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Plan du cours

© Développement non-linéaire
© Calcul de la polarisation

© Calcul des susceptibilités



Développement multilinéaire de la polarisation

On suppose E < Eg, ou Ey est le champ atomique.

Développement perturbatif

E E\? E\?
P=¢|a— + T + ...
0 ( Eat B(Eat) V(Eat) )

ou, plus précisément :

— —

B(7,t) = PO(F,¢) + PO, ¢) + PO (7 4) + .. J

avec P (7, t) d’ordre n en {E(7,t')}.



Terme d’ordre n de la polarisation

Multi-linéarité (ordre n) et localité

P(n) —Eo/dtl /dt o t'L’l,...,tn)Eil(F,tl)...Ein(F,tn)

)

Invariance par translation dans le temps

T (tty,etn) = R . (E—t1, .yt — tn)

101 ...0n 041 ...0n

R(n)(F,t) :eo/dTl.../ dTn R§21) Jin (Tla'-'aTn)
E;, (7ot — 11)... By, (7,8 — Tn)




Réponse non-linéaire d’ordre n

Domaine temporel

f’l(n —60/d7‘1 / dr, RE(Z).”Z-”(TM---,TTL)
Eil(’l?,t—Tl)...Ein(F,t—Tn)

.
| A

Domaine spectral

P(n /d(dl /d(.dn ZZ . wl,...,wn)

E;, (Fiw1)...E;, (Tywp) exp (—i(w1 + wa + ... + wy)t)

.
.
.
N
[}
.
N
| \

Susceptibilité non-linéaire

Xizl) Jin (wla'--awn) =F" lR( n) . (Tl,...,Tn)

111 ...0n
Par définition, invariant par les permutations de {(i1,w1), ..., (in,wn)}-

o’




© Calcul de la polarisation



Equation de Bloch

dp 2 a 0p
ih =l = [Ho, p] + W (2), p] + ih 5

avec Hy = Zhwn\n>(n| W(t) = —[i.E(t) = —p' Eq(t)

8an

et
dt

relax

d t
(Zd — Wy + 20 m) pnm = _gn{”r;( )

ou
§nm = Z :ufnépfm pné( )Mzm)
l




Résolution a I'aide de la fonction de Green

(Z% — Wpm + ian) (an (t) - p?&%) = _&m;l(t) }

prin () = plim () + G (@) (@) D prrn () = plim + G (8) ® & (2) |




Développement perturbatif : p = p(® + p(1) 4+ o) 4

Prm(t) = pgz) +Grm (1) @&nm () ( Z :unépém pné@)”@m))
4

v

P&V (t) = Gom < B> (uhepfn(t) — p)(t )A%))
V4

pgr%( ) Gnm ( Z Mn@pem pn@ MZm))
l

PEL(E) = Gm(t) ® (Em S (hepl) () = 25 ()b
l



Expression de la polarisation non-linéaire

N systémes identiques et indépendants par unité de volume.

Pit) = Ni)
= N T ()

= N Y (mli|n)(nlp(t)m)

nm

= NZNinnan(t)

nm




© Calcul des susceptibilités



Réponse linéaire

Pl () = G < Z #nepem pgzoz)“em)>
V4
S () = 1 (00, — P G (1) © B (£)
PO®) = NY phandh()

- N (Z [T SR pﬁBZ)Gnm(t)> ® Ej(t)

POw) = (Z Lrnthm (PO — PG m(w>) Ej(w)




Susceptibilité linéaire (a température nulle)

Xij sl eoh \ w—wpg+1'ng W wpg +ilyy,
w Nw |Mng|2rng |Nng‘2an >
a(w) = —Imy(w) = —
&) c x(w) nzysg eohc <(w = ol =F F%g (W4 wng)? + F%g

A nw

b aWw)




Polarisation non-linéaire du deuxieme ordre

P2 (1) = G (t) © (EJ( >Z<unepé,,1< ) — ol (¢ >uzm>>

14

£

1ttt (Pl — P Gne(8) © En(1)) )
P(2 Nzumnpnm t)
= NS (bt (P50 = 1) G (8) @ (B (1) (G (1) @ Bi (1))

nmt

b 111 (05 = P10) G (8) © (B (1) (Gt (1) @ Bi(1))))

Somme de quatre termes du type G1(t) ® (E;(t)(G2(t) ® Ex(t))) |




Un choix possible de susceptibilité non-linéaire

N
X2 (wi,wn) = D (bbb (P = P0G (1 + w2) G (02)

nmt

+Hinnﬂzmﬂfbe(02072 p§4))Gnm(W1 + WQ)an(WQ))

N o
= g Z (pggzn p%)) (p’mn:uietu’?mGnm(wl + w2)Gém(w2)
nmé

b G (01 + 02) G (102) )

X(2;3 (w1, w2) Z Pee M@nﬂ%mﬂfnéan(wl + w2)Gre(we)

nmé
+ :U’Zmp’gnn/ﬁnZGz’ﬂ (Wl + w2>G€m (WQ)
- :U’Znﬂ'fnnﬂinnm (wl + UJQ)GZm (WQ)

— i M 2 G (w1 + w2>Gme(w2))




Susceptibilité non-linéaire du deuxieme ordre

Xg,)g(whwz) =P2X

(2)

ijk

(w17w2) =

RO Hin Hnm M
2e0h? tmn & (w3 — wne + iTne) (W2 — Wime + iFmZ)

+ H?mﬂgmn,uiw
(w3 — wen + iTen) (w2 — wem + ilem)

FopnHm Hog
(w3 — wne + ian)(wl — Wme + ZFmZ)

1 o g
(w3 — wen + 1Ten) (W1 — wem + iTem)

Fe Himm Fg
(WS — Wnm + irnm)(a& — Wem + ZFZm)

FonHrm e
(WS — Wmn + irmn)(WQ — Wme + Zrmg)

Fipm Fnn Mg
(WS — Wnm + irnm)(wl — Wem + ngm)

Fer o g
(WS — Wmn + 'L'an)(wl — Wme + ZFmg)




x? (w1, ws) pour un systéme a deux niveaux




x? (w1, w2) pour un systéme a trois niveaux
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