ondes : étude du couplage
via un réseau d’indice déphasé

On considére le couplage entre deux ondes de méme fréquence dans un mi-
lieu non linéaire, isotrope : E(r,t) = Aj(z)eR1r=wt) 4 Ay (z)eilkar—wt) L ¢ ¢,



5. Effet Kerr optique 87

Les vecteurs k; et ko forment un angle 6. L’axe z est paralléle a la bissectrice
de cet angle.

Les deux champs interférent dans le matériau et créent ainsi un réseau
d’indice. On suppose que le réseau d’indice est déphasé par rapport a la figure
d’interférence qui le crée d’un angle ® : n = ng + no A} Are™Tel® 4 c.c avec
K = ko — k.

1) Equations couplées

Les équations de propagation pour A; et Ay s’écrivent

b)

dAl wn .
= | AyPAe®
dz Zc 003(9/2)| 2 Ase
dAs wna

Tt T2 A 2A +1P
dz Zc 008(9/2)| i Aze

On considére 'amplitude dAs(z) du champ créé a la cote z + dz.
Ecrire la phase ¢ = ¢(dAs) — ¢(As) du champ dAy(z) par rapport a
celle de Ay(z). On supposera na et cos(6/2) > 0. Pour quelle valeur
de @ le champ dA, est-il en phase avec As 7 Dans ce cas, quelle est
qualitativement I’évolution de l'amplitude A, au cours de la
propagation ?

Quelle est I’évolution de As au cours de la propagation dans le cas
d=07

2) Résolution des équations couplées

a)

b)

Déduire des équations couplées les équations pour Iz(z) = |Aa(2)|? et
I,(z) = |A1(2)|? en fonction de v = 2wny/(c cos(6/2)). Vérifier que
I'intensité Iy = 17 + I5 se conserve.
Pour quelles valeurs de ® n’y a-t-il aucun échange d’énergie entre
les deux ondes ? Pour quel domaine de valeurs de ® y a-t-il transfert
d’énergie de Ay vers As (on suppose v > 0)?
La solution de I'équation différentielle df /dz = af(b— f) ot a et b sont
des constantes est
b
JG) = T
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ou C' est une constante qui dépend des conditions initiales. En
déduire la solution I3(z) en fonction de Iy et m = I;(0)/12(0). Quelle
est I’évolution de I3 dans le cas sin(®) > 0.

5.2 Bistabilité optique : stabilité des solutions

On veut dans ce probléme analyser la stabilité des solutions obtenues
dans le traitement de la stabilité du Fabry-Pérot non linéaire. Les équations
précédentes peuvent s’exprimer comme deux équations couplées : 7 =f(6)
et 0 = g(7) ou T est la transmission du Faby-Pérot (équation (5.41)) et
0 = ¢r(0) — ¢5(0) (équation (5.40)).

1) Exprimer les fonctions f et g.

2) Lorsqu’on s’éloigne de la solution d’équilibre : 7/ = 7 + §7 et 0/ =

0+ 66, les deux variables répondent avec des temps caractéristiques 77

et g :
déT
déo

ou fl et g{ sont les dérivées des fonctions f et g autour de 1’équilibre.
En écrivant une équation uniquement pour 67, montrer que la solution
générale de ce systéme est 67 (1) = aef+! + BeP~t. Donner les expres-
sions de p4.

3) La solution est stable lorsque Re(p1) < 0. Montrer que cette condition
se réduit & figo < 1.

4) En déduire les zones de stabilité de 7 sur la figure 5.3.

5.3 Cascade d’effets non linéaires du deuxiéme ordre

1) On considére le processus de génération de second harmonique dans un

cristal non absorbant : onde fondamentale Eq(z,t) =
1A (z,t)e!F==w) 4+ ¢ onde harmonique  Ey(z,t) =
A5 (2, t)etk22=29t) 4 ¢ On pose X((j‘)f = &.x?(—2w;w,w)

6181 = /él 2(2) (—w ] 2(4}7 —LLJ) : 6261 et Ak = kz — 2k;

Ecrire les équations d’évolution de A; et As.
2) On suppose que Ay(0) = 0. Montrer que ces équations se raménent a

d*Aq(2) —iAdel(Z) 12, <1 _211(2)
dz

— ] A =0 5.42
o =) e (5.42)
ou I;(z) est lintensité de l'onde fondamentale au point z et I
I'intensité de 'onde fondamentale au point z = 0. Donner I'expres-
sion de I'?.
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3) On cherche A;(z) sous la forme Aj(z) = Age™™ ou Ag et x sont des
constantes indépendantes de z. Dans quel cas cette forme de A;(z)
est-elle adaptée 7 Calculer les valeurs de k.

4) On suppose Ak > I'?I; et on ne garde que la plus petite (en valeur
absolue) valeur de x!. Donner I'expression de A;(z) au premier ordre
en I'21y/Ak et montrer que l'effet de s est équivalent & un effet Kerr.
Exprimer le ny équivalent en fonction de Ak.

5) Que se passe-t-il pour ny quand Ak — 07?7 Pourquoi le traitement
précédent ne marche-t-il pas dans ce cas?
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Chapitre 6
Diffusions Raman et Brillouin

6.1 Introduction : diffusion de la lumiére

La diffusion de la lumiére est le phénoméne par lequel un milieu matériel
qui regoit une onde électromagnétique la renvoie dans toutes les directions de
I’espace.

Pour comprendre 'origine physique de la diffusion, revenons a 1’équation
de propagation pour un champ électromagnétique incident E;

0°D;

AE; = _MOW

(6.1)
avec D; = gpe,.E;. Comme on 'a vu dans le chapitre 1, le milieu matériel
apparait dans cette équation a travers la constante diélectrique ¢,.. Lorsque le
milieu est composé de particules dont la position fluctue au cours du temps,
que ce soit a cause des fluctuations thermiques ou sous l'effet d’ondes acous-
tiques par exemple, cela induit une variation de la constante diélectrique, et
on a €, = €,9+9¢&,. La polarisation induite par cette variation de la constante
diélectrique émet un champ électromagnétique, & l'origine de I'onde diffusée.
Le champ électrique s’écrit alors comme la somme du champ électrique in-
cident E; et du champ diffusé E;. De la méme fagon D = D; + Dy. De la
relation D = g (6,0 + d2,) E, on tire (en négligeant le terme eqdc, Ey)

Dy = cperoEq + e0de E; (62)
et I’équation d’onde pour le champ diffusé devient

er0 O°E 1 0%5¢,.E;
AB, -~ st = s (6:3)
c? Ot ¢ Ot
On reconnait dans le membre de gauche la propagation libre de 'onde E4
tandis que le membre de droite est le terme source dont l'origine se trouve
dans les fluctuations de la constante diélectrique. Ces fluctuations peuvent



92 Optique non linéaire

F1c. 6.1 — Diffusion de la lumiére : les fluctuations ou les irrégularités de la matiére
provoquent I’émission de rayonnement dans toutes les directions de 1’espace.

avoir plusieurs origines. Rappelons que la constante diélectrique dépend de la
densité de particules N et de leur polarisabilité o

e, =1+ Na. (6.4)

Ainsi les fluctuations de &, peuvent venir des variations de ces deux quanti-
tés. Les fluctuations de densité se décomposent elles-mémes en deux origines :

Le premier terme décrit les fluctuations thermiques de la densité, il est a
lorigine de la diffusion Rayleigh ; le second terme fait intervenir les varia-
tions de pression dans le matériau. Ces variations de pression sont dues en
particulier a la propagation d’ondes acoustiques et donnent lieu & la diffusion
Brillouin dont on reparlera a la fin de ce chapitre.

Une autre origine de fluctuation de &, provient des variations de la pola-
risabilité a: qui sont liées aux vibrations du matériau : elles sont a l’origine de
la diffusion Raman que nous allons étudier en détail dans ce chapitre.

Lorsque les fluctutations que nous venons d’introduire sont caractérisées
par une fréquence wy, le champ électrique diffusé oscille aux fréquences
wq = w; T wy. Au final, le spectre de diffusion aura ’allure représentée sur la
figure 6.2 avec des pics de diffusion clairement séparés du pic central. Nous al-
lons dans ce chapitre introduire plus en détail les difusions Raman et Brillouin
et examiner leur description en termes d’optique non linéaire.

6.2 Diffusion Raman

6.2.1 Diffusion Raman spontanée

La diffusion Raman a été découverte indépendamment par Raman et
Krishnan en Inde et Lansberg et Mandelstam en URSS en 1928. Etudiant
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F1a. 6.2 — Représentation schématique des diffusions Rayleigh, Brillouin et Raman.

la fluorescence du pentane soumis au rayonnement solaire, ces chercheurs ont
observé apparition de nouvelles raies spectrales. Des études plus poussées
ont révélé des spectres ressemblant a ceux de la figure 6.2 : de part et d’autre
de la raie centrale correspondant a la lumiére incidente, apparaissent de nou-
velles raies spectrales. Les positions des raies sont symétriques par rapport a
la fréquence centrale et les écarts de fréquence ne dépendent pas de la fré-
quence centrale, mais seulement de la nature du matériau étudié. Les raies de
fréquences plus basses que la fréquence centrale sont appelées les raies Stokes
tandis que celles & hautes fréquences sont appelées antiStokes.

L’origine physique de ces raies satellites est a chercher dans les vibrations
du matériau qui induisent une modulation de la polarisabilité. Appelons ¢ la
distance interatomique dans la molécule étudiée. Sous 'effet de la vibration,
q oscille & la fréquence wy

q=qo+qicoswyt (6.6)

ce qui induit alors une variation de la polarisabilité

foJe foJe}
a=oy+ = (¢g— = agp + -—q1 coswyt. 6.7
0 dq (¢ —qo0) 0 8qq1 % (6.7)

Lorsque ce milieu est soumis a une onde électromagnétique dont le champ
électrique s’écrit £ = Acoswt, il apparait un dipdle élecrique p = aF qui
s’écrit

1
p = apAcoswt + S0 %A [cos (w —wy )t + cos (w+ wy) 1] (6.8)
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F1G. 6.3 — Sir C. V. Raman (© Fondation Nobel).

et qui réémet des ondes aux fréquences w, w — wy (Stokes) et w + wy (anti-
Stokes). Ce modele simple donne une interprétation correcte des observations
expérimentales. Il y a cependant un point qui n’est pas décrit par ce modéle
classique. En effet, expérimentalement, I'intensité des raies antiStokes est net-
tement plus faible que celle des raies Stokes (figure 6.4) alors que le modéle
classique les donne égales. L’origine de cette différence est & chercher dans
la nature quantique du processus. Les processus de diffusion Stokes et an-
tiStokes sont décrits sur la partie (a) de la figure 6.4. Dans le cas Stokes, le
systéme quantique est initialement dans ’état fondamental alors qu’il est dans
I’état vibrationnel excité dans le cas antiStokes. Ainsi lefficacité des diffusions
dépend directement de la population des états vibrationnels fondamental et
excité, ce qui explique que la diffusion antiStokes soit beaucoup moins efficace
que la diffusion Stokes. Le traitement correct de ces effets ainsi que la descrip-
tion de l'aspect spontané de ces phénoménes ne peuvent se faire que dans le
cadre de I'optique quantique avec quantification du champ électromagnétique.

6.2.2 Absorption infrarouge/Raman

La diffusion Raman est beaucoup utilisée comme sonde spectroscopique
des vibrations d’une molécule [1]. En effet, chaque molécule est caractérisée
par son spectre Raman qui présente des raies caractéristiques dont la position
correspond & des modes de vibration. Cette technique est trés complémen-
taire de I'absorption infrarouge qui sonde également les vibrations des molé-
cules. Comme on peut le voir sur la figure 6.5, les deux spectres donnent des
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AntiStokes
Stokes
N
lv)
y
lg)
(@ (b)

F1a. 6.4 — Niveaux d’énergie impliqués dans les transitions Raman : alors que la raie
Stokes s’appuie sur le niveau fondamental, la raie antiStokes s’appuie sur le niveau
vibrationnel excité. La seconde est donc beaucoup moins intense que la premiére.
La figure (b) représente un spectre expérimental obtenu dans du tétrachlorure de
carbone ([1], reproduit avec permission).

informations trés différentes. Ces différences viennent des régles de sélec-
tion!. Considérons les niveaux de vibration de la figure 6.5. L’absorption de
I’état fondamental vers le premier état vibrationnel excité dépend de la force
d’oscillateur (voir chapitre 8) |(v|7i|g)|* tandis qu'on peut montrer que la
transition Raman correspondante dépend de |(v|7i|e) (e|7i]g)|* on |e) est un
état électronique excité. Ainsi, les régles de sélection sont différentes dans les
deux cas et le plus souvent complémentaires ; une raie d’absorption infrarouge
autorisée peut correspondre & une transition Raman interdite et réciproque-
ment. Par exemple, la vibration d’élongation symétrique de COs est inactive
en absorption infrarouge mais active en Raman.

Pour pallier la faiblesse des signaux Raman, plusieurs stratégies sont pos-
sibles. On peut par exemple utiliser le Raman résonnant dans lequel I'état |e)
(figure 6.5) est un état électronique réel. L’effet Raman est alors fortement
exalté par cette résonance électronique (voir chapitre 9). Une autre possibi-
lité est d’utiliser I'exaltation des champs électriques a proximité des pointes
métalliques : lorsqu’une molécule est proche d’une telle pointe (ou plus sim-
plement d’une surface métallique rugueuse), l'effet Raman devient beaucoup
plus intense. Cet effet est appelé le SERS (pour « surface enhanced Raman
scattering ») [3].

L Cet effet est similaire & la différence entre absorption & un photon et absorption & deux
photons vue au chapitre précédent.
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Fi1G. 6.5 — Niveaux d’énergie en jeu dans les phénomeénes d’absorption infra-
rouge et Raman. Spectres d’absorption infrarouge et de Raman mesuré dans 2.5-
dichloroacétophénone [2] : les informations obtenues dans les deux spectres sont de
natures trés différentes & cause des régles de sélection.

La spectroscpie Raman présente plusieurs avantages sur la spectroscopie
infrarouge car, d’une part, elle utilise des faisceaux dans le domaine visible qui
sont plus faciles & mesurer et, d’autre part, elle peut facilement étre utilisée
dans de l'eau sans étre polluée par les raies d’absorption de ’eau. De plus,
elle donne des spectres fortement structurés qui sont riches d’information.
Cette spectroscopie est par exemple réguliérement utilisée pour la détection de
substances chimiques (polluants, drogues...) dans ’atmosphére ou en solution.

6.2.3 Diffusion Raman stimulée

A Dinstar de ce qui se passe en émission normale, on peut observer de
I’émission Raman stimulée lorqu’on envoie simultanément sur une solution un
faisceau laser et le faisceau Stokes correspondant. On observe alors une am-
plification du faisceau Stokes. Nous proposons dans ce chapitre une descrip-
tion classique de ce phénoméne, ce qui est justifié dés que I’émission stimulée
devient suffisamment forte pour qu’on puisse négliger ’émission spontanée
présentée précédemment.

Considérons une solution de molécules diatomiques. On note ¢ la sépa-
ration des deux atomes, et wy la fréquence de vibration. On envoie sur ces
molécules un faisceau laser Ep (r,t) = Ap(r,t)e!F22=«Lt) 4 ¢ ¢ et un faisceau
Stokes Eg(r,t) = Ag(r,t)e'Fs2=wst) L ¢ c avec wy, &~ wg+wy . Intéressons-nous
tout d’abord a la dynamique d’une molécule. Sous 'effet du champ électrique,
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) . ) . 2 . R

la molécule acquiert une énergie W = f%a(q) |E|”, ce qui correspond a une
2 1, . -

force F' = %‘3—2‘ |E|”. L’équation du mouvement s’écrit alors (en omettant la

dépendance des amplitudes en r et t)

d?q dq 9 1 O«
a2 P a TV o g

5 ALei(kLz—th) +Asei(ksz—wst) tee 2 (69)
dt

ou m, est la masse réduite de la molécule et v un coefficient de friction.
Parmi tous les termes de la force extérieure, il en existe un qui, oscillant a la
fréquence wy — wg, se trouve en résonance avec la fréquence de vibration de
la molécule wy

1 Ja

o g 2AL A (B ) (6.10)

La solution résonnante de l'équation (6.9) s’écrit alors ¢ =
qoei((kL_kS)Z_(wL_wS)t) + c.c avec

1 da AL AL
Go=—>"— LS . (6.11)
my 0q w? — (wp, — wg)” — iy (WL — wg)

La signification de ce calcul est la suivante : sous l'effet conjoint du fais-
ceau laser et du faisceau Stokes, on a créé une excitation cohérente de la
vibration dans les molécules.

Similairement & ce qu’on a vu précédemment, cette vibration a & son tour
des répercussions sur la constante diélectrique ou sur la susceptibilité de la
solution. Le changement de susceptibilité s’écrit

da
ox = N— 6.12
00X 9g¢ (6.12)
et la polarisation correspondante est
P = 6()5XE (613)
soit
N
pP=—
my.
2 *
« (604) ALQAS ei((kL—ks)z—(WL—wS)t) + c.c
dq wi — (wp —wg)” — iy (wr — wg)
X {ALei(k”*"’Lt) + Ageilksz=wst) 4 ¢ ol . (6.14)

Au final, on voit apparaitre un trés grand nombre de termes différents.
Parmi tous ces termes, un premier terme se dégage : celui qui oscille & la
fréquence wg et qui est proportionnel a Ay |” Ag. Cette polarisation va pouvoir
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se coupler au faisceau Stokes incident sur la solution. On peut retrouver ici
une description en susceptibilité non linéaire : il apparait dans la solution une
polarisation non linéaire du troisiéme ordre que ’on peut écrire

PYLS (wg) = 6e0x™® (wi, —wr,ws) |AL]® Ag etFs? (6.15)

dépendant de la susceptibilité non linéaire

N da\” 1
X(S) (wLa *WL,WS) = < >

6eom, 87(1 w%/ — (wr, — ws)2 + iy (wg — ws).

(6.16)

Comme on peut le voir dans ’argument, cette susceptibilité est de méme
nature que 'effet Kerr croisé introduit au chapitre précédent.

Examinons maintenant 'effet de cette polarisation non linéaire sur la pro-
pagation du faisceau Stokes. L’équation de propagation du faisceau Stokes
est

8AS — ws
0z  2nge

I’accord de phase étant automatiquement satisfait. Lorsqu’on néglige la dé-
plétion de 'onde laser, cette équation se résout immeédiatement en

6x® (wr, —wr, ws) |AL|* As (6.17)

“s

Ag(z) = Ag(0) eiTScﬁxm(wb—wL,WS)lAL|2Z (6.18)
et on voit que l'intensité du faisceau Stokes connait un gain exponentiel
Is(z) = 15(0) e9s? (6.19)

ou le gain Raman s’exprime comme

Swgl
gg = —L QImX(S) (wp, —wr,ws) - (6.20)
gonsnyc

Le gain Raman est directement proportionnel a la partie imaginaire de la
susceptibilité non linéaire qui s’écrit a résonance

N  [0a\® 1
Imy® ~ = — ] —. 6.21
mx (wr, —wr, ws) 6eom, \ 0q ) ~wy ( )

On remarque en particulier qu’il est fonction de 1/ qui est la largeur de
la transition T5. Ainsi, plus une raie Raman sera fine, plus 'amplification par
Raman stimulé sera forte. On retrouve également un résultat énoncé dans le
chapitre précédent, a savoir qu’il ne peut y avoir transfert d’énergie d’un fais-
ceau vers un autre (ici, amplification du Stokes par le laser) qu’avec une sus-
ceptibilité non linéaire ayant une partie imaginaire non nulle. L’amplification
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Raman est en particulier utilisée dans des fibres optiques pour "amplification
des signaux de télécommunications optiques [4].

