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3 Optique non-linéaire du troisième ordre



Polarisation non-linéaire

Réponse instantanée

P (t) = ε0

(
χ(1)E(t) + χ(2)E(t)2 + χ(3)E(t)3 + ...

)

Régime linéaire Régime non-linéaire

P.N. Butcher et D. Cotter, The Elements of Nonlinear Optics, Cambridge University Press



Equation de propagation
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Double réfraction négligée

Champs scalaires

Equation de propagation non-linéaire
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Approximation paraxiale

E(x, y, z, ω) = A(x, y, z, ω) exp(ik(ω)z)
A(x, y, z, ω) est l’enveloppe du champ, lentement variable avec z.

Propagation linéaire
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Propagation non-linéaire
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= − ω2
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à 1D
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Superposition d’ondes monochromatiques

E(~r, t) =
∑
j

Ej(~r) exp(−iωjt)
F↔ E(~r, ω) = 2π

∑
j

Ej(~r)δ(ω − ωj)

P(NL)(~r, t) =
∑
j

Pj(~r) exp(−iωjt)
F↔ P(NL)(~r, ω) = 2π

∑
j

Pj(~r)δ(ω− ωj)

Equation de propagation non-linéaire

dAj
dz

=
iωj

2njε0c
P(NL)
j (z) exp(−ikjz)

avec nj = n(ωj) et kj = k(ωj) = njωj/c.



1 Equation de propagation

2 Optique non-linéaire du deuxième ordre

3 Optique non-linéaire du troisième ordre



Processus non-linéaires du deuxième ordre

P (2)(t) = ε0

∫
χ(2)(−ω1 − ω2;ω1, ω2)E(ω1)E(ω2) exp (−i(ω1 + ω2)t)

dω1

2π

dω2

2π

χ(2)(−2ω;ω, ω) Doublage de fréquence

χ(2)(−ω1 − ω2;ω1, ω2) Somme de fréquences

χ(2)(−(ω1 − ω2);ω1,−ω2) Différence de fréquences

χ(2)(0;ω,−ω) Redressement optique

χ(2)(−ω;ω, 0) Effet électro-optique



Importance de la symétrie

P
(n)
i (~r, t) = ε0

∫
dω1

2π
...

∫
dωn
2π

χ
(n)
ii1...in

(ω1, ..., ωn)Ei1(~r, ω1)...Ein(~r, ωn)

exp (−i(ω1 + ω2 + ...+ ωn)t)

(x, y, z) 7−→ (−x,−y,−z)

P
(n)
i 7−→ −P (n)

i

Ei 7−→ −Ei
Ei1 ...Ein 7−→ (−1)nEi1 ...Ein

χ(n) 7−→ (−1)(n+1)χ(n)

Milieu centrosymétrique (i.e. qui possède un centre d’inversion)

χ(2p) = 0



Exemples de structures cristallines

Structure centro-symétrique
χ(2) = 0

NaCl

en.wikipedia.org/wiki/Nacl

Structure non centro-symétrique
χ(2) 6= 0

GaAs

en.wikipedia.org/wiki/Gallium_arsenide

en.wikipedia.org/wiki/Nacl
en.wikipedia.org/wiki/Gallium_arsenide


Doublage de fréquence : première expérience

λ

Laser

Plaque photographique

Franken et al., Phys. Rev. Lett. 7, 118 (1961)



Doublage de fréquence : équation de propagation

P (2) = ε0χ
(2)

(
E1 + E∗1

2

)2

=
ε0χ

(2)

4

E21 + E∗21︸ ︷︷ ︸
doublage

+ 2E1E∗1︸ ︷︷ ︸
redressement



Notation complexe : P
(2)
2 =
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P(2)

2 + P(2)∗
2

)
/2
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2 =
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(2)

2
E2
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A1(z)2 exp(2ik1z)

dA2
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=
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2n2ε0c
P(2)(z) exp(−ik2z) =

iω2χ
(2)

