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Presentation du cours
Les lasers sont des sources de lumiere coherente, caracterisees par un tres haul degre de monochromaticite, une
grande directionnalite et une forte intensite. Pour illustrer cette derniere propriete, considerons le cas d'un petit
laser a rubis (le premier laser a avoir etc invente par Maiman en 1960) ayant un milieu actif d'l cm3. En
fonctionnement declenche, un tel laser peut emettre en 10 ns environ 1018 photons de longueur d'onde 694 nm.
En focalisant le faisceau sur une surface de 1'ordre de 100 |J,m2 (done loin de la limite de diffraction), on obtient
alors une densite de puissance crete de 1013 W/cm2. Ainsi, malgre la tres faible valeur de 1'energie deposee par
impulsion, 0.1 J, correspondant a la consommation d'une ampoule de 100 W ou a la chaleur produite par le
corps humain pendant un millieme de seconde, la densite de puissance obtenue, 10 terawatts/cm2, est
impressionnante (comme 1'indique d'ailleurs le prefixe tera, venant du grec tepaa qui signifie monstruosite).
Pour s'en faire une meilleure idee, il n'est qu'a songer que la puissance totale produite par les stations
electriques du monde entier est de 1'ordre de 1 terawatt. Une telle densite de puissance correspond a un champ
electrique ayant une amplitude au niveau de la tache focale de I'ordre de 1010 V/m, done comparable aux
champs internes des atomes et molecules responsables de la liaison des electrons de valence. Un tel laser est
done capable d'arracher les electrons de leurs orbites, et de transformer tout materiau en un plasma hautement
ionise. II est clair qu'alors la notion familiere de reponse optique lineaire caracterisee par un indice de refraction
constant, en d'autres termes une polarisation induite proportionnelle a 1'amplitude du champ laser, cesse d'etre
valable. Ainsi, et ce meme a des intensites lasers bien plus moderees, il apparait une non-linearite dans la
relation constitutive entre polarisation d'un milieu et champ electrique lumineux applique. A la limite
perturbative ou 1'amplitude du champ laser est petite devant celle du champ intra-atomique, cette relation admet
un developpement en puissances des composantes de polarisation du champ, qui est de la forme :
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ou e0 est la permittivite du vide, et "£'' est le tenseur susceptibilite electrique d'ordre i (le premier terme de ce
developpement, ou susceptibilite lineaire, definit la constante dielectrique du milieu e = 1 + % '). De telles non-
linearites sont connues a plus basses frequences depuis environ un siecle. Par exemple, les ingenieurs
acousticiens ou electriciens sont familiers de la relation non lineaire entre champ magnetique et induction,
B = \i(H}H, qui se manifeste dans certains transformateurs et solenoi'des par un phenomene de distortion des
ondes. Les non-linearites aux frequences optiques sont elles plus recentes(1) (la premiere observation d'un effet

(1) II est a ce propos amusant de noter qu'au cours de la premiere decennie de ce siecle, Lorentz effectua le calcul de ^( l )

en modelisant les electrons comme des oscillateurs harmoniques. S'il avait admis une certaine anharmonicite, il
aurait pu developper le domaine de 1'optique non lineaire avec 50 ans d'avance ! En fait, ce domaine n'etait pas alors
accessible ii 1'experience, et Lorentz a probablement manque de la stimulation liee a... 1'emission stimulee.
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non lineaire en optique date de 1961 lorsque Franken realisa la generation de seconde harmonique dans le
quartz) et done toujours un peu surprenantes, bien qu'elles se decrivent sans difficulte en combinant la relation
constitutive non lineaire avec les equations de Maxwell.

L'optique non lineaire est aujourd'hui, 30 ans apres sa decouverte et 10 ans apres le prix Nobel de son pere
spirituel, Nicolaas Bloembergen, un domaine toujours aussi vivant. Le champ de ses applications est aussi large
que la diversite de ses phenomenes, et ses repercutions sont aussi grandes en recherche fondamentale que dans le
monde industriel. Les effets non lineaires sont a la base meme du fonctionnement des lasers. La generation
d'harmoniques, 1'amplification parametrique, la diffusion Raman stimulee ont etendu le domaine des sources
coherentes de 1'infra-rouge a 1'ultra-violet du vide. La spectroscopie non lineaire a permis des avancees
considerables dans des domaines aussi varies que la metrologie ou le diagnostic des flammes. Les absorbants et
gains saturables jouent un role essentiel dans la generation d'impulsions lasers ultra-courtes, qui permettent
aujourd'hui d'effectuer des mesures resolues en temps a 1'echelle de la femtoseconde, offrant ainsi de nouvelles
perspectives dans des domaines comme la science des materiaux ou la cinetique chimique. La bistabilite optique
laisse entrevoir la possibilite de realiser des transistors, voire des ordinateurs, entierement optiques...

On comprendra ainsi que ce cours d'optique non lineaire ne pouvait etre exhaustif. Contraint dans un volume
horaire tres reduit, et devant etre accessible a des etudiants sortant de DEA, le nombre des sujets abordes ne
pouvait etre que tres restreint. La demarche que nous avons suivie lors de la selection des processus a etudier a
etc d'insister sur les aspects fondamentaux de 1'optique non lineaire, en ne discutant les applications et les
resultats experimentaux que dans la mesure ou ils representaient une bonne illustration de ces aspects. Le cours
est organise de la fa?on suivante : Le chapitre I est une introduction aux concepts de base de 1'optique non
lineaire. Nous illustrons sur un modele tres simple d'oscillateur anharmonique 1'existence d'une non-linearite
dans 1'interaction entre un materiau et un faisceau laser. Nous introduisons alors la relation constitutive entre
polarisation du milieu et champ electrique auquel il est soumis, qui fait intervenir la notion de susceptibilite
optique non lineaire, dont nous discutons certaines caracteristiques. Nous presentons ensuite 1'equation des
ondes regissant la propagation des ondes lumineuses a travers un milieu non lineaire. Nous faisons alors
apparattre le concept d'accord de phase, qui joue un r61e determinant pour 1'efficacite d'un processus non
lineaire. Nous concluons le chapitre par une breve discussion concernant la description des processus non
lineaires dans le cadre de la theorie quantique du rayonnement electromagnetique. Les chapitres II et III
illustrent les concepts du chapitre I sur des exemples concrets de processus non lineaires. Le chapitre II est
consacre aux effets non lineaires du deuxieme ordre. Nous etudions plus particulierement les processus de
doublage de frequence et de melange parametrique, dont nous presentons une application importante :
I1'oscillateur parametrique optique. Le chapitre III traite de quelques processus non lineaires du troisieme ordre.
Nous discutons dans un premier temps Yeffet Kerr optique, dont nous montrons 1'interet pour la realisation de
transistors et de bistables optiques. Nous nous interessons ensuite a la spectroscopie non lineaire pompe-sonde,
et nous montrons la richesse des processus non lineaires impliques dans 1'apparition de structures resonnantes
sur le spectre de transmission de 1'onde sonde. Dans ce cadre, nous etudions successivement les processus de
diffusion Raman, Brillouin et Rayleigh stimulee, en faisant ressortir leur origine physique, leurs caracteristiques,
ainsi que la nature des informations qu'ils apportent sur le milieu non lineaire sonde. Nous presentons enfin le
melange a quatre ondes, en insistant plus particulierement sur 1'un de ses aspects les plus spectaculaires : la
conjugaison de phase.

L'auteur dent §. exprimer sa profonde reconnaissance a Gilbert Grynberg pour 1'avoir initie et guide dans ce
domaine si riche et subtil qu'est 1'optique non lineaire. II tient egalement a remercier chaleureusement 1'eminent
trio d'enseignants de 1'Ecole Polytechnique (G. Grynberg, A. Aspect, C. Fabre) pour 1'avoir autorise a
reproduire ici des extraits du cours "Introduction aux lasers et a 1'optique quantique" : quoi de plus normal que
de transmettre les legons re§ues de ses maitres ? Et comme 1'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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I. Principes de base
Les processus optiques non lineaires sont des manifestations de la propriete de certains materiaux d'acquerir
sous 1'effet d'un champ lumineux une polarisation dependant de fa?on non lineaire de I'amplitude du champ.
Dans la plupart des cas, 1'origine physique de cette propriete se situe au niveau microscopique du materiau
(nature des atomes ou des molecules le constituant, structure cristalline, etc...), et sa description rigoureuse
necessite le recours a la mecanique quantique. On pourrait alors penser que 1'extreme diversite des proprietes
microscopiques des milieux se traduit par un inextricable foisonnement de processus optiques non lineaires.
Bien heureusement, il n'en est rien, et si 1'ordre de grandeur de ces processus varie considerablement d'un
materiau a un autre, le nombre d'effets non lineaires elementaires est en fait relativement restreint.

La description de tels effets est basee sur une extension de la notion de propagation lineaire du champ
electromagnetique dans la matiere. Elle repose sur 1' usage des equations de Maxwell macroscopiques dans
lesquelles la polarisation est exprimee au moyen d'un developpement en puissances de I'amplitude des champs
presents dans le milieu (ou plus exactement des composantes de polarisation de ces champs). De la meme fa?on
que les proprietes lineaires du milieu sont decrites au moyen d'une seule quantite, la susceptibilite lineaire, les
proprietes non lineaires d'un materiau sont caracterisees par un certain nombre de susceptibilites optiques non
lineaires. Selon la structure de celles-ci et la forme du champ electrique le traversant, le materiau pourra donner
lieu a un certain nombre d'effets non lineaires. Cette correspondance entre nature des processus et structure des
susceptibilites permet ainsi une description globale et universelle des effets optiques non lineaires. Ainsi, pour
etre schematique, la mecanique quantique fournit le cadre adequat pour 1'estimation quantitative des
susceptibilites et 1' interpretation physique de la non-linearite, tandis que I'electromagnetisme classique permet
de decrire de fa?on macroscopique la propagation et 1'interaction des ondes entre elles et avec le materiau.