Le Raman stimulé est également employé pour obtenir un rayonnement
Stokes intense. Il sert par exemple & décaler la fréquence d’un laser et on utilise
pour cela différents gaz sous pression (Ha, CHy, CO3). Lorsque la conversion
devient forte, on ne peut plus négliger la déplétion de I'onde laser, mais de
la méme maniére que pour la SHG, on peut montrer qu’on obtient en théorie
une conversion de 100 % de ’onde laser vers I'onde Stokes. Le processus sera
cependant pollué par I'apparition de « Stokes secondaires » a la fréquence
wr, — pwy ol p est un nombre entier.

6.2.4 Diffusion antiStokes cohérente (CARS)

Dans l'expression (6.14) de la polarisation non linéaire, un second terme
peut avoir des conséquences intéressantes. Il s’agit du terme proportionnel &
A% A% qui oscille a la fréquence 2wy, — wg. Cette fréquence n’est autre que la
fréquence antiStokes was = wy, +wy qui correspond au mélange de fréquences
décrit sur la figure 6.6. Ainsi apparait dans la solution une polarisation non
linéaire oscillant & la fréquence wag qui est a 'origine de ’émission de cette
nouvelle fréquence. Ce rayonnement est appelé CARS (selon 'acronyme an-
glais « Coherent antiStokes Raman Scattering ») [5]. L’origine physique de
la polarisation antiStokes est donc clairement identique & celle de la polarisa-
tion Stokes. Cette origine commune se traduit par un fort couplage entre les
faisceaux Stokes et antiStokes (cf probléme 6.1). Il existe cependant une dif-
férence importante que ’on peut voir en écrivant la polarisation non linéaire
correspondante

Pzi\fz%i%tokes(wAS) = SEOX(g) (va —ws, WL) A2LA§' ei(QkL_kS)z' (622)

Dans ce cas, il n’y a pas d’accord de phase automatique : le vecteur d’onde
de la polarisation (2kr, — kg) n’est pas nécessairement égal a celui de I'onde

= V)

|9)

F1G. 6.6 — Principe de la Spectroscopie Raman antiStokes cohérente (CARS).
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antiStokes k4 g et il n’y aura d’émission CARS notable que selon des directions
spécifiques réalisant la condition d’accord de phase 2k — kg — kas = O.
En pratique, on utilise des géométries non colinéaires telles que décrites sur
la figure 6.72 en envoyant le faisceau Laser et le faisceau Stokes avec un angle
déterminé.

F1G. 6.7 — Accord de phase non colinéaire pour le CARS.

La spectroscopie CARS a beaucoup été utilisée dans une configuration
résolue en temps. Il est en effet possible de travailler avec des impulsions
laser et d’imposer un délai entre la premiére paire de photons (wy, wg) et
le troisiéme photon (wr) (figure 6.6). La premiére paire crée une cohérence?
qu’on laisse évoluer librement avant de venir la lire avec le troisieme faisceau.
Ainsi la décroissance du signal CARS donne-t-elle accés non pas au temps
de vie du niveau vibrationnel excité, mais au temps de cohérence de la
vibration, quantité qu’il n’est pas facile d’obtenir par d’autres techniques.

Le CARS connait également un trés fort regain d’intérét depuis quelques
années grace a son implémentation en imagerie non linéaire [6]. Bien que
la technique soit intrinséquement délicate & mettre en ceuvre a cause de la
multiplicité des faisceaux, elle a ’avantage de permettre d’observer sélective-
ment des espéces chimiques ou biochimiques particuliéres grace aux signatures
spectroscopiques bien définies des vibrations moléculaires. Un exemple d’ap-
plication de I'imagerie CARS est donnée sur la figure 6.8.

6.3 Diffusion Brillouin

La partie précédente traitait du couplage entre la propagation d’'un fais-
ceau et les modes de vibration d’un matériau pour donner I'effet Raman. Nous
allons dans cette partie nous intéresser au couplage avec les ondes acoustiques
et a la diffusion correspondante appelée diffusion Brillouin. Ces deux phé-
nomeénes sont identiques dans le principe. La principale différence provient
des ordres de grandeur trés différents des décalages de fréquence qu’on induit.
Alors que les décalages Raman sont de 'ordre de quelques dizaines de THz, les
décalages Brillouin sont plutot dans la gamme 1-100 GHz. Nous allons dans
cette partie nous intéresser a la diffraction d’une onde lumineuse sur une onde

2 Le formalisme développé dans ce chapitre, qui suppose une direction de propagation
des ondes selon l'axe z, n’est pas complétement général et ne peut pas rendre compte
proprement de la géométrie non colinéaire.

3 La signification de cette création d’une cohérence apparaitra clairement dans les cha-
pitres 8 et 9.
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Fia. 6.8 — Imagerie CARS (d’aprés Xie [6]). Dans les techniques d’imagerie, on
peut obtenir un signal CARS vers avant (F-CARS) ou vers I’arriére (E-CARS). A
cause des différences d’accord de phase, les deux signaux donnent des informations
complémentaires. (Reproduit avec permission.)

acoustique et a la diffusion Brillouin stimulée. La diffusion Brillouin stimulée
joue un role particuliérement important dans les fibres optiques [7].

6.3.1 Diffraction d’une onde lumineuse sur
une onde acoustique

Une onde acoustique transverse? se traduit par une onde de pression
p(r,t) = a @™ L cc (6.23)

caractérisée par sa fréquence €2 et son vecteur d’onde q. Ces deux quantités
sont reliées par la relation q = Qv o v est la vitesse du son. Cette onde
de pression va modifier la susceptibilité linéaire du systéme en modifiant la
densité des particules. Il est d’usage d’introduire la constante d’électro-
striction v = gpp0dx/0p et la compressibilité C = (1/p)0p/dp o p est la
masse volumique du milieu. Avec ces constantes, la variation de la susceptibi-
lité s’écrit
_Ox0p

=X, _ . 24
X=5, 0" vCp/eo (6.24)

4 1] existe aussi des ondes acoustiques longitudinales qui ne se couplent pas aux ondes
électromagnétiques.
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F1a. 6.9 — Géométrie du couplage entre les ondes optique et acoustique.

Lorsque le milieu est parcouru par une onde électromagnétique

E(r,t) = Aexpi(k.r—wt) + c.c, (6.25)

la polarisation linéaire qui apparait dans le milieu est modifiée par le change-
ment de susceptibilité d'une quantité

AP = egAxE (6.26)
=~vC{Aa" expi[(k — q) - r—(w — Q)¢]
+ Aaexpi[(k+q) r—(w+ Q)] +c.c.}. (6.27)

On voit donc apparaitre deux nouvelles fréquences, qu’on va appeler
de la méme fagon qu’en Raman Stokes (w — Q) et antiStokes (w + ).
Intéressons-nous a l'onde Stokes. Le vecteur d’onde de cette nouvelle onde
est ks = k — q. Les fréquences acoustiques étant beaucoup plus faibles que
les fréquences optiques, on a en bonne approximation ks = k, ce qui implique
que ¢ = 2k sin(0/2), ou 6 est U'angle entre les directions de propagation des
ondes (figure 6.9). Cette relation peut aussi s’interpréter comme la relation
de Bragg 2Asin(6/2) = A\ qui exprime que la différence de marche entre les
rayons diffractés sur deux plans d’onde successifs de ’onde acoustique doit étre
égal & \. Ainsi, la génération de 'onde Stokes peut s’interpréter comme la dif-
fraction de I'onde incidente sur le réseau acoustique, qui est un réseau épais,
impliquant ’égalité entre l'angle d’incidence et I'angle de réfraction. Cette
condition peut aussi s’écrire 2 = 2nw(v/c)sin(f/2) ot v est la vitesse du son
dans le milieu matériel. Ce décalage s’interpréte alors comme un effet Dop-
pler car le réseau acoustique est en réalité un réseau de diffraction mobile se
déplacant a la vitesse du son. Il est maximal pour le cas ou ky= —k et vaut
alors environ 5 x 10~ °w pour un verre de silice. Il est nul pour k,= k. On voit
que l'on a bien dans tous les cas {2 < w ce qui justifie 'approximation k;= k.
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6.3.2 Diffusion Brillouin stimulée

Nous venons de voir comment une onde acoustique pouvait interagir avec
une onde lumineuse pour créer une nouvelle onde Stokes. Nous allons mainte-
nant voir le processus inverse dans lequel deux ondes lumineuses de fréquences
w1 > wg peuvent exciter un mode acoustique de fréquence Q = w; — wy. Ce
phénomeéne est basé sur I’électrostriction.

Lorsqu’un milieu polarisable est soumis & une onde électromagnétique, il
apparait un dipdle p = aE ot « est la polarisabilité. L’énergie stockée dans ce
dipéle couplé au champ électrique s’écrit U = —%oz \E|2, ce qui se traduit par
apparition d'une force agissant sur la molécule F = —3V \E|2 Sous 1'effet
de cette force, les molécules ont tendance & se concentrer 1la ou le champ
électrique est le plus fort : c’est I’électrostriction.

Lorsqu’on envoie simultanément les deux ondes (supposées avoir la méme
polarisation € et se propager selon 'axe z dans des directions opposées)
que Pon note E; = A e/F#=1t) 4 cc et Ey = eAjel(-hz—w2t) 4 ¢ P
il y a dans la force électrostrictive une composante liée au gradient de
Ay Ay etPRe=(@i=w)ll ¢ ¢ qui oscille a la fréquence Q et qui va pouvoir exciter
I’onde acoustique si la condition d’accord de phase ¢ = Qv = 2k est satisfaite.
L’amplitude de l'onde acoustique est alors (avec I' le taux de relaxation des

phonons acoustiques)
i Q
a=—-v=A1A}. 6.28
2’7 T 142 ( )
A Tinstar de ce que nous avons vu précédemment, cette onde acoustique
va provoquer un changement des susceptibilités linéaires (équation (6.26)).

On obtient ainsi

. '
AP, = _%fcf Ay AfAgeihz=w1t) 4o e (6.29)

. 0 ‘
AP, —i—%szfAlA’{Age’(’”‘“’zt) +ee (6.30)
et on retrouve que l'effet Brillouin stimulé est équivalent & un effet Kerr avec
la susceptibilité®

* i

Q
X (w2, —wa,w1) = X (w1, —wi,wa) | = ——FyQOf. (6.31)

Ce résultat est identique a celui que nous avons obtenu plus haut pour le
Raman stimulé et on peut en déduire qu’ici aussi, les deux ondes incidentes
vont étre amplifiées au cours de la propagation par effet Brillouin stimulé’.

5 Les deux fréquences wy et ws étant trés proches, on suppose que les vecteurs d’onde
des deux ondes sont égaux.

6 Nous avons ici seulement considéré Deffet parfaitement résonnant et nous obtenons
donc une susceptibilité purement imaginaire.

7 Dans le cas de 'onde 2, le signe du x(3) est opposé, mais vu que la propagation se fait
vers les z négatifs, cela correspond également a une amplification.
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L’effet Brillouin stimulé est un effet qui existe dans tous les matériaux
solides. Il joue un réle important dans la propagation des impulsions courtes
dans les fibres optiques. Il est en particulier fortement impliqué dans généra-
tion de supercontinuum de lumiére blanche (chapitre 8).

Problémes

6.1 Couplage Stokes-antiStokes dans la diffusion
Raman stimulée

On s’intéresse a 'amplification par diffusion Raman stimulée d’une onde
« Stokes » (wg) en présence d’'une onde « pompe » (wy,) intense, dans un milieu
Raman occupant le demi-espace z > 0. Les ondes incidentes wg et wy, ont la
méme polarisation linéaire, et se propagent suivant la méme direction définie
par 'axe z. L’onde antiStokes créée dans le milieu Raman, de fréquence wag,
est polarisée suivant la méme direction. On suppose de plus que les transitions
permises & un photon sont a des fréquences trés grandes devant wag, wy, et
wg. On appellera I7,(0) et Is(0) les intensités des ondes pompe et Stokes
incidentes sur le milieu.

1) Les effets non linéaires en jeu sont tous des effets de type Kerr. Quelles
sont les combinaisons de fréquences qui donnent une polarisation non
linéaire a la fréquence wg ? Méme question pour wsg. En déduire les
équations d’évolution pour les amplitudes Ag et A4g des ondes Stokes
et antiStokes dans I'approximation paramétrique.

2) A résonance exacte (W —ws = Was —Wr, = Wpa), ON peut montrer que
les équations précédentes se raménent a

0As

5, —9sds+ agAyge' A (6.32)
0A * 1Akz
82S = *gASAAS — aASAse Ak (6.33)

ot gs (resp. gas) est le gain de 'onde Stokes (resp. antiStokes) et
gas > ¢gs. Les constantes de couplage ag et aag sont complexes et
vérifient la relation aga’y = gsgas. Calculer Ag(z) en fonction de
gs, ga et Ak (on cherchera a écrire une équation différentielle pour Ag
uniquement).

3) Etudier les cas limites Ak > gg, gas et Ak < gas — gs.

6.2 CARS polarisé

Les expériences de CARS sont souvent polluées par l'existence d’une
susceptibilité « non-résonnante » qui perturbe les mesures. L’utilisation des
propriétés de polarisation des différents signaux résonnant et non résonnant
permet de s’affranchir du probléme [8].
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On envoie sur un échantillon un faisceau « pompe » (wy,) polarisé selon la
direction z et un faisceau « Stokes » (wg) polarisé dans le plan Ozy, avec un
angle ¢ par rapport a la direction z. Le milieu non linéaire est caractérisé par
une susceptibilité XE?,)Cl (wr, —wg,wr,) dont les seules composantes non nulles
sont celles pour lesquelles z, y ou z apparait un nombre pair de fois (voir
Probléme 1.1). On suppose que l'accord de phase est satisfait.

1) Montrer que la polarisation non linéaire PN5 donnée par I’équation

(6.22) est nulle.

2) Exprimer PNES et ngv LS en fonction des composantes du x(3).

3) La susceptibilité s’écrit sous la forme x® = Xg) + ng;;i ol Xg’) est la
susceptibilité CARS que l'on veut mesurer et XS\:;}% la susceptibi-
lité non résonnante qui perturbe la mesure. Cette derniére étant non
résonnante, Xg\:;}z est réel et de plus Xg,)mm = 3X5§,)yxyz~ Montrer

1 larisati linéai d G linéai
que la polarisation non linéaire correspondant a x  est linéairement

polarisée et donner l'expression de I'angle « entre Py 1%5 et l'axe .

4) On place un analyseur dont 'axe fait un angle o — w/2 avec l'axe x.
Calculer la composante de la polarisation non linéaire P LS qui oscille
selon I'axe de 'analyseur. Commentez.
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Chapitre 7

Optique non linéaire
des impulsions courtes

Ce chapitre traite des effets non linéaires rencontrés lorsqu’on utilise des
impulsions courtes. De telles impulsions sont de plus en plus utilisées, que ce
soit dans les laboratoires de recherche comme sondes temporelles permettant
d’atteindre des résolutions inégalées ou dans le développement de technologies
d’information, telles que la transmission d’information & travers des fibres
optiques par des impulsions laser.

Rappelons tout d’abord un point important qui caractérise les impulsions
courtes et qui va jouer un role essentiel dans la suite : une impulsion courte,
c’est-a-dire étroite dans le domaine temporel, va avoir un spectre large dans le
domaine des fréquences (figure 7.1). Cette propriété est une conséquence im-
médiate de la transformée de Fourier (TF)* étant donné que les deux espaces
temps-fréquences sont conjugués par cette transformation. Si on note At la
durée de I'impulsion, définie comme la largeur & mi-hauteur? de la courbe d’in-
tensité I(t) et Av la largeur du spectre de cette impulsion, on a AtArv > K
ou K est une constante qui dépend de la forme de 'impulsion. Le tableau 7.1
donne la valeur de K pour différentes formes classiques d’impulsions.

Il est important de noter qu’il s’agit d’une inégalité. Lorsqu’on a AtAv =
K, on dit qu’on a une impulsion limitée par transformée de Fourier.
Pour une largeur spectrale donnée, c’est I'impulsion la plus courte qui puisse
exister. Mais, ainsi qu’on le verra par la suite, rien n’empéche que la durée de
I'impulsion soit bien supérieure a cette durée minimale. En pratique, les effets
dus aux impulsions courtes vont se faire sentir lorsque la largeur spectrale
associée devient non négligeable devant la fréquence centrale de I'impulsion :
il s’agit du domaine femtoseconde?®.

L Un rappel ainsi qu’un formulaire de base des transformées de Fourier sont donnés dans
I’Annexe a la fin du chapitre.

2 Noté FWHM (full-width-half-mazimum) en anglais.

31fs=10"1%s.
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TAB. 7.1 — Formes courantes d’impulsions courtes dans le domaine temporel et
dans le domaine spectral.

Alt) |A(w)]? At K

o—(t/T)? e T?/2 | 1 177T | 0,441

) =1/ch (%) | sech? (%) | 1,763T | 0,315

Intensité
Intensité

Temps Fréquence

F1a. 7.1 — Impulsions éléctromagnétiques dans les domaines temporel et spectral.
Plus 'impulsion est courte, plus son spectre est large et réciproquement.

Nous commencerons ce chapitre en examinant le changement apporté a
I’équation de propagation dans le régime linéaire, puis nous introduirons 'effet
Kerr et en étudierons les effets lors de la propagation d’impulsions dans un
milieu matériel, tels que la propagation d’impulsions lumineuses dans des
fibres optiques.

7.1 Propagation d’impulsions courtes dans
un milieu linéaire

7.1.1 Equation de propagation

Nous allons considérer le cas d’une onde plane et recalculer I’équation de
propagation en ne supposant plus ’onde monochromatique, mais en supposant
que le spectre a une largeur Aw qui reste trés petite devant la fréquence
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centrale de I'impulsion wy*. Le champ électrique associé & une impulsion a
toujours la méme expression (en négligeant ici I'aspect vectoriel)

E(z,t) = A(z, t)eiFoz=w0t) ¢ o = £(2,1) + £%(2,1) (7.1)

ou ko = n(wp)wp/c est le vecteur d’onde associé a la fréquence centrale. La
TF du champ s’écrit alors E(z,w) = £(z,w) + £*(2, —w)® avec

+Oo . +Oo . . .
E(z,w) = / E(z, t)etdt = / Az, t)etkoz—wot) giwt gy — A(z o' )etho?

— 00 — 00
(7.2)
ol on a défini la fréquence relative w' = w — wy.
L’équation de propagation qui s’écrit
0?E(z,1) 0?D(z,t)
_ =0 7.3
azg /’LO 8t2 ) ( )
devient aprés TF
0’FE
%,w) + pow?D(z,w) = 0. (7.4)

Cette équation peut encore s’écrire en introduisant le vecteur d’onde
k(w) = n(w)w/c et en ne gardant que les termes oscillant a w

0?E(z,w) 9
7 +k (w)é‘(z,w) =0. (75)
D’autre part, on a, d’aprés I’équation (7.2)
0?E(z,w) D?A(z,0") . 0A(z,w") 5 N
92 9.2 + 22/{07 —k{A(z,w") | e (7.6)

et finalement, ’équation (7.5) devient

0?A(z,0") . 0A(z,w')
B L T

(k*(w) — k) A(z,w") = 0. (7.7)

On voit que la différence par rapport au calcul présenté au chapitre 2 est
quil n’y a plus égalité entre k*(w) et k3. Dans la mesure oil on suppose
que w' < wp, on peut cependant utiliser un développement limité de k(w) :
kE(w) = ko + W'k} + %&kg et on obtient

0% A(z,w") 0A(z,w")

072 + 2iko 0z

+ 2kok{w' A(z,w") + (%2 + kokfy) w?A(z,w") = 0.
(7.8)

4 Quand Aw devient grande, la fréquence centrale wg n’est plus bien définie et on sort
du cadre de ce cours. Le cas intermédiaire sera abordé en fin de chapitre.
5 La notation £*(z, —w) sera plus claire au chapitre 9 : |£*(z, —w)| est centré en —wp.
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Revenons a une description dans le domaine temporel en utilisant la trans-
formée de Fourier inverse et introduisons la vitesse de groupe vy = 1/kj :

1 0%A(z,t)  0A(z,t) 1 0A(z,1) 1 0% A(z,1)
) ) - ) _ k/? k k// ) —0.
sk 02 T 0: Ty ot 3k K0 Rok) 5
(7.9)
Si on isole dans cette équation les dérivées du premier ordre, il vient

DA(z,t) 1 0A(z,t) _ S : ) : : )
52 + o 5 = 0 et on retrouve qu’a ce niveau d’approximation ’enve-

loppe de I'impulsion se déplace avec la vitesse de groupe vy sans déformation.
Les dérivées secondes vont apporter des changements & ce régime et modifier
I’enveloppe des impulsions. Pour séparer les deux effets, plagcons-nous dans le
repére qui se déplace a la vitesse de groupe. Mathématiquement, cela revient
a adopter de nouvelles variables définies par 7 =t — z/v, et 2/ = z. Aprés
quelques manipulations algébriques, I’équation (7.9) devient alors
OA(Z 1) ki O%A(Z,T) 1 [0%A(z,7) D?A(,T)

94lz,7) | ko Y
92 2 oz 9k | 022 0 oxor

= 0. (7.10)

A ce stade, on peut invoquer Papproximation de ’enveloppe lente-
ment variable qui consiste a supposer que la variation relative de 'amplitude
de 'enveloppe A lorsqu’elle se propage sur une longueur d’onde est trés faible,

BZA(Z,J') / 82A(z/,7')
022 et ko 92’01

ce qui revient mathématiquement parlant a négliger

devant ko %6. Finalement, on obtient

0A(Z, 1) n ki 02A(,7)
;0
02 2 oT2
équation qui décrit la propagation d’une impulsion courte dans un milieu
matériel linéaire.

