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Introduction générale

Introduction Générale

L’optique non linéaire est la branche de I’optique qui étudie le comportement et
I’interaction de la matiére avec la lumiere de trés haute intensité. L’avénement des
lasers dans les années soixante du si¢cle dernier a permis d’accéder a cette gamme
d’intensité. En effet, ces derniers sont des sources de lumiére cohérente, caractérisées
par un trés haut degré de monochromaticité, une grande directionalité et une forte
intensité. L’interaction de cette lumicre de haute intensité avec la matiere se traduit par
réponse optique non linéaire de cette dernicre, représentée par la polarisation. De cette
interaction surgissent une variét¢ de phénomenes classés selon différents ordres.
L’¢étude de ces phénoménes donnera naissance a de nouvelles sciences, contribuant
ainsi au développement technologique dans de nombreux domaines et différentes

applications.

Un bon nombre de ces phénoménes sont liés a 1’indice de réfraction non linéaire.
Plusieurs phénomenes physiques contribuent a la variation de cet indice. Citons en
particulier I’inhomogénéité de la répartition spatiale de cet indice dans un milieu ou de
sa variation due a la présence d’ondes optiques. Il existe plusieurs types d'effets

différents qui relévent de cette définition générale.

Parmi les nombreuses techniques de caractérisation de la réfraction et de 1’absorption
non linéaires, on retrouve le mélange a quatre ondes dégénérées, les méthodes
interférométriques, le couplage a deux faisceaux et la méthode Z-scan. Notre choix s’est
porté sur la technique Z-scan pour la modélisation de la réfraction non linéaire. Ce choix
se justifie par la simplicité et I’efficacité de cette technique expérimentale qui est

devenue routinieére dans les caractérisations optiques.

Ce mémoire s’inscrit dans le domaine de I’optique non linéaire. Nous nous pencherons
plus particulierement sur 1’étude de la réfraction non linéaire. Notre but est d’établir un
modele théorique de la réfraction non linéaire, en rapport avec la méthode Z-scan, en
utilisant un faisceau gaussien incident de profil circulaire. Notre approche consiste a
généraliser les mod¢les existant pour un ordre n arbitraire de la nonlinéarité réfractive.
Puis nous allons étudier 1‘influence de quelques paramétres liés essentiellement au
faisceau gaussien incidents sur le processus de réfraction non linéaire a travers des

simulations.
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Dans le premier chapitre, une revue bibliographique générale sera présentée afin de
poser quelques notions théoriques en relation avec la réfraction non lin€aire. Il s’agira
de définir la polarisation et la susceptibilité, plus précisément du troisieme ordre. On va
aussi aborder 1’origine des nonlinéarités cubiques, puis nous allons établir des relations
entre la polarisation, la susceptibilité et I’indice de réfraction non linéaire. Finalement,
nous allons exposer les différentes techniques expérimentales de caractérisation de la

réfraction non linéaire, avec un accent mis sur la technique Z-scan.

Le deuxiéme chapitre sera dédi¢ a la construction du modele théorique de la réfraction
non linéaire avec un faisceau gaussien incident de profil circulaire. Pour cela, nous
allons introduire tout d’abord les faisceaux gaussiens circulaires et détailler leurs
propriétés et caractéristiques. Ensuite, nous énoncerons les hypothéses de notre modele
et nous décrirons les différentes étapes a suivre afin de déterminer une expression
analytique de la transmittance optique normalisée. Dans cette procédure, nous allons
considérer le cas général de la présence simultanée de I’absorption et de la réfraction
non linéaire, et nous focaliser ensuite sur le cas particulier de la présence de la réfraction
non linéaire et de 1’absorption linéaire. Pour obtenir une expression analytique de la
transmittance optique normalisée, adaptée a d’éventuels simulations ou réajustements,
nous introduirons 1’approximation des faibles non linéarités a travers 1’hypothése des

faibles variations de phase.

Le dernier chapitre sera consacré a 1’é¢tude de I’influence des différents paramétres
pertinents sur le processus de réfraction non linéaire via des simulations réalisées avec
le logiciel Origin. Il s’agit en particulier de I’ordre de la nonlinéarité, de la longueur de
Rayleigh et de la variation de phase. Nous terminerons ce modeste travail par une

conclusion générale et des perspectives.
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Chapitre 1

