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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

En raison de leur intensité créte élevée, les isipas breves sont souvent associées a des
effets non linéaires importants, liés a la répodsemilieu dans lequel I'onde se propage. Ces
phénomenes sont la conséquence des modificatianprdpriétés optiques du milieu sous l'action
du champ lumineux intense. Nous nous intéressoiguement a la susceptibilité non linéaire
d’ordre trois, désignée par un tenseur complext m@. Les phénoménes associés sont connus
sous le nom d’effet Kerr optique.

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous t@tailles propriétés du tensew(3) et
établissons I'expression de la polarisation nomdire. Ceci permet de développer un modeéle
théorique pour décrire les modifications de la ps#&ion d’'une onde se propageant dans divers
milieux non linéaires. Il s’agit de phénomenes drer trois, dépendant de lintensité de lI'onde
incidente. En premiére approximation, l'intensiésultante présente une dépendance cubique par
rapport a I'onde initiale. L'intérét potentiel poliamélioration du contraste temporel est évident.
Les effets présentés constituent la base dessfilive linéaires étudiés dans la suite de ce matuscr

Dans la seconde patrtie, je présente brievementgeglconséguences supplémentaires de la
susceptibilité non linéaire sur les propriétés BpéEs et spatiales de I'impulsion. Ces effets,

frequemment observeés, sont 'automodulation degbagautofocalisation.

1. Modifications de la polarisation dans un milieu non linéaire

Dans les chapitres suivants, nous allons étudiemativement les modifications subies par la
polarisation d’'une onde se propageant dans desunililont la susceptibilité non linéaire d’ordre
trois est isotrope ou anisotrope, dans le cas dyaterisation initiale linéaire ou elliptique.

Ce paragraphe établit un modele théorique comyaédaple pour chacun de ces cas.

1.1.Hypotheses

Nous négligerons toujours dans les phénoménesinéaires considérés I'absorption a deux
photons, seule la partie réelle du tensg&? est prise en compte. Enfin, seuls des phénomenes

électroniques non résonnants, c'est-a-dire a répmssantanée, sont considérés. Nous traitons le
cas de milieux naturellement non biréfringents.

Le champ électromagnétique vectoriel incident mbnamatique s’écrit :
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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

E(t) = E(a) cos wt) (2.1)
Les unités employées sont celles du systeme MKShbhenp électromagnétique est donc exprimé
en Vni?, l'intensitél associée en Wit

&;nO|E|2, avece, = 885x10Fm™. (2.2)

Le champE est décrit par ses composantes orthogonales AdahB un reper@bz)(fig. 2.1).

b
(a) (b)
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g

Figure 2.1 : Repere (abz) dans le cas d’'un chamjaaént polarisé linéairement (a) ou elliptiquemént

Nous voulons connaitre I'évolution des champs B ketrs de la propagation dans le milieu non
linéaire. Les calculs suivants sont effectués piasrondes planes, dans le cadre de I'approximation

de I'enveloppe lentement variable.

1.2. Modifications de la polarisation dans un milieu isotrope

Le tenseur)((3) comprend 81 termes. Pour les matériaux a hautnide symétrie, la plupart
de ces termes sont nuls. Si nous considérons ueunislotrope caractérisé par un repgwgz) les

relations suivantes entre les termes non nulsrtkete )((3) sont verifiees [2.1] :

=X =X, (2.3(a))
Xy T X =X =X =X = X8, (2.3(b))
X =X =X =X = X = XS, (2.3(c))
X =X =X =X, = XD = XS, (2.3(d))
Ces quatre termes sont liés par la relation dogoér :
e X X XS (2.4)

De plus les regles de symétrie de Kleinman étabiisgue :

1
@ =41, =, = 3
Xxxyy _Xxyxy _Xxyyx _§Xxxxx (25)
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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

Le développement de la polarisation non linéairérdisieme ordre a la méme fréquence que le
champ incident dans le repérqz)s’exprime par :
PO (@) =2 fof&. (@:- w0 0)E; (w)E, (@)E () (2.6)
jkl