=0 (7.11)

7.1.2 Dispersion de la vitesse de groupe

Examinons I’équation (7.11) : a cause du second terme, l'enveloppe va se
déformer au cours de la propagation : gj n’est plus égal a 0. L’origine de cet

effet provient du facteur k{ que l'on peut encore écrire % (%) et qui décrit
g

donc le fait que la vitesse de groupe elle-méme dépend de la fréquence. On
appelle ce terme la dispersion de la vitesse de groupe que 'on note GVD
selon Pacronyme anglais. La GVD, qui s’exprime généralement en fs? /em,
est un parameétre des milieux matériels. Nous allons maintenant regarder la
conséquence de ce terme.

Faisons tout d’abord une remarque. Si on prend la TF de ’équation (7.11),

on obtient DA( o) v
2w kG B

a0 z?w' A2, W) =0 (7.12)

’ 2 ’ ’ ’
6 On a 78‘45;_’7) ~ w'A(%',7) et donc k, O AlzT) 8’42(/2;7) ~ k{w' aA(,(;,’T) < ko aAéz,’T).
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qui se résoud immeédiatement en A(z',w’) = A(O,w/)eikTOWQZ ce qui montre
que lors de la propagation, ’amplitude spectrale ne change pas et que seule
la phase spectrale est modifiée. Ainsi, le spectre de 'impulsion ne sera pas
changé lors de la propagation.

Intéressons-nous maintenant a la durée de I'impulsion que I'on définit par

+oo
T?(2) = (AT?) = / 2 |A(Z, ) dr.
En faisant appel au théoréme de Parseval-Plancherel (voir Annexe), on
peut réécrire

+o0 |2 +o0 / 2
T2(Z) _ / ‘aA(ai),/w ) dw' = / ’aAgi;/w ) + ikngZA(O,wl)’ dw'.
(7.13)
La forme générale de T?(z) est donc un polynéme du second degré en z :
A+ Bz + Cz2%. Si on choisit lorigine des z au minimum de cette parabole,
B = 0. Le coefficient A est alors la durée minimale de I'impulsion qu’on note
T¢. Le terme C peut s’exprimer comme kj (Aw?) ou (Aw?) est la largeur

spectrale de 'impulsion et on obtient finalement

— 00 — 00

T?(2) = T§ + ki? (Aw?) 22. (7.14)

L’allure de T'(z) est représentée sur la figure 7.2. En z = 0, I'impulsion a
sa durée minimale : elle est limitée par la transformée de Fourier et le pro-
duit T/ (Aw?) est égal au minimum fixé par la TF. Lorsque 'impulsion se
propage, sa durée augmente, sans que sa largeur spectrale ne change et le
produit Tp+/(Aw?) augmente. Lorsque z devient grand, T'(z) ~ k{j\/(Aw?)z,

FIG. 7.2 — Evolution de la durée d’une impulsion courte sous leffet de la dispersion
de la vitesse de groupe (GVD). Au minimum, I'impulsion est dite « limitée par
transformée de Fourier ».
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ce qui a une interprétation physique simple : 'impulsion s’élargit parce que les
différentes composantes spectrales n’ont pas la méme vitesse de groupe. Ainsi,
aprés propagation sur une certaine distance, 'impulsion prend la forme décrite
sur la figure 7.3 : la période des oscillations du champ électrique change a l'in-
térieur de I’enveloppe et on dit que I'impulsion est & dérive de fréquence”.

Introduisant la constante A = Tp+/(Aw?), on peut réécrire

k//2A2 2
T(2) = Toy |1+ 2 (7.15)
TO

et on voit que I’élargissement temporel sera d’autant plus important que la du-
rée initiale de 'impulsion est courte. Ainsi, dans du verre (k{ = 500 fs®/mm),
il faudra 18 cm pour doubler la durée d’une impulsion gaussienne (A = 2) de
100 fs tandis qu’il ne faudra que 7mm pour une impulsion de 20fs. D’autre
part, on voit sur la figure 7.2 que si on part de z < 0, on observe une dimi-
nution de la durée de 'impulsion. Ce phénomeéne est couramment employé :
il s’agit de la pré-compensation. Si on prépare une impulsion chirpée négati-
vement, elle va commencer par se racourcir jusqu’d atteindre sa valeur mi-
nimale puis augmenter de nouveau. Avec cette technique, on peut s’arranger
pour que I'impulsion soit la plus courte possible 1a ou on le désire. Cette
technique est en particulier utilisée lors de la compression temporelle en
microscopie [1].

7.2 Propagation d’impulsions courtes dans un
milieu Kerr. Solitons

7.2.1 Equation de propagation non linéaire

Intéressons-nous maintenant a la propagation d’une impulsion dans un
milieu optique non linéaire. La polarisation non linéaire va ajouter un terme
au second membre de 1’équation (7.3) : /m% qui donne aprés TF
—pow? PNE (2, w). De maniére similaire & ce qu’on a vu pour le champ élec-
trique, on écrit PNE(z,w) = PNL(z,w) + PNL*(z, —w) avec PN (z,w) =
PNLS (2, w')e*=*. Dans cette équation, ks est le vecteur d’onde de la po-
larisation non inéaire, ainsi qu’on l’avait introduit dans le chapitre 2. A ce
stade, nous allons faire une approximation et remplacer —uow? PV (2, w) par
—powa PNL (2, w). Cette approximation est justifiée dans la mesure ot on sup-
pose w’ < wg. Nous verrons a la fin du chapitre les extensions récentes qui
vont au-dela de cette approximation. De retour dans le domaine temporel, on

7 On utilise souvent le mot anglais chirp qui décrit ce phénomeéne en le francisant : on
dit que 'impulsion est chirpée.
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F1a. 7.3 — Représentation d’une impulsion électromagnétique limitée par transfor-
mée de Fourier et d’une impulsion & dérive de fréquence. La quantité représentée
est la partie réelle du champ électrique.

obtient alors I’équation de propagation non linéaire pour les impul-
sions courtes :

QA7) N kg PA(,T) . wo PNLS

iAkz
= 7.16
0z 9 or? ! 2e0noC T)e (7.16)

ou Ak = ks, — kg. Cette équation permet de traiter tous les phénomeénes d’op-
tique non linéaire en tenant compte de la GVD pour les impulsions courtes.

7.2.2 Effet Kerr

Une application importante de ’équation précédente est le traitement de
leffet Kerr. En effet, les impulsions courtes sont en particulier beaucoup uti-
lisées en télécommunications optiques et ces impulsions se propagent le plus
souvent dans des fibres optiques. De telles fibres sont en général centrosymé-
triques et ne donnent donc pas lieu & des effets non linéaires du second ordre.
En revanche, elles sont le siége d’effets du troisiéme ordre et en particulier d’ef-
fet Kerr®. Méme si cet effet est trés faible, vu que les impulsions se propagent
sur de trés grandes distances, on ne peut pas en négliger les effets. Dans le cas

8 De nombreux autres effets existent dans les fibres (en particulier I’effet Brillouin). Pour
plus d’informations, voir [2].
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de leffet Kerr & un faisceau, I’accord de phase est automatiquement satisfait
et 'équation (7.16) s’écrit
QA 1) ki O*A(,T) Wo L, (3)

. . ’ 2 ’
— + 17 92 = 22n003XK5” |A(z", T)|” A(Z', T). (7.17)

Examinons tout d’abord les conséquences de 'effet Kerr seul et supposons
k{ = 0. L’équation a traiter s’écrit

OA(Z
% = iv|A(Z, 7)P A(Z, 7). (7.18)
z
, 2
avec y = #303)(&?)6”. On peut immédiatement vérifier que w =0, ce

qui signifie que la forme temporelle de 'impulsion ne va pas changer lors de la
propagation. Soit a(7) 'amplitude du champ électrique en 2’ = 0 (supposée
réelle), alors
A(Z, 1) = a(r)ee ™I (7.19)

et on voit que la phase de I'impulsion va dépendre de I'intensité du faisceau,
proportionnelle & |a(7')|2. Cet effet est appelé 'automodulation de phase.
Une fagon de comprendre les conséquences de cette modulation de phase est de
définir la fréquence instantanée w(z', 7) = 7%;’7) en appelant ®(2/, 7) la
phase qui & la fois dépend de la propagation et varie & I'intérieur de I'impulsion.

On obtient alors

dr ’

La forme de la fréquence instantanée due a l'effet Kerr est représentée sur
la figure 7.4. La signification de cette figure est qu’au cours de la propaga-
tion, on crée a I'intérieur de I'impulsion de nouvelles fréquences, et ce d’autant
plus que la distance de propagation 2’ est longue. Cet effet a des conséquences
trés importantes puisqu’il élargit le spectre de I'impulsion. Nous verrons qu’il
s’agit de la premiére étape vers la création d’un supercontinuum de lumiére
par une impulsion courte. On peut également voir que la distribution de ces
nouvelles fréquences n’est pas symétrique : les basses fréquences sont générées
d’un coté de I'impulsion tandis que les hautes fréquences le sont de l'autre
coté. On obtient ainsi une impulsion « chirpée », similaire & ce qu’on avait
vu précédemment avec la GVD. Les deux effets sont complémentaires : tandis
que la GVD ne modifie pas le spectre mais élargit temporellement ’impul-
sion, l'effet Kerr ne modifie pas la forme temporelle mais élargit le spectre de
I'impulsion, et dans les deux cas, on obtient des impulsions « chirpées ».

w(?', 1) =wo — (7.20)

7.2.3 Solitons

La remarque précédente permet d’entrevoir un effet de compensation
lorsque les deux effets de chirp vont étre de sens opposés. Le sens du chirp
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- - —-Fréquence instantanée
—— Impulsion lumineuse

F1G. 7.4 — Représentation de U'impulsion (trait plein) et de la fréquence instanta-
née (tirets) qui apparait a cause de 'automodulation de phase. L’axe des abscisses
correspond a la fréquence centrale de 'impulsion wyg.

dépend du signe de la GVD et de leffet Kerr. Si les deux effets ont le méme
signe, les chirps vont dans le méme sens et les effets s’ajoutent. En revanche,
si les deux effets ont des signes opposés, une compensation va étre possible.
Supposons par exemple que kj est négatif tandis que + est positif. Réécrivons
léquation (7.17) en introduisant les paramétres suivants : Ty la durée de I'im-
pulslon incidente, Lp = T§ / |k{j| la longueur de dispersion’. En notant

=z/Lp,n= T/TO et u(¢,n) = /VIg/ |kl|A(z,7), on obtient

ou 10%
1— + = + 7.21
St g Il (7:21)
Cette équation n’est autre que I’équation de Schrédinger non linéaire
qui a beaucoup été étudiée. Elle admet toute une famille de solutions [2] et

nous nous contenterons d’en étudier la premiére qui est donnée par

1{/2
ch(n)

La propriété la plus remarquable de cette impulsion est que son module
reste constant quel que soit ¢, autrement dit, I'impulsion ne se déforme pas
au cours de sa propagation. De telles impulsions ont été baptisées solitons,
en référence aux ondes solitaires qui sont bien connues en hydrodynamique'®

u(C,n) = (7.22)

9 Cette longueur correspond a la longueur caractéristique au bout de laquelle 'impulsion
aura environ doublé sa durée & cause de la dispersion.

10 Texemple le plus célébre est le « mascaret », ce phénoméne qui apparait aux embou-
chures des grands fleuves lors des grandes marées.
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Une propriété remarquable de ces solitons est qu’il existe une relation entre
leur durée et leur énergie. En effet, ’énergie contenue dans le soliton est
proportionnelle & fj;; |A(z,t)|2 dt que I'on peut facilement calculer égal a
2k{ /4Ty. Llorigine de cette relation est facilement compréhensible : il faut
que la GVD compense l'effet Kerr, or le premier effet dépend de la largeur
spectrale, inversement proportionnelle & la durée, tandis que le second effet
dépend de l'intensité de I'impulsion. Cette propriété est caractéristique des

solitons.

0.5

Intensité

0.0

(a)

F1G. 7.5 — Propagation d’impulsions lumineuses dans un matériau. La dimension
en profondeur correspond a différentes distances de propagation. On voit en (a)
I’élargissement d’'une impulsion quelconque dii a la dispersion de la vitesse de groupe.
Dans le cas des solitons (b), I'impulsion se propage sans aucune déformation.

Le soliton fait apparaitre la forme d’impulsion sech? que nous avons in-
troduite au début de ce chapitre. On comprend ici pourquoi les impulsions
femtoseconde générées par les lasers ont cette forme. Méme s’il ne s’agit pas de
solitons & proprement parler, ces impulsions sont néanmoins le résultat d’une
compétition entre la GVD et 'effet Kerr. A la différence des solitons, les deux
effets n’agissent pas simultanément mais en différents endroits a 'intérieur de
la cavité et, dans les lasers a impulsions courtes, la durée des impulsions et
leur énergie sont deux paramétres indépendants.

Les solitons ont une grande application en télécommunication optique.
Leur capacité a se propager sans déformation leur permet de parcourir de trés
grandes distances dans les fibres optiques avec un minimum de pertes.

7.3 Impulsions ultracourtes

Avec les développements technologiques récents, il est maintenant possible
d’obtenir des impulsions extrémement courtes. On obtient facilement des im-
pulsions & 800 nm de moins de 10 fs, ce qui correspond a une largeur spec-
trale de 67 nm. On arrive alors & la limite des approximations que nous avons
faites dans ce chapitre. Parmi ces approximations, la plus fragile lorsque la
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largeur spectrale devient grande est celle de la section 7.2 qui consiste & rem-
placer —puow?PNE(2,w) par —puowid PVE(2,w). Nous allons maintenant voir
comment aller au-dela de cette approximation. Considérant que w = wg + W',
nous pouvons écrire ce terme en développant au premier ordre sous la forme

—powd (1—&—2%) pN L(z,w) qui donne, une fois revenu dans le domaine
temporel

e L O\ pre
How; <1+21w0 o Py (z,T). (7.23)

NL . . . 2
Le terme M;T va en particulier avoir pour conséquence 1’auto-

raidissement (self-steepening en anglais) de 'impulsion : le front de I'impulsion
devient plus raide, jusqu’a provoquer une onde de choc. Le traitement complet
de ces effets sort du cadre de ce cours. Le lecteur intéressé pourra consulter
les travaux de Brabec et Krausz [3] qui ont développé un nouveau formalisme
pour traiter ces cas : la slowly-evolving wave approxrimation.

Lorsque ces effets sont introduits, on arrive a rendre trés bien compte
de la génération de supercontinuum. Un exemple est donné ci-dessous dans
une fibre a cristal photonique [4]. L’expérience consiste simplement & envoyer
une impulsion ultracourte dans une fibre de silice et & mesurer son spectre

F1a. 7.6 — Spectre d’un supercontinumm de lumiére blanche obtenue dans une fibre
a cristal photonique. Sur la partie supérieure est représenté le spectre expérimental
tandis que la partie inférieure montre le spectre calculé a partir de ’équation (7.24)
(d’apres [4], reproduit avec permission).
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de sortie. Comme on le voit sur la figure 7.6, ce spectre s’est considérable-
ment élargi : c’est la génération d’un supercontinuum. Ces continuums
trés larges sont utilisés dans de nombreuses expériences. Ils ont en particulier
révolutionné la métrologie des fréquences laser [5].

Pour décrire ’évolution de I'impulsion lors de sa propagation dans la fibre,
les auteurs ont utilisé ’équation de propagation non linéaire suivante (avec
les notations de la référence [4])

0A « Ly . 0
9 + 514 — é ?mw =11y (1 + ZTshockat>

+oo
x {A/ R()|A(t =) dt' +iTg| .

(7.24)

Cette équation est compliquée, mais nous pouvons en comprendre tous
les termes grace aux notions introduites au cours de ce chapitre :

— « est le coeflicient d’absorption ;
k41 k
= D k> %ﬁk%% provient du développement de k(w) & tous les ordres.

B2 =k ;

— Tshock = w% est le terme qu’on a rajouté dans cette section;

— 7 est proportionnel & la susceptibilité Kerr. L’écriture compliquée de
Ieffet Kerr provient du fait qu’on suppose que le temps de réponse
de leffet Kerr n’est pas instantané. Dans ce modéle, leffet Kerr
se couple aux vibrations Raman et ce couplage se traduit par une

fonction-réponse R(t) et un amortissement I'p.

L’accord théorie-expérience est tout a fait remarquable vu la complexité
des phénoménes mis en jeu. Ce modéle permet de montrer que le début de
I’élargissement provient de I'automodulation de phase qui se couple ensuite
aux modes Raman de la fibre.

Annexe : Transformée de Fourier

Cette annexe présente les définitions de transformée de Fourier utilisées
dans cet ouvrage et rappelle quelques résultats importants.
On définit la transformée de Fourier d'une fonction f(t) par

+o0 )
f)= [ e

—00
et la transformée de Fourier inverse est définie par

oo w
0= [ et

Lo 2
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Le tableau suivant rappelle quelques propriétés élémentaires de la trans-
formée de Fourier.

f(#) f(w)
L | —iwf(w)
itf(t) dw)

(fog®) | flwglw)

fg(t) | (f@g) W)

Une autre propriété importante est donnée par le théoréme de Parseval-
Plancherel : pour deux fonctions f(t) et g(t) dont les transformées de Fourier
sont f(w) et g(w), on a la relation

+o0o +o0
/ F¥(0) g(t)dt = / () g(w)dio) 2.

— 00 — 00

Problémes

7.1 Elargissement temporel d’une impulsion gaussienne

On considére une impulsion gaussienne

+
g(t) = 1 / = e—(w—wo)z/Qazei(kz—wt)

210 J_ o

1) Soit wy la fréquence centrale de 'impulsion et on note w’ = w — wo.
On suppose que k = ko est indépendant de «’. Calculer |E(¢)|° et en
déduire la durée (FWHM) Tj de I'impulsion en fonction de o.

2) On envoie cette impulsion dans un milieu diélectrique. En utilisant le
développement k(w) = ko + w'kj + ‘%zk{)’ , calculer I’évolution de la

durée de I'impulsion T lors de sa propagation.
3) Comparer avec I’équation (7.15).
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7.2 Doublage d’une impulsion femtoseconde

On s’intéresse au doublage de fréquence d’une impulsion courte ayant par
conséquent un spectre large. On envoie un faisceau fondamental de fréquence
centrale wy se propageant vers les z positifs. Dans tout le probléme, on né-
gligera la déplétion de la pompe et on supposera que ’accord de phase est
satisfait pour les fréquences centrales des impulsions.