La réfraction non linéaire

1. Introduction

Dans ce premier chapitre, nous allons introduire quelques notions sur les phénomenes
d’optique non linéaire du troisiéme ordre, plus particulierement la réfraction non
linéaire sous forme d’une revue bibliographique. En premier lieu, nous allons parler de
la polarisation et susceptibilit¢é non linéaires. Ensuite, nous énumérerons quelques
phénomenes liés a I’optique non linéaire du troisiéme ordre. La deuxiéme partie sera
consacrée a diverse techniques expérimentales de caractérisation de la réfraction non

linéaire, avec une attention centrée sur la méthode Z-scan.
2. Polarisation et susceptibilité non linéaires

Le champ ¢électrique macroscopique dans lequel est plongé un matériau est
généralement différent du champ électrique local qui agit sur les constituants
microscopiques (¢électrons, noyaux) créant ainsi la polarisation. D’ou I’importance de
différencier entre la polarisation macroscopique et microscopique, ou autrement dit,
distinguer la susceptibilité¢ (grandeur macroscopique) de la polarisabilité (grandeur

microscopique).
2.1.Polarisation macroscopique

Sous I’effet d’un champ électrique externe négligeablef par rapport au champ

¢lectronique local, le matériau constitué de particules chargées (noyaux et €lectrons) se

polarise d’une fagcon proportionnelle au champ électrique E. Cette polarisation est due
a la déformation et a 1’orientation des nuages €lectroniques, engendrées par la force de
Lorentz. Sous I’action de cette force, les noyaux chargés positivement se déplacent dans
le méme sens que celui du champ électrique, tant dit que, les électrons chargés

négativement se déplacent dans son sens inverse.

La relation entre le vecteur du champ électrique externe et le vecteur de polarisation
¢lectrique est exprimée par I’équation suivante [1] :

-

P =g y™:E (1.1)

3
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Ou &, est la permittivité diélectrique du vide et ¥ est le tenseur de susceptibilité
linéaire qui est reliée aux propriétés optiques linéaires d’un matériau, telles que la
réfraction, la réflexion et la diffusion de la lumiére. Ce tenseur est lié a celui de la

permittivité électrique relative’s, du matériau, par la relation suivante :
V=5-1, 12

Les tenseurs )?(1) et &, sont d’ordre 1, c¢’est-a-dire, des matrices carrées d’ordre. Le

tenseur [[; est matrice unité d’ordre.

L’équation (1.1) fut la relation fondamentale de 1’optique jusqu’a 1’apparition des
lasers. Ces derniers produisent des champs électriques d’intensités trés élevées
induisant une réponse du milieu qui n’est plus sous forme linéaire, d’ou la nécessité
d’introduire d’autres termes, dits non linéaires, dans I’expression de la polarisation

totale.

Dans le cas de I’optique non linéaire, ou le champ électrique externe est supérieur au
champ électrique atomique, une dépendance non linéaire des parameétres optiques avec
le champ ¢€lectrique externe peut également se produire. La réponse optique sera décrite

en généralisant 1’équation (1.1). La procédure consiste a exprimer le vecteur de
polarisation €lectrique P comme une série de puissances du vecteur de champ électrique
appliqué E. Mathématiquement, cela revient a effectuer un développement en série de

Taylor de la polarisation écrite sous la forme suivante P(r,t) = f (E (r,t)) [2]. Ce

développement donne I’expression suivante pour la polarisation :
P(t) = go[¥MW:E + ¥P:E? + ¥¥E3 + - + yWE"]
= ﬁ(l) + ﬁ(z) + 13)(3) 4 4 ﬁ(n) (1_3)

Nous remarquons dans ce développement, qu’en plus du terme linéaire, d’autres termes

non linéaires, proportionnels a la puissance du champ électrique externe apparaissent.
Dans I’expression de la polarisation :

- les différentes puissances des champs sont des produits tensoriels :
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E"=FEE ..E (1.4)

- Dans le cas général, le matériau est soumis a n champs de mémes ou de fréquences

différentes, et ’expression de la polarisation non linéaire d’ordre n s’écrit :
P = 50)?(71) (w1, W, ..., wn)ﬁ1(w1)ﬁz(a’z)ﬁs (w3) ... En(wn) (1.5)

- Les tenseurs ¥, ¥®, ..., ¥™ sont, respectivement, ceux des susceptibilités non
linéaires d’ordres 2, 3,...,n correspondant, respectivement, aux polarisations non
linéaires P@, P®), .., P™ du nieme ordre. L’unité de la susceptibilité du éniéme
ordre ¥™ est le Mt

2.2.Polarisation microscopique

Du point de vue microscopique, l’effet du champ ¢lectrique est d’induire une
déformation du nuage électronique de chaque atome ou entité moléculaire, créant ainsi
un moment dipolaire induit. Le vecteur de polarisation microscopique est li¢ au vecteur

moment dipolaire par I’équation suivante :
B,=Np (1.6)
Notons que N représente la densité volumique des entités chargés.

