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Présentation du cours

Les lasers sont des sources de lumiére cohérente, caractérisées par un trés haut degré de monochromaticité, une
grande directionnalité et une forte intensité. Pour illustrer cette derniére propriété, considérons le cas d’un petit
laser 2 rubis (le premier laser & avoir été inventé par Maiman en 1960) ayant un milieu actif d’1 c¢cm?. En
fonctionnement déclenché, un tel laser peut émettre en 10 ns environ 10’8 photons de longueur d’onde 694 nm.
En focalisant le faisceau sur une surface de 1’ordre de 100 um? (donc loin de la limite de diffraction), on obtient
alors une densité de puissance créte de 1013 W/ecm?. Ainsi, malgré la trés faible valeur de I’énergie déposée par
impuision, 0.1 J, correspondant a la consommation d’une ampoule de 100 W ou & la chaleur produite par le
corps humain pendant un milliéme de seconde, la densité de puissance obtenue, 10 térawatts/cm?, est
impressionnante (comme 1’indique d’ailleurs le préfixe téra, venant du grec T€pOG qui signifie monstruosité).
Pour s’en faire une meilleure idée, il n’est qu’a songer que la puissance totale produite par les stations
électriques du monde entier est de ’ordre de 1 térawatt. Une telle densité de puissance correspond & un champ
élecirique ayant une amplitude au niveau de la tache focale de I'ordre de 10'® V/m, donc comparable aux
champs internes des atomes et molécules responsables de la liaison des €lectrons de valence. Un tel laser est
donc capable d’arracher les électrons de leurs orbites, et de transformer tout matériau en un plasma hautement
ionisé. Il est clair qu’alors la notion familiére de réponse optique linéaire caractérisée par un indice de réfraction
constant, en d’autres termes une polarisation induite proportionnelle a I’amplitude du champ laser, cesse d’étre
valable. Ainsi, et ce méme a des intensités lasers bien plus modérées, il apparait une non-linéarité dans la
relation constitutive entre polarisation d’un milieu et champ électrique lumineux appliqué. A la limite
perturbative ot I’amplitude du champ laser est petite devant celle du champ intra-atomique, cette relation admet
un développement en puissances des composantes de polarisation du champ, qui est de la forme :

1 2 3
B = o[ X, +X0E B+ XE EE + -]

ou €, est la permittivité du vide, et X(i) est le tenseur susceptibilité électrique d’ordre i (le premier terme de ce
développement, ou susceptibilité linéaire, définit la constante diélectrique du milieu € =1+ x(l))‘ De telles non-
linéarités sont connues a plus basses fréquences depuis environ un sigcle. Par exemple, les ingénieurs
acousticiens ou électriciens sont familiers de la relation non linéaire entre champ magnétique et induction,
B=pu(H)H, qui se manifeste dans certains transformateurs et solénoides par un phénomene de distortion des
ondes. Les non-linéarités aux fréquences optiques sont elles plus récentes’ (la premiere observation d’un effet

(¢))] 11 est & ce propos amusant de noter qu’au cours de la premiére décennie de ce siecle, Lorentz effectua le calcul de y ("
en modélisant les électrons comme des oscillateurs harmoniques. S’il avait admis une certaine anharmonicité, il
aurait pu développer le domaine de I’optique non linéaire avec 50 ans d’avance ! En fait, ce domaine n’était pas alors
accessible a I'expérience, et Lorentz a probablement manqué de la stimulation liée a... 1’émission stimulée.
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non linéaire en optique date de 1961 lorsque Franken réalisa la génération de seconde harmonique dans le
quartz) et donc toujours un peu surprenantes, bien qu’elles se décrivent sans difficulté en combinant la relation
constitutive non linéaire avec les équations de Maxwell.

L’optique non linéaire est aujourd’hui, 30 ans aprés sa découverte et 10 ans aprés le prix Nobel de son pére
spirituel, Nicolaas Bloembergen, un domaine toujours aussi vivant. Le champ de ses applications est aussi large
que la diversité de ses phénomenes, et ses répercutions sont aussi grandes en recherche fondamentale que dans le
monde industriel. Les effets non linéaires sont a la base méme du fonctionnement des lasers. La génération
d’harmoniques, ’amplification paramétrique, la diffusion Raman stimulée ont étendu le domaine des sources
cohérentes de I’infra-rouge a I’ultra-violet du vide. La spectroscopie non linéaire a permis des avancées
considérables dans des domaines aussi variés que la métrologie ou le diagnostic des flammes. Les absorbants et
gains saturables jouent un role essentiel dans la génération d’impulsions lasers ultra-courtes, qui permettent
aujourd’hui d’effectuer des mesures résolues en temps a I’échelle de la femtoseconde, offrant ainsi de nouvelles
perspectives dans des domaines comme la science des matériaux ou la cinétique chimique. La bistabilité optique
laisse entrevoir la possibilité de réaliser des transistors, voire des ordinateurs, entiérement optiques. ..

On comprendra ainsi que ce cours d’optique non linéaire ne pouvait étre exhaustif. Contraint dans un volume
horaire trés réduit, et devant étre accessible a des étudiants sortant de DEA, le nombre des sujets abordés ne
pouvait étre que trés restreint. La démarche que nous avons suivie lors de la sélection des processus a étudier a
été d’insister sur les aspects fondamentaux de 1’optique non linéaire, en ne discutant les applications et les
résultats expérimentaux que dans la mesure ou ils représentaient une bonne illustration de ces aspects. Le cours
est organisé de la fagon suivante : Le chapitre I est une introduction aux concepts de base de I’optique non
linéaire. Nous illustrons sur un modele trés simple d’oscillateur anharmonique 1’existence d’une non-linéarité
dans 1’interaction entre un matériau et un faisceau laser. Nous introduisons alors la relation constitutive entre
polarisation du milieu et champ électrique auquel il est soumis, qui fait intervenir la notion de susceptibilité
optique non linéaire, dont nous discutons certaines caractéristiques. Nous présentons ensuite 1’équation des
ondes régissant la propagation des ondes lumineuses a travers un milieu non linéaire. Nous faisons alors
apparaitre le concept d’accord de phase, qui joue un role déterminant pour I'efficacité d’un processus non
linéaire. Nous concluons le chapitre par une bréve discussion concernant la description des processus non
linéaires dans le cadre de la théorie quantique du rayonnement électromagnétique. Les chapitres II et III
illustrent les concepts du chapitre I sur des exemples concrets de processus non linéaires. Le chapitre II est
consacré aux effets non linéaires du deuxiéme ordre. Nous étudions plus particulicrement les processus de
doublage de fréquence et de mélange paramétrique, dont nous présentons une application importante :
L oscillateur paramétrique optique. Le chapitre I traite de quelques processus non linéaires du troisi¢éme ordre.
Nous discutons dans un premier temps 1’ effer Kerr optique, dont nous montrons I’intérét pour la réalisation de
transistors et de bistables optiques. Nous nous intéressons ensuite a la spectroscopie non linéaire pompe-sonde,
et nous montrons la richesse des processus non linéaires impliqués dans 1’apparition de structures résonnantes
sur le spectre de transmission de ’onde sonde. Dans ce cadre, nous étudions successivement les processus de
diffusion Raman, Brillouin et Rayleigh stimulée, en faisant ressortir leur origine physique, leurs caractéristiques,
ainsi que la nature des informations qu’ils apportent sur le milieu non linéaire sondé. Nous présentons enfin le
mélange 4 quatre ondes, en insistant plus particulirement sur I'un de ses aspects les plus spectaculaires : la
conjugaison de phase.

L’auteur tient & exprimer sa profonde reconnaissance a Gilbert Grynberg pour I’avoir initié et guidé dans ce
domaine si riche et subtil qu’est I’optique non linéaire. I tient également a remercier chaleureusement I'éminent
trio d’enseignants de I'Ecole Polytechnique (G. Grynberg, A. Aspect, C. Fabre) pour I'avoir autorisé a
reproduire ici des extraits du cours “Introduction aux lasers et a I’optique quantique” : quoi de plus normal que
de transmettre les legons regues de ses maitres ? Et comme I’a dit Oscar Wilde dans The Picture of Dorian Gray,
“Every portrait that is painted with feeling is a portrait of the artist, not of the sitter”.
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l. Principes de base

Les processus optiques non linéaires sont des manifestations de la propriété de certains matériaux d’acquérir
sous I’effet d’'un champ lumineux une polarisation dépendant de fagon non linéaire de I’amplitude du champ.
Dans la plupart des cas, I’origine physique de cette propriété se situe au niveau microscopique du matériau
(nature des atomes ou des molécules le constituant, structure cristalline, etc...), et sa description rigoureuse
nécessite le recours a la mécanique quantique. On pourrait alors penser que I’extréme diversité des propriétés
microscopiques des milieux se traduit par un inextricable foisonnement de processus optiques non linéaires.
Bien heureusement, il n’en est rien, et si I’ordre de grandeur de ces processus varie considérablement d’un
matériau a un autre, le nombre d’effets non linéaires élémentaires est en fait relativement restreint.

La description de tels effets est bas€e sur une extension de la notion de propagation linéaire du champ
électromagnétique dans la matiere. Elle repose sur I’usage des équations de Maxwell macroscopiques dans
lesquelles la polarisation est exprimée au moyen d’un développement en puissances de I’amplitude des champs
présents dans le milieu (ou plus exactement des composantes de polarisation de ces champs). De la méme fagon
que les propriétés linéaires du milieu sont décrites au moyen d’une seule quantité, la susceptibilité linéaire, les
propriétés non linéaires d’un matériau sont caractérisées par un certain nombre de susceptibilités optigues non
linéaires. Selon la structure de celles-ci et la forme du champ électrique le traversant, le matériau pourra donner
lieu 2 un certain nombre d’effets non linéaires. Cette correspondance entre nature des processus et structure des
susceptibilités permet ainsi une description globale et universelle des effets optiques non linéaires. Ainsi, pour
étre schématique, la mécanique quantique fournit le cadre adéquat pour I’estimation quantitative des
susceptibilités et I’interprétation physique de la non-linéarité, tandis que I’électromagnétisme classique permet
de décrire de fagon macroscopique la propagation et I’interaction des ondes entre elles et avec le matériau.