1) On note E(z,t) = E(2,t)+E*(2,t). Montrer que £(z,w) = &(w)etk1 (@)=
ou £(w) est calculé en z = 0 et ol k; est le vecteur d’onde associé.

2) La polarisation non linéaire responsable de la génération de second
harmonique s’écrit PN (z,t) = 2e0x?E2(2,t). En définissant la TF
de PNE(z,t) par PNE(z,t) = [ PNE(z,w)e”™!dt, montrer que

- dw1

PYE (3 0) = 20 [ Ewn)El = )it thatem= G
Y

3) On néglige la GVD. L’équation de propagation de I'harmonique peut
alors s’écrire

0A2(7,w) L wo pNLS(

i 6iAkz’
02 2
z EoNnopcC

7 w)

ot Ak = ky(w1) + k1 (w—w1) — ka(w). Donner P'expression de A (2, w).
Que devient cette expression dans un milieu non dispersif (on notera
Ay np(7',w) cette valeur) 7 Interprétation.

4) On suppose maintenant que le milieu est dispersif. En faisant un déve-
loppement de k1(w) (resp. ka(w)) autour de wy (resp. 2wy) au premier
ordre en (w — wp) (resp. (w — 2wyp)), calculer As(z’,w) en fonction de
Ay vp(Z',w). Donner lallure du spectre du faisceau harmonique.

7.3 Echantillonage électro-optique

Remarque : dans ce probléme, on ne s’occupera pas de l’aspect vectoriel
des différents champs électromagnétiques et on supposera qu’on est toujours
hors résonance et que le x?) est réel et indépendant de la fréquence. De plus,
on restera toujours dans le régime paramétrique, ce qui permettra de négliger
la variation des enveloppes avec z.

Un moyen de mesurer une impulsion TéraHertz (THz) est 'échantillonnage
électrooptique qui consiste a faire un mélange de fréquence entre 'onde THz
a4 mesurer et une impulsion visible ultracourte. Le principe est le suivant
(voir figure) : la somme (ou la différence) de fréquences entre une impulsion
visible ultracourte et 'onde THz mesurée au temps 7 va étre directement
proportionnelle & Erp. (7).

On rappelle que le domaine THz correspond & des fréquences de ’ordre de
10*2rad/s, trés inférieures aux fréquences du visible (10'° rad/s).
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1) Onde THz

On éerit Vonde THz Erp.(z,t) = o= [72° Apy. (Q)e!*(=-9040,
Montrer que puisque Erp.(z,t) est réel, on a Ak, (Q) = Arg.(—Q) et
kE(—Q) = —k(Q).

2) Mélange avec une onde visible monochromatique

On suppose que l'onde visible est une onde monochromatique qui s’écrit,
avec kg = k(wo) : Eo(z,t) = Age!Fo#=«0t) 1 c.c. Les deux ondes sont envoyées
sur un cristal non linéaire de longueur L possédant un x(?). On cherche a
générer une onde de fréquence w, =~ wy.

a) Quel phénomeéne d’optique non linéaire permet la génération de cette
onde ? Expliciter les fréquences qui interviennent dans le x(). Pourquoi
relie-t-on cet effet a effet électro-optique (effet Pockels) ?

b) On note E,(z,t) = Ap(2)e'kr2=wr) 4 c.c. Ecrire I'équation de propaga-
tion pour Ap(z) en supposant que la variation de Arp. et Ay avec z
est négligeable (régime paramétrique).

c) Calculer A,(L).

d) On mesure Uintensité I,(L) du faisceau généré. Quelle information
peut-on tirer concernant le champ THz?

3) Mélange avec une impulsion visible ultracourte

On suppose maintenant que l'onde visible est ultracourte et on ’écrit
Eo(z,t) = % fj;o Ag(w, z)etk@)z=wt) g,

a) Montrer qu’on peut générer l'onde a la fréquence w,, par deux mélanges
de fréquences différents.

b) Ecrire I'équation de propagation pour le champ électrique a la fréquence
wp, en introduisant Ak4 et Ak_ pour les deux processus.
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¢) Expliciter Aky et Ak_ en fonction de la vitesse de phase de l'onde
THz et de la vitesse de groupe de Ponde visible. A quelle condition
a-t-on Aky,_ =07 Commenter.

d) Montrer que si Ak;,_ =0, ona A,(L) = Qi%x(m[(u}) avec

I(w) = / - Az (Q) A (w, — Q) dO.

— 00

4) Mesure du champ électrique THz
On suppose que l'enveloppe complexe du champ visible s’écrit Ag(w) =

_(wmwg)? . ) .
e~ i@+ (x). Le parameétre b correspond au « chirp » de I'impulsion.

a) On donne lidentité suivante, valable pour K complexe
fjoo e~ KW ety = %e*%. On se place en z = 0, expri-
mer la durée (FWHM de lintensité de l'impulsion) en fonction
de a. On définit la fréquence instantanée par w(t) = —9¢/Jt ol ¢ est
la phase temporelle du champ électrique FEo(0,¢). Exprimer la
fréquence instantanée en fonction de b.

b) On suppose que 'accord de phase est satisfait. Montrer que

I ;
ETHZ(L,t) = — ATHZ(Q)B_lQTdQ,

2 J_ o

ou T = (t—L/vg).
De quelle onde v, est-elle la vitesse de groupe 7

¢) On suppose que b > a, ce qui permet de négliger a dans 'expression ().
Par ailleurs, on suppose que le spectre de 'impulsion THz est suffisam-
ment étroit pour qu’on puisse écrire Q = Qy + 60 avec I <K Q.
Montrer en ne gardant que les termes d’ordre 1 en §Q que I(w) =
") Brpg, (7%) avec ¢(w) une phase indépendante de ¢ et 7% un temps
que 'on exprimera en fonction de b, w — wqg et de Q.

d) En déduire que la mesure du spectre de l'onde créée dauns le cristal non

linéaire permet de connaitre la forme temporelle de I'impulsion
THz.
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Chapitre 8

Calcul quantique
des fonctions-réponse
et des susceptibilités non linéaires

Tous les phénoménes d’optique non linéaire que nous avons vus dans les
chapitres précédents s’appuient sur la présence de susceptibilités non linéaires.
Ces susceptibilités non linéaires sont introduites de fagon phénoménologique ;
elles sont une caractéristique des matériaux. Dans ce chapitre, nous allons
présenter un calcul théorique de ces susceptibilités non linéaires en partant
des équations de base de la mécanique quantique. Afin d’obtenir des expres-
sions facilement utilisables, nous nous placerons dans le cadre des équations
de Bloch optiques [1]. Ce calcul n’est donc pas général, mais il permet d’appré-
hender 'origine physique des susceptibilités et d’en comprendre la structure.
Des descriptions beaucoup plus complétes sont présentées dans 'ouvrage de
référence de S. Mukamel Principles of nonlinear optical spectroscopy [2].

La description en susceptibilités non linéaires est bien adaptée au cas des
ondes monochromatiques, mais se retrouve inadaptée au traitement des im-
pulsions courtes qui ont un spectre large. Nous allons donc présenter ici une
démarche plus générale et conserver une approche temporelle pour introduire
les fonctions-réponse qui nous permettront ensuite de calculer les susceptibili-
tés. Cette approche nous permettra d’étudier au chapitre suivant les interac-
tions non linéaires entre des impulsions courtes et un matériau et de décrire
les fondements de la spectroscopie résolue en temps.

8.1 Fonctions-réponse et susceptibilités
non linéaires
Rappelons tout d’abord quelques définitions que nous avons déja intro-

duites dans les chapitres précédents. Lorsqu’un systéme est soumis a une onde
électromagnétique E(t), il répond en créant une polarisation. Dans le cadre de
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Poptique linéaire, cette polarisation peut se calculer par I'intermédiaire d’une
fonction-réponse R (t) selon I’équation

PO(t) = ¢ /+OO dt' RV (t — t"E(t). (8.1)

La fonction-réponse est supposée causale : RMW(t) = 0 si t < 0. Cette
relation intégrale a une signification simple : la réponse au champ électrique
au temps t' se propage jusqu’au temps d’observation ¢. La réponse totale
est donnée par la somme de toutes les réponses au temp t' du passé. La
susceptibilité linéaire est alors donnée par la transformée de Fourier de cette
équation :

P (w) = eox™M (w) E(w) (8.2)

avec

“+ o0
x(l)(w):/ dr RV (r) e™7. (8.3)

Ces définitions s’étendent directement pour la réponse non linéaire : a
l’ordre n en champ électrique, la polarisation non linéaire s’écrit

“+o00 +o<> 400
n) —E()/ dtl/ / dtn

RU™W(t —ty,t —tg, ...t —t,)E(t1)E(ts)...E(t,). (8.4)

La susceptibilité non linéaire est alors

“+o0 +oo +oo
X(n)(w17w27"'7 / dTl / / dTn

R (11, 7, ooy ) @102t bwon ) (g 5)

L’équation (8.4) peut également s’écrire

—+oo —+oo —+oo
PO = 50/ dwy @/ dwn

oo 2 J_o 27 oo 2T
X X(") (W1, wa, ey wp) B(w1) E(ws)...E(wy) e~ iwitwat twn)t

(8.6)

expression qui nous servira pour calculer les susceptibilités non linéaires!. Si
on est loin de toutes les résonances, ™ (wy,ws, ..., w,) devient indépendant
des w; et on retrouve P (t) = gox™ [B(t)]"

Nous allons dans la suite de ce chapitre développer le calcul de ces
fonctions-réponse non linéaires dans le cadre de la matrice densité.

I Dans les définitions ci-dessus, on a omis le caractére tensoriel de ces relations.
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8.2 Equation de Liouville pour un systéme
couplé a un bain

Lorsque l'on s’intéresse a un systéme complexe comme un solide ou un
liquide, la description globale du systéme s’avére extrémement compliquée a
cause du tres grand nombre de degrés de liberté. Une facon de simplifier le
probléme est d’isoler un constituant du systéme (une molécule du liquide par
exemple) et de considérer que les autres constituants forment un « bain »
auquel est couplé le constituant étudié :

— systéme — systéme quantique avec des niveaux d’énergie discrets?,
couplé au champ électromagnétique ;

— bain = autres constituants qui ont pour effet d’introduire des phéno-
meénes de relaxation.

Bain

F1c. 8.1 — Systéme quantique couplé a un bain. Le systéme quantique est caractérisé
par ses états d’énergie; le couplage au bain se traduit par 'introduction de termes
de relaxation.

On choisit de décrire le systéme par sa matrice densité p. Un élément
diagonal de cette matrice p,,, correspond a la population de I’état |n) tandis
qu’un élément non diagonal p,,,, donne la cohérence entre les états |n) et |m).
L’évolution temporelle de la matrice densité est gouvernée par I’équation de
Liouville
dp

il = [ff ﬁ] (8.7)

2 Ou continus dans le cas d’un continuum (états d’ionisation par exemple).
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ot H est I'Hamiltonien du systéme. L’effet du bain se réduit & I'introduction
d’un terme de relaxation

ag% |relax: _an (an - 51(1;)1) (88)
ol p%% est la valeur & 1’équilibre thermodynamique (sans champ électroma-
gnétique appliqué). Quand n = m, T',,} est la durée de vie du niveau |n) (= Ty
d’un systéme a 2 niveaux), quand n 75 m, I';E =T,13 correspond au temps
de cohérence de la transition n < m (= Ty d un systeme a 2 niveaux). Noter
qu’a I'équilibre thermodynamique, seuls les termes diagonaux de la matrice
densité sont non nuls et donnés par la distribution de Maxwell-Boltzmann
Pmm X 6_%- =R
En T'absence de champ électromagnétique, I'Hamiltonien se réduit a Ho
défini par Hy [n) = hw,, |n) ot fw, est I'énergie de I’état propre |n). Lorsqu'un
champ électromagnétique est appliqué au systéme, il apparait un Hamiltonien
de couplage*
— _ .
W(t) = —1.E(t) = —p'Ei(t). (8.9)

Dans cette derniére relation, ¢ = x,y, 2z dénote les coordonnées spatiales
des vecteurs en jeu et la convention de sommation implicite est utilisée

(WEi(t) = Xy, W Ei(2))-

Finalement, I’équation & résoudre s’écrit

ih% = [Ho.p| + [W(t), 5] +ih% lretas | (8.10)

8.2.1 Reésolution de I’équation

Les différents éléments de matrice en jeu s’écrivent
<7’l| |:H07ﬁ:| |m> = hwn’rnpnm (811)

(ol [W(0), 7] Im) = ~Eilt) 3 (thupim = puatiy) (8.12)

l

et 'équation (8.10) devient

d Ez t 1

(8.13)
Pour résoudre cette équation, nous utilisons la transformation de Fourier :

(= @am + i) (pnm — P00 ) () = —%F(w) (8.14)

3 On peut vérifier cette égalité en prenant le complexe conjugué de 1’équation (8.8).
4 On se place ici dans I’approximation dipolaire électrique.
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ol —3F(w) est la transformée de Fourier du second membre de (8.13). La
résolution est alors immeédiate et on obtient

(Pum = P00 ) (@) = G (@) F(w) (8.15)

ol on a introduit la fonction de Green dans I'espace des fréquences

1

h
nm = R . 1
Grm(w) S s (8.16)

A partir de cette fonction, on peut revenir au domaine temporel par trans-
formée de Fourier inverse et le résultat final est

(prm(®) = 6 = Gum(t) @ (Ei(t) > (Hnapim(t) pnz(t)ufm)> . (8.17)

l

La forme générale de la solution fait donc intervenir le produit de convo-
lution d’une fonction de Green G, () (que 'on précisera plus tard) et d’un
terme « source ». On peut d’ores et déja remarquer que la forme est similaire
a P’équation (8.1).

8.2.2 Deéveloppement perturbatif

En tant que telle, I'équation (8.17) est exacte, mais elle ne nous avance
guére car l'inconnue p,,,(t) se retrouve dans le terme « source ». Mais cette
formulation a I’avantage d’étre parfaitement adaptée a un développement per-
turbatif. Si on suppose que les effets du champ électromagnétique sont faibles
(ce qui correspond au cadre de 'optique non linéaire), on peut développer
Pnm(t) en puissance du champ électrique

p(t) = p @ + pD (@) + p@ (1) + ... (8.18)

ot pP)(t) dépend du champ électrique & la puissance p. En identifiant les
termes de méme ordre, I’équation (8.17) se réduit a

pgﬁl><t>=cm<t>®(Eiu)Z(u;m%(w—p&?(tw;‘m)) . (819)

l

Contrairement a (8.17), cette équation se résout sans difficulté : connais-
sant l'ordre 0, on déduit 'ordre 1, puis l'ordre 2 et ainsi de suite aussi loin
qu’on le désire.

Avant d’exploiter cette formule pour le calcul des fonctions-réponse et des
susceptibilités non linéaires, examinons-en la structure. Cette équation qui
peut s’écrire

“+oo
P (1) = / 0 G (£ — ') F (1) (8.20)

— 00
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<nlplm>
:
Propagation
Gnm
: <nlplm> <nlplm>
t' T Interaction T
WE
<llplm> <nlpll>

F1G. 8.2 — Structure Interaction/Propagation de 1’équation (8.19).

aune interprétation simple : au temps ¢’ a eu lieu une interaction avec le champ
électrique (terme F(t')) qui s’est propagée jusqu’au temps ¢ de observation
(terme G, (t —t')). Si on considére un élément de matrice p;; de la matrice
densité, on voit qu'une interaction avec le champ électrique a pour effet le
changement d’un seul des deux indices. Autrement dit, il n’y a transition que
du coté des kets ou du coté des bras. Ainsi, pour arriver a ’élément p,,,,, au
temps t, il a fallu partir soit de py, soit de p,; au temps t'. Le schéma sur la
figure 8.2 résume ainsi la structure de ’équation (8.19).

Ce schéma peut également se décrire par des diagrammes de Feynman
a deux cotes (figure 8.3) [2]. Le coté gauche représente 1’évolution des kets
tandis que le coté droit représente 1’évolution des bras, I'interaction avec le
champ électrique étant symbolisée par une fleche. Si 'interaction a lieu du
coté des kets |I) — |n), ’élément de matrice est i, si elle a lieu du coté des
bras (I| — (m|, c’est — .

[n> <ml
Diagramme (\H L\/J

| [><ml In> <l
Interaction f,-E (1) _lalm E(1)
Propagation G, (1) G,.(1)

FiG. 8.3 — Diagrammes de Feynman a deux cotés (non résonnants) qui traduisent
les deux mécanismes de base décrits dans la figure 8.1. Le temps s’écoule de bas en
haut.
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8.3 Calcul des susceptibilités

Nous allons maintenant utiliser ce développement perturbatif pour calculer
la susceptibilité non linéaire d’ordre 2.

8.3.1 1° ordre

A Pordre 0, p(® n’a que des termes diagonaux. A Pordre 1, les seuls termes
non nuls sont alors pg%(t) = pﬁ}l;( t)*

PR () = G () @ E; (1) (1200 = 6181 )
= e (P00 = P0)) G (1) @ 5 (1), (8.21)

A partir de la matrice densité, on peut calculer la polarisation du systéme.
Pour une densité de N systémes identiques par unité de volume, la polarisation
s’écrit

=N (u'(1))
=N Tr (p(t)p')
=N~ o () i (8.22)
ce qui donne avec p(t)
P (1) =N Zumunm (P00 = P2) Gum(t) @ 5 (1). (8.23)

Si on calcule la transformée de Fourier de cette expression, il vient

1 i i
@) = NSttt (680 = P9)) Grom () () (8.24)
ce qui permet d’exprimer la susceptibilité linéaire

i J
=&ﬁzj Pl (0 =) (825)

W — Wpm + 1Lhm

que 'on peut réécrire en

H:nnung /”L;;’LTYL/"L‘;)’LTL
. 8.26
” 5th [wnm—w—ian+wnm+w+iI‘nm ( )

Il est intéressant de comparer cette expression quantique de la susceptibi-
lité linéaire & celle introduite dans la chapitre 1 dans le cadre de 'oscillateur



132 Optique non linéaire

harmonique (équation (1.13)) :
(1) Ne2 2

Xclasszque(w) = EomeD(W) avec D(LU) = UJS —w = ’LLLJ’}/ (827)

Nous pouvons réécrire I’équation (8.26) sous la forme (en omettant ’aspect
tensoriel) :

(1) 2wnm |,Lan|
Xquantzque( - th Z mmT(w) (828)

avec Dy (w) = w2, —w? —2iwl,,,,, +T2, . On voit que les expressions de D et
D, sont trés proches si on définit v = 2I',,,,. Cette similitude explique le suc-
cés du modéle de 'oscillateur harmonique classique pour décrire 'interaction
entre la lumiére et la matiére : les équations classique et quantique coinci-
dent extrémement bien! Pour exprimer plus encore cette correspondance, il
est d’usage d’introduire la force d’oscillateur de la transition nm

2 eWnim |pnm |

f : (5.20)
et d’écrire la susceptibilité linéaire comme
1
Xf}u)antzque Z p(O) fnmXclasszque nm (w) (830)

Ainsi, la susceptibilité quantique se retrouve étre la somme de toutes les
susceptibilités classiques associées a une transition nm pondérées par la force
d’oscillateur et la population de 1’état de départ. Cette notion de force d’os-
cillateur est trés riche et toutes les transitions optiques sont caractérisées par
leur fréquence et leur force d’oscillateur.

8.3.2 2° ordre

A partir de pV), on obtient p(?) et donc la polarisation non linéaire P(?). On
peut facilement faire le calcul, mais on peut également utiliser les diagrammes :
on part de terme du type p( ) et on veut arriver a p( ) aprés deux interac-
tions avec le champ électromagnétique. Il y a 4 possibilités détaillées sur la
figure 8.4. La polarisation du second ordre est alors N'x (somme des 4 termes).