Le but de ce chapitre est de presenter plus precisement la "caisse a outils" de 1'opticien non lineaire. Nous
mentions pourquoi et comment la non-linearite optique et les susceptibilites non lineaires qui lui sont rattachees
se manifestent, sur 1'exemple simple d'un ensemble d'oscillateurs anharmoniques charges eclaires par une onde
lumineuse (§I.A). Nous discutons ensuite de fa$on plus precise la structure et les proprietes de ces
susceptibilites. Nous presentons alors 1'equation des ondes regissant la propagation des champs dans un milieu
non lineaire, ainsi que la notion d'accord de phase (§I.B). Nous concluons sur une discussion des liens existant
entre interpretations des processus non lineaires dans le cadre de I'electromagnetisme classique et quantique

A. Origine de la non-linearite optique
Nous decrivons ici sur un modele simple 1'origine de la non-linearite optique, et la facon dont elle se manifeste
dans un milieu. Un materiau peut etre essentiellement considere comme un ensemble de particules
chargees (ions et electrons). Soumises a un champ electrique, les charges tendent a se deplacer : les charges
positives dans le sens du champ electrique, les charges negatives dans le sens oppose. Dans un materiau
conducteur, les electrons peuvent se deplacer a travers le materiau aussi longtemps que le champ electrique est
applique, donnant lieu a un courant electrique. Dans le cas d'un dielectrique, qui est d' usage beaucoup plus
courant en optique, les particules chargees sont liees fortement les unes aux autres, bien que leurs liens
conservent une certaine "elasticite". Ainsi, en presence d'un champ electrique, les charges ont un mouvement
uniquement transitoire et s'eloignent legerement de leur position d'origine. Ces petits deplacements elementaires
(charges positives d'un cote, charges negatives de 1' autre) se traduisent par 1' apparition dans le materiau de
moments dipolaires electriques induits. En d'autres termes, 1'effet d'un champ electrique sur un dielectrique est
d'induire une polarisation.

Une onde laser correspond a un champ electromagnetique oscillant a une frequence de 1'ordre de 10 " a
1015 Hz. Sous 1'action du champ electrique d'une telle onde, les charges d'un dielectrique sont soumises a un
mouvement oscillant de meme frequence, formant un ensemble de dipoles oscillants. L'effet du champ
magnetique sur les particules chargees est quant a lui beaucoup plus faible, et peut etre neglige. De plus, les ions
positifs ayant souvent une masse considerablement superieure a celle des electrons, il est possible de considerer
en bonne approximation que seuls les electrons sont animes d'un mouvement.
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FIG. I.A-1 : Representation schematique du mouvement des particules chargees dans un milieu dielectrique soumis a un
champ electrique oscillant de frequence optique. En raison de leur masse elevee, les ions positifs ont un mouvement
negligeable devant celui des electrons, beaucoup plus legers.

De facon generate, la reponse d'un electron a un champ electrique optique correspond a celle d'une particule
dans un potentiel anharmonique (Fextension spatiale du potentiel ne pouvant etre infinie pour des raisons
physiques evidentes). On peut decrire une telle situation a 1'aide d'un modele simple ou 1'electron de masse m et
de charge - e est lie au cceur ionique par 1'intermediaire d'un ressort, les dipoles etant supposes tous orientes
dans la direction du champ electrique (voir Fig. I.A-1). L'evolution de 1'ecart a 1'equilibre x de 1'electron sous
1'effet du champ electrique E(t) est alors regie par une equation du type :

—~- + T— + co:; x + (^2' x2 + ̂ '3' x3+...} = - — E(t) (LA-1)
3r 3? \ * m

ou (£>A est la frequence de resonance de 1'electron, et F/2 son taux d'amortissement (lie au rayonnement
dipolaire). Le second membre de 1'Eq. (I.A-1) represente la force de Coulomb exercee sur 1'electron par le
champ electrique, force qui induit son oscillation.

Negligeons dans un premier temps les termes Q2' x2 + Q3' x3+..., et considerons la reponse harmonique a un
champ laser monochromatique de la forme :

E(r) = £exp(-/cor) + c.c. (LA-2)
ou CO est une frequence optique, et c. c. designe le complexe conjugue. En portant 1'expression (LA-2) dans
1'Eq. (I.A-1), et en cherchant pour x une solution forcee a la frequence CO, on obtient sans difficulte( :

, , e'E exp(-/cor)x(t) = -———2 ,——-— + c.c. (LA-3)
m COA - CO - iFco

qui, a 1'approximation quasi-resonnante |co - co^ |«COA, peut se recrire :
, . e'E exp(-icof) /T . ..

x(t} = —————^——'- + c.c. (I-A-4)v 2mcoA A + iT/2
avec A = co-coA le desaccord a resonance entre la frequence laser (co) et la frequence de resonance (COA). La
polarisation induite dans le milieu est alors donnee par :

(1) Ce regime force est atteint apres une phase transitoire de duree = 1/F. 1/F represente done le temps de reponse du
milieu a une excitation laser.
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P = -Nex (I.A-5)
ou N est la densite de dipoles par unite de volume. On voit done d'apres 1'Eq. (I.A-4) que la polarisation est
proportionnelle a I'amplitude 'Edu champ electrique. On exprime cette propriete au moyen de la susceptibilite
lineaire + /X"''' se'on :

p(t) = e0 x(1)£exp(-KQ/) + c. c. (I.A-6)

-Nel

r
2e0mco/, A2 + T2/4

Ne1 F/2
—————————— ~ y / \i..r^.~ i .uj
2e0mco/1 A* + r74

les parties reelle et imaginaire de la susceptibilite lineaire, et e0 la permittivite du vide. Les dipoles electriques
oscillant a la frequence laser vont rayonner dans le milieu un champ de frequence 0), et ainsi modifier la
propagation de 1'onde laser. D'apres 1'expression de 1'induction electrique D = £0E + P, on voit en effet que la
constants dielectrique du milieu vaut l + x^> de sorte que 1'indice de refraction est egal a la partie reelle de
-y 1+ X • Les pertes dans le milieu sont quant a elles decrites par la partie imaginaire x de la susceptibilite,
comme le montre 1'expression de la densite de puissance FT transferee du champ vers les dipoles :

at
qui est proportionnelle a la composante de la polarisation oscillant en quadrature avec le champ laser. Comme le
montre 1'Eq. (I.A-7), les parties reelle et imaginaire de la susceptibilite lineaire sont dans un rapport -2A/F. Ceci
montre que loin de toute resonance d'un materiau, celui-ci se comporte comme un milieu purement dispersif

/0) "(i)(sans absorption). % / l ' et % sont representees sur la Fig. I.A-2 en fonction du disaccord a resonance A. Leurs
allures dispersive ( % ) et lorentzienne ( % ) sont caracteristiques de la reponse lineaire d'un milieu au
voisinage d'une resonance

Disaccord a resonance A
FIG. I.A-2 : Dependance des parties reelle et imaginaire de la susceptibilite lineaire en fonction du disaccord a resonance A
au voisinage de la resonance CO = co^. La demi-largeur de la dispersion et de la lorentzienne est egale au taux de relaxation du
dipole.

(1) On pourra s'assurer du bien-fonde du modele considere ici en comparant les expressions (I.A-7) a 1'Eq. (III.A-5) du
§111.A.I.a obtenue par un calcul quantique exact dans le cas d'un atome a deux niveaux.



92 J.-Y. Courtois

/ P(t)

A A A A\J \J \J \l

<

(a)

/

(b)

FIG. I.A-3 : Effet de la relation non lineaire entre polarisation P et champ electrique oscillant E (frequence co). (a) Lorsque
le champ electrique incident est suffisamment faible, la polarisation apparait essentiellement comme une fonction lineaire de
E. (b) Toutefois, k plus fortes valeurs du champ, la polarisation presente une forme distordue contenant plusieurs
harmoniques de co.

En physique, la dependance lineaire d'une quantite en fonction d'une autre est presque toujours une
approximation, qui reste valable uniquement a 1'interieur d'un domaine particulier de 1'espace des parametres.
Dans le cas present, 1'amplitude du mouvement des particules chargees au sein du dielectrique ne peut etre
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consideree comme lineaire en champ qu'a la limite ou le deplacement des particules est petit. Pour des ecarts a
1'equilibre plus importants, la force de rappel devient significativement non lineaire en x de maniere a contenir le
mouvement des electrons au voisinage du cceur ionique. Cette non-linearite est prise en compte dans notre
modele par 1' intermediate des termes anharmoniques Q2' x2 + ̂ 3'jc3+. .. ou les coefficients Q1' sont des
constantes [voir Eq. (LA-1)]. Nous montrons sur la Fig. LA-3 que la reponse anharmonique des electrons donne
lieu a une polarisation induite qui peut etre consideree comme etant soil lineaire (en bonne approximation), soit
non lineaire en champ electrique applique, 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 frequence
laser co, la polarisation du milieu contient des composantes de frequence 2(0, 3co,..., ainsi qu'une composante de
frequence nulle (composante continue). Ce phenomene est analogue a 1'effet bien connu de distortion des
signaux par un circuit electronique dont la reponse n'est pas parfaitement lineaire. Or, la theorie de
I'electromagnetisme nous apprend qu'un dipole electrique oscillant rayonne un champ a sa frequence
d'oscillation (nous nous sommes deja servi de ce resultat lors de la discussion de la reponse lineaire du milieu).
Ainsi, la composante de la polarisation oscillant a la frequence 2co rayonnera un champ a la frequence double de
celle du laser. II s'agit du processus non lineaire de generation de seconde harmonique, que nous etudierons plus
en details au chapitre II.