Le but de ce chapitre est de présenter plus précisément la “caisse a outils” de I’opticien non linéaire. Nous
montrons pourquoi et comment la non-linéarité optique et les susceptibilités non linéaires qui lui sont rattachées
se manifestent, sur I’exemple simple d’un ensemble d’oscillateurs anharmoniques chargés éclairés par une onde
lumineuse (§I.A). Nous discutons ensuite de fagon plus précise la structure et les propriétés de ces
susceptibilités. Nous présentons alors 1’équation des ondes régissant la propagation des champs dans un milieu
non linéaire, ainsi que la notion d’accord de phase (§1.B). Nous concluons sur une discussion des liens existant
entre interprétations des processus non linéaires dans le cadre de I'électromagnétisme classique et quantique

(§1.0).

A. Origine de la non-linéarité optique

Nous décrivons ici sur un modele simple I’origine de la non-linéarité optique, et la facon dont elle se manifeste
dans un milieu. Un matériau peut &tre essentiellement considéré comme un ensemble de particules
chargées (ions et électrons). Soumises a un champ électrique, les charges tendent a se déplacer : les charges
positives dans le sens du champ électrique, les charges négatives dans le sens opposé. Dans un matériau
conducteur, les électrons peuvent se déplacer a travers le matériau aussi longtemps que le champ électrique est
appliqué, donnant lieu a un courant électrique. Dans le cas d’un diélectrique, qui est d’usage beaucoup plus
courant en optique, les particules chargées sont liées fortement les unes aux autres, bien que leurs liens
conservent une certaine “élasticit€”. Ainsi, en présence d’un champ é€lectrique, les charges ont un mouvement
uniquement transitoire et s’éloignent légérement de leur position d’origine. Ces petits déplacements élémentaires
(charges positives d’un cté, charges négatives de ’autre) se traduisent par I’apparition dans le matériau de
moments dipolaires électriques induits. En d’autres termes, !’effet d'un champ électrique sur un diélectrigue est
d’induire une polarisation.

Une onde laser correspond 2 un champ électromagnétique oscillant a une fréquence de 1’ordre de 102
10'® Hz. Sous I’action du champ électrique d’une telle onde, les charges d’un diélectrique sont soumises a un
mouvement oscillant de méme fréquence, formant un ensemble de dipdles oscillants. L’effet du champ
magnétique sur les particules chargées est quant a lui beaucoup plus faible, et peut étre négligé. De plus, les ions
positifs ayant souvent une masse considérablement supérieure a celle des électrons, il est possible de considérer
en bonne approximation que seuls les électrons sont animés d’un mouvement.
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FIG. I.A-1 : Représentation schématique du mouvement des particules chargées dans un milieu di€lectrique soumis a un
champ électrique oscillant de fréquence optique. En raison de leur masse €élevée, les ions positifs ont un mouvement
négligeable devant celui des électrons, beaucoup plus légers.

De fagon générale, la réponse d’un électron & un champ électrique optique correspond  celle d’une particule
dans un potentiel anharmonique (I’extension spatiale du potentiel ne pouvant étre infinie pour des raisons
physiques évidentes). On peut décrire une telle situation a I’aide d’un modele simple ol I’électron de masse m et
de charge — e est lié au cceur ionique par I’intermédiaire d’un ressort, les dipdles étant supposés tous orientés
dans la direction du champ électrique (voir Fig. LA-1). L’évolution de I’écart a I’équilibre x de I’électron sous
Ieffet du champ électrique E(r) est alors régie par une équation du type :

2
a—;+l’£+wix+(g(2)xz+§(3)x3+.A.)=—£E(z) (LA-1)
ot ot m
ob w, est la fréquence de résonance de I’électron, et I/2 son taux d’amortissement (lié au rayonnement
dipolaire). Le second membre de 1'Eq. (I.A-1) représente la force de Coulomb exercée sur I’électron par le
champ électrique, force qui induit son oscillation.

Négligeons dans un premier temps les termes Cm x* +C(3)x3+.“, et considérons la réponse harmonique a un
champ laser monochromatique de la forme :

E(r) = Eexp(—iot)+c.c. (LA-2)
ol ® est une fréquence optique, et c. c. désigne le complexe conjugué. En portant I’expression SI.A-Z) dans
I’Eq. (I.A-1), et en cherchant pour x une solution forcée & la fréquence ®, on obtient sans difficulteV) :
exp(—ior)

———5——+c.C. 1.A-3
0% -0’ —iTe @A)

x(t)= —-emg

qui, & I’approximation quasi-résonnante |03 - Al << @,, peut se récrire :
()= eE exp(—ior)
2mw, A+il/2
avec A=w—, le désaccord a résonance entre la fréquence laser () et la fréquence de résonance (w,). La
polarisation induite dans le milieu est alors donnée par :

+c.c. (LA-4)

[¢))] Ce régime forcé est atteint aprés une phase transitoire de durée = 1/I". 1/T" représente donc le temps de réponse du
milieu & une excitation laser.
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P=-Nex (L.A-5)
ol N est la densité de dipdles par unité de volume. On voit donc d’aprés I’Eq. (I.A-4) que la polarisation est

proportionnelle & I'amplitude E du champ électrique. On exprime cette propriété au moyen de la susceptibilité
1)

tinéaire ¥V =%"M +ix”" selon :
P(t) = g xVEexp(—ion) +c.c. (LA-6)
avec :
, -Né* A
X (1) _ e (LA-7.a)
2egmm, A +T2/4
2
o N T2 (LA-7.b)

2egmw, A +T2[4

les parties réelle et imaginaire de la susceptibilité lin€aire, et €, la permittivité du vide. Les dipdles €lectriques
oscillant a la fréquence laser vont rayonner dans le milieu un champ de fréquence w, et ainsi modifier la
propagation de I’onde laser. D’apres 1’expression de 'induction €lectrique D =g, E+ P, on voit en effet que la
cq diélectrique du milieu vaut 1+x('), de sorte que I’indice de réfraction est égal a la partie réelle de
1{1 +x(') . Les pertes dans le milieu sont quant a elles décrites par la partie imaginaire x"“) de la susceptibilité,
comme le montre I’expression de la densité de puissance I1 transférée du champ vers les dipdles :

M= E(t)%@ =2g, "V |E} (LA-8)
qui est proportionnelle & la composante de la polarisation oscillant en quadrature avec le champ laser. Comme le
montre ’Eq. (1.A-7), les parties réelle et imaginaire de la susceptibilité linéaire sont dans un rapport -2A/T". Ceci
montre que loin de toute résonance d’un matériau, celui-ci se comporte comme un milieu purement dispersif
(sans absorption). x’“) et x”“) sont représentées sur la Fig. 1. A-2 en fonction du désaccord & résonance A. Leurs
allures dispersive (x’(])) et lorentzienne (X”(])) sont caractéristiques de la réponse linéaire d’un milieu au

voisinage d’une résonance

Désaccord a résonance A

FIG. I.A-2 : Dépendance des parties réelle et imaginaire de la susceptibilité linéaire en fonction du désaccord a résonance A
au voisinage de la résonance ® = ®,. La demi-largeur de la dispersion et de la lorentzienne est égale au taux de relaxation du

dipdle.

(1) On pourra s’assurer du bien-fondé du modele considéré ici en comparant les expressions (I.A-7) a I’Eq. (IIL.A-5) du
$III.A.1.a obtenue par un calcul quantique exact dans le cas d’un atome a deux niveaux.
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FIG. L.A-3 : Effet de la relation non linéaire entre polarisation P et champ é€lectrique oscillant E (fréquence ®). (a) Lorsque
le champ électrique incident est suffisamment faible, la polarisation apparait essentiellement comme une fonction linéaire de
E. (b) Toutefois, a plus fortes valeurs du champ, la polarisation présente une forme distordue contenant plusieurs
harmoniques de ®.

En physique, la dépendance linéaire d’une quantité en fonction d’une autre est presque toujours une
approximation, qui reste valable uniquement a I’intérieur d’un domaine particulier de I’espace des paramétres.
Dans le cas présent, I’amplitude du mouvement des particules chargées au sein du diélectrique ne peut étre
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considérée comme linéaire en champ qu’a la limite ou le déplacement des particules est petit. Pour des écarts a
I’équilibre plus importants, la force de rappel devient significativement non linéaire en x de maniére a contenir le
mouvement des électrons au voisinage du ceeur ionique. Cette non-linéarité est prise en compte dans notre
modéle par I'intermédiaire des termes anharmoniques {® x> +{® x*+... ot les coefficients £ sont des
constantes [voir Eq. (I.A-1)]. Nous montrons sur la Fig. I.A-3 que la réponse anharmonique des électrons donne
lieu a une polarisation induite qui peut étre considérée comme étant soit linéaire (en bonne approximation), soit
non linéaire en champ électrique appliqué, selon la grandeur de celui-ci. Une analyse spectrale de la polarisation
induite dans le cas de la Fig. I.A-3(b) montre qu’en dehors de la composante principale oscillant a la fréquence
laser o, la polarisation du milieu contient des composantes de fréquence 2w, 3w,..., ainsi qu’une composante de
fréquence nulle (composante continue). Ce phénomene est analogue a I’effet bien connu de distortion des
signaux par un circuit électronique dont la réponse n’est pas parfaitement linéaire. Or, la théorie de
I’électromagnétisme nous apprend qu’un dipdle électrique oscillant rayonne un champ a sa fréquence
d’oscillation (nous nous sommes déja servi de ce résultat lors de la discussion de la réponse linéaire du milieu).
Ainsi, la composante de la polarisation oscillant 4 la fréquence 2w rayonnera un champ a la fréquence double de
celle du laser. Il s’agit du processus non linéaire de génération de seconde harmonique, que nous étudierons plus
en détails au chapitre I1.