A partir de ces expressions, on peut calculer le x(? du systéme. On
voit que tous les termes qui interviennent sont de la forme Gi(t) ®

[E;(t) (G2(t) ® Ex(t))]. Un tel terme peut étre vu comme la transformée de
Fourier inverse de 5-G1(w) [E;(w) ® (G2(w)Ex(w))] et s’écrit

/d—w TG (w )/%E (w1)Ga(w — w1) Eg(w — w1) (8.31)

d d .
/ w1 /ﬂGl w1 —|—wg)Gg(wg)Ej(wl)Ek(wg)e%(“’H"‘&)t (832)
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Diagramme Contribution 2 P*
In> <ml
E/ (0)
" MG (DB (©) 11y [ Gin (OB Ese (OOl
Ek
Im> <ml
In> <ml
ﬁl E, ~hn G (O®E; (O)iahy, [ G (DBE (Duip ]
e
> <l
In> <ml
E{\F‘ i G (D®E} (Ot [ Gim (D ®E Oty ]
J 'LL
Ek
li> <l
In> <ml
<l Ej Hmn nm(t)®E (t)#lm [Gnl(t)®Ek(t)l‘nlp(0)
Ek
In> <nl

FIG. 8.4 — Diagrammes de Feynman non résonnants contribuant a p®. Seuls quatre
diagrammes permettent d’obtenir p$3,21 & partir d’'une matrice densité diagonale a

l'ordre 0.

ol la derniére expression a été obtenue en effectuant le changement de variable
d’intégration we = w — wy.
Ainsi, P g’écrit

( ) Npmm’um"'unl/’[’lm
d d
/ w1 / w2 Gnm(wl + W?)Glm(WQ)E (wl)Ek(WQ) —i(wytwa)t
+ 3 termes similaires. (8.33)

Cependant, dans cette écriture, les deux champs électriques ne jouent pas
des roles identiques et on aurait pu faire un traitement similaire en changeant
lordre temporel des deux interactions. C’est pourquoi on définit la suscepti-
bilité & partir de 'expression symétrisée de P(?) obtenue en interchangeant
(j,w1) et (k,wa) et en prenant la demi-somme
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P(2 () N (0) /dwl /@E w1 Ek(LUQ) —i(w1twa2)t

X [anunlulmGﬂm (wl + “‘JZ)Glm (WZ)

+ Hin 1 8, G (1 + w2) G (1)
+ 3 termes similaires. (8.34)

En comparant les expressions (8.6) et (8.34), on obtient I'expression de
la, susceptibilité non linéaire du deuxiéme ordre °, soit, en réexprimant les
fonctions G et en notant ws = wy + wa

(0)
X (w1, w2) = o hQ Zn
§ HinFhm Hras N Pl 1
(w3 —wni +T01) (w2 —wmi +Tm1) (w3 —win +010) (W2 — Wi + 1m)

. il i Hop n Hi g

(w3 —wni +1Tp1) (w1 —wmi +i0mi) (w3 —win +i0m) (W1 — Wi + T)
N i P Fog B i H P

(w3 — Wnm + anm) (WQ — Wim + 'LFlm) (w3 — Wmn + 'ern) (UJQ — Wml + 'L'Fnzl)
_ M{m/‘innﬂil _ anl‘;m/‘inz

(WB — Wnm + ian,) (Wl — Wim + Zrlm) (WS — Wmn + Zan) (Wl — Wm! + 74le)

(8.35)

On retrouve les régles de symétrie générales qu’on peut démontrer & partir

des propriétés des fonctions-réponse :

_ XEJZ? (wla CUQ) (XEJZI)Q‘(7W17 *WQ)) (réahté) 3

- ngl)ﬂ(wl,wg) = Xgi; (w2, w1) (par construction : symétrie des champs F;

et Eg) )

— lorsqu’on est hors résonance, on peut supposer que wp, — w > ' ;
dans ce cas, on a une expression plus compacte de la susceptibilité non
linéaire (voir probléme 8.2)

i 5k
@) N (0 HinFhm i
s W, Wy ) = P 8.36
Xiji ) 2e0h? l%; U (wi — win) (Wi — wimt) (8.36)
oll w; = —ws, Wj = w1, W = wy et P signifie qu'il faut faire les 6 permu-

tations des indices i, j, k. Si on est loin de toute résonance, on peut né-
gliger w; j 1. devant les wy, et X dev1ent indépendant des fréquences et

51, m, et n étant des indices muets, on peut les interchanger sans modifier 1’expression
du x®
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prend la méme valeur pour toutes les permutations de 7, j, k avec

2 _ - (0) i My Hirny . 0 fpr ~
Xijk = 20052 P 2otmn P 1 2mEml = cest la symétrie de Kleinman.

WinWml

On peut faire quelques remarques a partir de ces expressions :
— rien n’interdit que les w; soient négatives (auquel cas c’est E* qui inter-

vient) ;

alors que la fonction-réponse d’ordre 2 contient seulement 4 termes, il y
en a 8 dans le Xg/)g (w1, ws). Ceci est di au fait que dans le XE?,)C (w1, w2),
lordre d’arrivée des champs E; et Es est indifférent contrairement au
cas de la fonction-réponse ;

d’une maniére générale, (™ comporte 2"n! termes : 2" correspond au
nombre de termes de la fonction-réponse (nombre de diagrammes), n!
est le nombre de permutations des n fréquences incidentes.

Problémes

8.1 x» d’un systéme a deux niveaux non résonnant

On considére un systéme a deux niveaux |a >, |b > dont seul ’état fonda-

(0)

mental est peuplé a I’équilibre : pss = 1. On envoie une onde électromagné-
tique de champ électrique E(t), de fréquence w.

1)
2)

Donner expression de pl()(lz) (t).

On suppose que la fréquence du laser w est trés petite comparée & wy,
(systéme a deux niveaux non résonnant). Montrer qu’alors pl(nll) (t) =
Gra E(t) tra 01t Gpg = Gpa(w = 0) et donner Pexpression de x(M) (pour
une densité N de systémes).

Calculer dans la méme approximation pl()i) (t) et en déduire la suscep-

tibilité non linéaire x().
Application numérique : pour obtenir un ordre de grandeur, on prend
N ~ lsystéme/Ad =10%"m™3, Awp, = 5eV ~ 10718 J et on suppose
Hoa = oy ~ 1D = 3.3 x 1073°Cm et j14, = 0. Calculer ordre de
grandeur de y(M) et x(2).

8.2 Y non résonnant

1)

2)

Démontrer I’équation (8.36) a partir de I’équation (8.35) en négligeant
les largeurs T'.
Retrouver la symétrie de Kleinman.
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Chapitre 9

Bases théoriques
de la spectroscopie résolue
en temps

Les impulsions courtes ont beaucoup d’applications, et il en est une que
nous allons étudier en détail dans ce chapitre : la spectroscopie résolue en
temps. Grace au développement d’impulsions de plus en plus courtes’, il est
possible d’avoir accés & des dynamiques ultrarapides inaccessibles par des tech-
niques électroniques. Ces mesures sont rendues possibles par la spectroscopie
résolue en temps qui utilise les impulsions courtes pour exciter et sonder les
systémes étudiés. Dans cette partie, nous allons voir comment le formalisme
développé précédemment permet de rendre compte de ces phénomeénes.

9.1 Fonctions-réponse : cas résonnant

Dans la partie précédente, nous avons vu l'expression générale de la
matrice-densité développée a l'ordre n en champ électrique et nous avons
développé le calcul complet pour la réponse non linéaire du second ordre. Les
expressions obtenues sont déja assez lourdes, et on imagine sans peine que les
réponses d’ordre supérieur vont donner un nombre de termes importants, dif-
ficilement utilisables. Cependant, la plupart des études de spectroscopie font
appel a des processus du troisiéme ordre. C’est le cas par exemple des expé-
riences de type pompe-sonde ou Raman ainsi que des techniques plus récentes
de spectroscopies multidimensionnelles dont nous parlerons dans le chapitre
suivant. Il est possible de simplifier les formules en utilisant le fait que les
expériences sont toujours faites en pratique avec des lasers dont la fréquence
est en résonance avec les transitions optiques des milieux étudiés.

I L’impulsion la plus courte directement issue d’un oscillateur est actuellement d’environ

5fs [1].
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9.1.1 Approximation de I’onde tournante (rotating wave
approximation)

Considérons le systéme & 2 niveaux soumis & un champ électromagnétique

E(t).
le)

/10)

g)

F1G. 9.1 — Systéme a 2 niveaux en interaction avec une onde quasi résonnante.

(0)

A Tordre 0, seul pgg est non nul (= 1). A l'ordre 1, les éléments non nuls

sont donc
Pl (1) = pregGeg(t) @ E(t) (9.1)

et pél)( t) = pg) (t)*. D’autre part, le champ F(t) peut s’écrire
E(t) = A(t)e ™! 4 c.c= E(t) + EX(t). (9.2)

L’équation (9.1) s’écrit alors

PLe (1) = hegGeg(t) @ (E(1) + E7(1))

ce qui donne, aprés transformée de Fourier,

PLe (W) = tegGleg(W) (E(w) + E*(-~w)). (9:3)

Dans cette expression, Geq(w) est centrée sur la fréquence w.,, tandis
que E(w) (resp. £(—w)) est centrée sur w (resp. —w). Lorsque le laser est en
résonance avec la transition, w ~ we, et ainsi qu’il apparait clairement sur la
figure 9.2, le produit Geq(w)E(w) est beaucoup plus grand que Gey(w)E(—w).

L’approximation de ’onde tournante consiste a ne garder que le premier
terme et a négliger le second. Dans le domaine temporel, cela se réduit a

P%)( ) = HegGeg(t) ® E(t). (9.4)

9.1.2 Diagrammes de Feynman résonnants

Le calcul précédent nous améne a définir un autre type de diagramme de
Feynman, couramment utilisé lors des interactions avec un champ électroma-
gnétique résonnant (figure 9.3).
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=
&

£w)

sz

0

@
aq

F1c. 9.2 — Représentation graphique de I’approximation de 'onde tournante : le
recouvrement entre Geg(w) et le champ électrique est négligeable pour la partie

E(—w).

|n> |n> <m| <m|
Diagramme [\’fj
|l > <m| |l > <m| |n><l] |n> <

s
*

Interaction u, 0) vy E () -y, £ - My € (1)

—

Propagation G (t) G,.(1) G, (1) G, (1)

Fi1a. 9.3 — Diagrammes de Feynman (résonnants) représentant 'interaction entre
le systéme quantique et la partie résonnante du champ électromagnétique.

Par convention, une fléche orientée de gauche a droite représente une in-
teraction avec £(t) tandis qu’une fléche orientée de droite a gauche représente
une interaction avec £*(t).

On peut établir les régles générales d’utilisation suivantes :

— si I'interaction a lieu du coté des kets, il y a un signe « + » ; si elle a

lieu du coté des bras, le signe est « - » ;

— une fléche orientée vers le diagramme correspond & un « processus d’ab-

sorption » tandis qu’une fleche qui s’éloigne du diagramme correspond
a un « processus d’émission ». Attention : les termes « absorption » et
« émission » ne sont pas employés dans le sens habituel : « absorption »
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(resp. « émission ») veut dire que le ket ou le bra passe d’un niveau
inférieur vers un niveau supérieur (resp. d’un niveau supérieur vers un
niveau inférieur), ce qui ne veut pas dire qu’il y a un réel processus
d’absorption ou d’émission.
Ces régles permettent d’avoir une approche intuitive de la pertinence des
interactions & considérer.

9.1.3 Propagateur G.4(t)

A ce stade, il est temps de s’intéresser a la forme temporelle du propagateur
Geg(t). Dans le chapitre 8, le propagateur est apparu sous la forme G, (w) =

——nh _ (Calculons sa transformée de Fourier :
w—wnm+ilnm

—+oo

1 et dw
Gey(t) = = _ 9.5
o(t) / Weg —w —il'cg 2 (9:5)

Cette intégrale se calcule par le théoréme des résidus (figure 9.4) : Gey(t) =
271y | résidus.

o —il’

F1a. 9.4 — Contour d’intégration pour le calcul de Geg.

— Si t < 0, 'intégration doit se faire dans le demi-cercle supérieur pour
que I’exponentielle ne diverge pas. Puisque I'c, > 0, il n’y a pas de pole
dans ce demi-cercle et I'intégrale s’annule.

— Sit > 0, intégration doit se faire dans le demi-cercle inférieur pour que
I'exponentielle ne diverge pas. Dans ce cas, il y a un pole & w = weg—il'eg
et le résidu correspondant est %e‘i(weg_ireg)t.

Finalement,

Geg(t) = FO(t)e WeomiTealt (9.6)

ou O(t) est la fonction de Heaviside.
Il est intéressant de constater que la causalité apparait directement dans
Pexpression de G4 (t) grace a la fonction de Heaviside. En réalité, la causalité a
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été introduite dans notre description par I'existence de processus de relaxation
qui donnent une orientation irréversible a 1’écoulement du temps.

9.1.4 Processus d’absorption

Si on s’intéresse a la population de 1’état excité, on voit que p&) =0.1

n’y a donc pas de processus d’absorption tant que l'on reste & 'ordre 1 et il
faut aller a I'ordre 2. En effet, & 'ordre 2, on calcule

(1) = = ltegl® Geet) @ B(t) [(Geg(t) — Gye(t)) @ B (9.7)

qui correspond a un phénomeéne d’absorption puisque la population de I'état
excité a changé. A partir de cette expression, on peut recalculer le coefficient
d’absorption habituel.

Il y a plusieurs facons de comprendre pourquoi ’absorption apparait

comme un processus non linéaire d’ordre 2 :

— les expressions précédentes montrent qu’'une interaction avec le champ
électromagnétique ne change qu’un des indices de la matrice densité. Le
changement peut se faire du coté des kets ou du coté des bras, mais pas
des deux cotés en méme temps. Pour passer de pyg & pee, il faut donc
deux interactions;

— le processus d’absorption au niveau microscopique peut étre vu comme
Iinteraction entre le champ électrique émis par la polarisation induite
par le champ électromagnétique incident et ce méme champ incident.
La aussi, il faut deux interactions avec le champ incident ;

— D'absorption est en fait un processus linéaire en intensité : % = —al.

Or, l'intensité est quadratique en champ électrique I « |E \2.

9.2 Expérience pompe-sonde

Parmi les techniques de spectroscopie résolue en temps, les expériences
pompe-sonde sont trés populaires, car trés simples & mettre en ceuvre et en
méme temps trés utiles pour faire des mesures de dynamiques rapides. Le
principe en est le suivant. On envoie sur le systéme & étudier une premiére
impulsion, assez intense, appelée la pompe, qui a pour but d’exciter le systéme
(par exemple de transférer les molécules d’une solution dans un état excité).
On envoie ensuite une seconde impulsion, moins intense, appelée la sonde
dont on mesure par exemple la transmission. L’expérience consiste alors a
faire la mesure de 'intensité de la sonde en fonction du retard entre la pompe
et la sonde. Le retard pour lequel la pompe et la sonde sont parfaitement
synchronisées est le retard zéro. Pour des retards négatifs, la sonde arrive
avant la pompe et rien ne se passe. En revanche, pour des retards positifs,
c’est la pompe qui arrive la premiére et la sonde mesure les propriétés des
molécules excitées, propriétés qui généralement varient avec le retard pompe-
sonde. Dans l'exemple simple ou la pompe a excité un niveau électronique
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° / Pompe

Sonde

Signal(t)

Echantillon

F1a. 9.5 — Schéma d’une expérience pompe/sonde. La mesure du signal en fonction
du délai T entre la pompe et la sonde permet de reconstruire la courbe Signal.

supérieur, la transmission de la sonde peut réfléter ’absorption de ’état excité
et la décroissance temporelle de cette absorption traduit la relaxation de 1’état
excité vers I’état fondamental.

Nous voulons ici décrire ce changement de la sonde en fonction du retard
pompe-sonde avec le formalisme introduit auparavant. On s’intéresse donc a
I’absorption de la sonde. L’échange d’énergie entre la sonde et I’échantillon
s’écrit (voir chapitre 1)

S—1Im / dt 5;(7:)% 9.8)

ou P est la polarisation du milieu oscillant & la méme fréquence que la sonde.
Dans les termes de polarisation interviennent a la fois le champ de la sonde
Es a la fréquence wg et le champ de la pompe £p a la fréquence wp. Si
on prend dans P le terme d’ordre 1, on retrouve le processus d’absorption
habituel : seul £g joue un role et absorption est alors indépendante de la
pompe. L’ordre 2 ne joue aucun role : d’une part, le x(2) est nul la plupart
du temps et d’autre part, il n’y a aucune possibilité de créer une polarisation
oscillant a la fréquence wg. En revanche, & l'ordre 3, un terme va jouer un
role dominant : la polarisation qui fait intervenir Eg, Ep et £52. Le produit de
ces trois champs oscille en effet & wg + wp — wp = wg. L’accord de phase est
automatiquement satisfait : ks + kp — kp = kg. Ainsi, le signal pompe-sonde
que l'on mesure peut s’exprimer par

S = Imuws / dt €5 PE) (1),

Nous allons calculer Pé.?’)(t) en utilisant le formalisme des fonctions-
réponse. Les calculs généraux sont vite trés compliqués et nous allons les
développer pour un systéme a trois niveaux non dégénérés (figure 9.6).

2 Le terme Es5EsEE qui correspond & 'effet Kerr existe bien entendu. Mais, d'une part,
il ne nous intéresse pas car il ne dépend pas du champ pompe et, d’autre part, il est le plus
souvent négligeable vu que la sonde est peu intense.
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)

— )

¢)

F1G. 9.6 — Systéme a trois niveaux non dégénéré : I'énergie de transition wy. est
plus petite que I’énergie de transition weg.

Ce schéma correspond & de nombreuses expériences : la pompe excite le
systéme de I’état fondamental |g) vers le premier état excité |e) et il apparait
alors une nouvelle absorption possible de 1'état |e) vers I'état |f). A cause de
I’anharmonicité, on a généralement wy. < weq. On peut tracer les diagrammes
de Feynman résonnants pour ce systéme (figure 9.7)3.

e ><e| e ><e| e ><e|

I, >, >, 3
g . K eg | 7

lg><sl lg><g lg><gl

@ @ @

F1a. 9.7 — Diagrammes de Feynman pour 1’expérience pompe/sonde appliquée au
systéme a trois niveaux de la figure 9.6.

Il n’y en a que trois et on peut appliquer les régles de calcul pour obtenir
les contributions correspondantes.

Diagramme 1 :

Pg;) =Geg ®EP leg

Pg) = —Gee ®Ep <P£lg)ﬂge>
pﬁ) =Gre®Es (pé?ufe)

PO = pf ey (9.9)

3 La fleche du haut symbolise la derniére étape du calcul qui permet d’obtenir la pola-
risation non linéaire & partir de la matrice densité.
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Diagramme 2 : idem en interchangeant £p et 5.

Diagramme 3 :
pSg) Geg @ Ep Jieg
pfg Grg®Es (peg Mfe)
p(fe = -G ®Ep (P(fzq)ﬂge)
P® = o ;. (9.10)

Si on développe les produits de convolution, le terme 1, appelé terme de
population, donne comme signal

Spop = —Im wg Mifﬂ;euseuég /dtgg’z(t> /dthfe<t1)gg'(t - 2‘:l)

X /dtQGee(tQ)sl’;’f(t —t; —t3) /dtgGeg(tg)gﬁj(t —t —ty —t3).
(9.11)

On a réintroduit dans cette expression le caractére vectoriel des moments di-
polaires et des champs électriques. On retrouve dans cette formule la structure
interaction-propagation résumée sur le schéma suivant

» & Mesure
| [
} ‘\ \ | Temps

1
t
)

Y ‘ T Y
tj‘ t2 t 1

F1G. 9.8 — Ordre temporel des interactions pour le terme de population.

Le champ Ep agit au temps t — t; — to — t3, le systéme perturbé évolue
librement pendant la durée t3. Au temps ¢t — t; — t2, c’est le champ £5 qui
agit, ... jusqu’au temps t qui est celui de la mesure.