Lorsque les termes non harmoniques sont pris en compte, il n'existe plus de solution generale de ('equation
du mouvement (I.A-1). Toutefois, dans la limite ou ces termes sont suffisamment petits devant la composante
harmonique, il est possible de resoudre 1'Eq. (I.A-1) par perturbation en effectuant un developpement de la
solution x(t) en puissances de 1'amplitude du champ electrique. Ceci conduit a une expression de la polarisation
du milieu admettant egalement un developpement en puissance de £, du type :

/> = e0(
Dans cette expression, j£ represente la susceptibilite lineaire discutee precedemment, tandis que les quantites
X > X > ••• sont appelees susceptibilites non lineaires du milieu (respectivement d'ordre 2 et 3).

II est interessant d'evaluer Fordre de grandeur du champ electrique necessaire pour que les proprietes non
lineaires des atomes ou molecules se manifestent. D'apres la discussion precedente, il apparait que la non-
linearite associee aux termes anharmoniques ne se manifestera qu'a la condition que le champ laser ne soit pas
totalement negligeable devant le champ intra-atomique 'EM responsable du lien entre electrons et cceur ionique.
L'expression (LA-9) peut ainsi se recrire sous la forme :

. . . (LA.10)

ou les coefficients rp'' sont tous du meme ordre de grandeur. Comme nous 1'avons vu en introduction, un
champ electrique d'amplitude "Eat correspond a une intensite laser incidente de 1'ordre de 10L W/cm , qu'il est
possible d'obtenir en utilisant des lasers impulsionnels. En fait, il n'est pas necessaire de disposer d'intensites
lasers si elevees pour observer la plupart des processus non lineaires. L'une des raisons pour cela est que
lorsque les dipoles induits oscillent tous de fa?on coherente (c'est-a-dire qu'ils possedent une certaine relation de
phase entre eux), les champs qu'ils rayonnent individuellement peuvent dans certains cas interferer
constructivement et conduire a un champ ayant une intensite considerablement plus grande que celle du meme
nombre de dipoles rayonnant de fa?on incoherente. En optique non lineaire, la condition pour obtenir une telle
interference constructive porte le nom de condition d' accord de phase. Nous aurons 1'occasion d'y revenir plus
en details aux §LB et §I.C.

L' intensite requise pour observer certains effets non lineaires peut etre encore reduite de plusieurs ordres de
grandeur lorsque 1'une ou plusieurs des frequences lasers impliquees sont proches des frequences de resonance
des dipoles oscillants. II s'agit du phenomene d'exaltation resonnante des non- linear ites (1'exaltation de la
reponse d'un materiau au voisinage d'une resonance est clairement visible sur la Fig. LA-2). En optique non

(1) Cette expression n'est en fait valable que lorsque les susceptibilites electriques sont toutes reelles. Pour un cas plus
general, voir le §I.B.

(2) Le modele de 1'oscillateur anharmonique a ete utilise par [Bloembergen 65] et [Garrett 66] pour evaluer les
susceptibilites non lineaires d'ordres 2 et 3 des dielectriques.
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lineaire, 1'exaltation resonnante est exploitee de deux facons. Premierement, elle permet d'observer les
processus non lineaires a des puissances lasers plus faibles, ce qui augmente considerablement leur champ
d'application et leur efficacite. Deuxiemement, les phenomenes non lineaires resonnants sont a la base de la
spectroscopie non lineaire, qui fournit des informations sur la structure de la matiere inaccessibles par la
spectroscopie lineaire conventionnelle (voir §III.B).

Notons pour terminer ce paragraphe que le modele d'oscillateur anharmonique presente ici a ses limites. Par
exemple, nous avons uniquement considere les cas ou la frequence optique etait proche du domaine visible, de
sorte que le mouvement des electrons etait la composante dominante de la reponse du milieu. A plus basses
frequences, le mouvement des ions devient plus important (vibrations et rotations moleculaires dans les fluides,
vibration de la matrice ionique dans les solides), et peut jouer un role dans la reponse non lineaire du milieu. En
fait, comme nous Favons deja mentionne, seule la mecanique quantique fournit le cadre adequat pour calculer de
maniere fiable les susceptibilites non lineaires. Nous ne detaillerons toutefois pas ici une telle approche qui, dans
le cas general, n'apporte que peu d'informations supplementaires par rapport au modele considere ici . Enfin,
il faut mentionner que dans le cas d'un milieu non lineaire realiste, le developpement en puissances du champ
electrique (LA-9) doit en fait prendre en compte le caractere vectoriel du champ electrique (c'est-a-dire sa
polarisation), ainsi que la dependance en frequence et le caractere tensoriel des susceptibilites. Ces questions
sont abordees dans le paragraphe suivant.

B. Le formalisme de I'optique non lineaire
Nous presentons dans ce paragraphe les elements du formalisme de I'optique non lineaire qui nous seront utiles
par la suite, et nous precisons nos notations. Nous considerons d'une part la definition des susceptibilites non
lineaires, et d'autre part 1'equation des ondes regissant 1'evolution des champs lors de leur interaction avec un
milieu non lineaire.

1. Definition formelle des susceptibilites non lineaires
Comme nous 1'avons vu au paragraphe precedent, les susceptibilites jouent un role cle en optique non lineaire
puisqu'elles caracterisent entierement la fa9on dont la polarisation d'un milieu depend du champ electrique
auquel il est soumis, et qui sous-tend tous les processus non lineaires susceptibles de se manifester dans ce
milieu. Nous allons preciser ici la fa?on dont sont definies ces quantites dans un cadre plus general que celui
envisage precedemment. Nous considerons le cas d'un milieu non lineaire interagissant avec un champ
electrique E resultant de la somme discrete d'ondes planes monochromatiques En de vecteurs d'onde kn et de
frequences (un :

E(r,r) = !E,,(r,r) (I.B-1)
n>0

et nous distinguons les composantes de frequence positive et negative des ondes En :
E,,(r,0 = E;(

avec(2):

ou e, designe le vecteur unitaire pointant dans la direction d'espace /, et ou () designe le complexe conjugue de
(). II est important de noter qu'avec la convention (I.B-3), "Eni est une quantite complexe dont le module est egal
a la demi-amplitude de la composante de polarisation e;. du champ electrique En. Le fait que les composantes de
frequence positive et negative sont complexes conjuguees 1'une de 1'autre resulte du fait que le champ En est une
quantite reelle. Par la suite, nous utiliserons egalement une autre notation pour 1'amplitude "Eni et son complexe
conjugue :

(1) Le lecteur interesse par cette approche pourra se referer aux ouvrages generaux [Bloembergen 65], [Shen 84],
[Butcher 90], [Boyd 92], etc...

(2) Dans tout ce cours, nous designerons les quantites variant rapidement temporellement (^ la frequence optique) et/ou
spatialement (variation £ l'6chelle de la longueur d'onde optique) par des lettres romaines, et les fonctions
enveloppes associ6es, variant beaucoup plus lentement, par les memes lettres en caracteres cursifs.
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" (I.B-4)
,=£,.(-COn)

qui est tres commode, bien que la frequence (fln soit un parametre et non un argument refletant une veritable
dependance fonctionnelle. Ceci nous permettra ainsi de recrire 1'Eq. (I.B-1) sous la forme compacte :

n R(l.B-

ou la somme porte sur les valeurs positives et negatives de n, avec la convention :
a-» = ~CO«k - kK- ~ ~K

La non-linearite du materiau se traduit par 1'existence d'une polarisation, fonction non lineaire du champ
electrique total (supposee locale, c'est-a-dire que sa valeur en un point d'espace depend uniquement de la valeur
du champ en ce point), dont nous supposerons qu'elle admet un developpement en puissances des composantes
de ce champ. Dans ces conditions, la polarisation du milieu apparatt comme une somme de composantes de
Fourier spatiales et temporelles, combinaisons lineaires des composantes de Fourier du champ electrique, que
Ton repere collectivement par un indice m prenant egalement des valeurs positives et negatives :

Les non-linearites d'ordre p du materiau sont caracterisees par les termes 2}(com) (notes egalement 2} (oom))
de cette somme impliquant un produit de p composantes du champ electrique. On exprime alors la relation entre
la polarisation non lineaire 2fp'(com) et ces p composantes du champ electrique au moyen du tenseur de
susceptibilite non lineaire d'ordre p, ^ , selon :

3(p)(com) = e0 5 d - . ' ; C O - - - ' ( 0 « c o « - " £ ' (LB-8)

oil la somme est restreinte aux indices n- verifiant les deux relations

-f'Kn.
7 = 1

Comme le montrent les Eqs (I.B-9), la polarisation non lineaire contient des composantes de frequence absentes
du champ electrique incident. Le champ rayonne par les dipoles induits dans le materiau peut done conduire a la
generation de nouvelles ondes. La relation (I.B-9.b) traduit plus particulierement le fait que la composante de
polarisation d'indice m n'oscille pas dans tout le materiau avec la meme phase. La variation spatiale de cette
phase reflete celle du produit des champs lasers induisant la polarisation. II est done naturel qu'elle soit decrite
par le vecteur d'onde Km egal a la somme des vecteurs d'onde des lasers impliques dans 1'expression (I.B-9.a).