Lorsque les termes non harmoniques sont pris en compte, il n’existe plus de solution générale de I’équation
du mouvement (I.A-1). Toutefois, dans la limite ol ces termes sont suffisamment petits devant la composante
harmonique, il est possible de résoudre I’Eq. (I.A-1) par perturbation en effectuant un développement de la
solution x(r) en puissances de I"amplitude du champ électrique. Ceci conduit a une expression de la polarisation
du milieu admettant également un développement en puissance de E, du type(l) :

P= so(xm E+y® E2 49 E3+...) (LA-9)
Dans cette expression, x(') représente la susceptibilité linéaire discutée précédemment, tandis que les quantités
x(z), X(B) , ... sont appelées susceptibilités non linéaires du milieu*™ (respectivement d’ordre 2 et 3).

Il est intéressant d’évaluer I’ordre de grandeur du champ électrique nécessaire pour que les propriétés non
linéaires des atomes ou molécules se manifestent. D’apres la discussion précédente, il apparait que la non-
linéarité associée aux termes anharmoniques ne se manifestera qu’a la condition que le champ laser ne soit pas
totalement négligeable devant le champ intra-atomique £, responsable du lien entre électrons et cceur ionique.
L’expression (1.A-9) peut ainsi se récrire sous la forme :

2 3
P=r|(‘)££+n(2) [ij +n® (ij +o (LA-10)

ar at ar

ol les coefficients n(i) sont tous du méme ordre de grandeur. Comme nous I’avons vu en introduction, un
champ électrique d’amplitude %, correspond & une intensité laser incidente de I’ordre de 10" Wrem?, qu’il est
possible d’obtenir en utilisant des lasers impulsionnels. En fait, il n’est pas nécessaire de disposer d’intensités
lasers si élevées pour observer la plupart des processus non linéaires. L’une des raisons pour cela est que
lorsque les dipdles induits oscillent tous de fagon cohérente (c’est-a-dire qu’ils possédent une certaine relation de
phase entre eux), les champs qu’ils rayonnent individuellement peuvent dans certains cas interférer
constructivement et conduire a un champ ayant une intensité considérablement plus grande que celle du méme
nombre de dipdles rayonnant de fagon incohérente. En optique non linéaire, la condition pour obtenir une telle
interférence constructive porte le nom de condition d’accord de phase. Nous aurons 1’occasion d’y revenir plus
en détails aux §1.B et §1.C.

L’intensité requise pour observer certains effets non linéaires peut étre encore réduite de plusieurs ordres de
grandeur lorsque ’une ou plusieurs des fréquences lasers impliquées sont proches des fréquences de résonance
des dipdles oscillants. Il s’agit du phénomeéne d’exaltation résonnante des non-linéarités (1’exaltation de la
réponse d’un matériau au voisinage d’une résonance est clairement visible sur la Fig. I.A-2). En optique non

m Cette expression n’est en fait valable que lorsque les susceptibilités électriques sont toutes réelles. Pour un cas plus
général, voir le §1.B.

2) Le modele de I’oscillateur anharmonique a été utilisé par [Bloembergen 65] et [Garrett 66] pour évaluer les
susceptibilités non linéaires d’ordres 2 et 3 des diélectriques.
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lin€aire, ’exaltation résonnante est exploitée de deux fagons. Premierement, elle permet d’observer les
processus non linéaires & des puissances lasers plus faibles, ce qui augmente considérablement leur champ
d’application et leur efficacité. Deuxi¢mement, les phénomenes non linéaires résonnants sont 2 la base de la
spectroscopie non linéaire, qui fournit des informations sur la structure de la matiére inaccessibles par la
spectroscopie linéaire conventionnelle (voir §111.B).

Notons pour terminer ce paragraphe que le modele d’oscillateur anharmonique présenté ici a ses limites. Par
exemple, nous avons uniquement considéré les cas ou la fréquence optique était proche du domaine visible, de
sorte que le mouvement des électrons était la composante dominante de la réponse du milieu. A plus basses
fréquences, le mouvement des ions devient plus important (vibrations et rotations moléculaires dans les fluides,
vibration de la matrice ionique dans les solides), et peut jouer un réle dans la réponse non linéaire du milieu. En
fait, comme nous I’avons déja mentionné, seule la mécanique quantique fournit le cadre adéquat pour calculer de
maniére fiable les susceptibilités non linéaires. Nous ne détaillerons toutefois pas ici une telle approche qui, dans
le cas général, n’apporte que peu d’informations supplémentaires par rapport au modéle considéré ici* “. Enfin,
il faut mentionner que dans le cas d’un milieu non linéaire réaliste, le développement en puissances du champ
électrique (I.A-9) doit en fait prendre en compte le caractére vectoriel du champ électrique (c’est-a-dire sa
polarisation), ainsi que la dépendance en fréquence et le caractere tensoriel des susceptibilités. Ces questions
sont abordées dans le paragraphe suivant.

B. Le formalisme de I’optique non linéaire

Nous présentons dans ce paragraphe les €léments du formalisme de I’optique non linéaire qui nous seront utiles
par la suite, et nous précisons nos notations. Nous considérons d’une part la définition des susceptibilités non
linéaires, et d’autre part I’équation des ondes régissant I’évolution des champs lors de leur interaction avec un
milieu non linéaire.

1. Définition formelle des susceptibilités non linéaires

Comme nous I’avons vu au paragraphe précédent, les susceptibilités jouent un rdle clé en optique non linéaire
puisqu’elles caractérisent entierement la fagon dont la polarisation d’un milieu dépend du champ électrique
auquel il est soumis, et qui sous-tend tous les processus non linéaires susceptibles de se manifester dans ce
milieu. Nous allons préciser ici la fagon dont sont définies ces quantités dans un cadre plus général que celui
envisagé précédemment. Nous considérons le cas d’un milieu non linéaire interagissant avec un champ
électrique E résultant de la somme discréte d’ondes planes monochromatiques E, de vecteurs d’onde k,, et de

fréquences ®, :

E(r,f)= Y E,(r.1) (LB-1)
n>0
et nous distinguons les composantes de fréquence positive et négative des ondes E,
E, (r,2)=E,(r,t)+E;(r,1) (I.B-2)
avec®
Ej(r,t)= Y, eexp(—iw,t+ik,.r)= E;(r,1) (I.B-3)
i=x,y,2

ol ¢; désigne le vecteur unitaire pointant dans la direction d’espace i, et o 0 désigne le complexe conjugué de
(. 11 est important de noter qu’avec la convention (IB-3), Z, ; est une quantité complexe dont le module est égal
a la demi-amplitude de 1a composante de polarisation e; du champ électrique E,. Le fait que les composantes de
fréquence positive et négative sont complexes conjuguées 1’une de 1’autre résulte du fait que le champ E, est une
quantité réelle. Par la suite, nous utiliserons également une autre notation pour I'amplitude £, ; et son complexe
conjugué :

(1) Le lecteur interessé par cette approche pourra se référer aux ouvrages généraux [Bloembergen 65], [Shen 84],
[Butcher 90}, [Boyd 92], etc...

?) Dans tout ce cours, nous désignerons les quantités variant rapidement temporellement (2 la fréquence optique) et/ou
spatialement (variation & I’échelle de la longueur d’onde optique) par des lettres romaines, et les fonctions
enveloppes associées, variant beaucoup plus lentement, par les mémes lettres en caracteres cursifs.



Optique non linéaire 95

fn,i = Zi((‘l)n)
o) oz

qui est trés commode, bien que la fréquence ®, soit un paramétre et non un argument reflétant une véritable
dépendance fonctionnelle. Ceci nous permettra ainsi de récrire I’Eq. (. B-1) sous la forme compacte :
E(r,t)= z 2 (0, )e; exp(—iw,t + iK,.r) (IB-5)
noi=x,yz
oll la somme porte sur les valeurs positives et négatives de n, avec la convention :
(D—I'l = _wn
{k,,, =k, (I.B-6)
La non-linéarité du matériau se traduit par I’existence d’une polarisation, fonction non linéaire du champ
électrique total (supposée locale, ¢’est-a-dire que sa valeur en un point d’espace dépend uniquement de la valeur
du champ en ce point), dont nous supposerons qu’elle admet un développement en puissances des composantes
de ce champ. Dans ces conditions, la polarisation du milieu apparait comme une somme de composantes de
Fourier spatiales et temporelles, combinaisons linéaires des composantes de Fourier du cham(;]) électrique, que
I’on repere collectivement par un indice m prenant également des valeurs positives et négatives ).
P(r,)=3 > B(,)e exp(~iw,f +iK,,.r) (1.B-7)
m i=x,y,z
Les non-linéarités d’ordre p du matériau sont caractérisées par les termes Ti(m,,,) (notés également 1}(”)(03,,,))
de cette somme impliquant un produit de p composantes du champ électrique. On exprime alors la relation entre
la polarisation non linéaire i}(” )(OJm) et ces p composantes du champ électrique au moyen du tenseur de
susceptibilité non linéaire d’ordre p, x(" , selon :
p - P .
?i([ )(('om) =& z 2 XE,i,),»»l.i,, ((l)m v(o,,‘ 3Ty (J),,P )fll ((“)n,) o ‘fip (mn’,) (IB's)
n,,--‘,n',i,,-u,ip

ol la somme est restreinte aux indices n; vérifiant les deux relations :

P

®, =0, (LB-9.2)
j=1
I)

K, =2k, (I.B-9.b)
j=1

Comme le montrent les Egs (I.B-9), la polarisation non linéaire contient des composantes de fréquence absentes
du champ électrique incident. Le champ rayonné par les dipdles induits dans le matériau peut donc conduire 2 la
génération de nouvelles ondes. La relation (I.B-9.b) traduit plus particuliérement le fait que la composante de
polarisation d’indice m n’oscille pas dans tout le matériau avec la méme phase. La variation spatiale de cette
phase reflete celle du produit des champs lasers induisant la polarisation. II est donc naturel qu’elle soit décrite
par le vecteur d’onde x,, égal a la somme des vecteurs d’onde des lasers impliqués dans I’expression (I.B-9.a).