La polarisation microscopique est liée au vecteur du champ électrique local E loc (champ

local de Lorentz) [3] par la relation suivante :
B, = N(@Ejo; + BERc + VEde + ) (1.7)

Avec @ le tenseur de polarisabilité linéaire, B et ¥ représentent les tenseurs de
polarisabilité non linéaire d’ordre deux et trois, aussi appelée les tenseurs d’hyper-

polarisabilité non linéaire.
3. Phénomenes d’optique non linéaire du troisieme ordre

Dans cette partie, nous allons décrire certains phénoménes non linéaires du troisiéme
ordre liés au tenseur de susceptibilité non linéaire ¥. Plusieurs effets non linéaires
peuvent étre engendrés par la nonlinéarité d’ordre trois, tel que 1’effet Kerr optique,

I’indice de la réfraction non linéaire, absorption a deux photons...etc.
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3.1.Polarisation et susceptibilité non linéaire d’ordre 3

Considérons trois ondes monochromatiques, ayant des pulsations w,,w, et ws,
traversant un milieu non linéaire. On aboutit & 1’expression suivante du champ

¢lectrique externe :
E(t) = Eje @1t 4 F e~iw2t 4 F e~iwst 4 ¢ ¢ (1.8)

Ou c.c désigne le complexe conjugué. En utilisant la relation (1.5) et la notation
d’Einstein, la composante suivant 1’axe (OX) de la polarisation non linéaire du

troisieme ordre se présente sous la forme :
PR ) = xUEEE () (1.9)

C’est une polarisation qui contient 44 termes, dont 22 correspondent a des ondes dont
les fréquences ont la méme direction de propagation que les ondes incidentes, tandis
que les 22 autres ont une direction inverse [4]. Ces fréquences sont représentées ci-

dessous :
W1, Wy, W3,3Wq, 303, 3ws, (W1 + Wy + W3), (W1 + Wy — W3), (W, + W3 — Wq),
(w1 + w3 — 1), 2wy + w3), 2wy + w;), Qw, + w3), 2w, + wq),
QCws; + wy), 2w; + w,) (1.10)

Donc, on voit que la propagation des trois ondes incidentes a I’intérieur du matériau
non linéaire engendre des nouvelles ondes avec de nouvelles fréquences. On dit qu’il y
a eu interaction (ou couplage) entres les ondes incidentes via le milieu non linéaire. Ces

nouvelles ondes correspondent a de nouveaux phénomenes optiques.

Le tenseur de la susceptibilité électrique du troisiéme ordre Xi(;Zl est une grandeur qui

décrit les effets optiques du troisieme ordre au niveau macroscopique. Il représente un
tenseur de rang 4 qui posséde au total 3* = 81 composantes. Cela voudrait dire, que
lorsque I’on veut déterminer la susceptibilité non linéaire du troisiéme ordre du milieu
¢tudié, nous essayons de trouver toutes les composantes de ce tenseur. Ce qui représente

une tache fastidieuse.

Cependant, le nombre de termes du tenseur Xi(j3]21 peut significativement étre réduit en

faisant appel a certaines symétries et approximations, ne laissant ainsi qu’un nombre de
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termes limités et indépendantes [S]. Citons en particulier la symétrie cristalline, la
symétrie de Kleinman, la centrosymétrie, le cas d’un milieu sans perte, la symétrie

intrinséque de permutation et I’approximation de la réponse locale.

Pour ce qui est des milieux isotropes, le tenseur posséde les caractéristiques de

symétries désigné par ces équations :
Xuxxx = Xyyyy = Xzzzz = Xxxyy + Xayxy + Xayyx (111 —a)
Xyyzz = Xazyy = Xzzxx = Xxxzz = Xxxyy = Xyyex (1.11—=b)
Xyzyz = Xzyzy = Xaxzx = Xxzxz = Xxyxy = Xyxyx (1.11—=20)
Xyzzy = Xzyyz = Xaxxz = Xxzzx = Xxyyx = Xyxxy (111 —d)
Le tenseur de la susceptibilité non linéaire du troisiéme ordre )(i(]?,zl ne contient donc que

trois composantes non nulles et indépendantes Xyxyy, Xxyxy €t Xxyyx -

Ces composantes du tenseur de la susceptibilit¢ non linéaire d’ordre 3 sont

généralement complexes et s’écrivent sous la forme suivante
x® = x® +iy"® (1.12)

La partie réelle de la susceptibilité non linéaire y'®, appelée indice non linéaire
exprime les variations non linéaires de 1’indice de réfraction. Son expression est la

suivante

4n2eyc
x’(3)=( ‘;0 >n2 (1.13)

Ou n, est I’indice de réfraction linéaire du milieu, ¢ est la vitesse de la lumiére et n,

I’indice de réfraction non linéaire d’ordre 2 du milieu.