4n2c
A1(z)2 exp(i(2k1 − k2)z)



Doublage de fréquence : cas de la pompe constante

dA2

dz
=
iω2χ

(2)

4n2c
A1(0)2 exp(i∆kz)

∆k = 2k1 − k2 = (n1 − n2)ω2/c

Longueur de cohérence Lc = π/∆k

Faible régime de conversion : A1(z) ≈ A1(0)

Accord de phase (∆k = 0)

A2(z) =
iω2χ

(2)

4n2c
A1(0)2z

Désaccord de phase (∆k 6= 0)

A2(z) =
iω2χ

(2)

4n2c
A1(0)2 e

i∆kz − 1

i∆k

=
iω2χ

(2)ei∆kz/2

2n2c∆k
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∆kz

2



Doublage de fréquence : un processus cohérent

Accord de phase (∆k = 0)

A2(z) =
iω2χ

(2)

4n2c
A1(0)2z

Désaccord de phase (∆k 6= 0)

A2(z) =
iω2χ

(2)ei∆kz/2

2n2c∆k
A1(0)2sin

∆kz

2

lC

I2ω

Epaisseur

Lc



Accord de phase par biréfringence (type I)

)(ωn
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Quasi accord de phase

Bloembergen 1962

M.M. Fejer et al., IEEE J. Quant. Electr. 28, 2631 (1992)

z

I2ω

Lc



Doublage de fréquence

800 nm 400 nm

Photo LOB



Mélange à trois ondes

1ω
2ω )2(χχ

3ω

ω1 − ω2 → ω3 , ω1 − ω3 → ω2 , ω2 + ω3 → ω1

∆k = k1 − k2 − k3 ≈ 0

ω1 : pompe

ω2 : signal (ω2 < ω1)

ω3 : complémentaire

Polarisation non-linéaire

P (NL) =
ε0χ

(2)

4
(E1 + E2 + E3 + E∗1 + E∗2 + E∗3 )2

=
ε0χ

(2)

2
(E1E∗2 + E1E∗3 + E2E3) + ...



Mélange à trois ondes : équation de propagation

P(2)
1 (z) = ε0χ

(2)E2E3 = ε0χ
(2)A2A3e
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P(2)
2 (z) = ε0χ

(2)E1E∗3 = ε0χ
(2)A1A∗3ei(k1−k3)z

P(2)
3 (z) = ε0χ

(2)E1E∗2 = ε0χ
(2)A1A∗2ei(k1−k2)z
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√
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Mélange à trois ondes : relations de conservation

Flux de photons

Φi(z) = |αi(z)|2 = nicε0
2~ωi |Ai(z)|

2 = nicε0|Ai(z)|2/2
~ωi

α∗1
dα1
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∗
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Relation de Manley-Rowe

Φ2 − Φ3 constant

Conservation de la puissance

~ω1Φ1 + ~ω2Φ2 + ~ω3Φ3 constant



Mélange à trois ondes : cas de la pompe constante

Accord de phase : ∆k = 0

Pompe intense : |α1|2 � |α2|2 et |α1|2 � |α3|2

Faible régime de conversion : α1(z) ≈ α1(0)

iξα1 = g sera supposé réel positif (choix de l’origine des temps)

dα2

dz
= iξα1α

∗
3 = gα∗3

dα3

dz
= iξα1α

∗
2 = gα∗2

d2α2

dz2
= g

dα∗3
dz

= g2α2

d2α3

dz2
= g

dα∗2
dz

= g2α3

α2(z) = α2(0)cosh gz + α∗3(0)sinh gz

α3(z) = α3(0)cosh gz + α∗2(0)sinh gz



Mélange à trois ondes : amplification paramétrique

1ω
2ω )2(χχ

3ω

Condition initiale

α3(0) = 0

α2(z) = α2(0) cosh gz −→ α2(0)