2. Proprietes des susceptibilites non lineaires
Nous passons ici en revue quelques proprietes de symetrie des susceptibilites non lineaires % , en donnant leur
demonstration lorsque celle-ci est breve. La connaissance de telles proprietes est essentielle, puisqu'elle permet
souvent de reduire de fa§on considerable le nombre de termes independants intervenant dans 1'Eq. (I.B-8). Les
proprietes les plus couramment utilisees sont les suivantes :
4 Realite de la polarisation : La polarisation non lineaire et les champs electriques etant des quantites

reelles, les Eqs (I.B-4) et (I.B-8) impliquent que Ton a :

(1) Nous noterons Km et non km, le vecteur caracterisant la dependance spatiale des composantes de polarisation. Ce
choix est motive par le fait que K;n n'est pas a priori relie a la frequence o>m par une relation de dispersion du type
de celle liant k_ a c o .
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Cette propriete permet ainsi d'eliminer la moitie des termes de (I.B-8).
Symetrie intrinseque de permutation : Les indices de sommation n- et f figurant dans 1'Eq. (I.B-8)
etant des indices muets, 1'expression (I.B-8) reste inchangee dans toute permutation du type :

En consequence, il est commode de poser par convention :

x['^,.,,,..(fflm;--vCV (LEM2)

II est important de noter que cette relation de symetrie resulte d'un choix de definition des susceptibilites
et non d'une propriete fondamentale.
Symetrie d'inversion : On dit qu'un materiau possede la symetrie d'inversion (on dit aussi qu'il est
centro-symetrique) lorsque les constituants elementaires responsables de sa reponse non lineaire sont
globalement ou individuellement invariants par parite (c'est-a-dire Fechange des directions d'espace
r — > — r). Pour un tel materiau, la polarisation doit necessairement changer de signe lorsque le champ
electrique change lui-meme de signe (deux directions opposees etant rigoureusement equivalentes). Cette
propriete implique qu'il ne peut y avoir de puissances paires du champ electrique dans le developpement
(I.B-8) de la polarisation. Ainsi, dans un materiau possedant la symetrie d'inversion, les susceptibilites
non lineaires d'ordre pair sont toutes nulles. La non-linearite non nulle d'ordre le plus has est done celle
d'ordre 3. Mentionnons que d'un point de vue plus general, toute symetrie spatiale du materiau non
lineaire se reflete au niveau des susceptibilites.
Cas d'un milieu sans perte : Dans le cas ou le milieu non lineaire est sans perte (on dit egalement que le
milieu est purement dispersif), deux proprietes de symetrie se rajoutent aux precedentes, que nous
donnons ici sans demonstration. La premiere exprime que toutes les susceptibilites non lineaires sont
purement reelles. La seconde, qui porte le nom de symetrie complete de permutation, exprime que toutes
les frequences des susceptibilites peuvent etre permutees des lors que 1'on permute de la mSme fagon les
indices associes aux coordonnees cartesiennes. Cette propriete ajoute a la symetrie intrinseque de
permutation (I.B-12) des relations du type :

x£(/,..(wm;cov--s«v--^ (I.B-13)

qui, d'apres la relation (I.B-10) et la realite des susceptibilites, peut se recrire :

4 Loin de toute frequence de resonance du milieu : la symetrie de Kleinman : Le fait que toutes les
frequences impliquees dans le processus non lineaire (champ electrique et polarisation) soient situees tres
loin de toute frequence de resonance du materiau a deux consequences importantes. D'une part, le
materiau se comporte comme un milieu sans perte, de sorte que les proprietes de symetrie evoquees
precedemment s'appliquent. D'autre part, on peut considerer en bonne approximation que les
susceptibilites non lineaires sont independantes de la frequence. Cette derniere propriete, combinee avec
les relations (I.B-12) et (I.B-14), exprime que les susceptibilites non lineaires sont invariantes par
permutation quelconque des indices de coordonnees cartesiennes, sans changer les frequences. Cette
propriete porte le nom de symetrie de Kleinman.

3. L'equation des ondes non lineaire
La relation constitutive (I.B-8) entre polarisation non lineaire et composantes cartesiennes du champ electrique
caracterise entierement la reponse non lineaire d'un materiau soumis a un champ electrique. Toutefois, Fobjet
d' etude principal de 1'optique non lineaire est le champ electrique lui-meme, et plus precisement sa propagation
a travers le materiau non lineaire. Or, pour decrire cette propagation, il est necessaire de prendre en compte le
couplage entre les ondes lumineuses et la polarisation qu'elles induisent. Ce couplage est decrit au moyen d'une
equation des ondes non lineaire issue des equations de Maxwell, ou la polarisation joue le role d'un terme
source. Nous montrons dans ce paragraphe comment cette equation est obtenue, quelle est sa forme, et quelles
sont les approximations qu'il est possible d'effectuer pour la resoudre. Nous nous limiterons ici, et dans toute la
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suite de ce cours, au cas ou les champs electriques resultent d'une somme discrete d'ondes planes du type
(I.B-1).

Le point de depart pour 1'etablissement de 1'equation des ondes non lineaire est I'ensemble des equations de
Maxwell decrivant la propagation des ondes dans un milieu materiel. Dans la situation d'un milieu non
magnetique ou les densites de charge et de courant macroscopiques sont nulles (ce qui est tres generalement le
cas en optique), celles-ci prennent la forme :

VxE = ——B (I.B-15.b)
dt

VxB = ̂ -—E + —— r—P (I.B-lS.c)c dt e0c~ dr
ou c est la vitesse de la lumiere dans le vide. En combinant le rotationel de 1'Eq. (I.B-15.b) et la derivee
temporelle de 1'Eq. (I.B-lS.c), on obtient alors :

1 d2 1 d2

c2 dt2 e0c2 dt2

qu'il est possible de transformer au moyen de 1'identite vectorielle :
V x V x E = V(V.E)-V2E (I.B-17)

et en utilisant le fait que le premier terme du second membre de 1'Eq. (I.B-17) est nul, puisque le champ E est
somme discrete d'ondes planes. L'Eq. (I.B-16) se reduit alors a :

V2E— j—TE = ——5—rP (I.B-18)^ dr e0 cz dr
II est alors commode d'effectuer une decomposition de Fourier temporelle du champ electrique et de la

polarisation du milieu, tout en distinguant les parties lineaire et non lineaire de celle-ci. En supposant le materiau
isotrope (ce que nous ferons toujours par la suite), et caracterise par une susceptibilite lineaire %'*' purement
reelle (ce qui revient a negliger 1'absorption lineaire, phenomene que 1'on cherche toujours systematiquement a
minimiser dans les applications), on peut ainsi ecrire pour chaque composante de frequence P(co) de la
polarisation :

P(«>) = £o X(1) (») E(co) + P NL((f>) (I.B-19)
ou la polarisation non lineaire PNL((ft) est definie avec les memes notations qu'au §I.B.l :

"Ke/expi -K m . r8 (a ) - (O m (I.B-20)
m p>\ i

ou 8 designe la distribution de Dirac. En portant 1'Eq, (I.B- 19) dans (I.B- 18), on obtient alors :

ou n(co) = yi + ̂ ^(co) est 1'indice de refraction du milieu a la frequence CO. L'Eq. (I.B-21) est appelee
equation des ondes non lineaire. Elle a la forme de 1'equation des ondes habituelle pour un milieu d'indice de
refraction n(co), mais possede un terme source proportionnel a la polarisation non lineaire du milieu. Les
produits d'amplitudes des champs contenus dans PNL((f>) decrivent 1'interaction entre ondes lasers presentes
dans le milieu non lineaire, les coefficients de couplage entre ondes etant proportionnels aux susceptibilites non
lineaires du materiau. Du fait de ces termes d' interaction a plusieurs ondes, la propagation des champs dans le
milieu non lineaire doit en fait etre decrite par un systeme d'equations couplees du type (I.B-21), dont le nombre
est generalement superieur a celui des ondes lasers incidentes. Selon leur dependance spatiale et temporelle, les
composantes de polarisation 2fp'(com) peuvent en effet engendrer deux types de processus dans le milieu non
lineaire. Le premier correspond a une modification de la propagation des ondes lasers incidentes (changement de
1'indice de refraction, modification de 1'intensite), tandis que le second correspond a la generation de nouvelles
composantes de Fourier du champ a partir des ondes incidentes (melange de frequence, effet Raman stimule,

(1) E(o>) ne doit pas etre confondu avec £(«>), qui ne contient pas la dependance spatiale rapide du champ.
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conjugaison de phase, etc...)- H arrive meme que les nouvelles ondes ainsi generees deviennent suffisamment
intenses pour donner a leur tour naissance a de nouveaux champs, qui a leur tour... En conclusion, le nombre
d'equations non lineaires couplees a prendre en compte peut devenir considerable.