La partie imaginaire de la susceptibilité du troisiéme ordre y"'correspond aux
processus impliquant le transfert d’énergie. Elle est liée aux phénoménes d’absorption

non linéaire de la lumiére selon la relation suivante :

née,cA
¥® =( 037‘; >/3 (1.14)

Ou B représente le coefficient d’absorption non linéaire d’ordre 2 du milieu étudié.
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3.2.0rigine des nonlinéarités cubiques

Lors de I’exposition d’un matériau a une source d’excitation lumineuse intense, comme
celle produite par un laser et produisant des effets non linéaires, un certain nombre de
processus (¢électrostriction, échauffement) sont susceptibles de se produire et de

provoquer des changements dans les propriétés de ce matériau.

Plusieurs processus peuvent contribuer a une réponse non lin€aire du troisiéme ordre,
allant de processus trés rapides jusqu’a trés lents. On peut en distinguer quatre
contributions ayant des origines différentes qui sont : électronique, nucléaire

¢lectrostrictive et thermique [6].

- Les processus ¢€lectroniques sont dus a la distorsion du nuage électronique sous
I’effet du champ ¢électrique et du potentiel créé par la structure moléculaire figée.
Ce sont des processus tres rapides, de 1’ordre de la femtoseconde.

- Les processus nucléaires sont dus aux vibrations et rotations des molécules. Leurs
mobilités lentes par rapport aux mouvements ¢lectroniques induisent des temps de
réponse pouvant étre plus longs (entre 100fs et quelques nanosecondes).

- Les processus ¢électrostrictifs sont dus aux propagations d’ondes acoustiques
induites par le faisceau laser dans le matériau. Les temps de réponses de ces effets
dépendent du temps de parcours d’une onde acoustique dans chaque matériau, qui
est de I’ordre de la nanoseconde.

- Les processus thermiques (variation de température induite par absorption) : dans
un milieu absorbant, l'énergie absorbée provoque une élévation locale de la
température et par conséquent, une variation de l'indice de réfraction. Ce processus
est généralement lent.

3.3.Absorption a deux photons

Le processus d’absorption a deux photons (ADP) est un phénomene qui a été prédit
théoriquement par Maria Goeppert-Mayer en 1931 [7]

Faisant partie des phénoménes non linéaires du troisiéme ordre, c’est un processus
optique qui permet a un systeme de passer d’un état fondamental (énergie basse) a un
¢tat excité (niveau d’énergie supérieur), en absorbant simultanément deux photons dont

la somme est égale a la différence des deux niveaux d’énergie (voir figure 1.1).
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En hautes fréquences, les photons sont absorbés lors de la transition €lectronique entre
la bande de valence et la bande de conduction. En basses fréquences, les photons sont

absorbés par les vibrations interatomiques du matériau.

La probabilit¢ du processus de 1’absorption a deux photons est faible par rapport a
I’absorption a un seul photon, pour cela il est nécessaire d’utiliser une source lumineuse

assez intense.

— Etat excité

________________ Etat virtuel

Etat fondamental

Figure 1.1 : Représentation des processus de l’absorption a deux photons (ADP)
3.4.Effet Kerr optique

L’effet Kerr optique est un processus non linéaire du troisieme ordre, c’est la
biréfringence optique photo-induite. La polarisation électronique et nucléaire des

molécules sous 1’effet de 1a lumiére cause une variation de I’indice de réfraction.

Bien que la réponse électronique soit essentiellement instantanée, la biréfringence
¢lectronique disparait immédiatement suite a 1’interruption du champ électrique. Quant
a la biréfringence nucléaire, qui implique une orientation des molécules, sa

décroissance prend un certain temps due a la réorientation de ces mémes molécules.