2. Propriétés des susceptibilités non linéaires

Nous passons ici en revue quelques propriétés de symétrie des susceptibilités non linéaires y'"’, en donnant leur

démonstration lorsque celle-ci est bréve. La connaissance de telles propriétés est essentielle, puisqu’elle permet

souvent de réduire de fagon considérable le nombre de termes indépendants intervenant dans I'Eq. (I.B-8). Les

propriétés les plus couramment utilisées sont les suivantes :

L Réalité de la polarisation : La polarisation non linéaire et les champs électriques étant des quantités
réelles, les Eqs (I.B-4) et (I1.B-8) impliquent que 'on a :

()

AP 00, om0, ) = AP (050, -0, ) (LB-10)

[¢))] Nous noterons ,, et nonk_, le vecteur caractérisant la dépendance spatiale des composantes de polarisation. Ce
choix est motivé par le fait que K, n’est pas a priori reli€ a la fréquence ,, par une relation de dispersion du type

de celle liant k, 2 ®,.



96

J.-Y. Courtois

Cette propriété permet ainsi d’éliminer la moitié des termes de (1.B-8).
Symétrie intrinseque de permutation : Les indices de sommation n; et i; figurant dans I’Eq. (1.B-8)
étant des indices muets, I’expression (I.B-8) reste inchangée dans toute permutation du type :
n, n
J & _
{i,- o (I.B-11)
En conséquence, il est commode de poser par convention :

X(p)i A (mm;...,(,3"‘,..4,(,),"’...)= r(fv)»,i,,---,i‘,-“((om;'“’wn‘"“’wn,"") (LB-12)

Fiind i
Il est important de noter que cette relation de symétrie résulte d’un choix de définition des susceptibilités
et non d’une propriété fondamentale.

Symétrie d’inversion : On dit qu’un matériau posséde la symétrie d’inversion (on dit aussi qu’il est
centro-symétrique) lorsque les constituants élémentaires responsables de sa réponse non linéaire sont
globalement ou individuellement invariants par parité (c’est-a-dire 1’échange des directions d’espace
r — —r). Pour un tel matériau, la polarisation doit nécessairement changer de signe lorsque le champ
électrique change lui-méme de signe (deux directions opposées étant rigoureusement équivalentes). Cette
propriété implique qu’il ne peut y avoir de puissances paires du champ électrique dans le développement
(1.B-8) de la polarisation. Ainsi, dans un matériau possédant la symétrie d'inversion, les susceptibilités
non linéaires d’ordre pair sont toutes nulles. La non-linéarité non nulle d’ordre le plus bas est donc celle
d’ordre 3. Mentionnons que d’un point de vue plus général, toute symétrie spatiale du matériau non
linéaire se refléte au niveau des susceptibilités.

Cas d’un milieu sans perte : Dans le cas ot le milieu non linéaire est sans perte (on dit également que le
milieu est purement dispersif), deux propriétés de symétrie se rajoutent aux précédentes, que nous
donnons ici sans démonstration. La premiére exprime que foutes les susceptibilités non linéaires sont
purement réelles. La seconde, qui porte le nom de symétrie compléte de permutation, exprime que toutes
les fréquences des susceptibilités peuvent étre permutées deés iors que I’on permute de la méme fagon les
indices associés aux coordonnées cartésiennes. Cette propriété ajoute a la symétrie intrinséque de
permutation (I.B-12) des relations du type :

f") ___(com;a),,l,-~-,wnl,--«,m,,p)= f’f),_i__,_(—m,,/;mnl,~-~,—o)m,~~,m"’) (I.B-13)

My s

qui, d’apres la relation (I.B-10) et la réalité des susceptibilités, peut se récrire :

ng,)_', ,(a)m;w"l,~~,m"’,~-,u)nr): x(”) ,,(mnl;—(nnl,v-~,mm,-~,—m"") (1.B-14)

i
5

Loin de toute fréquence de résonance du milieu : la symétrie de Kleinman : Le fait que toutes les
fréquences impliquées dans le processus non linéaire (champ électrique et polarisation) soient situées trés
loin de toute fréquence de résonance du matériau a deux conséquences importantes. D’une part, le
matériau se comporte comme un milieu sans perte, de sorte que les propriétés de symétrie évoquées
précédemment s’appliquent. D’autre part, on peut considérer en bonne approximation que les
susceptibilités non linéaires sont indépendantes de la fréquence. Cette derniére propriété, combinée avec
les relations (1.B-12) et (1.B-14), exprime que les susceptibilités non linéaires sont invariantes par
permutation quelconque des indices de coordonnées cartésiennes, sans changer les fréquences. Cette
propriété porte le nom de symétrie de Kleinman.

3. L’équation des ondes non linéaire

La relation constitutive (I.B-8) entre polarisation non linéaire et composantes cartésiennes du champ électrique
caractérise entierement la réponse non linéaire d’un matériau soumis a un champ électrique. Toutefois, I’objet
d’étude principal de I’optique non linéaire est le champ électrique lui-méme, et plus précisément sa propagation
a travers le matériau non linéaire. Or, pour décrire cette propagation, il est nécessaire de prendre en compte le
couplage entre les ondes lumineuses et la polarisation qu’elles induisent. Ce couplage est décrit au moyen d’une
équation des ondes non linéaire issue des équations de Maxwell, oii la polarisation joue le réle d’un terme
source. Nous montrons dans ce paragraphe comment cette équation est obtenue, quelle est sa forme, et quelles
sont les approximations qu’il est possible d’effectuer pour la résoudre. Nous nous limiterons ici, et dans toute la
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suite de ce cours, au cas ol les champs électriques résultent d’une somme discréte d’ondes planes du type
1.B-1).

Le point de départ pour I’établissement de 1’équation des ondes non linéaire est I’ensemble des équations de
Maxwell décrivant la propagation des ondes dans un milieu matériel. Dans la situation d’un milieu non
magnétique ol les densités de charge et de courant macroscopiques sont nulles (ce qui est trés généralement le
cas en optique), celles-ci prennent la forme :

V.D=V.B=0 (LB-15.2)
2
VxE=-2B B-15.
XE=-2 (LB-15.b)
VxB=tIE+—L 9p (LB-15.c)

T el
oll ¢ est la vitesse de la lumiere dans le vide. En combinant le rotationel de ’Eq. (I.B-15.b) et la dérivée
temporelle de I'Eq. (I.B-15.c), on obtient alors :

19 1 &
PR T
qu’il est possible de transformer au moyen de I’identité vectorielle :

VxVxE=V(V.E)-V’E I.B-17)
et en utilisant le fait que le premier terme du second membre de I’Eq. (I.B-17) est nul, puisque le champ E est
somme discrete d’ondes planes. L’Eq. (I.B-16) se réduit alors a :

102 1 &
“Zwttnaw

I1 est alors commode d’effectuer une décomposition de Fourier temporelle du champ électrique et de la
polarisation du milieu, tout en distinguant les parties linéaire et non linéaire de celle-ci. En supposant le matériau
isotrope (ce que nous ferons toujours par la suite), et caractérisé par une susceptibilité lindaire X(I) purement
réelle (ce qui revient a négliger I’absorption linéaire, phénomene que 1’on cherche toujours systématiquement a
minimiser dans les applications), on peut ainsi écrire pour chaque composante de fréquence P(w) de la
polarisation* " :

VXVXE=- (I.B-16)

V’E (LB-18)

P(0) =X () E(0) + PM (@) (LB-19)
ou la polarisation non linéaire P (o) est définie avec les mémes notations qu’au §1.B.1 :
P (0)= T 3T 2w, )e exp(ix,.r)5(0-o,) (1B-20)
m p>l i

ou J désigne la distribution de Dirac. En portant I’'Eq. (I.B-19) dans (I.B-18), on obtient alors :

2 2\ @ o’
VE(®)+n* (0)— E(0) = ———P"(w) 1.B-21)
c €€

oll n(u))=wfl+x(1)(m) est I’indice de réfraction du milieu a la fréquence ®. L’Eq. (I.B-21) est appelée
équation des ondes non linéaire. Elle a la forme de I’équation des ondes habituelle pour un milieu d’indice de
réfraction n(®), mais posséde un terme source proportionnel 2 la polarisation non linéaire du milieu. Les
produits d’amplitudes des champs contenus dans P¥:(w) décrivent I’interaction entre ondes lasers présentes
dans le milieu non linéaire, les coefficients de couplage entre ondes étant proportionnels aux susceptibilités non
linéaires du matériau. Du fait de ces termes d’interaction a plusieurs ondes, la propagation des champs dans le
milieu non linéaire doit en fait étre décrite par un systéme d’équations couplées du type (I.B-21), dont le nombre
est généralement supérieur a celui des ondes lasers incidentes. Selon leur dépendance spatiale et temporelle, les
composantes de polarisation T,-(” )(mm) peuvent en effet engendrer deux types de processus dans le milieu non
linéaire. Le premier correspond 2 une modification de la propagation des ondes lasers incidentes (changement de
I’indice de réfraction, modification de ’intensité), tandis que le second correspond a la génération de nouvelles
composantes de Fourier du champ 2 partir des ondes incidentes (mélange de fréquence, effet Raman stimulé,

[¢)] E() ne doit pas étre confondu avec E(®), qui ne contient pas la dépendance spatiale rapide du champ.
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conjugaison de phase, etc...). Il arrive méme que les nouvelles ondes ainsi générées deviennent suffisamment
intenses pour donner a leur tour naissance & de nouveaux champs, qui a leur tour... En conclusion, le nombre
d’équations non linéaires couplées & prendre en compte peut devenir considérable.