A partir de 1’équation (9.11), on peut obtenir l'expression exacte du si-
gnal en remplagant les propagateurs G par leur expression (équation (9.6)).
Cependant, afin de mieux comprendre la forme du signal, on va supposer que
les taux de relaxation I';; sont trés grands (c’est-a-dire que les relaxations
des cohérences sont trés rapides). Dans ce cas, on peut remplacer les G;;(t)
par —5( ). Cette approximation ne joue pas sur les termes diagonaux et on
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a toujours Ge.(t) = iO(t)e~ /T, En notant I(t) = £(t)E*(t) et en oubliant le
caractére vectoriel, il vient

+oo +o00
Spop [t 1) [ dts 1ot
e ,
+oo ¢
= /dt Is(t) /dt’ Ip(t)e =t/ 9.12)

Dans les expériences pompe-sonde, la pompe et la sonde sont généralement
issues du méme laser et donc on peut écrire Ig(t) = I(t) et Ip(t) = I(t+ T)
ou 7 est le retard entre les deux impulsions. Le signal est alors

+oo t
Spop(T) o / dt I(t) / dt' I(t' + )= ¢=)/T1, (9.13)
—0o0 — 00

La figure 9.9 montre un signal typique correspondant a cette équation : la
décroissance aux temps longs permet de mesurer 77.

2.0
1.5
/T
e 1
= i
S 10
en
B
2
0.5 1
0.0 1
0 200 400
Temps

F1G. 9.9 — Signal pompe/sonde dii aux termes de population. La décroissance du
signal aux temps longs donne accés & la dynamique du systéme étudié.

Le terme 2 donne une contribution tout & fait similaire. On peut com-
prendre aisément la dénomination « terme de population » car ces deux termes
font intervenir ,oge) qui décrit une population dans I’état excité.

Intéressons-nous maintenant au terme 3. I’expression développée du signal

donne
Seon = +Im wg pil ¢y pife il /dtfgi(t) /dthfe(tl)E;;j(t —t)

X /dtQGfg(tg)gg(t —t —to) /dtgGeg(tg)gjj(t — 1 —ty — t3)
(9.14)
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| [
T T Temps
. | Lemps |

F1G. 9.10 — Ordre temporel des interactions pour le terme de cohérence.

correspondant au schéma temporel de la figure 9.10.

Il existe une grande différence avec le cas précédent car on voit que l'in-
teraction avec £g se place entre les deux interactions avec la pompe alors que
pour les diagrammes 1 et 2, les deux interactions avec la pompe précédent

celle avec la sonde. Avec la méme approximation des temps de relaxation de
cohérence trés courts, on obtient

+o0
Seon o / dt EL(HEH(HES(BER(H)

— 00

+o0
/ dt Is(t)Ip(2)

+oo

- / dt I(t)I(t + 7). (9.15)

— 00

Ce signal, que 'on peut appeler terme de cohérence est donc égal au pro-
duit de convolution de I par I. Il s’agit de la corrélation croisée entre la pompe
et la sonde, un signal qui ne sera non nul que pour des retards 7 tels qu’il y
a un recouvrement entre les deux impulsions.

Ces calculs simples reflétent bien les résultats expérimentaux des expé-
riences pompe-sonde. Quand la pompe et la sonde ne se recouvrent pas tempo-
rellement, seuls les termes de population jouent un réle et 'interprétation est
immeédiate : la pompe excite les molécules et la sonde arrive aprés I'excitation

0.0

0 200 400
Temps

F1G. 9.11 — Signal pompe/sonde da au terme de cohérence. Ce signal est non nul
uniquement quand il y a un recouvrement temporel entre la pompe et la sonde.



9. Bases théoriques de la spectroscopie résolue en temps 147

pour mesurer ’état du systéme. En revanche, quand les deux impulsions se re-
couvrent, il peut y avoir interaction avec les champs électriques dans n’importe
quel ordre temporel. En particulier, la séquence pompe/sonde/pompe/sonde
contribue au signal total. Cependant, si la pompe et la sonde sont non dé-
générées (¢’est-a-dire qu’elles n’ont pas la méme fréquence), on peut montrer
que le rapport entre les termes de population et de cohérence est de ’ordre du
rapport entre la durée de 'impulsion et le temps de relaxation des cohérences.
Ce rapport est le plus souvent trés grand devant 1 et V'effet de cohérence est
négligeable. En revanche, si les fréquences pompe et sonde sont dégénérées,
on peut vérifier que pour un retard pompe-sonde nul, les deux contributions
sont égales. On observe alors des signaux ressemblant & ceux de la figure 9.12.

Signal Pompe-Sonde
s

2100 0 100 200 300 400
Temps

Fi1G. 9.12 — Signal pompe/sonde total dans le cas dégénéré. Autour du retard
nul, les contributions de population et de cohérence s’ajoutent, faisant apparaitre
une structure indépendante de la réponse du systéme étudié, appelée « artefact
cohérent ».

Le pic au retard zéro n’a donc pas de sens quant a la dynamique du
systéme. On appelle ce pic 'artefact cohérent. Nous avons traité ici le cas o
on ne mesure que 'intensité de la sonde. Si on résoud spectralement le signal
de sonde, on peut observer de nombreux effets spéciaux autour du retard
zéro [2].

Les calculs présentés dans cette partie sont déja trés complets et les équa-
tions (9.11) et (9.14) permettent de comprendre bon nombre de résultats
expérimentaux. Cependant, ces équations sont loin de répondre a toutes les
situations expérimentales. En effet, en utilisant le modéle d’un systéme quan-
tique dans un bain, on s’est intéressé a un systéme figé. En particulier, on
a supposé que les éléments de matrice de 'opérateur moment dipolaire élec-
trique étaient indépendants du temps. Or il y a beaucoup de raisons pour que
ces grandeurs varient au cours du temps. Cela peut étre le cas par exemple
pour une molécule dans un liquide ou les phénoménes de solvatation modi-
fient de fagon dynamique I'environnement. C’est également le cas lorsqu’une
molécule dans ’état excité change de conformation ou qu’il y a des échanges
entre états excités. Dans ce cas, il faut considérer la dépendance temporelle
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des p et la bonne formulation du signal pompe-sonde est de la forme

S [ [ [ [ dtattadts (pouttntalntes)) E50Es(e)ER R ()

(9.16)
et on voit apparaitre la corrélation a 4 temps (u(t)u(t1)pu(te)u(ts)) dont
le calcul extrémement compliqué fait appel a la physique statistique hors
d’équilibre. Le calcul peut se simplifier lorsqu’on considére les hiérarchies des
échelles de temps en jeu [3]. Le lecteur intéressé par ces développements est
invité a consulter 'ouvrage de S. Mukamel [4].

9.3 Raman résonnant/Fluorescence

On considére le schéma de la figure 9.13 ou |g) est 1'état fondamental,
|v) un état vibrationnel excité de 1'état électronique fondamental et |e) un
état électronique excité. On envoie un laser monochromatique de fréquence
WL ™ weg et on s’intéresse & I'émission a la fréquence wg proche de we,. Cette
émission peut avoir deux origines différentes : il peut s’agir d’'un phénomeéne
de fluorescence ou d’un effet Raman résonnant (voir chapitre 6.1). La question
se pose de comprendre la différence entre ces deux processus.

F1G. 9.13 — Systéme a 3 niveaux pour l'effet Raman résonnant. Le niveau |v) est
un niveau vibrationnel tandis que I’état |e) est un état électronique excité.

On est en présence de deux champs électromagnétiques aux fréquences wy,
et wg et on cherche les termes de polarisation qui oscillent a la fréquence wg.
A Pordre 2, aucune combinaison de deux fréquences ne donne wg. En revanche,
a l'ordre 3, il y a une combinaison de fréquences intéressante wy —wy, +ws =
wg. Le calcul est donc trés semblable a celui qu’on a développé pour les
expériences pompe-sonde. La différence est qu’ici on ne considére pas des
impulsions, mais des faisceaux continus.

Pour décrire cette interaction, seuls trois diagrammes de Feynman réson-

nants interviennent.
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v ><y v>:}Lw v ><v|
S S

g

|e> | . <l le> ’\/-‘|

» <e

“L w @y :

L N %)

lg><gl lg><sl lg><gl

@®
F1a. 9.14 — Diagrammes de Feynman pour le Raman et la fluorescence.

Diagramme 1 :
Péle) =—Gge ® &L Hge
4D = Gt (o)

pgi) = _Gev ®SS (pgze),uev> . (917)

Diagramme 2 : similaire & 1 en échangeant £, et £7.

Diagramme 3 :
Pg? =—Gge ® &L Hge
pgﬁ) = 7va ® gS <p§71€),uev)

D = Gev @€ (2 1ien) (9.18)

Le premier terme se développe en

PO () = |peol” e’ /dt1 eo(t1)Es(t — t1)
X/dtQGee(tQ)gL(t—h —t2)

X /dtgGge(tg)(S‘Z(t —t] —tg — tg). (919)

On s’intéresse ici a des champs monochromatiques et on écrit £ g(t) =
Ap ge”™rst Etant donné que les G;;(t) varient également en e~ *(«wis —ili)t,
les trois intégrales se calculent facilement et on obtient

Ty
Wye +wr — irge) (we'u —Wws — iFev)

|AL|2 Ase—iwst.
(9.20)

PP(t) = h3 |teo| |pteg|? (
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Le deuxiéme terme donne une contribution semblable. Enfin, le troisiéme
terme s’écrit

PO = = el les? [ daGs(t)Ent ~ 1)
X /dtQGgU(tg)gs(t —t1 — tg) (921)
X /dtgGge(t3)5z(t — 11—ty — t3). (922)

qui donne apreés intégration

PO = ~35 Il ey 1AL Ase™"
1
(wge + wr — ilyge) (Wgv + WL — ws — ilgy) (Wev — ws — ilew)
(9.23)

X

Placons-nous & la résonance wey = wr,. Au total, la polarisation non linéaire
qui oscille a la fréquence wg s’écrit alors

P(3)(w ) = 1 |Nev|2 |Neg|2
o 13 Tge (Wey —wg — iley)
1
x |27y —i |AL|? As. (9.24)

(Wog — (wr, —wg) +1Tgy)

Afin de mieux comprendre la structure de cette équation, remplacons
(Wpg —wr —wg +il'g,) par imd (wyg — (W —wg)) ce qui est justifié si la lar-
geur de la lorentzienne est trés faible. On a alors

1 lteo|? treq|”
(3) = 9 9
P (ws) 13 il ge (Wep — wg — 1Ley) (9.25)
X [2T + 70 (wug — (wr —ws))] |AL]> As (9.26)

ce qui permet de définir une susceptibilité x® dont la partie imaginaire,
responsable du gain Raman (voir chapitre 6), s’écrit

2 2
Imx(3) N lpteo|” |pteg]

- 21 + 76 (wog — (WL — . (9.2
650531—‘5]6 (wm, — WS)Q + ng [ ! T (w 9 (wL ws))] (9 7)

Lorsqu’on s’intéresse a la variation de cette quantité avec wg (= spectre
du gain), on voit apparaitre en facteur une lorentzienne de largeur T'e,,. Il est &
noter que cette largeur correspond a celle de transitions électroniques qui est
généralement trés grande. Au contraire, la largeur I'y,, correspond & celle d'une
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transition vibrationnelle qui est beaucoup plus faible que la précédente. C’est
pour cette raison qu’on a pu remplacer la lorentzienne du crochet par un pic
delta, tandis qu'on garde la forme lorentzienne pour le préfacteur. Observons
maintenant plus attentivement le crochet. Il y a deux termes : un constant
et un en fonction delta centré sur la fréquence définie par wy — wg = wyq
qui n’est autre que la raie Raman correspondant a la transition vibrationnelle
g — v. La forme globale du spectre est donc comme sur la figure 9.15.

™

g

F1c. 9.15 — Spectre schématique de gain Raman : on voit apparaitre un pic Raman
superposé a un fond de fluorescence.

Cette figure reproduit bien ce qu’on observe expérimentalement : sur un
large spectre de fluorescence se détachent des pics fins a des fréquences bien
déterminées qui correspondent aux transitions Raman du systéme.

Il est intéressant de comprendre pourquoi ces deux phénomeénes, fluores-
cence et Raman résonnant, donnent des contributions si différentes alors qu’ils
correspondent tous deux & la méme configuration exprimentale, définie au dé-
but de cette partie. La réponse est donnée par les diagrammes de Feynman : la
fluorescence est donnée par les diagrammes qui font intervenir une population

dans I’état excité (péi)) tandis que pour le Raman, seules des cohérences sont

excitées (en particulier pgv)). La fluorescence fait intervenir des relaxations en

T7 et le Raman des relaxations en 75, d’ou la différence de largeur des spectres
associés.

Problémes

9.1 Expérience pompe-sonde dégénérée dans un systéme
a trois niveaux : calcul de la susceptibilité non linéaire

On considére le systéme a trois niveaux de la figure 9.6, et on suppose que
Wfe ~ Weg-
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On envoie sur ce systéme une onde pompe E, suivie d'une onde sonde Ej.
Les deux ondes sont dégénérées, c’est-a-dire qu’elles ont exactement la méme
fréquence : w, = ws = w. Dans tout le probléme, on ne s’occupera pas de
I'aspect vectoriel des champs électriques.

On cherche a calculer la susceptibilité non linéaire qui décrit ce probléme.
On ne s’intéressera qu’au cas oul le délai pompe-sonde est suffisamment grand
pour qu’il n’y ait aucun recouvrement temporel entre les impulsions pompe
et sonde.

La relaxation du systéme quantique est telle que I'gy = I'ee = T'yy =Ty
et I';; = I'y pour ¢ # j.

1) Les trois diagrammes ci-aprés représentent trois interactions réson-

nantes dans l'ordre &, &, Es.

a) Compléter les diagrammes (bras et kets).

b) On peut obtenir trois autres diagrammes en intervertissant ’ordre
d’interaction de &, et £;. Quel est le diagramme (résonnant) corres-
pondant au IIT7
Dans la suite, on n’étudiera que les trois diagrammes I, II et IIT :
on peut montrer que les trois autres diagrammes du b) donnent
les mémes résultats.

2) Donner lexpression de p(t) correspondant aux diagrammes I, I, TI1.

> < | s>
. .
s | 'LL p P>
-
P
7 g <gl lg> <g 7 g <gl
I 11 111

3) Calculer les polarisations non linéaires correspondantes en supposant
que toutes les ondes sont monochromatiques : & ) (t) = A(S’p)e_i“’t.
En déduire I'expression des susceptibilités non linéaires correspondant
aux trois diagrammes x§ ), X?}), XEP})[

4) Oscillateur harmonique
a) On rappelle que pour un oscillateur harmonique, les niveaux

d’énergie sont équidistants. On note hwy I'écart d’énergie entre les
niveaux de l'oscillateur harmonique.
Montrer que

|Meg|

3 3 3 X N
X =P x ), = 3BTy [D(w)? sligel?

- 2‘,“69|2]'

Donner expression de D(w).
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b) 1l est utile d’introduire les opérateurs annihilation a et création a™

définis dans la base des états propres |n) de loscillateur harmonique
par at|n) = Vn+1|n + 1) et an) = /njn — 1). L'opérateur
« moment dipolaire » s’exprime alors comme [ = ey/h/2mwy

(6 + a') ol e et m sont respectivement la charge et la masse de

(3) 2

I'électron. Que vaut x,.;

ce résultat.

Expliquez pourquoi on pouvait attendre

9.2 SFG/DFG doublement résonnante

1) SFG : on consideére le systéme a trois niveaux de la figure 9.13 (densité
N) et on envoie deux ondes de fréquence wip ~ wyg et Wyis ™ Wey-
On s’intéresse a la génération de fréquence somme wir + wyis. On
négligera ’aspect vectoriel des champs électriques.

a) Montrer qu’il y a un unique diagramme résonnant pour les deux
ondes et exprimer pg) (t).

b) On suppose que les ondes sont des ondes planes monochromatiques
(&;(t) = Aje ™3t pour j = IR,vis). Calculer la polarisation non
linéaire du second ordre oscillant a la fréquence wir + wyis (on
utilisera lexpression de Gyp,(t) donnée par Iéquation (9.6)). En

L s L (2
déduire la susceptibilité non linéaire x gpe-

2) DFG : on envoie maintenant la fréquence wyp ~ Wyg et une onde de
fréquence wyy ~ wey et on s’intéresse a la génération de la fréquence
différence wyy — wrg-

a) Montrer qu’il y a maintenant deux diagrammes résonnants pour les
deux ondes.

b) Calculer la susceptibilité non linéaire Xg;c.

3) Comparaison des deux susceptibilités

a) Montrer que si on néglige I',,; par rapport a I, (pourquoi ?), X(g;ﬂc

et st?})r(; ont des expressions trés semblables. Quelle est 'unique
différence ?

b) Dans quelle situation cette différence peut-elle avoir un effet

(voir [5])?
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Chapitre 10

Introduction a la spectroscopie
multidimensionnelle

Depuis quelques années, une nouvelle spectroscopie est activement déve-
loppée : la spectroscopie bidimensionnelle ou spectroscopie 2D. Inspirée par
le RMN-2D, l’idée de cette spectroscopie est d’exploiter toute la richesse de
loptique non linéaire et de mesurer non pas l'intensité de tel ou tel faisceau
ainsi que c’est habituellement fait, mais les susceptibilités non linéaires et leur
dépendance en fréquence. Ces quantités renferment toutes les informations sur
le systéme étudié et leur connaissance précise donnerait accés a de trés nom-
breuses informations. Nous n’allons pas développer ici I’étude générale de la
spectroscopie 2D, mais étudier un cas expérimental fréquemment utilisé. En
utilisant le formalisme exposé dans la partie précédente, nous pourrons mon-
trer la richesse de ces expériences et comprendre comment nous pouvons en
extraire des informations nouvelles. Le lecteur intéressé pourra se reporter
aux revues existantes [1, 2|.

Le schéma expérimental est représenté sur la figure 10.1.

On envoie trois impulsions courtes sur I’échantillon, choisies de telle sorte
que leur spectre couvre les transitions optiques du systéme a étudier. Le temps
d’arrivée des impulsions est précisément contrélé : 71 < 7 < 73. On crée

t:tempsde T:tempsde t':tempsde
cohérence population détection

/\ /\ /\ /\M M(\MMM temps

F1a. 10.1 — Spectroscopie multidimensionnelle : les trois impulsions 1, 2, 3 sont
envoyées dans cet ordre et on mesure le champ réémis par I’échantillon.
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alors une polarisation du troisiéme ordre P®)(t) qui génére a son tour un
champ électrique que I'on vient mesurer grice & une quatriéme impulsion
(impulsion LO (local oscillator)). On utilise une géométrie « BOXCAR » (voir
figure 10.2). En raison de l'accord de phase, le champ électrique est émis dans
la direction k3 + ko — k1, ce qui signifie que le systéme va étre en interaction
avec les trois champs électriques &7, & et &3 dans cet ordre.

Fia. 10.2 — Géométrie « BOXCAR ». En mesurant le signal émis dans la direction
keémission, on sélectionne uniquement l'interaction avec les champs £, &2 et Es.

Avant de regarder précisément quelle information on va tirer des expé-
riences en fonction du systéme étudié (systéme a 2 ou & 3 niveaux, élargis-
sement homogéne ou inhomogeéne), examinons la forme générique de pP®) (t)
qui s’écrit

PO(t) = G3(t) ® [E3(t) (Ga(t) @ E(1) (G1() @ &L (1)) (10.1)
Afin d’obtenir des expressions simples et lisibles, supposons que les impul-

sions sont suffisamment courtes pour qu’on les considére comme des fonctions
delta : &;(t) = &£6(t — 7;). Alors

Gl(t) ®6(t — Tl) = G1(t — T1)
Ga(t) ® (0(t — 72)G1(t — 11)) = Ga(t — 72)G1(m2 — T1) (10.2)
Gg(t) ® ((5(25 — Tg)GQ(t — Tz)Gl(TQ — Tl)) = G3(t — 7'3)G2(T3 — TQ)Gl('TQ — 7'1).