4. Simplification du systeme d'equations non lineaires couplees
Fort heureusement, dans la majorite des situations d'interet pratique, plusieurs facteurs contribuent a rendre peu
important le nombre d'equations couplees a prendre en compte. Nous passons ici en revue quelques criteres a
considerer lors de 1'analyse d'une situation concrete, ou avant de se lancer dans la resolution d'un systeme
d'equations non lineaires couplees monstrueux. Nous supposerons que la simplification de la relation
constitutive (I.B-8) a deja ete effectuee au moyen des proprietes de symetrie exposees au §I.B.2.

a. Exaltation resonnante des non-linearites
Le phenomene d'exaltation resonnante des non-linearites est souvent tres selectif en frequence. Le nombre de
composantes des tenseurs de susceptibilite non lineaire ayant une valeur non negligeable peut ainsi etre tres
restreint, reduisant significativement le nombre d'equations non lineaires couplees.

b. La condition d'accord de phase
Comme nous 1'avons deja mentionne, 1'intensite du champ rayonne par la composante de polarisation 2f'^(com)
depend crucialement de la relation de phase entre les Ndip dipoles du materiau. Le champ total rayonne par le
milieu non lineaire est en effet egal a la somme des champs emis par chacun de ses dipoles, qui oscillent avec
une phase dependant du champ electrique auquel ils sont soumis. Comme nous 1'avons vu, la variation spatiale
de cette phase est decrite par le vecteur d'onde Km associe a la composante de polarisation 2f'''((0m) (voir
§I.B.2). Parallelement, la relation de dispersion du materiau fc(co) (incluant la modification d'indice non lineaire
due aux champs presents dans le milieu) impose une relation univoque entre frequence oo et module du vecteur
d'onde k de tout champ se propageant dans le materiau. Ainsi, le champ de frequence (Om, emis par la
composante de polarisation ^/)'(com), subira necessairement un dephasage a la propagation caracterise par un
vecteur d'onde km de module &(com) (de meme, le module du vecteur d'onde K m , en tant que somme de
vecteurs d'onde des lasers incidents [Eq. (I.B-9.b)], depend de facon indirecte de la relation de dispersion).

La condition pour que les champs rayonnes par les Ndip dipoles du materiau interferent de fagon constructive
est done que le dephasage a la propagation decrit par le vecteur d'onde km compense exactement la difference
de phase entre les dipoles liee a la propagation des ondes lasers incidentes, decrite par le vecteur d'onde K m . En
d'autres termes, il faut que ces vecteurs d'onde verifient:

k m = K m = IX d.B-22)
;=i

Lorsque cette condition, appelee condition d'accord de phase, est realisee, 1'amplitude du champ electrique emis
est Ndi fois plus grande, et son intensite Ndil, fois plus grande, que celle correspondant a chaque dipole.
Lorsque la condition d'accord de phase n'est pas realisee, les dipoles rayonnent de fagon incoherente, de sorte
que 1'intensite du champ emis par le materiau est seulement Ndip fois celle d'un dipole individuel. Dans la
pratique, et compte tenu de la faible contribution de chaque dipole (voir §I.A), cette difference d'un facteur Ndip

(qui peut prendre des valeurs considerables dans un materiau de taille macroscopique) entre les deux situations
fera qu'w« processus non lineaire ne sera efficace que si la condition d'accord de phase est verifiee .

II sera ainsi possible d'eliminer du systeme d'equations non lineaires couplees toutes les composantes de
polarisation ne satisfaisant pas de fagon evidente la condition d'accord de phase. En particulier, toutes les
composantes de polarisation associees a un vecteur d'onde Km ayant un module tres different de rc(com)com/c
(la valeur attendue en 1'absence de processus non lineaire pour un champ de frequence com, et qui differe peu
lorsque les effets d'indice non lineaire sont pris en compte) seront toujours negliges.

(1) Plus preciseement, on considerera que la condition d'accord de phase est verifiee des lors que 1'Eq. (I.B-22) le sera a
des termes d'ordre \IL pres (ou L designe la taille de la zone d'interaction entre champ et materiau non lineaire).
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c. Limite d'une interaction non lineaire faible
Lorsque Ton est dans une situation ou les processus non lineaires sont suffisamment faibles, il est souvent
possible de negliger la modification de 1'amplitude des champs incidents de forte intensite lors de leur
propagation dans le materiau non lineaire. En consequence, les equations devolution des champs incidents
peuvent etre negligees, tandis que celles des nouveaux champs generes deviennent generalement lineaires (on
neglige les termes proportionnels aux produits de deux ou plusieurs champs nouvellement generes, d'amplitudes
faibles).

d. L'approximation de I'enveloppe lentement variable
Dans la plupart des situations physiques, 1'equation des ondes (I.B-21) peut etre ramenee d'une equation
differentielle d'ordre 2 a une equation differentielle d'ordre 1. Ceci s'effectue en cherchant sa solution par une
methode de type "variation de la constante". Les ondes lasers incidentes, ainsi que la polarisation non lineaire,
ayant une structure de type onde plane, il est en effet naturel de chercher a decrire les champs E(com) sous la
forme d'un produit d'une fonction enveloppe £(com) et d'une onde plane solution de 1'equation homogene
associee a (I.B-21) :

E(oom) = £(com) e exp[ikm. r] (I.B-23)
ou le vecteur d'onde km a pour module :

|kj = n(o>m)—— (I.B-24)c
et est oriente selon la direction de propagation du champ E(com). Avec cette convention, la dependance spatiale
rapide (a 1'echelle de la longueur d'onde optique) du champ E(com) est entierement contenue dans
1'exponentielle complexe de 1'Eq. (I.B-23), tandis que la fonction enveloppe decrit 1'evolution a grande echelle
du champ sous 1'effet du couplage non lineaire. II est done possible de negliger dans 1'Eq. (I.B-21) la derivee
seconde de I'enveloppe <£(com) :

V2£(com)|«| [km. V]£(com) | (I.B-25)
Cette procedure porte le nom d'approximation de I'enveloppe lentement variable. Elle conduit a substituer a
1'Eq. (I.B-21) une equation portant sur la fonction enveloppe :

[km.V]£((om)e = -^2_PA'L(co = com) exp[-ikm.r] (I.B-26)
2e0c

L'equation differentielle de second ordre (I.B-21) est ainsi ramenee a une equation differentielle d'ordre 1.
En optique, 1'approximation (I.B-25) est presque toujours verifiee. La plupart des auteurs la justifient,

comme nous 1'avons fait ici, en se basant sur le fait que le membre de droite de 1'Eq. (I.B-26), et done la
fonction enveloppe £(com), varient tres lentement a 1'echelle de la longueur d'onde optique. Toutefois, une telle
interpretation ne permet pas d'identifier clairement les phenomenes physiques eventuels que 1'approximation de
I'enveloppe lentement variable fait disparattre du systeme. Comme 1'a montre [Shen 84], celle-ci conduit en fait
a negliger la composante du champ electrique rayonne par la polarisation dans la direction opposee au vecteur
d'onde km, champ qui est presque toujours negligeable (car il ne satisfait pas la condition d'accord de phase).
Dans la pratique, et dans la suite de ce cours, nous utiliserons toujours 1'Eq. (I.B-26) plutot que 1'Eq. (I.B-21)
pour decrire les processus non lineaires.

C. Interpretation quantique des processus non lineaires
La description des processus non lineaires au moyen du couple tenseurs de susceptibilite - equations des ondes
non lineaires prdsente le double avantage d'etre generate et raisonnablement simple a manipuler techniquement.
Le revers de son caractere tres formel est qu'elle masque bien souvent le contenu physique des processus, et
permet ainsi difficilement (si ce n'est par une exploration mathematique ou numerique) de determiner les
parametres ou les conditions experimentales permettant d'en optimiser 1'efficacite. Dans la pratique, la

(1) Nous.employons la notation generique E((0m) pour designer globalement les champs lasers incidents et les nouveaux
champs gen6res ^ partir de ceux-ci par interaction non lineaire.
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description physique d'un processus non lineaire intervient generalement lors du calcul de la polarisation non
lineaire du milieu. Un tel calcul requiert souvent la quantification des degres de liberte internes des constituants
elementaires du materiau (atomes, molecules), responsables de sa reponse non lineaire. La quantification du
rayonnement electromagnetique est quant a elle beaucoup moins systematique. En effet, 1'optique non lineaire
repose essentiellement sur 1'emploi de sources lasers de puissances moyennes ou elevees, et done sur des flux de
photons tres importants (un laser infra-rouge continu de 1 W correspond a un flux de pres de 1019 photons par
seconde), de sorte que le caractere quantique du rayonnement electromagnetique n'y est generalement pas
apparent. Pour cette raison, les processus non lineaires sont presque toujours decrits en considerant le champ
comme une quantite classique.

II apparatt neanmoins que la representation des effets non lineaires en termes d'echanges elementaires de
photons entre ondes (processus de diffusion) via le materiau, ou de transferts d'energie entre ondes et materiau
(processus d'absorption et d'emission de photons) est toujours extremement suggestive, et permet generalement
de parfaire sa connaissance et son intuition de 1'effet etudie. L'interet d'une telle representation est renforce par
le fait qu'elle ne necessite pas necessairement un recours explicite a 1'electrodynamique quantique ou a la
theorie de la diffusion , mais qu'elle s'obtient souvent par simple inspection du calcul de la polarisation non
lineaire effectue dans le cadre de 1'electrodynamique classique. Notre but sera ici simplement de donner
quelques regies pratiques permettant de relier a vue les descriptions classique et quantique des processus etudies.

1. Quand peut-on obtenir simplement une description quantique
d'un processus non lineaire ?

La description entierement quantique d'un processus non lineaire est en principe toujours possible, quel que soil
le systeme etudie. Neanmoins, d'un point de vue pratique, certaines situations se pretent mieux a une telle
description que d'autres. La question posee dans ce paragraphe n'a bien entendu pas de reponse tres nette, et
Ton rencontre aussi bien des situations d'apparence complexe se representant commodement du point de vue
quantique (par exemple, certains processus non lineaires assistes par collisions entre deux especes gazeuses),
que des situations simples a premiere vue, et dont la representation diagrammatique quantique est tres complexe
(par exemple, la diffusion Rayleigh stimulee).