L'anisotropie optique crée dans le systéme par une lumicre laser linéairement polarisée
définit ce qu'on a appelle le milieu Kerr, dans lequel l'indice de réfraction n est
proportionnel a [Dintensit¢ de la Ilumiére d’excitation. On représente cette

proportionnalité par I’équation suivante [8] :
n=mngy+n,l (1.15)

Ou n est I’indice de réfraction du milieu et I 1’intensité de la lumiére incidente.
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Il est possible d’exprimer les quatre contributions a I’indice non linéaire ayant
différentes origines dont on a donné les détails auparavant. Donc, I’indice non linéaire

peut aussi prendre la forme suivante :

n; = nzélectronique + Nonuciéaire T N2électrostréctive T nzthermique (1-16)

La modulation de I’indice de réfraction due a I’effet Kerr optique peut aussi étre

exprimée en fonction du champ électrique selon 1I’équation suivante

n=ny+n,|El* (1.17)
Ou |E|? représente est la moyenne temporelle quadratique du champ, qui représente
¢galement I’intensité optique.
C’est cet effet qui est a I’origine de 1’auto-focalisation (self-focusing) des faisceaux

lasers de trés forte intensité.
3.5.Indice de réfraction non linéaire

La contribution a la polarisation non linéaire de 1’indice de réfraction n’est plus
négligeable lors de la présence d’une source lumineuse cohérente et intense. Afin
d’étudier le phénomeéne on va considérer un milieu isotrope et
centrosymétrique (y® = 0), ou seuls les phénoménes du troisiéme ordre se
manifestent. L’onde optique incidente se propage sous forme d’une onde plane de
fréquence w dans la direction Z. Dans ce cas, la polarisation du troisiéme ordre est

donnée par 1’équation suivante [9] :
PO (w) =3epx®(w, w, w, —w)E(w)E(w)E*(w) (1.18)

Ou E*(w) = E(—w). Pour des raisons de simplification, nous allons éliminer les

indices des vecteurs et des tenseurs ( y®) = )(fci)xx). La polarisation totale devient donc :
P(w) = SoXeffE(a’) (1.19)

OU xerr = X + xP|E(w)|? représente la susceptibilité effective. En considérant la
contribution non lin€aire pour x,.rr négligeable par rapport a la contribution lin€aire,

on obtient I’expression générale suivante de 1’indice de réfraction :

3
n= /1 + Re{Yess) = mo + ﬁx,(f)w(wnz (1.20)
0

La partie non linaire de la réfraction sera décrite par I’équation suivante :

10



Chapitre 1

An =n—ng =n,I (1.21)
Ou n, est relié a la partie réelle de la susceptibilité y du troisiéme ordre ¥ par la
relation suivante :

3
xS (1.22)

le -
4ng

On peut a partir des équations (1.20) et (1.21) déduire que pour la lumiére incidente
d’une faible intensité, 1’indice de réfraction d’un milieu est constant car la contribution
de An est négligeable. Cependant lorsque I’intensité augmente, 1’indice de réfraction
varie en fonction de I’intensité¢ de la lumiére. D’une maniére générale, I’indice de

réfraction d’un milieu non linéaire se présente sous la forme suivante :

n(l) =ng +nyl +y3I% + -+ y, 0" 1 (1.23)
Ou s, ..., ¥n sont les indices de réfraction non linéaire d’ordre 3,...,n, respectivement.
4. Techniques expérimentales

Dans cette section, nous allons passer en revue quelques techniques expérimentales de

caractérisation de la réfraction non linéaire.
4.1.Mélange a quatre ondes dégénérées

Le mélange a quatre ondes est une technique utilisé pour estimer I’indice de la
réfraction non-linéaire, c’est d’ailleurs la premiere méthode employée et la seule
disponible pour une étude précise de tous les termes du tenseur de la susceptibilité non
linéaire du troisiéme ordre, et ce grace a I’interaction de plusieurs ondes de pulsations
différentes. Cette méthode est issue des expérimentations de Maker et Terhune [10]
durant ’année 1965. Elle repose sur 1’étude spectrale des pulsations des ondes
mélangées. Il est toutefois préalable de connaitre les symétries du cristal étudié car cela
permet d’¢liminer certains termes du tenseur de susceptibilité et de trouver des relations
entre les termes restants. Pour le cas d’un cristal a symétrie cubique, par exemple, le
tenseur de la susceptibilité du troisiéme ordre posseéde 21 éléments non-nuls sur les 81
composants du tenseur, dont 7 éléments au minimum sont indépendants [11]. Dans ces
conditions, une étude spectrométrique de la lumiére générée par les interactions a
I’intérieur du cristal dans diverses configurations permet de déterminer plusieurs, voire

tous les éléments du tenseur de la susceptibilité [12].
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Particuliérement, dans le cas de 1’étude de la variation de I’indice de réfraction dans
une configuration a un seul faisceau, 1’¢lément de susceptibilité qui nous intéresse est

le terme ¥ (w, w, w, —w).

La méthode de mélange a quatre ondes dégénérées est la méthode la plus pratique pour
I’¢étude de ce terme du tenseur de susceptibilité ; dégénéré, car c’est un mélange a quatre

ondes sur lequel deux des ondes impliquées ont la méme pulsation [13].