4. Simplification du systeme d’équations non linéaires couplées

Fort heureusement, dans la majorité des situations d’intérét pratique, plusieurs facteurs contribuent a rendre peu
important le nombre d’équations couplées a prendre en compte. Nous passons ici en revue quelques critéres a
considérer lors de 1’analyse d’une situation concréte, ou avant de se lancer dans la résolution d’un systéme
d’équations non linéaires couplées monstrueux. Nous supposerons que la simplification de la relation
constitutive (L.B-8) a déja été effectuée au moyen des propriétés de symétrie exposées au §1.B.2.

a. Exaltation résonnante des non-linéarités

Le phénoméne d’exaltation résonnante des non-linéarités est souvent trés sélectif en fréquence. Le nombre de
composantes des tenseurs de susceptibilité non linéaire ayant une valeur non négligeable peut ainsi étre trés
restreint, réduisant significativement le nombre d’équations non linéaires couplées.

b. La condition d’accord de phase
Comme nous I’avons déja mentionné, I’intensité du champ rayonné par la composante de polarisation ,‘Z}(")(&)m)
dépend crucialement de la relation de phase entre les N, dipdles du matériau. Le champ total rayonné par le
milieu non linéaire est en effet égal a la somme des champs émis par chacun de ses dipdles, qui oscillent avec
une phase dépendant du champ électrique auquel ils sont soumis. Comme nous I’avons vu, la variation spatiale
de cette phase est décrite par le vecteur d’onde x,, associé a la composante de polarisation 1’,(”)(03,,,) (voir
§1.B.2). Parallglement, la relation de dispersion du matériau k() (incluant la modification d’indice non linéaire
due aux champs présents dans le milieu) impose une relation univoque entre fréquence w et module du vecteur
d’onde k de tout champ se propageant dans le matériau. Ainsi, le champ de fréquence ®,,, émis par la
composante de polarisation ?,-(”) (mm), subira nécessairement un déphasage a la propagation caractérisé par un
vecteur d’onde k,, de module k(o),,,) (de méme, le module du vecteur d’onde K,,, en tant que somme de
vecteurs d’onde des lasers incidents [Eq. (I.B-9.b)], dépend de facon indirecte de la relation de dispersion).

La condition pour que les champs rayonnés par les N, dipdles du matériau interferent de fagon constructive
est donc que le déphasage a la propagation décrit par le vecteur d’onde k,, compense exactement la différence
de phase entre les dipdles liée  la propagation des ondes lasers incidentes, décrite par le vecteur d’onde x,,. En

d’autres termes, il faut que ces vecteurs d’onde vérifient :
»
K, =K, =2k, (1.B-22)
Jj=1

Lorsque cette condition, appelée condition d’accord de phase, est réalisée, I’amplitude du champ €lectrique émis
est N, fois plus grande, et son intensité NZ,-[, fois plus grande, que celle correspondant a chaque dipdle.
Lorsque la condition d’accord de phase n’est pas réalisée, les dipdles rayonnent de fagon incohérente, de sorte
que I'intensité du champ émis par le matériau est seulement N, fois celle d’un dipdle individuel. Dans la
pratique, et compte tenu de la faible contribution de chaque dipdle (voir §1.A), cette différence d’un facteur N,
(qui peut prendre des valeurs considérables dans un matériau de taille macroscopique) entre les deux situations
fera qu’un processus non linéaire ne sera efficace que si la condition d’accord de phase est vérifiée

1l sera ainsi possible d’éliminer du systtme d’équations non linéaires couplées toutes les composantes de
polarisation ne satisfaisant pas de fagon évidente la condition d’accord de phase. En particulier, toutes les
composantes de polarisation associées & un vecteur d’onde x,, ayant un module treés différent de n(wm)a)m /c
(la valeur attendue en I’absence de processus non linéaire pour un champ de fréquence ®,,, et qui differe peu
lorsque les effets d’indice non linéaire sont pris en compte) seront toujours négligés.

€3] Plus préciséement, on considérera que la condition d’accord de phase est vérifiée dés lors que I’'Eq. (I.B-22) le sera a
des termes d’ordre 1/L pres (ol L désigne la taille de la zone d’interaction entre champ et matériau non linéaire).



Optique non linéaire 99

c. Limite d’une interaction non linéaire faible

Lorsque ’on est dans une situation ot les processus non linéaires sont suffisamment faibles, il est souvent
possible de négliger la modification de I’amplitude des champs incidents de forte intensité lors de leur
propagation dans le matériau non linéaire. En conséquence, les équations d’évolution des champs incidents
peuvent étre négligées, tandis que celles des nouveaux champs générés deviennent généralement linéaires (on
néglige les termes proportionnels aux produits de deux ou plusieurs champs nouvellement générés, d’amplitudes
faibles).

d. L’approximation de I’enveloppe lentement variable

Dans la plupart des situations physiques, 1’équation des ondes (I.B-21) peut étre ramenée d’une équation
différentielle d’ordre 2 & une équation différentielle d’ordre 1. Ceci s’effectue en cherchant sa solution par une
méthode de type “variation de la constante”. Les ondes lasers incidentes, ainsi que la polarisation non linéaire,
ayant une structure de type onde plane, il est en effet naturel de chercher a décrire les champs(l) E(u),,,) sous la
forme d’un produit d’une fonction enveloppe 'E(mm) et d’une onde plane solution de I’équation homogene
associée a (I.B-21) :

E(0,)=%(®, )eexp[ik,.r] (1B-23)
oll Je vecteur d’onde k, a pour module :
k| = (0, ) 2 (LB-24)
[

et est orienté selon la direction de propagation du champ E((o,,,). Avec cette convention, la dépendance spatiale
rapide (2 I’échelle de la longueur d’onde optique) du champ E(u),,,) est entiérement contenue dans
I’exponentielle complexe de I’Eq. (I.B-23), tandis que la fonction enveloppe décrit I’évolution a grande échelle
du champ sous ’effet du couplage non linéaire. Il est donc possible de négliger dans I'Eq. (I.B-21) la dérivée
seconde de I’enveloppe f(wm) :

[V2£(w,)] <<|[k.. V]E(,)] (1.B-25)

Cette procédure porte le nom d’approximation de I’enveloppe lentement variable. Elle conduit & substituer a
I’Eq. (I.B-21) une équation portant sur la fonction enveloppe :

[km

2
.V]E(mm)e = Jﬁ)’”—zPN’“(m =w,,) exp[—ikm.r] (1.B-26)
2g4¢

L’équation différentielle de second ordre (I.B-21) est ainsi ramenée a une équation différentielle d’ordre 1.

En optique, I’approximation (I.B-25) est presque toujours vérifiée. La plupart des auteurs la justifient,
comme nous I’avons fait ici, en se basant sur le fait que le membre de droite de I'Eq. (I.B-26), et donc la
fonction enveloppe f((nm), varient trés lentement a I’échelle de la longueur d’onde optique. Toutefois, une telle
interprétation ne permet pas d’identifier clairement les phénoménes physiques éventuels que 1’approximation de
’enveloppe lentement variable fait disparaitre du systéme. Comme 1’a montré [Shen 84], celle-ci conduit en fait
a négliger la composante du champ électrique rayonné par la polarisation dans la direction opposée au vecteur
d’onde k,,, champ qui est presque toujours négligeable (car il ne satisfait pas la condition d’accord de phase).
Dans la pratique, et dans la suite de ce cours, nous utiliserons toujours I’Eq. (I.B-26) plutdt que ’'Eq. (1.B-21)
pour décrire les processus non linéaires.

C. Interprétation quantique des processus non linéaires

La description des processus non linéaires au moyen du couple tenseurs de susceptibilité - équations des ondes
non linéaires présente le double avantage d’étre générale et raisonnablement simple & manipuler techniquement.
Le revers de son caracteére tres formel est qu’elle masque bien souvent le contenu physique des processus, et
permet ainsi difficilement (si ce n’est par une exploration mathématique ou numérique) de déterminer les
paramétres ou les conditions expérimentales permettant d’en optimiser I’efficacité. Dans la pratique, la

[¢))] Nous employons la notation générique E(®,) pour désigner globalement les champs lasers incidents et les nouveaux
champs générés 2 partir de ceux-ci par interaction non linéaire.
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description physique d’un processus non linéaire intervient généralement lors du calcul de la polarisation non
linéaire du milieu. Un tel calcul requiert souvent la quantification des degrés de liberté internes des constituants
¢lémentaires du matériau (atomes, molécules), responsables de sa réponse non linéaire. La quantification du
rayonnement électromagnétique est quant a elle beaucoup moins systématique. En effet, 1’optique non linéaire
repose essentiellement sur I’emploi de sources lasers de puissances moyennes ou élevées, et donc sur des flux de
photons trés importants (un laser infra-rouge continu de 1 W correspond 2 un flux de prés de 10'° photons par
seconde), de sorte que le caractére quantique du rayonnement électromagnétique n'y est généralement pas
apparent. Pour cette raison, les processus non linéaires sont presque toujours décrits en considérant le champ
comme une quantité classique.

I apparait néanmoins que la représentation des effets non linéaires en termes d’échanges élémentaires de
photons entre ondes (processus de diffusion) via le matériau, ou de transferts d’énergie entre ondes et matériau
(processus d’absorption et d’émission de photons) est toujours extrémement suggestive, et permet généralement
de parfaire sa connaissance et son intuition de ’effet étudié. L’intérét d’une telle représentation est renforcé par
le fait qu’elle ne nécessite pas nécessairement un recours explicite a I’électrodynamique quantique ou 2 la
théorie de la diffusion!’, mais qu’elle s’obtient souvent par simple inspection du calcul de la polarisation non
linéaire effectué dans le cadre de I'électrodynamique classique. Notre but sera ici simplement de donner
quelques régles pratiques permettant de relier a vue les descriptions classique et quantique des processus étudiés.

1. Quand peut-on obtenir simplement une description quantique

d’un processus non linéaire ?

La description entiérement quantique d’un processus non linéaire est en principe toujours possible, quel que soit

le systéme étudié. Néanmoins, d’un point de vue pratique, certaines situations se prétent mieux a une telle

description que d’autres. La question posée dans ce paragraphe n’a bien entendu pas de réponse trés nette, et
1’on rencontre aussi bien des situations d’apparence complexe se représentant commodément du point de vue
quantique (par exemple, certains processus non linéaires assistés par collisions entre deux espéces gazeuses),
que des situations simples a premigre vue, et dont la représentation diagrammatique quantique est trés complexe

(par exemple, la diffusion Rayleigh stimulée).