Soit, d'apres les égalit¢2.3):

P _3& X E EE +x® E’ E, E, +x® Ey* E, E, +y® Ey* E,E] (2.7)

8 XXXX XXY'y XYXy XY yX

Ex etEy sont les composantes du champ incident dans éeefqyz)

L’équation(2.5) permet alors d’obtenir :

R =y e S E SR [, | 2:860)
Py(s) 3&, XS()XX{E‘ E +;E E" +_|E| E } (2.8(b))

Dans le cadre de I'approximation de I'enveloppddarent variable, I'évolution des chamigset
Ey lors de la propagation est liée a la polarisation linéaire :

dEX_i 2
dz  Any&,

P (2.9(2))

dE
T p 2.9(b))
dz  Anyg,

Le milieu étant isotrope, le repé&peyz) peut étre choisi arbitrairement.

Nous choisissons doncE, = A etE, =B.

Dans ce cas, I'évolution des chanfpstB est décrite par le systeme d’équations suivant :

?ﬁ i;:; i'??xx{l/% A+ (2|B| A+B A)} (2.10(a))
‘:E isi’; §§>xx[|B| B+= (2|A4 B+ A’B’ )} (2.10(b))
Nous introduisons le termg, = 8/1
3_A= y0[|A4 A+5(2|B| A+B A)] (2.11(a))
B iy lgB+olias s ae )| (2.11(b))
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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

Le coefficientd est nommé coefficient de biréfringence mdwtazdhtg pour un milieu isotrope

[2.2]. Ce terme quantifie les transferts d’énerde A vers B. Les termes e|m\|2A (|B|ZB)

correspondent a 'automodulation de phase, eelesds eer|2A (WZB) a la modulation de phase

croisée.

Nous remarquons qu’une polarisation linéaire seseore : si B est nul, A subit uniquement de
'automodulation de phase et aucun transfert dgirede A vers B n’a lieu. Une polarisation

. . L . . .dB _.dA
circulaire se conserve également. Par exerBpgteA conduit aF =i—.

Z dz
Seule une polarisation elliptique subit des modtfans dans un milieu isotrope. Il s’agit de la
rotation de polarisation elliptique par biréfringeninduite NER : Nonlinear Elliptic polarization
Rotatior). Dans ce cas, la biréfringence induite par effetr a pour conséquence la rotation du
grand axe de l'ellipse (fig. 2.2) [2.1].

y y y
(@ ‘ (b) i

N x Q "
—

o

\ 4

Figure 2.2 : Polarisation elliptique incidente (a) apres propagation (b)

Ce phénomene est étudié expérimentalement et appig filtrage temporel dans le chapitre 3.

1.3. Modifications de la polarisation dans un milieu cristallin anisotrope

Dans le cas d'un matériau cristallin cubique (m@&m)tétragonal (4/mmm), les relatio(&s3)

sont valides, mais la relation d’isotrog25) n’est plus vérifiée. Les quatre termgs? , &

XXX ! XXyy !

X3, ety sontindépendants.

Le coefficient d’anisotropie du tensel,\r(s), noté g, quantifie I'écart par rapport a la situation

d’isotropie :
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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

® _,0 _,0 _,0
_ )(xxxx )(xxyy Xxyxy )(xyyx
- ®

XXXXX

(2.12)

Si on conserve I'ordre des champs défini d@x8), une relation supplémentaire est vérifiée [2.2] :
® = ,0
Xxyxy _Xxyyx (213)

L’anisotropie du tenseu;r(s) s’écrit finalement :