On peut distinguer notamment trois raisons pour lesquelles une description quantique peut s'averer delicate,
sans toutefois que cela soil systematique ou redhibitoire :
• Le nombre ou la complexite des elements intervenant dans la reponse non lineaire du materiau est

tres important. C'est notamment le cas lorsque le processus non lineaire fait explicitement intervenir un
mecanisme de relaxation lie au couplage du systeme avec un grand reservoir, et dont la description
quantique peut etre delicate, ou conduire a des calculs complexes. A cet egard, la relaxation due au
couplage des atomes ou molecules avec le champ electromagnetique du vide (emission spontanee)
occupe une place a part, puisqu'elle fait egalement intervenir des processus d'emission de photons, et
peut done etre traitee simultanement et sans grosses difficultes avec I'interaction du milieu et des ondes
incidentes.

4 Les champs impliques dans le processus non lineaire sont tres nombreux. La difficulte provient alors
du nombre considerable de diagrammes a prendre en compte pour le calcul des amplitudes de transition
associees au processus non lineaire.

^ Le champ electrique possede une structure spatiale complexe, qui rend inadequate la notion de
photons pour decrire 1'effet non lineaire. C'est par exemple le cas du processus d'autofocalisation ou de
filamentation d'un faisceau laser gaussien.

Afin d'eviter une discussion detaillee des nombreuses situations pouvant se produire, nous nous limiterons ici a
la representation diagrammatique des processus non lineaires faisant intervenir exclusivement les champs
presents dans le milieu (ondes incidentes ou generees par interaction non lineaire), et les niveaux d'energie des
constituants elementaires (atomes, molecules) du milieu non lineaire. Nous ne considererons egalement que les
situations ou les champs lasers peuvent etre assimiles en bonne approximation a des ondes planes. De tels
processus pourront done etre decrits au niveau quantique au moyen d'un Hamiltonien faisant uniquement

(1) Pour un expose complet de ces theories, voir par exemple [Cohen-Tannoudji',
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intervenir les degres de liberte internes des atomes ou molecules, ainsi que les modes quantiques du champ
electromagnetique correspondant aux lasers incidents et aux champs generes par interaction non lineaire.

2. Quelques rappels sur les processus d'interaction entre photons
et atomes0}

Afin de preciser le vocabulaire, nous considererons ici le cas ou les constituants elementaires du materiau
responsables de la reponse non lineaires sont des atomes, dont la structure des niveaux d'energie est connue, et
decrite au moyen d'un Hamitonien atomique Hinl agissant sur les degres de liberte internes de 1'atome (le cas des
molecules se decrit de facon similaire). A 1'approximation dipolaire electrique, le Hamiltonien H decrivant la/2\
dynamique du systeme forme par les atomes et le champ E a pour expression :

2M
ou P et R sont les operateurs impulsion et position de F atome de masse M, et d 1'operateur moment dipolaire
electrique. Le champ electromagnetique etant quantifie en jauge de Coulomb, le Hamiltonien du rayonnement
HR et 1'operateur champ electrique E s'expriment en fonction des operateurs o^ et an decrivant la creation et
F annihilation de photons dans le mode n du champ electromagnetique, caracterise par la frequence con, le vecteur
d'onde kn, et la polarisation en :

d-C-2)

E« = I' - K e« exP(*» •r) - «» e« exp(-«-kB. r)] (I.C-3)
n V £0 V

ou V est le volume de quantification du champ, et ou la somme ne porte que sur les modes du champ
electromagnetique des lasers incidents et des champs generes par interaction non lineaire. La comparaison des
Eqs (I.C-3), (I.B-2) et (I.B-3) fait alors apparaitre une correspondance entre representations classique et
quantique du champ electrique : a Vamplitude complexe T,n du champ classique correspond 1'operateur
d'annihilation an, tandis que 1'operateur creation a*n est associe au complexe conjugue £* du champ classique.

On retient generalement comme base des etats du systeme {atome + champ} 1'ensemble des kets de la
forme :

IPW/IJ. /IZ,--) (I.C-4)
decrivant un atome d'impulsion p dans 1'etat interne \a), et un champ quantique caracterise par n, photons dans
le mode 1, n, photons dans le mode 2, etc... II apparait clairement sur 1'expression (I.C-1) du Hamiltonien du
systeme {atome + champ} que ces etats sont couples entre eux par le terme -d.E(R) decrivant 1'interaction
entre le dipole atomique et le champ electrique. Plus precisement, 1'Eq. (I.C-3) montre que seuls les etats
differant par un seul photon sont couples directement par le Hamiltonien d'interaction -d.E(R). Une autre
propriete importante de 1'interaction atome-rayonnement est qu'elle conserve 1'energie et 1'impulsion totale du
systeme {atome + champ}, qui sont definies par :

P2

H,(>, = —— + ft., + HR (I.C-5)tot 2M mt R

pw,=p+5>M;k ac-6)
On reconnatt sur (I.C-6) 1'expression Skn correspondant a 1'impulsion d'un photon de vecteur d'onde kn. Un
processus d'absorption d'un photon du mode n par un atome fera ainsi passer son impulsion de p a p + ftkn,
tandis qu'un processus d'emission la fera passer de p a p - fikn.

Tout effet non lineaire correspond a un processus d'interaction entre photons et atomes. L'electrodynamique
quantique permet de calculer 1'amplitude de probabilite associee a de tels processus. Plus precisement, elle decrit

(1) Pour plus de details, voir [Cohen-Tannoudji 88].
(2) Le champ considere ici etant une somme discrete d'ondes planes, champs purement transverses, nous confonderons

ici le champ total et sa partie transverse.
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1'evolution du systeme {atome + champ} sous 1'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 probabilite est ainsi
calculee sous la forme d'une serie de perturbation dont chaque terme peut etre represente au moyen d'un
diagramme. Ces diagrammes sont constitues d'une part des niveaux atomiques, et d'autre part de fleches
decrivant la succession d'absorptions et d'emissions de photons (la longueur des fleches etant proportionnelle a
1'energie des photons), tels qu'ils figurent dans le terme considere. Illustrons cette methode de representation sur
un exemple, en considerant 1'amplitude de probabilite Tfl pour un systeme d'effectuer une transition d'un etat
initial \i} = \a;n],n2} a un etat final |/} = |&;/7, -1,«2 + l) (pour simplifier, nous ne prendrons pas ici en compte
1'impulsion atomique). Ces deux etats differant par deux photons, et 1'action du Hamiltonien d'interaction
-d.E(R) sur un etat changeant le nombre de photons d'une seule unite, une telle amplitude de probabilite
n'apparaitra a 1'ordre le plus bas qu'au deuxieme ordre de perturbation. On obtiendra ainsi un terme de la
forme :

Tp °<(b;«i -I,n2 + l|a2d.e2exp(-zk2.r)|c;n1 -l,!^}^;^ -l.Mjja, d.e,exp(/k|.r)|a;«1,n2} (I-C-7)
ou r designe la position du centre de masse atomique. En lisant ce terme de droite a gauche, on voit qu'i l
correspond a 1'absorption d'un photon dans le mode 1 avec passage de 1'atome dans le niveau intermediate |c),
suivie de 1'emission stimulee d'un photon dans le mode 2 avec passage de 1'atome dans le niveau interne \b).
On representera ainsi un tel processus par le diagramme de la Fig. I.C-1.

\b}

FIG. I.C-1 : Representation diagrammatique de 1'amplitude de probabilite (I.C-7). L'absorption d'un photon dans le mode 1
est suivie de 1'emission stimulee d'un photon dans le mode 2. L'energie totale du systeme {atome + champ} est conservee au
cours de ce processus, le champ transferant une partie de son energie a 1'atome.

II est toutefois tres important de noter que de tels diagrammes quantiques ne refletent que partiellement la
realite d'un processus non lineaire. Premierement, ces diagrammes changent selon la jauge choisie pour la
quantification du champ electromagnetique (ici la jauge de Coulomb), et n'ont done pas individuellement de
veritable signification physique (par centre, la probabilite totale du processus est invariante de jauge).
Deuxiemement, la representation diagrammatique des amplitudes de transition quantiques en termes
d'absorptions et d'emissions successives de photons privilegie la notion d'echange d'energie entre le champ et
le milieu diffuseur, et ne tient pas compte de fa9on explicite de la phase des ondes impliquees [contenue par
exemple dans les facteurs exponentiels de 1'Eq. (I.C-7)]. Or, la phase des differents termes du developpement en
serie d'une amplitude de transition a une influence fondamentale sur la valeur de la probabilite de transition : il
s'agit du phenomene bien connu d'interference quantique entre amplitudes de transition pour des processus
associes aux memes etats initial et final. Dans le cadre de 1'optique non lineaire, on peut distinguer deux types
d'interferences quantiques, selon le niveau auquel elles se produisent:
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4 Au niveau microscopique : L'etude de la reponse non lineaire d'un constituant elementaire unique du
materiau peut faire apparaitre 1'amplitude de probabilite comme une somme de plusieurs termes, associes
chacun a un diagramme du type de celui de la Fig. I.C-1. II faut alors considerer que le processus non
lineaire est decrit de fa$on globale par 1'ensemble de ces diagrammes, auxquels il faut obligatoirement
associer leur phase pour obtenir une description complete du processus. Dans la pratique, la presence de
plusieurs diagrammes interferant entre eux est souvent associee a 1'ordre dans lequel s'enchainent les
processus d'absorption et d'emission des photons, au nombre de ces processus, ainsi qu'aux differents
etats d'energie intermediaires du type de |c) dans 1'Eq. (I.C-7). Neanmoins, 1'exaltation resonnante des
amplitudes de probability permet souvent de n£gliger la contribution d'un grand nombre de diagrammes.