On peut distinguer notamment trois raisons pour lesquelles une description quantique peut s’avérer délicate,
sans toutefois que cela soit systématique ou rédhibitoire :

¢ Le nombre ou la complexité des éléments intervenant dans la réponse non linéaire du matériau est
trés important. C’est notamment le cas lorsque le processus non linéaire fait explicitement intervenir un
mécanisme de relaxation 1ié au couplage du systeéme avec un grand réservoir, et dont la description
quantique peut étre délicate, ou conduire a des calculs complexes. A cet égard, la relaxation due au
couplage des atomes ou molécules avec le champ électromagnétique du vide (émission spontanée)
occupe une place a part, puisqu’elle fait également intervenir des processus d’émission de photons, et
peut donc &tre traitée simultanément et sans grosses difficultés avec I’interaction du milieu et des ondes
incidentes.

* Les champs impliqués dans le processus non linéaire sont trés nombreux. La difficulté provient alors
du nombre considérable de diagrammes & prendre en compte pour le calcul des amplitudes de transition
associées au processus non linéaire.

4 Le champ électrique posséde une structure spatiale complexe, qui rend inadéquate la notion de
photons pour décrire I'effet non linéaire. C’est par exemple le cas du processus d’autofocalisation ou de
filamentation d’un faisceau laser gaussien.

Afin d’éviter une discussion détaillée des nombreuses situations pouvant se produire, nous nous limiterons ici a

la représentation diagrammatique des processus non linéaires faisant intervenir exclusivement les champs

présents dans le milieu (ondes incidentes ou générées par interaction non lin€aire), et les niveaux d’énergie des
constituants élémentaires (atomes, molécules) du milieu non linéaire. Nous ne considérerons également que les
situations ot les champs lasers peuvent étre assimilés en bonne approximation & des ondes planes. De tels
processus pourront donc étre décrits au niveau quantique au moyen d’un Hamiltonien faisant uniquement

) Pour un exposé complet de ces théories, voir par exemple { Cohen-Tannoudji 88].
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intervenir les degrés de liberté internes des atomes ou molécules, ainsi que les modes quantiques du champ
électromagnétique correspondant aux lasers incidents et aux champs générés par interaction non linéaire.

2. Quelques rappels sur les processus d’interaction entre photons
et atomes®

Afin de préciser le vocabulaire, nous considérerons ici le cas ol les constituants élémentaires du matériau
responsables de la réponse non linéaires sont des atomes, dont la structure des niveaux d’énergie est connue, et
décrite au moyen d’un Hamitonien atomique H,,, agissant sur les degrés de liberté internes de I’atome (le cas des

molécules se décrit de fagon similaire). A 1’approximation dipolaire électri?l\;e, le Hamiltonien H décrivant la

dynamique du systeme formé par les atomes et le champ E a pour expression™’ :

2
H= —2%+Him + Hp —d.E(R) ac-

ou P et R sont les opérateurs impulsion et position de 1’atome de masse M, et d I’opérateur moment dipolaire
électrique. Le champ électromagnétique étant quantifié en jauge de Coulomb, le Hamiltonien du rayonnement
Hy et I’opérateur champ €lectrique E s’expriment en fonction des opérateurs a,f et a, décrivant la création et
I’annihilation de photons dans le mode n du champ électromagnétique, caractérisé par la fréquence w,, le vecteur
d’onde k,, et 1a polarisation e, :

Hp =Y ho, [a,fan +%) (1.C-2)

_x . | ho,
E(r)= ;l 265V
ou V est le volume de quantification du champ, et ou la somme ne porte que sur les modes du champ
électromagnétique des lasers incidents et des champs générés par interaction non linéaire. La comparaison des
Egs (I.C-3), (I1.B-2) et (I.B-3) fait alors apparaitre une correspondance entre représentations classique et
quantique du champ électrique : & ’amplitude complexe E, du champ classique correspond I’opérateur
d’annihilation a,, tandis que [’opérateur création a,t est associé au complexe conjugué 'E; du champ classique.

On retient généralement comme base des états du systeme {atome + champ} [’ensemble des kets de la
forme :

[a, €, exp(ik,.r) - a} e, exp(-ik,.r)] (1.C-3)

|piasny,ny,--) 1.C-4)
décrivant un atome d’impulsion p dans I’état interne |a), et un champ quantique caractérisé par n; photons dans
le mode 1, n, photons dans le mode 2, etc... Il apparait clairement sur I’expression (I.C-1) du Hamiltonien du
systéme {atome + champ} que ces états sont couplés entre eux par le terme —d.E(R) décrivant I'interaction
entre le dipdle atomique et le champ électrique. Plus précisément, I’Eq. (1.C-3) montre que seuls les états
différant par un seul photon sont couplés directement par le Hamiltonien d’interaction —d.E(R). Une autre
propriété importante de I'interaction atome-rayonnement est qu’elle conserve 1’énergie et I’impulsion totale du

systeéme {atome + champ}, qui sont définies par :
2

P
Hml :W+Hint+HR (IC'S)
P, =P+ rk,ala, (1.C-6)
n

On reconnajt sur (I.C-6) ’expression 7k, correspondant & I'impulsion d’un photon de vecteur d’onde k,. Un
processus d’absorption d’un photon du mode n par un atome fera ainsi passer son impulsion de p a p + 7k,
tandis qu’un processus d’émission la fera passer de p a p — fk,.

Tout effet non linéaire correspond a un processus d’interaction entre photons et atomes. L’électrodynamique
quantique permet de calculer I’amplitude de probabilité associ€e a de tels processus. Plus précisément, elle décrit

(€9} Pour plus de détails, voir [Cohen-Tannoudji 88].
(@3] Le champ considéré ici étant une somme discrete d’ondes planes, champs purement transverses, nous confonderons
ici le champ total et sa partie transverse.
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I’évolution du systeéme {atome + champ} sous I’effet du Hamiltonien de couplage —d.E(R), en traitant ce
dernier comme une petite perturbation vis-a-vis du Hamiltonien (I.C-5). L’amplitude de probabilité est ainsi
calculée sous la forme d’une série de perturbation dont chaque terme peut étre représenté au moyen d’un
diagramme. Ces diagrammes sont constitués d’une part des niveaux atomiques, et d’autre part de fleches
décrivant la succession d’absorptions et d’émissions de photons (la longueur des fleches étant proportionnelle a
I’énergie des photons), tels qu’ils figurent dans le terme considéré. Illustrons cette méthode de représentation sur
un exemple, en considérant I’amplitude de probabilit€ 7;; pour un systéme d’effectuer une transition d’un état
initial |i)= |a;n],n2) a un état final |f) = Ib;n, —Lny,+ l) (pour simplifier, nous ne prendrons pas ici en compte
I’impulsion atomique). Ces deux états différant par deux photons, et 1’action du Hamiltonien d’interaction
—d.E(R) sur un état changeant le nombre de photons d’une seule unité, une telle amplitude de probabilité
n’apparaitra a ’ordre le plus bas qu’au deuxiéme ordre de perturbation. On obtiendra ainsi un terme de la
forme :

Ty o< <b;n, —Ln+ 1|a§ d.e, exp(—ikz.r)|c;nI — l,nQ)(c;n] -Ln, ]al d.e exp(ik,.r)|a;n, ,r12> (L.C-7)
ol r désigne la position du centre de masse atomique. En lisant ce terme de droite & gauche, on voit qu’il
correspond & I’absorption d’un photon dans le mode 1 avec passage de I’atome dans le niveau intermédiaire |c),
suivie de I'émission stimulée d’un photon dans le mode 2 avec passage de 1’atome dans le niveau interne [b).
On représentera ainsi un tel processus par le diagramme de la Fig. L.C-1.

FIG. 1.C-1 : Représentation diagrammatique de I’amplitude de probabilité (1.C-7). L’absorption d’un photon dans le mode 1
est suivie de I’émission stimulée d’un photon dans le mode 2. L’énergie totale du syst¢me {atome + champ} est conservée au
cours de ce processus, le champ transférant une partie de son énergie a I’atome.

11 est toutefois trés important de noter que de tels diagrammes quantiques ne reflétent que partiellement la
réalité d’un processus non linéaire. Premie¢rement, ces diagrammes changent selon la jauge choisie pour la
quantification du champ électromagnétique (ici la jauge de Coulomb), et n’ont donc pas individuellement de
véritable signification physique (par contre, la probabilité fotale du processus est invariante de jauge).
Deuxiémement, la représentation diagrammatique des amplitudes de transition quantiques en termes
d’absorptions et d’émissions successives de photons privilégic la notion d’échange d’énergie entre le champ et
le milieu diffuseur, et ne tient pas compte de fagon explicite de la phase des ondes impliquées [contenue par
exemple dans les facteurs exponentiels de I’Eq. (I.C-7)]. Or, la phase des différents termes du développement en
série d’une amplitude de transition a une influence fondamentale sur la valeur de la probabilité de transition : il
s’agit du phénomene bien connu d’interférence quantique entre amplitudes de transition pour des processus
associés aux mémes états initial et final. Dans le cadre de I’optique non linéaire, on peut distinguer deux types
d’interférences quantiques, selon le niveau auquel elles se produisent :
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L 2 Au niveau microscopique : L’étude de la réponse non linéaire d’un constituant élémentaire unique du
matériau peut faire apparaitre I’amplitude de probabilité comme une somme de plusieurs termes, associés
chacun a un diagramme du type de celui de la Fig. I.C-1. Il faut alors considérer que le processus non
linéaire est décrit de fagon globale par I’ensemble de ces diagrammes, auxquels il faut obligatoirement
associer leur phase pour obtenir une description compléte du processus. Dans la pratique, la présence de
plusieurs diagrammes interférant entre eux est souvent associée a I’ordre dans lequel s’enchafnent les
processus d’absorption et d’émission des photons, au nombre de ces processus, ainsi qu’aux différents
états d’énergie intermédiaires du type de |c) dans I'Eq. (I.C-7). Néanmoins, I’exaltation résonnante des
amplitudes de probabilité permet souvent de négliger la contribution d’un grand nombre de diagrammes.