@ _,O® _ ()
_)(xxxx Xxxyy 2)(xyyx

O (2.14)
Nous pouvons exprime®?) et Py(3) d’aprés(2.7)et (2.13):
p® =35 [)((3’ EJ’E +xS,, B E;+2 x5 |E \ZE] (2.15(a))
X XXXX XXYYy —X y Xyyx |—y X '
P = 3‘90[ OB E + X8, B, EZ+2 X8 |E|2E] (2.15(b))
y Xxxxx y y Xxxyy y X Xxyyx X y '
D’aprés les équations (2.9) et (2.15), nous obtgnon
B O L [yo [E|7E, + 49, B, E2+2 49, |E,| °E,] (2.16(2))
dZ 8/]!’1 XXXX XXYYy =X y XyyXx y X '
% [<3> E,|’E,+x E EZ+2xY EZE] 2.16(b
E_IB/H‘\ XX xxxx y‘ y T Xxyy By Ex XxyyX| ><| y (2.16(b))

Le repére(xyz) correspond aux axes cristallins du matériau. Bdiangle entre I'axex et la

directiona de la composan# du champ incident (fig. 2.3).

a
Y
Je

Figure 2.3 : Repéres (xyz) et (abz), angle

Nous cherchons a exprim%ﬁ et? en fonction deéA etB.
z ,
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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

Nous avons :
E, =cosB A-sin B (2.17(a))
E, =sinfB A+ cos§ B (2.17(b))
Et également :
dE
dA_ cosfB —=+sinf —~ (2.18(a))
dz ,
dE
dB _ -sinf —=+cosfB —~ (2.18(b))
dz z
dg, | . . s
= s'exprime en fonction d& etB d’apres(2.16)et(2.17):
Z
dE, _. 6mr
T P IR Y M 2.19(a)
>, =cos’ ,8|A42A+ 2cosBsin? ,6’|B|2A—sin,GCos2 L A’B 2.1906)
—25in,80052,8|A428—sin3,8|8|2B+cosﬂsin2ﬂBzA* .
>, = cosfsin’ ,BWZA— 2cosBsin? ,8|B|2A—sin3 [ AB 2.19()
19(c

+ 2sin B cos ,BHZ B -sinScos ,8|B|2 B+cos fB*A’

5, = cosfsin’ B|A” A+ (cos" [ —cosfsin? ﬂ)|B|2A+ sinfBcos B A*B’ 2.19()
- (sin3 [ —sinfcos ﬂ)wz B -sinScos’ [?|B|2 B - cosfsin® SB2A '

De la méme maniére,

dE, = 6mr
d_zy Y n, * [24 Xoox +Zs Xuxyy * 22 XS)W] (2.20(2)
s, =sin® B|A” A+ 2sinScog S|B° A+cosfsin® B A?B’ (2.20(b))

+2cosfsin? ,BWZ B + cos’ ,8|B|2 B +sinfcos BB2A’
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>. =sinfcos ,8|A|2A— 2sin fcos ,8|B|2A+ cos’ B A’B’

i e s a2 At (2.20(c))
~2cosBsin® B/A"B +cosBsin’ B|B| B +sin® BB*A

>, =sinfcos ,[>’|A42A+ (sin3 [ —sinf cos [5’)|B|2A—cos[5’sin2 L A’B

(2.20(d))
+ (co§ [ — cosfBsin? [5’)|A42 B + cosfsin? [5’|B|2 B-sinfcos BBA’

dE
En remplagant% et d—y par ces expressions dans les équat{@ris8) nous remarquons que
z z

: A - R . :
dans I'expression d%— apparait un terme dB|2 B. Ce terme correspond a un transfert d’énergie
,

du chamB vers le champ polarisé orthogonalement.

Le coefficienty de ce terme de génération de polarisation ortialgovaut d’aprée2.14), (2.18),
(2.19), (2.20)

y=i 8§]r71 [)(Si)xx (cos3 [sinB-cosBsin’ ,8)+()(§3X)yy + 2)(§3y)yx)(sin3 [cosf-sinfBcos ,B)] (2.21)
0
y=i Silr?\ [(co§ [sin B—cospBsin’ ,8) (Xﬁi)xx X9, - 2)(f;)yx)] (2.22)
0

_. 61 5 sin(4p)
=l— —_— 2.23
y IBMO)(XXXXU 4 (2.23)

. inl4

y=iy,o smg '8) (2.24)