4 Au niveau macroscopique : Un processus non lineaire se produit lors de la propagation des champs
lasers a travers un materiau de taille macroscopique. II resulte done de la somme des contributions d'un
nombre considerable de constituants elementaires du materiau. Au niveau quantique, la fac.on dont ces
contributions s'ajoutent est decrite par les amplitudes de transitions associees a chacun des constituants
elementaires. Deux phenomenes peuvent influencer 1'interference entre ces amplitudes. Le premier, et le
plus evident, est que la phase des differentes amplitudes de probabilite peut varier d'un constituant a
1'autre (par exemple si la reponse non lineaire est due a deux types de constituants). Le second est que les
etats initial et final des processus quantiques contribuant a la reponse non lineaire du milieu peuvent etre
differents, de sorte que les amplitudes de probabilite associees ne peuvent interferer (ni constructivement,
ni destructivement). Nous verrons au §I.C.4 que ce dernier effet est lie a la condition d'accord de phase.

3. Regies de correspondance classique -» quantique
Le sens des representations diagrammatiques et leur lien avec le calcul quantique des amplitudes de probabilite
etant rappeles, il convient a present de definir une procedure permettant de construire ces diagrammes a partir de
la description classique des processus non lineaires. Les regies de correspondance classique —> quantique que
nous allons exposer ici ne sont pas le resultat d'une demonstration mathematique rigoureuse, mais plutot le bilan
de quelques annees de pratique, et doivent done etre seulement considerees comme telles. Nous les formulerons
uniquement dans le cas d'un processus non lineaire conduisant a la generation d'un nouveau champ a partir de
ceux initialement presents dans le milieu.

Notre point de depart est 1'expression de la polarisation non lineaire telle qu'elle est calculee ou donnee dans
le cadre de 1'electrodynamique classique. Nous nous interessons a une composante de Fourier de cette
polarisation (de frequence non nulle pour donner un sens a la notion de photon), et plus particulierement a 1'un
des termes de son developpement en puissances du champ electrique. Nous cherchons alors a attribuer a ce
terme un diagramme quantique, en se basant sur les amplitudes complexes des champs intervenant dans son
expression. La regie a suivre est la suivante :
^ L'amplitude d'un champ correspond a 1'absorption d'un photon dans le mode associe, conformement a la

correspondance £„ <-> an precedemment mention nee.
4 Le complexe conjugue de 1'amplitude d'un champ correspond a 1'emission d'un photon dans le mode

associe, conformement a la correspondance £* <-> a*n precedemment mentionnee.
4 La composante de polarisation dans son ensemble correspond a 1'emission d'un photon dans le mode

associe.
4 L'ordre dans lequel interviennent ces absorptions et emissions n'est pas determine. Toutefois, parmi

toutes les possibilites a considerer a priori, les diagrammes contribuent d'autant plus qu'ils sont
resonnants. De plus, il arrive couramment que 1'ordre dans lequel interviennent les composantes du
champ dans la polarisation ait un sens physique precis. II faut alors se restreindre aux diagrammes
respectant cet ordre (pour un exemple, voir §III.C.l).

4 A litre de verification, on peut controler que 1'intensite du champ rayonne par la composante de
polarisation, calculee a partir de 1'equation des ondes non lineaire, est coherente avec les echanges
d'energie entre champ et materiau decrits par le diagramme quantique.

^ II faut enfin garder a 1'esprit que tous les diagrammes susceptibles de contribuer (apres avoir neglige les
diagrammes non resonnants devant les diagrammes resonnants), ainsi que leurs phases, rendent seuls
compte de fa?on complete du processus non lineaire.
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Dans le cas d'un processus non lineaire conduisant a I'absorption d'une onde initialement presente dans le
milieu, les regies enoncees ici s'appliquent generalement, a condition d'echanger les roles de 1'absorption et de
1'emission. Dans le cas des effets non lineaires de modification d'indice de refraction et d''amplification d'un
champ initialement present dans le milieu, elles doivent par contre etre manipulees avec precautions, et tout
specialement lorsque le module carre de 1'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 deja present dans le milieu, le module carre doit etre represente par un seal processus d'absorption ou
d'emission (les autres amplitudes de champ figurant dans 1'expression de la composante de polarisation derogent
alors egalement a la regie generale), ou par une succession absorption-emission (conformement a la regie
generale). Enfin, et dans toutes les situations, il ne faut jamais oublier que 1'intuition physique est toujours un
guide d'une qualite irrempla9able.

La suite de ce cours sera largement illustree d'exemples d'application de ces regies.

4. Interpretation quantique de la condition d'accord
de phase

La condition d'accord de phase (I.B-22) discutee au §I.B.4.b, qui conditionne 1'efficacite d'un processus non
lineaire, possede une interpretation quantique tres suggestive que nous presentons ici. Nous considerons a
nouveau la generation d'un champ de frequence com et de vecteur d'onde km par la composante de polarisation
2f/;'(com). Cette generation peut etre considered comme un processus de diffusion avec absorption de p
photons de frequences O),, et de vecteurs d'onde kn , et emission d'un photon de frequence 0)m et de vecteur
d'onde km , la conservation de 1'energie imposant la condition (I.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'etat fondamental \a), et que leurs centres de masse ont respectivement pour
impulsion hKA et hKB. L'etat initial du rayonnement correspond a Nn photons dans les modes con kn et 0
photon dans le mode oom km, de sorte que pour le systeme global {atome + champ}, 1'etat initial est:

Si la creation du photon com km resulte de 1'interaction avec 1'atome A, 1'etat final du processus est:

,co n ; lkmcom ) (I.C-9)

ou 1'atome A a encaisse 1'impulsion Ak = K m -k m [voir Eq. (I.B-9.b)] en raison de la conservation de
I'impulsion totale (I.C-6) du systeme {atome + champ} au cours du processus. Si en revanche remission du
photon com km resulte de 1'interaction avec 1'atome B, c'est ce dernier qui subit 1'effet de recul, et 1'etat final du
processus est:

Na.—HM>«;1M>,,
' nj

Lorsque Ak^O, les deux etats finaux )/} et [/'} sont differents, de sorte que la probabilite d'emission d'un
photon (Om km est la somme des probabilites obtenues pour chaque atome. En revanche, lorsque Ak = 0,1'etat
final du processus de diffusion est le meme que 1'atome diffuseur soil A ou B. II n'est pas possible alors de
preciser quel atome a emis le photon com km. Pour trouver la probabilite d'emission, il faut done additionner les
amplitudes de diffusion par chaque atome avant de prendre le module carre. Si les amplitudes de diffusion sont
en phase, il en resulte une probabilite d'emission double dans la direction pour laquelle Ak = 0, direction qui
n'est autre que km = K m .

Le raisonnement precedent peut etre etendu a un nombre quelconque Nal d'atomes. L'emission de 1'onde com

km dans la direction km = Km resulte de la contribution coherente des divers atomes et croit comme N*, alors
que 1'emission dans les autres directions augmente lineairement avec Nat. On retrouve ainsi dans le formalisme

(1) Avec la convention que 1'absorption d'un photon de frequence negative correspond en fait & 1'emission d'un photon
de frequence positive correspondante.
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quantique toutes les caracteristiques precedemment mentionnees de la condition d'accord de phase (I.B-22), bien
que son interpretation physique soil ici differente : elle apparait en effet comme une condition de conservation
de I'impulsion des atomes au cours du processus de diffusion, qui garantit leur indiscernabilite et la coherence de
leurs contributions au processus non lineaire. Notons toutefois que cette condition ne doit pas obligatoirement
etre remplie pour que le processus non lineaire ait lieu. Elle garantit simplement son efficacite maximale.

D. Resume des points importants
4 Aux fortes intensites lasers, la reponse des materiaux au champ electrique n'est plus lineaire. Cette

reponse non lineaire se traduit par 1'apparition dans le milieu d'une polarisation fonction non lineaire des
composantes cartesiennes de 1'amplitude du champ electrique.

4 Les tenseurs de susceptibilite non lineaire expriment le lien entre champ electrique et polarisation non
lineaire d'un materiau donne. Us decrivent de fa?on globale les proprietes non lineaires du materiau, dont
1'origine est generalement microscopique, se situant au niveau des atomes ou molecules le constituant. Us
sont definis par la relation constitutive (I.B-8). Bien que possedant a priori un tres grand nombre de
composantes, ces tenseurs sont generalement caracterises par un petit nombre de parametres independants
en raison de proprietes de symetrie (discutees au §I.B.2). Notamment, tout milieu possedant la symetrie
d'inversion ne possede pas de non-linearites d'ordre pair.

4 La description de la propagation du champ electrique dans un milieu non lineaire s'effectue au moyen
d'un systeme d'equations differentielles couplees ayant la forme d'une equation des ondes avec terme
source proportionnel a une composante de polarisation non lineaire. Ce systeme d'equations peut etre
reduit dans la pratique a 1'aide d'approximations, dont la plus courante est 1'approximation de
1'enveloppe lentement variable. La generation 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 egalement de
reduire le nombre d'equations couplees.

4 La representation des processus non lineaires dans le cadre de 1'electrodynamique quantique permet
souvent d'affiner la comprehension physique des phenomenes mis en jeu dans la reponse non lineaire
d'un materiau. Quelques regies simples permettent de determiner les diagrammes quantiques associes aux
differentes composantes de la polarisation non lineaire calculees ou donnees dans le cadre de
1'electrodynamique classique. Dans le formalisme quantique, la condition d'accord de phase s'interprete
comme une condition de conservation de I'impulsion des constituants elementaires du materiau au cours
du processus non lineaire.