4 Au niveau macroscopique : Un processus non linéaire se produit lors de la propagation des champs
lasers a travers un matériau de taille macroscopique. Il résulte donc de la somme des contributions d’un
nombre considérable de constituants élémentaires du matériau. Au niveau quantique, la fagon dont ces
contributions s’ajoutent est décrite par les amplitudes de transitions associées a chacun des constituants
€élémentaires. Deux phénoménes peuvent influencer I’interférence entre ces amplitudes. Le premier, et le
plus évident, est que la phase des différentes amplitudes de probabilité peut varier d’un constituant a
I’autre (par exemple si la réponse non linéaire est due a deux types de constituants). Le second est que les
états initial et final des processus quantiques contribuant a la réponse non linéaire du milieu peuvent étre
différents, de sorte que les amplitudes de probabilité associées ne peuvent interférer (ni constructivement,
ni destructivement). Nous verrons au §1.C.4 que ce dernier effet est lié & la condition d’accord de phase.

3. Régles de correspondance classique — quantique
Le sens des représentations diagrammatiques et leur lien avec le calcul quantique des amplitudes de probabilité
étant rappelés, il convient a présent de définir une procédure permettant de construire ces diagrammes a partir de
la description classique des processus non linéaires. Les régles de correspondance classique — quantique que
nous allons exposer ici ne sont pas le résultat d’une démonstration mathématique rigoureuse, mais plutdt le bilan
de quelques années de pratique, et doivent donc étre seulement considérées comme telles. Nous les formulerons
uniquement dans le cas d’un processus non linéaire conduisant a la génération d’un nouveau champ a partir de
ceux initialement présents dans le milieu.

Notre point de départ est I’expression de la polarisation non linéaire telle qu’elle est calculée ou donnée dans
le cadre de I’électrodynamique classique. Nous nous intéressons a une composante de Fourier de cette
polarisation (de fréquence non nulle pour donner un sens a la notion de photon), et plus particuli¢érement a ’un
des termes de son développement en puissances du champ électrique. Nous cherchons alors 2 attribuer a ce
terme un diagramme quantique, en se basant sur les amplitudes complexes des champs intervenant dans son
expression. La régle a suivre est la suivante :
¢ L’amplitude d’un champ correspond a I’absorption d’un photon dans le mode associé, conformément a la

correspondance E, > a, précédemment mentionnée.

Le complexe conjugué de I’amplitude d’un champ correspond a I’émission d’un photon dans le mode
associé, conformément a la correspondance E: B a: précédemment mentionnée.

¢+ La composante de polarisation dans son ensemble correspond a I’émission d’un photon dans le mode
associé.

2 L’ordre dans lequel interviennent ces absorptions et émissions n’est pas déterminé. Toutefois, parmi
toutes les possibilités a considérer a priori, les diagrammes contribuent d’autant plus qu’ils sont
résonnants. De plus, il arrive couramment que I’ordre dans lequel interviennent les composantes du
champ dans la polarisation ait un sens physique précis. Il faut alors se restreindre aux diagrammes
respectant cet ordre (pour un exemple, voir §1IL.C.1).

¢+ A titre de vérification, on peut contrdler que I'intensité du champ rayonné par la composante de
polarisation, calculée a partir de I’équation des ondes non linéaire, est cohérente avec les échanges
d’énergie entre champ et matériau décrits par le diagramme quantique.

¢+ 11 faut enfin garder a I'esprit que tous les diagrammes susceptibles de contribuer (aprés avoir négligé les
diagrammes non résonnants devant les diagrammes résonnants), ainsi que leurs phases, rendent seuls
compte de fagon compléte du processus non linéaire.
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Dans le cas d’un processus non linéaire conduisant a [’absorption d’une onde initialement présente dans le
milieu, les régles énoncées ici s’appliquent généralement, & condition d’échanger les rdles de I'absorption et de
I’émission. Dans le cas des effets non linéaires de modification d’indice de réfraction et d’amplification d’un
champ initialement présent dans le milieu, elles doivent par contre étre manipulées avec précautions, et tout
spécialement lorsque le module carré de I’amplitude d’un champ figure dans la composante de polarisation. En
effet, selon les cas, et en particulier selon que la composante de polarisation est en phase ou en quadrature avec
un champ déja présent dans le milieu, le module carré doit étre représenté par un seul processus d’absorption ou
d’émission (les autres amplitudes de champ figurant dans I’expression de la composante de polarisation dérogent
alors également a la régle générale), ou par une succession absorption-émission (conformément a la régle
générale). Enfin, et dans toutes les situations, il ne faut jamais oublier que I’intuition physique est toujours un
guide d’une qualité irremplagable.
La suite de ce cours sera largement illustrée d’exemples d’application de ces régles.

4. Interprétation quantique de la condition d’accord
de phase

La condition d’accord de phase (1.B-22) discutée au §1.B.4.b, qui conditionne I’efficacité d’un processus non
linéaire, posséde une interprétation quantique trés suggestive que nous présentons ici. Nous considérons a
nouveau la génération d’un champ de fréquence w,, et de vecteur d’onde k,, par la composante de polarisation
'P(”)( ). Cette génération peut étre considérée comme un processus de diffusion avec absorption'’ de p
photons de fréquences ®, et de vecteurs d’onde k, , et émission d’un photon de fréquence ,, et de vecteur
d’onde k,,, la conservation de I’énergie imposant la condition (1.B-9.a).

Analysons maintenant les contributions de deux atomes A et B a un tel processus. Nous supposons que ces
atomes sont initialement dans 1’état fondamental |a), et que leurs centres de masse ont respectivement pour
impulsion #K, et #Kj. L’état initial du rayonnement correspond & N, photons dans les modes ®, k, et 0
photon dans le mode w,, k,,, de sorte que pour le systéme global {atome ¥ champ}, I’état initial est : t

liy=|a:K, ) ®|b;K ) ® n) 1.C-8)

Si la création du photon w,, k,, résulte de I’interaction avec I’atome A, I’état final du processus est :

[fy=|a:K, +AK)®|b:K5)® N, —ﬂ k, ®, ;1k,0, (1.C-9)
ol I’atome A a encaissé "impulsion Ak=x, —k, (voir Eq. (I.B-9.b)] en raison de la conservation de
I’impulsion totale (I.C-6) du systtme {atome + champ} au cours du processus. Si en revanche I’émission du
photon w,, k,, résulte de I’interaction avec I’atome B, c’est ce dernier qui subit I'effet de recul, et I'état final du
processus est :

[£)=|a:K,)®[b;Kp +Ak)®|| N, K, ©, ;1K,0,, (L.C-10)

2 JI

Lorsque Ak # 0, les deux états finaux ] f ) et | f ’) sont différents, de sorte que la probabilité d’émission d’un
photon w,, k,, est la somme des probabilités obtenues pour chaque atome. En revanche, lorsque Ak =0, I’état
final du processus de diffusion est le méme que 1'atome diffuseur soit A ou B. Il n’est pas possible alors de
préciser quel atome a émis le photon ®,, k,,. Pour trouver la probabilité d’émission, il faut donc additionner les
amplitudes de diffusion par chaque atome avant de prendre le module carré. Si les amplitudes de diffusion sont
en phase, il en résulte une probabilité d’émission double dans la direction pour laquelle Ak =0, direction qui
n’est autre que k,, =x,,

Le raisonnement précédent peut étre étendu a un nombre quelconque N, d’atomes. L’émission de I’onde @,
k,, dans la direction k,, =%, résulte de la contribution cohérente des divers atomes et croit comme N2, alors
que ’émission dans les autres directions augmente linéairement avec N,,. On retrouve ainsi dans le formalisme

(1) Avec la convention que 1’absorption d’un photon de fréquence négative correspond en fait a I’émission d’un photon
de fréquence positive correspondante.
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quantique toutes les caractéristiques précédemment mentionnées de la condition d’accord de phase (I.B-22), bien
que son interprétation physique soit ici différente : elle apparait en effet comme une condition de conservation
de I'impulsion des atomes au cours du processus de diffusion, qui garantit leur indiscernabilité et la cohérence de
leurs contributions au processus non linéaire. Notons toutefois que cette condition ne doit pas obligatoirement
étre remplie pour que le processus non linéaire ait lieu. Elle garantit simplement son efficacité maximale.

D. Résumé des points importants

L Aux fortes intensités lasers, la réponse des matériaux au champ électrique n’est plus linéaire. Cette
réponse non linéaire se traduit par I’apparition dans le milieu d’une polarisation fonction non linéaire des
composantes cartésiennes de I’amplitude du champ électrique.

L4 Les tenseurs de susceptibilité non linéaire expriment le lien entre champ électrique et polarisation non
linéaire d’un matériau donné. Ils décrivent de fagon globale les propriétés non linéaires du matériau, dont
I’origine est généralement microscopique, se situant au niveau des atomes ou molécules le constituant. Ils
sont définis par la relation constitutive (I.B-8). Bien que possédant a priori un trés grand nombre de
composantes, ces tenseurs sont généralement caractérisés par un petit nombre de parametres indépendants
en raison de propriétés de symétrie (discutées au §1.B.2). Notamment, tout milieu possédant la symétrie
d’inversion ne posséde pas de non-linéarités d’ordre pair.

¢ La description de la propagation du champ électrique dans un milieu non linéaire s’effectue au moyen
d’un systéme d’équations différentielles couplées ayant la forme d’une équation des ondes avec terme
source proportionnel & une composante de polarisation non linéaire. Ce systeme d’équations peut &tre
réduit dans la pratique a I’aide d’approximations, dont la plus courante est ’approximation de
I’enveloppe lentement variable. La génération efficace d’un champ a partir d’une composante de
polarisation est soumise a une condition d’accord de phase, dont la non satisfaction permet également de
réduire le nombre d’équations couplées.

2 La représentation des processus non linéaires dans le cadre de I’électrodynamique quantique permet
souvent d’affiner la compréhension physique des phénoménes mis en jeu dans la réponse non linéaire
d’un matériau. Quelques régles simples permettent de déterminer les diagrammes quantiques associés aux
différentes composantes de la polarisation non linéaire calculées ou données dans le cadre de
I’électrodynamique classique. Dans le formalisme quantique, la condition d’accord de phase s’interpréte
comme une condition de conservation de I’impulsion des constituants élémentaires du matériau au cours
du processus non linéaire.