On voit donc apparaitre trois temps :

— T =179 — 71, le temps de cohérence;;
— T =713 — 75, le temps de population ;
— 7 =1t — 73, le temps de détection.

On peut comprendre la dénomination de ces temps si on se souvient de la
structure de la fonction réponse non linéaire du troisiéme ordre en présence
de résonance : la premiére interaction crée un cohérence qui dure pendant
le temps 7 tandis que la deuxiéme interaction fait apparaitre une population
dans I’état excité qui dure un temps 7'. Enfin, la troisiéme interaction crée une
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nouvelle cohérence que I’on vient mesurer au bout du temps 7’. La polarisation
non linéaire s’écrit donc

PO(t) = G3(7')G2(T)G1(7)E3E:265 . (10.3)

On voit que les trois temps ne jouent pas le méme role. En particulier,

T qui est un temps de population, correspond a temps de type T; tandis que

7 et 7/ correspondent & des temps T», généralement beaucoup plus petits.

Afin de représenter P d’une facon claire, 'usage veut qu’on effectue une

double transformée de Fourier sur 7 et 7/. En appelant w et w’ les fréquences
associées, on obtient donc un signal fonction de T, w et W' :

S (w,w', T) = G3 (C(JQ)GQ (T)G1 (w)g3£25ik (10.4)

T est considéré comme un paramétre et on trace généralement |S (w,w’, T')]
(ou les parties réelle ou imaginaire) en fonction de w et w’ en utilisant un code
de couleur pour 'amplitude du signal. On obtient ainsi une carte bidimension-
nelle de la réponse non linéaire (d’ou le nom de spectroscopie 2D). La struc-
ture de la carte est la suivante : le produit |G3(w’)G1(w1)| donne un pic lorsque
w et W’ correspondent tous deux a des résonances du systéme tandis que
|Go(T)| donne une variation lente du signal avec le temps (de type e~ 7/71).

Nous allons maintenant examiner 1’aspect de ces cartes 2D pour différents
cas simples. Pour ce faire, nous pouvons utiliser les diagrammes de Feyn-
man résonnants en se souvenant que les trois interactions &, & et &3 sont
ordonnées dans le temps.

10.1 Systéme a 2 niveaux

Considérons un systéme a 2 niveaux comme représenté sur la figure 10.3.
Les diagrammes de Feynman pertinents sont également réprésentés sur la
figure.

Nous avons également indiqué sur la figure les états impliqués dans le
calcul de G1, G5 et G3. On obtient alors

|S (w,w’,T)| = e M LW = weg) L(w — weg) (10.5)

ol L(w — wey) est une Lorentzienne centrée en we, pour la variable w. La
carte 2D aura donc un pic unique, placé sur la diagonale en w = W' = we,
(figure 10.4).

10.2 Transitions couplées

Considérons maintenant un systéme a 3 niveaux comme réprésenté sur la
figure 10.5. On suppose que la largeur spectrale des impulsions est suffisante
pour couvrir a la fois les deux transitions |g) — |e) et |g) — |f). Les dia-
grammes de Feynman pertinents sont réprésentés sur la figure 10.5".

L On a omis les termes faisant intervenir une cohérence a 1'étape 2. Ces termes sont
négligeables dés que Th < T7.
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G G G
:% )_%E gg— gé% gig_> €g— g8
;% E gg—> ge—> ee - eg—> gg
ls><¢l

F1G. 10.3 — Systéme a 2 niveaux. Diagramme de Feynman pertinent pour calculer
le signal 2D.

[0

- o

F1G. 10.4 — Carte 2D pour une transition isolée.

Gy G, G;

’ % gf\ fg
3 A gg\ge/g<eg - 28

s >sel, 5 r;‘ff>f;f—>f;
— e m

P o ge— ee—eg

le><gl

F1G. 10.5 — Systéme a 3 niveaux permettant de décrire le couplage de deux transi-
tions. Diagrammes de Feynman apportant une contribution au signal 2D.
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On obtient alors 4 pics comme représentés sur la figure 10.6.

®,

[0)
fg

cg

(Deg wfg

F1c. 10.6 — Carte 2D pour 2 transitions couplées. L’apparition de pics non diago-
naux est une signature du couplage entre les transitions |g) — |e) et |g) — |f).

En plus des deux pics diagonaux correspondant aux transitions |g) — |e)
et |g) — |f), on voit apparaitre les pics croisés qui sont le signe d’un couplage
entre les deux transitions. Si les deux états n’étaient pas couplés, on n’au-
rait que les deux pics sur la diagonale. Ces pics non diagonaux représentent
vraiment la valeur ajoutée de cette technique par rapport aux techniques spec-
troscopiques conventionnelles. Ils donnent accés a des informations inacces-
sibles habituellement sur les couplages intramoléculaires et sur leur évolution
temporelle.

On peut faire ici plusieurs remarques :

— on peut aisément déduire de ce qu’on vient de voir que, si on a une
transition inhomogéne, c’est-a-dire composée d’'un grand nombre de
transitions indépendantes, on va obtenir un pic allongé le long de la
diagonale (figure 10.7). La grande largeur du pic donne la largeur
inhomogéne tandis que la petite largeur donne la largeur homogéne.
Un telle différentiation est impossible & faire avec une simple mesure
d’absorption ;

®;

€g

—> O

O)eg

F1G. 10.7 — Carte 2D d’une transition inhomogeéne.
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— dans le cas d'une expérience pompe-sonde classique résolue en fréquence,
on n’a pas accés aux pics croisés. Dans ce cas, le temps 7 est nul et ce
qu’on mesure est 'intégrale de S (w,w’, T') selon w. Les pics croisés étant
au méme endroit que les pics diagonaux, on ne peut pas les voir.

10.3 Etats excités

Pour décrire la contribution d’une transition d’un état excité vers un autre
état excité, considérons le systéme a 3 niveaux (figure 10.8).

|f) e> <e| G, G, G,
B If 1 1
le) 3 e |
® 2 , | | i
Me— lg) lg><gl gg—> ge—>ee—> fe—>ee

F1a. 10.8 — Systéme a 3 niveaux permettant de décrire I’absorption de ’état excité.
Diagramme de Feynman faisant intervenir 1’état |f) et contribution au signal 2D.

On suppose ici que le spectre des impulsions couvre les transitions |g) —
le) et |e) — [f).

En plus des contributions du systéme |g) — |e), identique au systéme a
2 niveaux traité précédemment et qui donne un pic diagonal, il faut tenir
compte des termes qui font intervenir les trois niveaux. Il faut donc rajouter
le diagramme de Feynman décrit sur la figure 10.8.

Ce terme rajoute un pic situé hors diagonal, au-dessous du pic diagonal.
De plus, en revenant aux calculs, on peut voir que ces termes sont de signe
opposé aux termes diagonaux. On obtient donc une carte de 2D avec deux
pics de signes opposés (figure 10.9). Cette structure est caractéristique de
I’existence d’une absorption de I’état excité.

F1G. 10.9 — Carte 2D montrant 1'effet de I’absorption de I'état excité.
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10.4 Cas général

Dans le cas général, toutes les contributions peuvent coexister. Un exemple
expérimental est donné (figure 10.10) dans le complexe photosynthétique, pro-
téine composée de 7 pigments [3]. A T'= 0 fs, on observe trois niveaux élec-
troniques excités. L’évolution des pics diagonaux et 'apparition des pics non
diagonaux au temps 7" = 1000 fs traduisent les transferts d’énergie entre les
différents pigments et révélent des couplages spécifiques a l'intérieur de cette
protéine.

) —

Fi1a. 10.10 — Expérience 2D dans le complexe photosynthétique ([3], reproduit avec
permission).

10.5 Conclusion

On voit toute la richesse potentielle de la spectroscopie 2D. Contrairement
aux techniques classiques, la spectroscopie 2D donne de nombreux renseigne-
ments sur les transitions de I’état fondamental et de I’état excité, sur la nature
de I'élargissement homogéne ou inhomogéne des transitions et surtout sur le
couplage existant entre les différentes transitions. De plus, en variant le temps
de population T', on peut observer 1’évolution au cours du temps de toutes ces
caractéristiques. La mise en ceuvre expérimentale de la spectroscopie 2D est
extrémement compliquée, mais elle a déja donné des résultats impressionnants
et il n’y a aucun doute qu’elle va continuer & se développer dans le futur.
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Conclusion

Nous avons dans ce livre présenté les bases de l'optique non linéaire et
les potentialités apportées par ce domaine de l'optique dans de nombreux
domaines scientifiques et techniques. Nous nous sommes efforcés tout a la
fois de présenter les concepts et leurs utilisations en restant & un niveau de
description simple et d’en introduire les aspects les plus récents. Le lecteur
intéressé pourra approfondir les descriptions proposées au long du livre s’il
souhaite avoir un éclairage plus précis des phénomeénes en jeu et les utiliser
dans des directions de développement extrémement variées telles que I'opto-
électronique, les télécommunications optiques, la spectroscopie avancée, 1’op-
tique quantique... Mais, il pourra également utiliser les notions introduites
comme une porte d’entrée et s’aventurer vers les terrae incognitae encore
nombreuses de l'interaction entre la lumiére et la matiére. Les progrés en
ce domaine, rendus possibles par les développements techniques des lasers
a impulsions de ces derniéres années, dévoilent une toute nouvelle physique
au-dela de 'optique non linéaire, depuis les impulsions attoseconde ou la géné-
ration d’harmoniques élevées jusqu’a 'optique relativiste, qui laisse présager
des bouleversements tant en termes de connaissances fondamentales qu’en
applications technologiques.






Corrigés des problémes

Chapitre 1

1.1 Susceptibilité non linéaire du troisiéme ordre dans un
milieu isotrope

1) 1 suffit par exemple de faire une rotation de = autour de l'axe j.
2)

X;%L,x,x, = cos? 0X§§;2m + sin? QX;?W + cos*fsin” 0

3 3 3 3 : 3
X X+ Xy Xy + Xy + XS+ XS]
Pour § = 7/2, on obtient Xﬁ)m = Xz(/gy)yy- Avec 0 = /4, on obtient la
relation cherchée.

1.2 Symétrie de Kleinman

1) Dans le cas ou les susceptibilités sont réelles, on a

dI . PO —i

dil = —2¢ow1Im {el.x(z) (—w1;ws, —wa) : e3e2 A3 AT Ase ZA’”}
2

dal. N PN —

de = —2gpwalm {62.)((2) (—wa;ws, —w1) : e3e1 Az AT Ase mkz}
2

dI ~ o ;

d73 = —2¢gowslm {63.)((2) (—ws;wy,we) : 6162A§A1Agemkz]
2

2) Si la condition de I’énoncé est vérifiée, les trois crochets sont identiques
et on obtient (voir chapitre 2)

d(ly + 1+ I
%:(a@—wl—wg) [] =0

ce qui correspond & un milieu sans pertes : toute I’énergie lumineuse

reste dans les faisceaux et rien n’est absorbé par le matériau.

1.3 Effets du second ordre dans un liquide de molécules
chirales

1) Tenseur de rang 3, = 0 dans un milieu centrosymétrique
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2) a) Xg;l(wl,wz) = *xﬁii»(wl,wz) = *Xg;)g(w%wl) La premiere

égalité vient de la propiété des milieux chiraux, la seconde des régles
générales de permutation. Si w; = ws, on obtient Y = 0 : il n’y
a pas de SHG possible dans un liquide isotrope, méme si les
molécules sont chirales.

b) De la relation P, = 250)(5]2.,1 Eq;E3 ), on déduit 'équation
der@ndée.

c) Si E; et Ey sont deux ondes planes qui se propagent selon la méme
direction, P est paralléle & la direction de propagation et ne peut
pas rayonner.

d) 1l faut des faiceaux ne se propageant pas dans la méme direction et
avec des polarisations non paralléles.

Chapitre 2

2.1 Effet paramétrique optique avec absorption

1) De la relation n? = (n’' +in”)> = 1+ x®), on tire (en supposant
n"” < n')
n/2 =14+ X/
n' = X"’

oo

2) Le calcul est tout a fait semblable a celui du cours. La seule différence
est que dans la réponse linéaire, le terme k%A qui provient du Laplacien
annule le terme w?/c? (1 +x') A qui vient de la dérivée seconde de la
polarisation. Il reste donc un terme w?/c?x” A & prendre en compte qui
rajoute le terme «/2 A qui traduit Pabsorption du faisceau. On obtient
a=2n"w/ec.

3) a) Les équations d’évolution de Ay et Ay s’écrivent :

8A1 o . W :

Z A = (2)A A* iAkz
0z + 9 Z2nlcx 3he
04, « . W i

Z A = (Q)A A* iAkz
0z + 2 Z2nch 3¢

b) Avec les changements de variable proposés dans I’énoncé, on obtient
ce systéme d’équations pour s :

< a ‘Ak> .
s+ —-+i— ) a; —igoas =0

2 2
; a Ak\
1goa1 + s+§—27 as =0
qui n’admet de solutions non nulles que si s = —a/2 + g avec g =

V93 — Ak? /4.
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Avec les conditions initiales A;(0) = 0 et A3(0) donné, on obtient

Akz

A5(0)sh (gz) e 2%

i) =i [0
gy wanq

1 s Akz

As(z) = A2(0) {ch (92) + i%sh (gz)| e 2%%e' 2.
g

¢) Pour qu'il y ait amplification, il faut que —a/2 + g > 0, soit g2 >
(a? + Ak?)/4. On en déduit alors le seuil

€0n1n2n363

I3,seu1ll = (042 + Ak2)/4

2w wa ()2

Comme on pouvait s’y attendre, ce seuil est d’autant plus élevé que
I’absorption est grande et que le désaccord de phase est important.

2.2 Instabilité de modulation

1) Pour une onde plane, I'équation de propagation devient % =i |A|2 A

2
avec 1 = 2ggwonone et il est facile de vérifier que 8‘51‘ =0.
2) L’équation de propagation pour A; est (en ne gardant que les termes
oscillant & wy + 9) 88‘11 = —i%éQAl + i (2 |Ao|® Ay +A3A§). On

obtient une équation identique en interchangeant A; et As.

. . 2
Par ailleurs, puisqu'on suppose |Ag|” constante, on a Ay(z) =
Ag (O)e“"AD'QZ. On obtient alors les équations proposées dans le texte

avec 7 = “22 [y et k = k22‘52.
3) Apres dérivation de la premiére équation et élimination de A3, on
obtient )
0° Ay 0A; 9 9
—_— — 2y— — +2vk — k°| A1 = 0.
022 7oz [ K J 4

Les racines du polynoéme caractéristique de 1’équation précédente sont
A+ = iy £ /k(2y — k). Il y aura donc une possibilité de gain expo-
nentiel si k(27— k) > 0 ce qui n’est possible que si ky > 0. Dans ce cas,
il faut 2y > &, soit Iy > o ka

4wg no :

Chapitre 3

3.1 Quasi-accord de phase

1) On calcule dy = d(2D — 1) et d,,, = 2% ™™D gin(mn D).
2) % _ ZﬁA% Zm dmei(Akz—me,z/A)_
3) Ay = 2mm/Ak = 2mLconérence- S m = 0, on a affaire & un milieu

homogéne et il faut avoir Ak = 0.
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4) On  calcule 7y, = 28 T2 sin?((mn D) =

coc3n3ng m2m?2
1o = sin®(mm D). 11 faut choisir m = 1 et D = 1/2 pour maximiser
la conversion.

5)

Intensité SHG
[y}

T

0 200 400
Distance

2
6) Avec le cristal, c’est [X(f)] = 144 (pm/V)? qui compte, tandis que c’est
2
% [x‘(ﬁ)} = 1986 (pm/V)? qui compte pour le quasi-accord de phase.
Le second cas est donc le plus favorable. C’est encore vrai si m < 3.
3.2 Effet électro-optique ou effet Pockels
1) Effet électro-optique

ijk

a) 5:’]’(’{ = (sonfﬁij + 2X(2)5k)-
b) On a ne = 1, d'ott Ane +nAe = 0 et, en multipliant par ¢, il vient

Ae = —cAne.
L o . 22
A partir de cette formule, on obtient : ;5 = — 5.
AT}
c) € étant une matrice symétrique, (An?);; = (An?);; ce qui implique

€
que Tijk = Tjik-
2) Application au KDP

a) La symétrie de Kleinman impliquerait que n3,n2;r41 = n2,n3,re3, ce
qui n’est pas vérifié. On est pourtant hors résonance. Cela montre que
la symétrie de Kleinman n’est que trés rarement valable.

b) Le champ électrique & étant orienté selon axe 3, seul rg3 intervient :
A (7)., = r63€. Dans Dellipsoide des indices, A (75) , est le facteur
correspondant & xy, d’ou le résultat.
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¢) Dauns le nouveau repére, I’équation devient

1 1 1
x'? (2 + 7“638) + y/2 (2 — T638> + 2/2—2 =1
ng ng n2
d’ot les nouveaux indices de réfraction n; = n, (1 — %ngrﬁgfj), Ny =
o (1 + %n%mgf), ng = Ne.

3) Cellule de Pockels longitudinale

a) A Tentrée, E = 7A=Y 4 cc = %(i‘\’ — ) ezt 1oce.
A la sortie, E = % (i,\/ei(vn%wat) - :/y\/ei(nz%lszt)) eilkz—wt) | oo —
%ei(”o%L*“’t) (e — §e'?] + c.c avec ¢ = indrezLV.

b) Si ¢ = m/4, on obtient une polarisation circulaire (lame quart d’onde),
si ¢ = m/2, une polarisation perpendiculaire (lame demi-onde).

c) Vi =M/ (2n3re3) = 8 700 volts.

d) L’intensité qui passe a travers analyseur croisé est [ = I3 sin? ¢ ~
112(1+ 7V, /Vi cos Q). Ainsi, on peut utiliser une tension électrique
pour moduler ’amplitude d’une onde lumineuse.

e) Pour conserver l'amplitude de l'onde et changer sa phase, il faut
envoyer une polarisation le long de 1’axe 2/ (ou y/). La phase est alors
proportionnelle & V.

3.3 Génération de second harmonique dans un milieu
gauche

1) a) Des équations de Maxwell, on obtient ik x E = iuguwH et ik x H =
—iepewE, ce qui montre que k, E, H est direct si € et u sont positifs,
indirect s’ils sont négatifs.

b) S x =+ k selon que le milieu est droit ou gauche. Dans un
milieu gauche, S et k sont de sens opposés.
c) n? = ep.

2) On obtient I’équation de propagation de la méme maniére que dans le

cours, mais attention : p = =+ (\/ﬁ)2

3) a) Puisque le milieu est supposé non dispersif, Ak = ky — 2k; = 0 avec
les données de 1’énoncé.

b) S; se dirige vers les z négatifs tandis que Sy se dirige vers les z

positifs.

c) 854;1 = *i%2x(2)A2 1s 65‘;2 = i%X(Q)A%

d) 3Ssl o |A;|? et on obtient a partir des équations précédentes %—
9SSy _

5 0. Le signe « — » provient du fait que S; et S, se propagent
en sens Opposeés.
e) En séparant les parties réelles et imaginaires, on obtient 91—

oz
£x 3 p1pasind, % = 2x@pisind et on vérifie aisément
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2L (p?—p3) = 0, ce qui correspond & l'équation précédente de
conservation de I'énergie. En utilisant p? = K? + p3, I’équation en
p? s'écrit (en utilisant § = 7/2) %2 = 2\ K2 [lJr (%)2} qui
s'integre en po(2) = Ktg(2xPKz) dout on déduit pi(z) =

K
cos(%x(z)Kz) :

K2

2 2 2
f) Le rendement de conversion est n = (gfgé;) = @

€0
g) En exprimant p?(L) et p3(L) en fonction de K et en utilisant p? =
K2+ p3, on obtient une équation implicite en K : cos? (2x? KL) =

K?
-
€0

-~ K2

K est donné par l'intersection des deux courbes. Les solutions K >
K ne sont pas physiques car sinon, il y aurait une valeur de z < L
pour laquelle %X(Q)Kz serait égal & 7/2, auquel cas p?(z) = oo.

h) Si eg devient trés grand, la pente de la droite tend vers 0 et Uinter-
section tend vers Ky défini par %X(Q)KOL = m/2. Le rendement
tend alors vers 1.

i) K2 = (1—n)ed dott K = 10°V/m. On en déduit que £\ KL =
Arceos(K/ep) = 1,47 d’ott on calcule L = 5 cm.
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Chapitre 4

4.1 Mélange de fréquences en contrapropagation

8141 (Z) w1 2

1) 92 7XeffA3( z)A5(z)
0As(z .
O 2,8 (2142

Le signe « — » pour l'onde w; vient du fait que cette onde se propage
dans le sens des z < 0.