Il est important de noter que ce terme de générakiopolarisation orthogonale n’apparait pas dans
les équation$2.16) Pour le mettre en évidence, il faut considérech@mp incident qui n’est pas

polarisé suivant I'un des axes cristallinB£ ). 0

Le calcul des autres coefficients est effectuérarere (p. 179).
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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

L’expression de I'’équation d’évolution du champiAalement obtenue est :

z—':‘ =i yo(l—%sinz(Zﬂ)jsz ................................... automodulation de phase
+i yogsin(4,8)|B|2 B et génération de polarisation croisée
+i 2y0[%sin2(2,[>’)+ 1_30}|B|2A ...................... modulation de phase croisée
—i yo%sin(4,[>’) AZB’ A
—i2y, %Sin(4lg)|p42 B -...... autres processus de mélange a 4 ondes
+i yo[%sinz(z,[;’)+ 1'30} B°A') (2.25(a))

De la méme maniére,
dB . g . 2 2 .
pondl 1—Esm 2B) B B automodulation de phase
i yo%sin(4,[>’)|A{2A .......................... génération de polarisation croisée
+i 2y0[%sin2(2,8)+ 1_30}|A42 Buivioiieeeiiinn, modulation de phase croisée
3\

+i yo%sin(4,8)BzA*

+i2y, %sin(4,8)|B|2A > ..... autres processus de mélange a 4 ondes

+i yo[%sinz(z,[;’)+1;a} AB' (2.25(b))

Les équation2.25 (a)et (b) sont totalement symétriqueA, et B étant interchangeables (la

différence de signe devant les deuxieme, quatrigneenquieme termes provient de la définition de

'angle £).
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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

Par comparaison avec les équati¢dd1) correspondant au cas isotrope, nous retrouvons les

termes d’automodulation de phase et de modulatophdse croisée, dépendant)d@ , deoet de

1-0 o .

+Esm2(2,8).

'angle S. Dans ce cas, le coefficient de biréfringence itedsiécrit : 0 =

e e 2 2 \ s 7 . y
Nous avons évoqué le terme |E|1 B ([,04 A). Ce terme correspond a la génération d’'une onde

polarisée orthogonalement (XPW paddross-Polarized Wayepar rapport a I'onde incidente. Ce

terme n'existe que pour un milieu dont la suscéljibnon linéaire est anisotropfr # 0) et

dépend de maniere périodiquefdle

Finalement, une onde polarisée soit linéairemenit slliptiquement, peut subir des
changements dans un milieu anisotrope.

Dans le cas d'une polarisation initiale Iinéair&ar(pexemple,B(O)=O), une onde polarisée
orthogonalement (XPW) est générée. Ce processasésedié en détail dans le chapitre 4. Son
application a I'amélioration du contraste tempodé&mpulsions femtosecondes est amplement
décrite au cours du chapitre 6.

Si la polarisation incidente est elliptiqueAQ) # 0, B(0) # 0), & cette contribution XPW
s’ajoute la contribution de rotation de l'ellipske type NER. L'étude simultanée de ces processus
fait 'objet du chapitre 5.
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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

2. Automodulation de phase et autofocalisation

En plus des changements de polarisation, une ongeopageant dans un milieu non linéaire
d’ordre trois subit des perturbations spectralespeattiales. La présence de la susceptibilité non
linéaire se traduit en effet par une modificatien’thdice de réfraction qui s’écrit alors :

n=n,+n,l (2.26)
no est l'indice de réfraction linéaire B désigne l'indice non linéaire du matériau, lié desnes
diagonaux du tenseyy® par [2.3] :

X — 3 (©) 7
n - 22
2 1 A g Xxxxx ( )

. _ PR o c&n
x2 s'exprime en V2, n; en mfW™. Lintensité du champ edt= %|E|2.

La dépendance de l'indice de réfraction effeati#vec I'intensitd(t,z) est la cause de perturbations

a la fois spectrales (automodulation de phasg)attades (autofocalisation) de I'onde.