La plus simple configuration expérimentale de cette technique est schématisée sur la

figure 1.2.

o=y +A
v

4 >

— Reference

J

y

I Echantillon Y

v
PM(Ech.)
b —
PM(Ref.)

o |r -

e vy

s double =
monochromateux

Figure 1.2 : Configuration expérimentale de mélange dégénéré a 4 ondes

Dans ce genre de paramétrage, deux faisceaux de pulsation w4 viennent interagir avec
un troisiéme faisceau possédant une fréquence w, = w; + Aw. Au sein de tous les
termes de la polarisation du troisieéme ordre, se trouve un terme en particulier qui s’écrit

comme suit :
P(3)(2w1 —wy) = 3)((3)(20)1 — Wy, Wq, —wz)E(z)(wl)[E(wz)]* (1.24)

Ce terme source, donne naissance a une vibration de pulsation 2w, — w,, celle-ci
pourrais étre étudiée séparément a 1’aide d’'un monochromateur. L’intensité I3 de I’onde

émise a cette pulsation est de la forme :
L=KX|y®Qw,; —wy)|*xI?,I* (1.25)

Ou I; et I, sont les intensités des faisceaux de pulsations w; et w,, et L représente

I’épaisseur de I’échantillon. Il est néanmoins difficile de donner une valeur précise au
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coefficient K puisqu’il dépend des conditions expérimentales. L’utilisation d’une voie
de référence identique comportant un matériau non-linéaire devient alors indispensable
pour se débarrasser du coefficient K. D’ailleurs la nécessité d’utiliser un matériau de
référence est le majeur handicap de cette méthode puisqu’elle ne donne pas des mesures
absolues. Par contre, elle peut permettre une mesure relative précise. En outre, il est
important de préciser que les méthodes de mélange a quatre ondes ne sont susceptibles

qu’aux nonlinéarités répondant & des excitations temporelles trés rapides (<1013s).
4.2.Méthodes interférométriques

Afin de mesurer la variation photo-induite de ’indice de réfraction dans un échantillon
non-linéaire de fagon plus directe, les scientifiques ont élaboré une méthode fondée sur
I’interférométrie. Ce type de méthode est basé¢ sur I’interférence d’au moins deux
faisceaux en procédant a une division d’un faisceau incident en deux faisceaux, afin de
les faire interférer dans une configuration de type Michelson [14, 15] ou Mach-Zender
[16] par exemple. Contrairement aux méthodes basées sur le mélange a 4 ondes, la
méthode interférométrique est, naturellement, sensible a toute variation photo-induite
de I’indice de réfraction. La détermination de la valeur absolue de I’indice de réfraction
devient possible, si on prend en compte, I’étude des caractéristiques spatio-temporelles

du faisceau incident.
4.2.1. Configuration a un seul faisceau

La figure 1.3 représente une configuration de type Michelson a un seul faisceau. Dans
ce genre de configuration, les franges d’interférences sont imagées sur une caméra
CCD. 1l est important de noter que pour pouvoir observer un déplacement de franges
d’interférences dues a la variation photo-induite de I’indice de réfraction dans le
matériau, une augmentation graduelle de I’intensité du faisceau incident est essentielle.
Cette méthode nous permet de détecter des variations de chemin optique de 1’ordre de
la longueur d’onde. Afin de déterminer le signe de ’indice de réfraction non-linéaire
de fagon claire et sans ambivalence, il est primordial de calibrer le montage et ce pour

relier le sens de déplacement des franges avec le signe de variation de ’indice [14].
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Cette configuration mono-faisceau est difficile a réaliser. En pratique, le choix des
optiques et l'alignement de tels composants interférométriques sont rendus difficiles par
la nécessité d'utiliser des lasers pulsés. Cependant, ces lasers ne sont pas toujours
stables en termes de puissance, et souffrent d'un fort désalignement. De plus, les
intensités et les flux peuvent étre tres €leves, ce qui nécessite 1'utilisation de miroirs et
de lames séparatrices trés tolérantes aux flux. La configuration pompe-sonde peut-étre
plus pratique et offre de nombreuses autres possibilités. Plusieurs situations peuvent

alors étre envisagées.