2
exp(gz) (pour gz � 1)

α3(z) = α∗2(0) sinh gz −→ α2(0)∗

2
exp(gz) (pour gz � 1)

Mécanisme d’amplification du signal similaire à l’émission stimulée

Production d’un faisceau supplémentaire : complémentaire (idler)

Facilement accordable en changeant l’angle d’accord de phase



Fluorescence paramétrique

λP = 400nm



Fluorescence paramétrique

Photo Wafa Amir, LOB

λP = 400nm



Amplification paramétrique optique (OPA)

Photo Wafa Amir, LOB

λP = 400nm;λS = 1095nm;λI = 630nm



Amplification paramétrique optique : cas dégénéré

1ω )2(χ
2ω χ Signal = complémentaire

ω2 = ω3 = ω1
2

α2(z) = α2(0) cosh gz + α∗2(0) sinh gz

= Re α2(0) exp(gz) + i Im α2(0) exp(−gz)

Amplification dépendant de la phase

A(z) = AP (0)egz + iAQ(0)e−gz



1 Equation de propagation

2 Optique non-linéaire du deuxième ordre

3 Optique non-linéaire du troisième ordre



Optique non-linéaire du troisième ordre

Polarisation du troisième ordre

P (3)(t) = ε0χ
(3)

(
E(t) + E∗(t)

2

)3

=
ε0χ

(3)

8

(
E(t)3 + E∗(t)3 + 3 E∗(t)E(t)2 + 3 E∗(t)2E(t)

)
=
ε0χ

(3)

8

(
E(t)3 + E∗(t)3 + 3 |E(t)|2E(t) + 3 |E(t)|2E∗(t)

)
E(t)3 : génération de troisième harmonique (peu efficace)

|E(t)|2E(t) : affecte la propagation du fondamental (accord de
phase automatique!)



Optique non-linéaire du troisième ordre

P(3)(t) =
3ε0χ

(3)

4
|E(t)|2 E(t) ⇒ dA

dz
=

3iωχ(3)

8nc
|A|2 A

d|A|2

dz
= A∗dA

dz
+
dA∗

dz
A

=
3iω

8nc
|A|2

(
A∗χ(3)A− χ(3)∗A∗A

)
= − 3ω

4nc
Imχ(3)|A(z)|4

Effet Kerr optique (χ(3) réel)

Absorption à deux photons (χ(3) complexe)

Saturation d’absorption (χ(3) et χ(1) complexes)



Effet Kerr optique

ω

ω

ω
ω

Milieu non résonnant ⇒ χ(3) réel

d|A|2

dz
= − 3ω

4nc
Imχ(3)|A(z)|4 = 0⇒|A(z)|2 = |A(0)|2

dA
dz

=
3iωχ(3)

8nc
|A(0)|2 A(z)

A(z) = A(0) exp

(
i
3ωχ(3)|A(0)|2

8nc
z

)

Indice non-linéaire

n(I) = n0 + n2I avec n2 ∝ χ(3)

Déphasage non-linéaire

φKerr(z) =
ω

c
n2Iz



Absorption à deux photons

ω

ω

ω
ω

Résonance à deux photons ⇒ χ(3) complexe

d|A|2

dz
= − 3ω

4nc
Imχ(3)|A(z)|4 6= 0

dI

dz
= −α2I

2

Coefficient d’absorption à deux photons

α2 ∝ Im χ(3)



Saturation de l’absorption et du gain

ω

ω

ω
ω

Milieu absorbant ⇒ χ(1)etχ(3) complexes

dI

dz
= −α0I +

α0

IS
I2 = −α(I)I

S

S

I
I

I
I

+
=









+−=

1

1

0

0

α

αα …

g
g

I
IS

=
+

0

1

A
bs

or
pt

io
n

G
ai

n

I

IS


	Equation de propagation
	Optique non-linéaire du deuxième ordre
	Optique non-linéaire du troisième ordre