II. Effets non lineaires du second ordre
Nous nous proposons tout d'abord d'etudier un certain nombre de processus associes a 1'existence d'une
susceptibilite non lineaire du second ordre % ou, de fa?on equivalente, d'une polarisation proportionnelle au
produit de deux champs lasers. Les effets non lineaires du second ordre consistent essentiellement en des
phenomenes de melange d'ondes, incluant 1'addition et la difference de frequences, mais peuvent prendre des
formes tres variees. Afin de clarifier la presentation, nous distinguerons les effets impliquant une seule onde, ou
deux ondes lasers differentes.

A. Effets impliquant une seule onde laser
Le systeme etudie est schematise sur la Fig. II.A-1 : il consiste en un cristal non lineaire de longueur L,

(1}caracterise par une susceptibilite du second ordre ^ ' supposee purement reelle, qui est illumine par une onde
plane intense (dite onde pompe) de frequence 0) et d'amplitude £(co) se propageant le long de Faxe Oz (on ne
tiendra pas compte ici de la polarisation des champs). Le champ electrique initialement present dans le cristal a
done la forme :

E(z, t) = £(co) exp[-/cor + ik(0z] + c.c. (II. A-1)
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oil A:w = n(w)(0/c est le vecteur d'onde du champ pompe dans le cristal, proportionnel a 1'indice de refraction
M(CO) du cristal a la frequence o>.

z=0 z=L

FIG. II.A-1 : Schema de principe d'une experience de doublage de frequence dans un cristal de longueur L. Les champs
impliques sont supposes etre de meme polarisation (non representee sur la figure), et se propager le long de 1'axe Oz.
Comme 1'exprime la relation constitutive (I.B-8) dans le cas d'une susceptibilite non lineaire d'ordre 2, le cristal
peut acquerir sous 1'action du champ incident une polarisation non lineaire contenant deux composantes de
Fourier :
^ L'une a la frequence 2oo :

y(2)(2w) = e0x(2)(2co;co,CQ)£(cQ)2 (II.A-2)
qui va rayonner une onde lumineuse a la frequence double de celle du faisceau pompe, frequence dite
"seconde harmonique" par analogic avec 1'acoustique. Cette composante de la polarisation est a 1'origine
du processus de doublage de frequence, ou generation de seconde harmonique.

+ L'autre a frequence nuUV :

!P(2)(0) = e0x(2)(0;0),-co)|£(co)|2

qui est associee au phenomene de rectification optique, se traduisant par la creation d'un champ
electrique statique a partir d'une onde lumineuse.

Nous aliens etudier ici ces deux effets, en debutant par celui qui donna lieu a la premiere observation
experimentale d'un effet optique non lineaire : le doublage de frequence.

1 . Le doublage de frequence
Considerons le systeme de la Fig. II.A-1 et, afin de ne pas alourdir inutilement les calculs, supposons 1'onde
pompe suffisamment intense, ou le processus de doublage de frequence suffisamment peu efficace, pour que
1'on puisse negliger la variation de £(co) [Eq. (II.A-1)] au cours de la traversee du milieu non lineaire (voir
§I.B.4.c). En utilisant 1'expression (II.A-2) de la polarisation, il est alors immediat de resoudre 1'Eq. (I.B-26)
decrivant la propagation du champ a la frequence double £(2cfl), en prenant pour condition aux limites un
champ nul a 1'entree du cristal (£(2(o)[z = 0] = 0). On obtient ainsi 1'expression du champ a la sortie :

-{exp[i(K2w-*2M)L]-l} (II.A-4)

avec K2(0 = 2km = 2n(co)(0/c [voir Eq. (I.B-9.b)], et A^w = n(2co)2o)/c (ou n(2co) designe 1'indice de refraction
du cristal a la frequence 2co). En utilisant la relation O = 2ne0c|£| 5 exprimant la puissance moyenne FI comme
le flux du vecteur de Poynting a travers la surface S eclairee par le faisceau laser, on trouve 1'expression de la
puissance de sortie de 1'onde de frequence 2co, n(2co), en fonction de la puissance de 1'onde pompe incidente
n(w) et de sa surface 5 de focalisation sur le milieu non lineaire :

(II.A-5)
[(K2co-*2(0)L/2f

(1) En fait, la composante de polarisation de frequence nulle donnee par 1'Eq. (I.B-8) contient un facteur 2
supplemental du a la symetrie intrinseque de permutation des susceptibilites (voir §I.B.2). II est toutefois plus
satisfaisant physiquement de reinclure ce facteur de degenerescence dans la definition de la susceptibilite.
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Cette relation appelle un certain nombre de commentaires :
^ L'effet est proportionnel au carre de la puissance pompe, comme cela est attendu pour un effet non

lineaire de second ordre. II varie egalement en raison inverse de la surface illuminee. On pourrait a priori
en conclure que Ton a interet a focaliser au maximum le faisceau incident. Cela est inexact : une forte
focalisation s'accompagne necessairement d'une rapide divergence du faisceau, qui fait diminuer son
intensite lorsque Ton s'eloigne du foyer. Le gain sur I'efficacite du doublage dans la zonefocale est alors
compense par des penes ailleurs. En pratique, on s'arrangera pour que 1'aire de la section du faisceau ne
s'acroisse pas d'un facteur superieur a 2 sur la longueur L du milieu non lineaire, ce qui correspond a une
section de faisceau de 1'ordre de A^, L (X,0 : longueur d'onde du faisceau pompe dans la vide).

^ La variation de I'efficacite du doublage de frequence avec la longueur L du cristal depend de
maniere cruciale de la valeur respective des indices de refraction aux deux frequences concernees. Si la
condition d'accord de phase (I.B-22) :

est remplie, le transfer! energetique de 1'onde pompe vers 1'onde doublee est maximal et croit comme L .
Si la condition (II.A-6), qui s'ecrit egalement :

n(co) - n(2co) (II.A-7)
n'est pas remplie, la puissance du faisceau double presente un comportement oscillant en fonction de L,
allant meme jusqu'a s'annuler pour des longueurs de cristal multiples de 27i/(ic2co -&2co) (voir
Fig. II.A-2).

3
CO

/ (K2ta - k2to)

FIG. II.A-2 : Variation de I'efficacite du doublage de frequence en fonction de la longueur L du cristal lorsque la condition
d'accord de phase (II.A-7) n'est pas v6rifiee.

Comme nous 1'avons vu au §I.B, cet effet est du a une interference destructive entre les champs rayonnes
a la frequence 2(0 par les differents points du cristal. La condition (II.A-7) exprime que dans le milieu non
lineaire, la longueur d'onde a la frequence 2co est exactement la moitie de la longueur d'onde a la
frequence CO. La variation de 1'indice de refraction avec la frequence etant monotone lorsque Ton se
trouve loin des frequences de resonance du milieu, cette condition apparait de prime abord difficile a
realiser. Une fa?on commode et courante de contourner cette difficulte est d'utiliser un cristal
birefringent, ou Ton peut rendre egaux, par exemple, 1'indice ordinaire a la frequence (0 et 1'indice
extraordinaire a la frequence 2co (voir Fig. II.A-3). Comme ce dernier indice depend de Tangle
d'incidence de la lumiere, il suffit de tourner le cristal par rapport au faisceau incident pour remplir la
condition d'accord de phase, et ainsi obtenir I'efficacite de doublage maximale.

(1) Le faisceau de frequence 2(0 ayant une polarisation lineaire orthogonale £ celle de 1'onde pompe.
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CO
Frequence

FIG. II.A-3 : Variation typique de la valeur des indices ordinaire et extraordinaire avec la frequence laser.
En utilisant les regies de correspondance classique —> quantique enoncees au §I.C.3, il est possible de decrire

le phenomene de doublage de frequence dans le cadre de la theorie quantique du rayonnement
electromagnetique, en termes d'absorption et d'emission de photons par le milieu non lineaire. La composante
de polarisation (II.A-2) impliquee dans ce phenomene etant proportionnelle au carre de Famplitude du champ
pompe, le processus de generation de seconde harmonique correspond a 1'absorption de deux photons de Fonde
pompe, et a la creation d'un photon de frequence double (voir Fig. II.A-4).

CO

2co

FIG. II.A-4 : Interpretation quantique du processus de doublage de frequence. L'absorption de deux photons pompes de
frequence (fl est suivie de 1'emission d'un photon de frequence 2(0.

Donnons pour fmir un ordre de grandeur de 1'effet de doublage dans des conditions experimentales realistes.
Considerons un cristal de phosphate de titanyle et de potassium (KTP ou KTiOPO4), 1'un des plus efficaces
actuellement sur le marche, de longueur 1 cm, eclaire par un laser Nd:YAG continu de 1 W (longueur d'onde
1.06 p.m) focalise de maniere optimale. Le cristal possedant une susceptibilite non lineaire %'2' de 1'ordre de
5 10'12 m/V, et une valeur commune des indices de refraction «(co) et n(2co) de 1.7,1'Eq. (II.A-5) conduit a une
puissance de faisceau double (longueur d'onde 0.53 }0.m) de 1'ordre de 1 mW, ce qui est relativement modeste.
Pour augmenter le rendement de conversion, il faut soil enfermer le cristal non lineaire dans une cavite optique
resonnante avec le champ pompe, soil utiliser des lasers impulsionnels de puissance crete bien plus importante.
Dans les deux cas, on atteint couramment des rendements de conversion de I'ordre de 50%. La technique du
doublage de frequence est aujourd'hui largement utilisee, soil pour atteindre des domaines spectraux dans
lesquels il y a peu de lasers disponibles (c'est la cas de 1'ultra-violet), soil pour produire des faisceaux coherents
dans le visible a partir de lasers infra-rouges de grand rendement.
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