Il. Effets non linéaires du second ordre

Nous nous proposons tout d’abord d’étudier un certain nombre de processus associés a 1’existence d’une
susceptibilité non linéaire du second ordre x(z) ou, de fagon équivalente, d’une polarisation proportionnelle au
produit de deux champs lasers. Les effets non linéaires du second ordre consistent essentiellement en des
phénomenes de mélange d’ondes, incluant I’addition et la différence de fréquences, mais peuvent prendre des
formes trés variées. Afin de clarifier la présentation, nous distinguerons les effets impliquant une seule onde, ou
deux ondes lasers différentes.

A. Effets impliquant une seule onde laser

Le systeme étudi€ est schématisé sur la Fig. ILA-1: il consiste en un cristal non linéaire de longueur L,
caractérisé par une susceptibilité du second ordre x(z) supposée purement réelle, qui est illuminé par une onde
plane intense (dite onde pompe) de fréquence w et d’amplitude. E(w) se propageant le long de ’axe Oz (on ne
tiendra pas compte ici de la polarisation des champs). Le champ électrique initialement présent dans le cristal a
donc la forme :

E(z,t) = E(o)exp[—itxt + ikyz] +c.c. (ILA-1)
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ol k, =n(w)w/c est le vecteur d’onde du champ pompe dans le cristal, proportionnel 4 I'indice de réfraction
n(®) du cristal a la fréquence ®.

FIG. IL.A-1 : Schéma de principe d’une expérience de doublage de fréquence dans un cristal de longueur L. Les champs
impliqués sont supposés &tre de méme polarisation (non représentée sur la figure), et se propager le long de ’axe Oz.

Comme I’exprime la relation constitutive (I.B-8) dans le cas d’une susceptibilité non linéaire d’ordre 2, le cristal
peut acquérir sous I’action du champ incident une polarisation non linéaire contenant deux composantes de
Fourier :

. L’une 2 la fréquence 2o :

22 (2m) = £, (20;0,0) Eo) (ILA-2)
qui va rayonner une onde lumineuse a la fréquence double de celle du faisceau pompe, fréquence dite
“seconde harmonique” par analogie avec 1’acoustique. Cette composante de la polarisation est a I’origine
du processus de doublage de {re’quence, ou génération de seconde harmonique.

4 L’autre a fréquence nulle!” ;

22(0) = £, 1 (0,00, ~0)|E(w) (ILA-3)
qui est associée au phénomene de rectification optique, se traduisant par la création d’un champ
électrique statique a partir d’une onde lumineuse.

Nous allons étudier ici ces deux effets, en débutant par celui qui donna lieu a la premigre observation
expérimentale d’un effet optique non linéaire : le doublage de fréquence.

1. Le doublage de fréquence

Considérons le systéme de la Fig. I1.A-1 et, afin de ne pas alourdir inutilement les calculs, supposons 1’onde
pompe suffisamment intense, ou le processus de doublage de fréquence suffisamment peu efficace, pour que
’on puisse négliger la variation de E(w) [Eq. (I A-1)] au cours de la traversée du milieu non linéaire (voir
§1.B.4.c). En utilisant I’expression (II.A-2) de la polarisation, il est alors immédiat de résoudre I’Eq. (1.B-26)
décrivant la propagation du champ a la fréquence double Z(2®), en prenant pour condition aux limites un
champ nul i I’entrée du cristal (£(2w)[z = 0]=0). On obtient ainsi I’expression du champ  la sortie :

20V %@ E(w) :
£20)z=L]= (—c—) Zk::!(Ti_)km){exp[l(KZm —km)L]—l} (ILA-4)
avec K,, =2k, =2n(0)w/c [voir Eq. (I.B-9.b)], et ky, = n(20)20/c (ol n(2w) désigne I'indice de réfraction
du cristal 2 la fréquence 20). En utilisant la relation IT=2n £:0c|f|2 S exprimant la puissance moyenne ITcomme
le flux du vecteur de Poynting a travers la surface S éclairée par le faisceau laser, on trouve I’expression de la
puissance de sortie de I’onde de fréquence 20, I1(20), en fonction de la puissance de I’onde pompe incidente
IT(w) et de sa surface S de focalisation sur le milieu non linéaire :

4(X(2))2 o’ sinZ[(sz - kzm) L/2]

[‘[(w)2 2 (IL.A-5)
€0C6 SK%@ ko [(sz - klw) L/z]z

2w) =

(1) En fait, la composante de polarisation de fréquence nulle donnée par I’Eq. (I.B-8) contient un facteur 2
supplémentaire di a la symétrie intrinséque de permutation des susceptibilités (voir §I1.B.2). Il est toutefois plus
satisfaisant physiquement de réinclure ce facteur de dégénérescence dans la définition de la susceptibilité.
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Cette relation appelle un certain nombre de commentaires :

¢

L’effet est proportionnel au carré de la puissance pompe, comme cela est attendu pour un effet non
linéaire de second ordre. 1l varie également en raison inverse de la surface illuminée. On pourrait a priori
en conclure que I’on a intérét a focaliser au maximum le faisceau incident. Cela est inexact : une forte
focalisation s’accompagne nécessairement d’une rapide divergence du faisceau, qui fait diminuer son
intensité lorsque I’on s’éloigne du foyer. Le gain sur Uefficacité du doublage dans la zone focale est alors
compensé par des pertes ailleurs. En pratique, on s’arrangera pour que 1aire de la section du faisceau ne
s’acroisse pas d’un facteur supérieur a 2 sur la longueur L du milieu non linéaire, ce qui correspond a une
section de faisceau de I’ordre de A, L (A, : longueur d’onde du faisceau pompe dans la vide).
La variation de ’efficacité du doublage de fréquence avec la longueur L du cristal dépend de
maniere cruciale de la valeur respective des indices de réfraction aux deux fréquences concernées. Si la
condition d’accord de phase (1.B-22) :
by = Kag (ILA-6)

est remplie, le transfert énergétique de I’onde pompe vers 1’onde doublée est maximal et croit comme L2
Si la condition (II.A-6), qui s’écrit également :

n(®) = n(20) (ILA-7)
n’est pas remplie, la puissance du faisceau doublé présente un comportement oscillant en fonction de L,
allant méme jusqu’a s’annuler pour des longueurs de cristal multiples de 2m/ (KM - km) (voir
Fig. IL.A-2).

11 Qo)

L 21/ (K20~ k2w)

FIG. II.A-2 : Variation de I’efficacité du doublage de fréquence en fonction de la longueur L du cristal lorsque la condition
d’accord de phase (I1.A-7) n’est pas vérifiée.

Comme nous ’avons vu au §1.B, cet effet est dii a une interférence destructive entre les champs rayonnés
a la fréquence 2o par les différents points du cristal. La condition (II.A-7) exprime que dans le milieu non
linéaire, la longueur d’onde a la fréquence 2® est exactement la moitié de la longueur d’onde a la
fréquence w. La variation de I’indice de réfraction avec la fréquence étant monotone lorsque 1’on se
trouve loin des fréquences de résonance du milieu, cette condition apparait de prime abord difficile a
réaliser. Une fagon commode et courante de contourner cette difficulté est d’utiliser un cristal
biréfringent, ou 1’on peut rendre égaux, par exemple, ’indice ordinaire a la fréquence ® et I’indice
extraordinaire a la fréquence 2"’ (voir Fig. I1.A-3). Comme ce dernier indice dépend de 1’angle
d’incidence de la lumiere, 1} suffit de tourner le cristal par rapport au faisceau incident pour remplir la
condition d’accord de phase, et ainsi obtenir I’efficacité de doublage maximale.

)]

Le faisceau de fréquence 2w ayant une polarisation linéaire orthogonale 2 celle de 1’onde pompe.
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FIG. IL.A-3 : Variation typique de la valeur des indices ordinaire et extraordinaire avec la fréquence laser.

En utilisant les régles de correspondance classique — quantique énoncées au §1.C.3, il est possible de décrire
le phénomeéne de doublage de fréquence dans le cadre de la théorie quantique du rayonnement
électromagnétique, en termes d’absorption et d’émission de photons par le milieu non linéaire. La composante
de polarisation (I1.A-2) impliquée dans ce phénomene étant proportionnelle au carré de 1’amplitude du champ
pompe, le processus de génération de seconde harmonique correspond & I’absorption de deux photons de 1’onde
pompe, et & la création d’un photon de fréquence double (voir Fig. ILA-4).

FIG. II.A-4 : Interprétation quantique du processus de doublage de fréquence. L absorption de deux photons pompes de
fréquence  est suivie de I’émission d’un photon de fréquence 2w.

Donnons pour finir un ordre de grandeur de 1’effet de doublage dans des conditions expérimentales réalistes.
Considérons un cristal de phosphate de titanyle et de potassium (KTP ou KTiOPO,), I’un des plus efficaces
actuellement sur le marché, de longueur 1 cm, éclairé par un laser Nd:YAG continu de 1 W (longueur d’onde
1.06 pm) focalisé de maniére optimale. Le cristal possédant une susceptibilité non linéaire X(Z) de ’ordre de
5 10-12m/V, et une valeur commune des indices de réfraction n(w) et n(2w) de 1.7, 'Eq. (IL.A-5) conduit 2 une
puissance de faisceau doublé (longueur d’onde 0.53 pm) de I’ordre de 1 mW, ce qui est relativement modeste.
Pour augmenter le rendement de conversion, il faut soit enfermer le cristal non linéaire dans une cavité optique
résonnante avec le champ pompe, soit utiliser des lasers impulsionnels de puissance créte bien plus importante.
Dans les deux cas, on atteint couramment des rendements de conversion de I’ordre de 50%. La technique du
doublage de fréquence est aujourd’hui largement utilisée, soit pour atteindre des domaines spectraux dans
lesquels il y a peu de lasers disponibles (c’est la cas de I’ultra-violet), soit pour produire des faisceaux cohérents
dans le visible & partir de lasers infra-rouges de grand rendement.
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