Remarquons également que le premier terme desi@uuié®.25) a établi une expression générale
de 'automodulation de phase pour tout champ spggeant dans un milieu anisotrope, dépendant

de x© ,decetp.

XXXX?

2.1. Automodulation de phase

La variation temporelle de l'indice de réfractioree de I'automodulation de phase. En effet,
durant sa propagation, dans le cadre de I'apprdiomae I'enveloppe lentement variable et d’'une
réponse instantanée du milieu, I'impulsion acquiek phase non linéaire [2.4] :

. (t) =2/]—nnzL | (t) (2.28)

Cette phase dépendante du temps modifie la laegdarforme du spectre comme on le vérifie en

introduisant la notion de fréquence instantanée :

alt) = @, - dlt) (2.29)
suft) =< ) (2.30
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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

La figure 2.4 représente I'exemple d’'un profil tesrgd d’intensité de type gaussien et la variation
5w(t) associee dans le cas, >0. Le front avant de l'impulsion, pour quue%(t)>0, est

translaté vers les hautes longueurs d’onde, tamaésle front arriere est décalé vers les basses

longueurs d’onde.

pt
7

to tO

Figure 2.4: Dépendance temporelle de l'intensitgatation de la fréquence instantanée associée.

L’automodulation de phase est donc, dans la plupest cas, responsable d’'un élargissement du
spectre, typiquement des bosses apparaissent aguelors d’onde extrémes et un creux se forme
au centre du spectre. La modification du spectreégatement trés fortement liee a la phase

spectrale de I'impulsion.

L 2m G o . L
La quantlte7 nZJ'I (t,2dz est appelée intégrale B et quantifie usuellememthlase non linéaire
0

accumulée lors de la propagation de I'impulsionsdarchaine laser.
2.2. Autofocalisation

Une autre conséquence de l'effet Kerr est l'autalisation du faisceau, due a la variation de
l'indice de réfraction avec lintensité spatiale. Effet, si une onde présente une distribution
transverse d’intensité non uniforme dans un matélant I'indice non linéaire est positif, celui-ci
agit comme une lentille convergente, appelée lerdié Kerr (fig. 2.5(a)). Si le milieu non linéaire
est long ou si l'intensité est trop importantefdesceau focalise dans le matériau, en un point dit

d’effondrement, ce qui est source de dommagesdfigb)).

~ —
(@) G e N
_>—__J

—
-]

Figure 2.5 : Autofocalisation par effet Kerr

Ce phénomene, bien contrélé, est a l'origine d'guitage d’'impulsions par filamentation [2.5-
2.7].
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Notons que l'autofocalisation intervient toujourdaspuissance de I'impulsion est supérieure a
une certaine valeur, appelée puissance critiBu (ndépendamment du diamétre du faisceau.
La puissance critique est caractéristique du mitienl linéaire traversé et s’écrit [2.8] :

_ 1(061)°
8n,n,

P

cr

(2.31)

Par exemple dans Iair, dont I'indice non linéanaut 3.2x13° cmfW™, la puissance critique est
d’environ 3 GW.

La position du point d’autofocalisation est partreriée a I'intensité initiale de I'impulsion.

L'automodulation de phase et l'autofocalisationt st#s phénomeénes bien connus, que nous
aurons l'occasion d'observer, et d'utiliser, aurcales réalisations expérimentales décrites dans
cette these.

Le modele théorique développé dans ce chapitreitdésr modifications de la polarisation
d'une onde se propageant dans un milieu non lmédirinclut les cas d'un milieu dont la
susceptibilité non linéaire du troisieme ordre msitrope, ou anisotrope. Il est adapté a une
polarisation incidente linéaire ou elliptique. lkteainsi approprié a plusieurs configurations
expérimentales. Les filtres non linéaires successent développés et étudiés au cours de ma thése
reposent sur ces modifications non linéaires dpodlarisation de l'impulsion femtoseconde. Le

modele théorique décrit ici sera donc exploité dange la suite du manuscrit.
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