/T

fasocean | ] Z
—= i e
e L

separatriocsa A

aechantillomn

W

mirocirs

TP ITITITITS

Figure 1.3 : Montage interférométrique de type Michelson réglé en franges paralléles
4.2.2. Configuration a deux faisceaux distincts

Dans ce cas, le faisceau pompe du laser pulsé induit une variation de l'indice dans
1'échantillon, puis I'échantillon est placé sur 1'un des bras du réseau interférométrique
aligné avec un autre laser (exemple : un laser continu simplifiant 1'alignement de
I'assemblage et assurant la stabilit¢). Alors il faut soit superposer et séparer les deux
faisceaux a 1’aide de miroirs dichroiques, si leurs longueurs d’ondes sont différentes,
soit bombarder 1’échantillon sous différents angles, dans le cas échéant. Cependant,
dans ce cas de figure, la susceptibilité non linéaire mesurée caractérise 1'effet du
faisceau pompe a une pulsation w; sur le faisceau sonde a une pulsation w,. Le terme

susceptibilité non linéaire n'est pas un terme qui décrit I'effet Kerr a faisceau unique.
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4.2.3. Configuration a un seul faisceau séparé en un faisceau sonde et un faisceau

pompe

Une méthode efficace pour éviter le probléme mentionné ci-dessus est d’utiliser un seul
laser impulsionnel auquel on retranche une partie pour constituer le faisceau sonde. Ce
dernier est utilisé dans un montage interférométrique (I’exemple choisit dans ce cas est
de type Mach-Zender). L’¢chantillon est posé sur un des bras du montage
interférométrique et afin de permettre une variation de I’indice de réfraction, le faisceau
pompe est focalisé sur I’échantillon (voir figure 1.4). 1l est judicieux de noter que dans
ce cas précis, seul un angle d’attaque différent sur I’échantillon permet une division des
deux faisceaux. L’utilisation de deux faisceaux pompe et sonde confondus nécessite,
éventuellement, de croiser leurs polarisations pour permettre de les séparer. Cela dit,

dans une telle configuration, le terme de susceptibilité mesuré est uniquement lié

)
a Xyyxy-

Mach-Eender

ﬁ mirolrs J'.\H-

lamas séparatricas ' Y caméra CCD

— faiscaan pompa

m—= falscan sonds

ineident 1
~ o
’ 7 ", échantillen
abjectif

ligne & retard

Figure 1.4 : Montage interférométrique de type Mach-Zender en configuration

pompe sonde
4.2.4. Couplage a deux faisceaux

Le couplage a deux faisceaux fait allusion au phénoméne dans lequel l'interaction de
deux faisceaux dans un milieu non linéaire entraine I'échange d'énergie entre eux. Un
couplage a deux faisceaux peut avoir lieu dans une expérience pompe-sonde générale.
Dans une telle expérience, un pompage fort induit des effets dans le milieu non linéaire,
dont les résultats sont sondés par un second faisceau faible. Ces types de méthodes sont
couramment utilis€és pour caractériser les propriétés d'absorption et de réfraction non

linéaire des matériaux.
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Pour observer les effets transitoires et les temps de décroissance des excitations non
linéaires, la pulsation de la sonde est retardée par rapport a la pompe, et 1’évolution des
propriétés optiques du milieu sont surveillés a mesure que le temps de retard change.
En général, le temps de retard est balay¢ a partir des valeurs négatives (c'est-a-dire, la
sonde arrivant avant la pompe) jusqu’a des valeurs positives pour établir le temps
origine (le recouvrement exact des deux impulsions). L'évolution du systéme se produit
apres un long délai, avec les deux pulsations bien séparées dans le temps. Cela dit, la
nonlinéarité peut induire une interaction entre les deux pulsations durant le court laps

de temps ou celles-ci se chevauchent.
4.3.La technique Z-scan

Le Z-scan est une technique développé en 1990 par le physicien Sheik-Bahae et ses
collaborateurs [18]. Elle sert a déterminer les propriétés optiques non linéaires du
troisieme ordre. En particulier, la valeur et le signe de I’indice de réfraction non linéaire
du milieu étudié ainsi que son coefficient d’absorption non linéaire, permettant ainsi la

détermination de la susceptibilité électrique non linéaire du troisiéme ordre.

Simple et pratique, la technique Z-scan est utilisée dans plusieurs applications dans le
domaine optique [19]. Récemment, des améliorations ont été apportées a cette
technique en utilisant des faisceaux avec fentes quasi-unidimensionnelles pour

caractériser la nonlinéarité optique du troisieme ordre [20].
4.3.1. Principe

Le principe est basé sur le phénomene de distorsion d’un faisceau laser lors de sa
propagation dans le matériau non linéaire. L’idée consiste a déplacer longitudinalement
un échantillon a face parallele le long d'un faisceau laser focalisé¢ afin de varier
l'intensité incidente sur ce dernier. Les deux phénoméenes mesurables connectés avec la
technique Z-scan sont l'absorption non linéaire (NLA) et la réfraction non linéaire
(NLR), ce qui permet d'en déduire la valeur des parameétres non linéaires
correspondants. Ces derniers sont associés a la partie réelle et la partie imaginaire de la
susceptibilité non linéaire du troisiéme ordre.