2) Ona Ak k3 + k1 — kg, soit §2 + 5 — 32 = 0 a l'accord de phase. Avec
)\13 = )\1 + )\—, on calcule \; = ”1+”2 )\3 Il faut donc que no — ng > 0,
soit my = ne et ny = n,. Deux cas sont possibles : n; = n, (type II,
A1 = 8,43 um) ou ny = n, (type I, Ay = 9,49 ,um).

2

L = —~2A; avec 72 =

3) A partir des équations du 1),

wlsz |As)?
# Avec les conditions aux limites, on calcule A4;(0) =

nin
As(L 70057L Si yL — w/2, A1(0) tend vers linfini. Mais dans ce
cas, on ne peut plus négliger la déplétion de la pompe.

4.2 Tolérance angulaire et spectrale

1) Pour avoir laccord de phase de type I dans un cristal négatif, la
pompe doit étre polarisée « extraordinaire » (indice ng) tandis que
les faisceaux signal et complémentaire sont polarisés « ordinaire »
(indices ny et ng). L’équation d’accord de phase s’écrit : cAk =
’Ilg(@)(x]g — NiwWi — Naw2.

2) a) Si on tourne Pangle d’un angle A#, l'indice extraordinaire change
de (dns/dO)A# et l'équation d’accord de phase devient Ak =
ws/c(dns/dO)AH. A partir de la définition de I'indice extraordinaire :
nlg = % + “7:]239 on calcule dnz/df = (nes — no3) sin 26.

b) Application numérique : Af = 0,22°.

3) a) i =n+ wgz

b) ¢cAk = (n3 —ni)wi + (n3 —n2)we = 0. Apres le changement de
fréquence, wi — wq + Aw et wy — wy — Aw et le désaccord de phase
devient cAk = Aw [(ng Cfi"? wa) — (ng — ‘ZE w1)] =

cAw (E — ﬁ) .
c) Aw=1,4x 1013 57!
4.3 OPO doublement résonnant (pompe et signal)

L’OPO étant résonnant pour le signal, mais pas pour le complémentaire,
les calculs de la section 3.2.1 sont toujours valables et on a ®3 sp = 52%
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Mais ®3 g correspond au flux de photons intracavité qu’il faut relier au flux
de photons incident ®§*. L’équation du miroir d’entrée est

a3(0) = tzad™ + rzaz(L)e'??.
Auseuil, a3(0) = a3(L) = a3. En développant au premier ordre, on obtient
T3
1
Similairement au DROPO, le seuil est abaissé de T3 /4 par rapport 4 ’'OPO
simplement résonnant.

P = Pz 95

Chapitre 5

5.1 Mélange a deux ondes : étude du couplage via un
réseau d’indice déphasé

1) a) La phase relative est ¢ = ® — 7/2 dans le cas ny > 0. dAy est
donc en phase avec Ay si @ = w/2, auquel cas Ay va croitre avec z.
Si® = —m/2, As et dAy sont en opposition de phase et A s’atténue
au cours de la propagation.

b) Si & = 0, alors dAs et A, sont en quadrature de phase et
donc n’interférent pas. Dans ce cas il n’y a donc pas d’échange
d’énergie entre les champs A; et As.

2) a) On déduit des équations couplées les équations pour les intensités

dr
dizl = —yI1 I sin(D)
dI
d—; = ~I1 I sin(P)
avec v = 2wngy/(c cos(6/2)). On vérifie donc immédiatement d’une

part que % =0.

b) D’autre part % = % =0si ® =0. Il y aura échange d’énergie de
Ay vers As pour ¢ dans lintervalle ]0, w[. L’échange se fait dans le
sens inverse dans 'intervalle |7, 27].

¢) Avec I + I, = Iy = constante, I’équation pour I devient

dlI.
d—; = ~(Iy — L)1y sin(®)
et la solution est
Iy
IQ(Z) = 1 + me—loz sin®
Iy

- 1+m—1efylgz sin® *
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Dans le cas v > 0 et sin ® > 0, I, va croitre. A la limite on a Iy qui tend
vers I c’est-a-dire que tous les photons sont transférés vers As.
Remarque : Dans un milieu Kerr local et instantané, le déphasage ® est
nul et il n’y a pas d’échange d’énergie donc pas de couplage a proprement
parler. Il peut cependant y avoir modulation croisée de phase. Dans un cristal
photoréfractif, le déphasage ® vaut +7/2, le signe dépendant de I'orientation
des axes cristallins par rapport aux vecteurs d’ondes. On observe bien un
échange d’énergie entre les deux ondes.

5.2 Bistabilité optique : stabilité des solutions

1) 7:_1144i45§§et9__—2kL 3Yny HRTIL.

2) On obtlent

d?6§ déT
TTTQW—F(TT-FTQ)W—F(I— 696)5720
et
TT + To 417179
=- 1F 1 - —225 (1 figh
P+ Dy \/ (71 + 7_9)2 ( f690)

3) La condition Repy < 0 se raméne a 1 — (:‘[T_%:)z (1= figh) < 1 soit
fogo <1

4) f{ est la pente de la fonction d’Airy tandis que g} est l'inverse de la
pente de la droite reliant 7 & . Ainsi, la partie hachurée de la
figure 5.3 qui correspond & une pente de la fonction d’Airy supérieure
a celle de la droite est instable.

5.3 Cascade d’effets non linéaires du deuxiéme ordre

dA;(z L w N
1 D) i Ao A ()i

dA?(Z) _ (2) 42 —iAkz
dz _cheffA() '

2) En dérivant équation en A; et en tenant compte de la conservation de
I'intensité totale : I1(z) + I2(z) = Ip, on arrive a I’équation demandée

2
2 _ 2 (2)
avec I = 550 |:X€ff:| :

3) Cette expression est correcte si Ak est suffisamment grand pour qu’on
puisse négliger la déplétion du fondamental. x est solution de x?—
KAk — T2y = 0 soit k = 1 (Ak + VAK? +4T21)).

4) Dans le cas Ak > I'?I, la plus petite valeur s’écrit k = —I'21/4Ak et
Ai(z) = Ay (O)e‘irzlﬂz/‘mk. On voit que la phase du fondamental varie
proportionnellement & son intensité : c’est équivalent a un effet Kerr
avec ng = —I'?c/4Akw.
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5) Si Ak — 0, ny diverge. Mais dans ce cas, on ne peut plus négliger la
déplétion du fondamental.

Chapitre 6

6.1 Couplage Stokes-antiStokes dans la diffusion Raman
stimulée

1) La polarisation non linéaire d’ordre 3 de type Kerr oscillant a wg
contient 4 termes correspondant aux mélanges de fréquence wy;, —wp+
wg, WL, —wWAs +wr, ws —ws +ws, was —was +ws. Les deux derniers
termes sont des effets Kerr classiques, on peut les négliger car les inten-
sités en jeu sont suposées tres faibles. Le premier terme correspond au
Raman stimulé, le second terme au couplage Stokes/antiStokes. De
la méme fagon, il y aura deux mélanges de fréquences pertinents pour
I’antiStokes : w;, —wr+wag, wr, —ws+wy,. Les équations de propagation

sont donc
0As . Wg (3) 2
=F— — A7 A

0z ZQnSC [GX (wp, —wp,ws) [AL[" As

+3x® (wp, —was, wp) A%AZSeiAkZ}
0A L w
AS _ ;A {6x(3) (wp, —wp,was) |AL|2 Aas
0z 2n4c

+3x® (wp, ~ws,wp) A%Agemm}

avec Ak = 2/€L — ks — kAS'

2) A résonance, on peut montrer que 6x®) (wp,—wp,ws) =
3x® (wp, —was, wp) = —6x® (wp, —wp,was) =
—3x®) (wp, —ws,wp) = Z'Xf})f et on peut alors vérifier que
Qs g = gsYAS-

A partir des deux équations de propagation, on obtient

0%A . 0A .
aTQS — (95 — gas + iAk) a—ZS +1AkAg =0
dont les solutions sont de la forme ae™* + be"-* avec
1 . 2 9 .
re =5 |95~ gas HilkE \/(95 — gas)” — Ak? — 2iAk (gs + gas)

3) Si Ak > gs,g94 ,r+ =gs, iAk — gag, et on observe une amplification
du Stokes avec le gain gg = pas d’effet du couplage Stokes/antiStokes.
Si Ak <€ gas —gs, T+ = gs — gas, iAngS{ggAs et on observe une atté-
nuation du Stokes (correspondant & une amplification de 'antiStokes).
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6.2 CARS polarisé
1) La polarisation non linéaire s’écrit

3
PNES = 30X )AL j A% kAL

j,k =z et I =z ou y. Vu la symétrie du x(3), PNLS = 0.
2) En appliquant la formule ci-dessus, il vient

PNES — 350x3) A2 A% cos ¢

rrrx
NLS _ 3) A2 A% o
P = 360Xém)yzAL S sin ¢.

3) XS\?/)%?, étant réel, les deux composantes P25 et PNVE5 sont en phase et
donc la polarisation non linéaire correspondante est polarisée linéaire-
ment. L’angle est défini par tga = %tggb.

4) La composante de la polarisation non résonnante est coupée par I'ana-
lyseur et il ne reste que la partie résonnante :

sin v —

3 . 3
= 3ep XS%,)mm cos ¢ sina — X%})yryx

PJJ_VLS = PxNLS PyNLS COS &

sin ¢ cos a} .

Cette technique permet de supprimer le fond non résonnant.

Chapitre 7
7.1 Elargissement temporel d’une impulsion gaussienne

+
1) E(t) = e~ /2gilkoz—wot) _1__ / (i) 20
210 J -

= 6702152/261'(160270.}025)

ot [E(0) = e~ La durée (FWHM) est done Ty — 2/2

g
2) En introduisant le développement de k et en définissant 7 =t — z/vg,

on calcule
E(t) x o~ /4 GEr ik 2/2) yikoz—wot)
et on a
k”2 2
T2 = T2 |1+ (4In2)* 207
Ty

3) Les deux formules sont indentiques car pour un faisceau gaussien,
ToAw = 4In2.
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7.2 Doublage d’une impulsion femtoseconde

1) De I’équation (7.5), on obtient la relation demandée.

%) E2(z1) //5 22 w1)E (2, )l +onyt w1 o

2w 2w
—'L(.AJ 3 w w—w Zdw
= /6 d /5 (w1)E(w —wr)e (k1 (w1)+ha ( V) 271'1.
(2) ARz 1 dw
Ao () ) = 20X / et - ldw
3) 22 w) =1 o E(w)E(w — wq) NI
(2) d
.WoX w1
= & E(w — —
! noc / (Wi)é(w —w) 2

si Ak = 0 (milieu non dispersif) : le signal harmonique, de fréquence
w, résulte de la superposition de tous les couples wi,w — wiprésents
dans le spectre du fondamental.

4) On a kl( ) ~ kl(wo) + ]Cll(wo) (w - wo) et kg(w) ~ ]{32(2(.4}0)+
kS (2wp) (w — 2wp) d’ott on obtient Ak = (w —2wy) AK' ou Ak =
(K} (wo) — K5(2wp)). Ak ne dépendant pas de wy, on obtient

Ax(Z w) = A27ND(2',w)ei(“’%“’O)Ak/Z,/ZSinc ((w —2wo) AK'2'/2),
soit
|As(2, w)|° = | Ao np (2, w)| sine® (w — 2wp) AK'Z'/2).

Ainsi le spectre harmonique est convolué avec une fonction sinc? qui
aura pour effet de décroitre la largeur spectrale lorsque la distance de
propagation augmente. On peut remarquer que l’élargissement va
dépendre de Ak’, c’est-a-dire de la différence des vitesses de groupe
du fondamental et de ’harmonique : lors de la propagation dans le
cristal, les deux impulsions ne voyagent pas a la méme vitesse, ce qui
a pour effet de rallonger I'impulsion harmonique.

7.3 Echantillonage électro-optique

1) En changeant 2 en —Q d’une part, et en prenant le complexe conjugué

d’autre part, on obtient les relations recherchées.

2) a) Il s’agit d’'une somme de fréquence w, = wy + Q. La susceptibilité
concernée est X (wg, Q) ~ x? (wo,0) car wy > Q. Clest donc la
susceptibilité Pockels qui intervient.

b) L’équation de propagation s’écrit, avec Ak = k(Q)+ k(wo) —k(wp) :

dAp, pr zAkz
dz =1 npc ATH Aoe

¢) Ap(L)—Z””X LAris Ao

zAkL 1
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d) I,(L) < [Arp.(wp — wo|® : on 'a accés quau spectre du champ
THz (en balayant wp).
3) a) Il y a deux possibilités pour générer wy, : w, = w+Q et w, =w — Q.

dA w X(2) +o0 )
b -2 = ”7/ Arp.(Q)Ag(w, — Q)e2r+2dQ
) P e | A () Ao(wp — Q)e
(2) oo ,
+ z%/ Ao () Ag (wp + Q)e2F-7dQ).
npc  J_o
¢) Aky = k(Q)+k(wp— Q) —kw,) = k(Q)—Q2&|, =Q {ﬁ - L]

On voit donc qu’il y aura accord de phase si la vitesse de groupe
de 'impulsion visible est égale a la vitesse de phase de I'impulsion
THz (logique, si on se référe a la figure de I’énoncé).

d) On peut facilement vérifier que Ak = —Ak_. Si on suppose qu’on
a l'accord de phase (en se souvenant que A%y, () = Arp,(—9Q)),
on obtient

dA wyy @ e
L= 21% Agpr- () Ag(w, — Q)dQ2
P — 00

qui donne le résultat demandé aprés intégration.
4) a) Avec lidentité donnée, on calcule, en posant K? = 1/4(a + ib),

Eo(0,t) = QﬁKe_iWUte_tQ(“”b) et donc Io(t) o< e~2t"e & partir

de quoi on calcule FWHM = y/2In2/a. La phase temporelle du
champ électrique est ¢ = —wot — bt? et la fréquence instantanée
est donc wg + 2bt. 11 s’agit d’un chirp linéaire. Un tel chirp linéaire
est obtenu par exemple avec 'automodulation de phase (effet Kerr).

b) Sil'accord de phase est satisfait, on peut remplacer k() par /v,
d’aprés la question 3d). A noter que vy est la vitesse de groupe de
I'impulsion visible. .

c) I(w) = Ay f_Jr;o ATHZ(Q)ei%dQ avec w' = w — wp. En dével-
oppant au premier ordre en 69, on a (w' — Q)% = (W' — Qp)%—
20Q(w’ — Qo). En sortant de lintégrale tout ce qui ne dépend
pas de €2, on obtient
I(w) = @) [ Apy (Q)e 277 dQ avee 7 = (w — wy — Qo) /2b.

d) Ainsi, la mesure du spectre du signal généré par 'interaction entre
I'impulsion visible et I'impulsion THz donne directement la forme
temporelle de I'impulsion THz. Avec le spectre on obtient seulement
I’amplitude du champ THz, mais si on mesure également la phase
spectrale du signal généré, on peut aussi accéder & la phase
temporelle du champ THz.
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Chapitre 8

8.1 x® d’un systéme a deux niveaux non résonnant

1
1) ps)(t) = Goalt) ® B(t)pipa.
2) Hors résonance (w < wpg), Gpa(w) devient indépendant de w et

pglll) (t) = Gpa E(t) ttpa- On calcule alors x(V) = Nlpal®

€ohwpa

3) A partir de I’équation (19) et dans le cas non résonnant, on calcule
péi) (t) = [GbaE(t)]2 Hoa A 00 Ap = ipy — flaq est la différence entre les
moments dipolaires permanents des états excité et fondamental. Cette
quantité est non nulle uniquement pour des systémes non
centrosymétriques.
On a alors x(?) = %
de pl()i) qui est trés faible hors résonance.

4) xM ~ 2, x® ~ 6pm/V. Dans les deux cas, 'ordre de grandeur est en
bon accord avec les valeurs expérimentales.

. Remarque : on a négligé la contribution

8.2 y® non résonnant

1) Pour faire ce calcul, il faut jouer avec la permutation n «—— m et
rassembler les termes 5 et 8 de I'équation (8.35) et les termes 6 et 7 en
utilisant I'identité suivante

1 1 1

(@5 — @) (@2 — omt) | (@3 — @) (@1 — @) (@2 — ) (@1 — )

2) C’est immédiat & partir de lexpression (8.36).

Chapitre 9

9.1 Expérience pompe-sonde dégénérée dans un systéme
a trois niveaux : calcul de la susceptibilité non linéaire

1
) "
12> <l r\/—A &

|1 < too>
8* |1> <ll_ ﬁl@" g,f
&, | 1>
Y
%

|0> <0| |0> <0] |0> <0|

S @ ()
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(II) : p((a:j])(t) = G GPP t ) Geg t) & 5p t) ]Nfe,ueg,uge

2) (I): p(t) = —Gfe<t> ® a(t) [Geea) ® e*(t) (Geg(t) ® Ep(1)] ppcticqtige
) [ (Geg (
(I11) = p (1) = Gy (£) [Gg(t) @ Ex (1) (Geg(t) @ Ey(

)
t))] Hfeleghge-

3) Le calcul des intégrales ne pose pas de probléme particulier et on obtient

2 2
X(3) - N |teg|” |1erel
! 3e0h? (Weg — w — il'9) Ty (wpe —w — il'2)
2 2
3 N |teg|” [1sel
Xgl) = Xgl)l i ’

350}7‘3 (weg — W — iF2)2 Fl .

4) a) D(w) = (wo —w — il'y)%.
b) Pour loscillateur harmonique, pre = ﬂueg et on voit que
ngzal = 0. Ce résultat n’est pas surprenant car un oscillateur har-
monique ne donne pas de réponse non linéaire (voir le calcul

classique du chapitre 1).
9.2 SFG/DFG doublement résonnante

>
le> <v| le

<v|
unl> le> A w .

IR*
IR*

IR
lg><gl lg><gl lg><gl

G R

1) a) Voir figure.
b) En remplagant les champs et les propagateurs par leurs expressions
et en calculant les intégrales, on obtient I'expression de la polarisa-
tion non linéaire

(2) N HgeltevHog

X = - - .
Sra {':Oh2 (Wvg — WIR — erg) (weg — Wyis —WIR — ZFeg)

2) a) Voir figure.
b) Les deux diagrammes donnent

P () = Geo(t) @ Efp(t) gy [Geg (1) @ Euv (t)picy)]
+ Geo(t) ® Euv (t)peg [Ggo(t) ® ETR() pgo]

d’ou ’on calcule
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(2) _ N HgellevHuvg
prG EOB2 (weg — Wyis —WIR — iFeg)
1 1

Weg — WUV — iFeg Wgy T WIR — ZTgv

X

Les transitions vibrationnelles étant beaucoup plus fines que les
transitions électroniques, on a I'y, < I'¢y et alors

X(2) _ N Hgelbev g
bra 50}12 (wvg —WIR + irvg) (Weg — Wyis —WIR — iFeg) )

3) a) La seule différence entre X(SQ%G et xg}:g est le signe devant I'y.

b) Cette différence n’est accessible que s’il y a interférence entre le
signal SFG/DFG et un autre signal (fond non résonnant).
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