4.3.2. Dispositif expérimental

Le principe de fonctionnement de cette technique expérimentale consiste a faire varier

la position (déplacer) 1I’échantillon non linéaire (S) sur une platine de translation (TS)
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le long de la direction de propagation (Z) d'un faisceau focalisé grace a une lentille

convergente (L).

Le laser est envoy¢ sur I’échantillon en passant par une lame demi-onde et un polariseur
qui a pour rdéle de varier I’énergie du faisceau incident si nécessaire. Une lame
séparatrice (BS), qui sert a synchroniser 1’acquisition, va prendre une partie du faisceau
incident sur la premiére photodiode (Phs). Et pour dévier le chemin optique du faisceau
laser, des miroirs (M) ont été utilisés. Les mesures des propriétés optiques non linéaires
du troisitme ordre dans une telle expérience se fait par I’utilisation de deux
photomultiplicateurs (PMT1 et PMT2). Ces deux photomultiplicateurs jouent le role de

détecteurs.

La figure 1.5 illustre le montage expérimental qu’on vient de décrire.

KG3 F L BS PMT1
M — 4
/IIO@ ............. \ .......... I..,_
. : T
-l L
Régulateur :
A2 PMT2
BS = o—B
: Ph, e

LASER Nd: YVO,

Figure 1.5 : lllustration du dispositif expérimentale pour la technique z-scan

Le signal utile (trace Z-scan) s’obtient en mesurant 1’énergie captée par les
photomultiplicateurs normalisée par rapport a I’énergie mesurée lorsque 1’échantillon
se trouve loin du plan focal ou I’énergie du faisceau incident (régime linéaire). La
quantit¢ qu’on vient de définir s’appelle transmittance normalisée. En 1’absence
d’effets non linéaires dans 1’échantillon, le signal transmis reste constant. En présence
d’effets non linéaire, on s’intéresse a 1’évolution de la transmittance normalisée en

fonction de la position longitudinale de 1’échantillon z sur I’axe optique du faisceau.
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4.3.3. Les configurations du Z-scan

Il existe deux configurations pour la Technique Z-scan :

- Une configuration sans diaphragme, dite configuration Z-scan ouverte (Open Z-
scan en anglais). Elle correspond a la situation ou le signal Z-scan est détecté
entierement et uniquement par le photomultiplicateur PMT2. Dans ce cas, ce dernier
est uniquement sensible a la variation de 1’intensité du signal. Cette configuration
met en évidence le phénomene d’absorption non linéaire.

- Une configuration avec diaphragme ou ouverture, dite configuration Z-scan fermée
(Closed Z-scan en anglais). Elle correspond a la situation ou le signal Z-scan est
détecté uniquement par le photomultiplicateur PMT1, devant lequel se trouve une
ouverture. Dans ce cas, le photomultiplicateur PMT1 est uniquement sensible aux
distorsions du faisceau transmis. Deux cas peuvent se présenter selon le signe de
I’indice de réfraction non linéaire (négatif ou positif). L’allure de la transmittance
normalisée en fonction de la position de 1’échantillon présente, soit une
configuration « pic-vallée » lorsque le milieu se comporte comme une lentille
divergente (n, < 0), ou bien une configuration « vallée-pic» lorsque le milieu se
comporte comme une lentille convergente (n, > 0).

L’allure des courbes de transmittance normalisée est représentée sur la figure 1.6.
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Figure 1.6 : Allure des courbes de transmission normalisée dans le cas d 'une

variation d’indice positive ou négative dans [’échantillon

Notons que la sensibilité de la configuration Z-scan fermée dépend du rayon de

I’ouverture. En effet, la diminution de ce rayon améliore la sensibilité. En augmentant
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ce rayon, on augmente la contribution de 1’absorption non linéaire dans la transmittance
normalisée. Il est ainsi possible de définir une configuration Z-scan intermédiaire dans
laquelle coexistent au méme temps la réfraction et [’absorption non linéaire.
L’expérience montre [21] que la présence de I’absorption non linéaire tend a diminuer
la valeur de la transmittance au niveau des pics et vallée.

4.3.4. Modzéle théorique

L’obtention des courbes expérimentales ou traces Z-scan permet d’accéder a certaines
informations, comme la nature du phénomene étudié (réfraction ou absorption) et le
signe du coefficient de réfraction non linéaire. Cependant, pour déterminer les valeurs
des coefficients de réfraction non linéaires, il nécessaire d’élaborer un modele théorique
qui donne I’expression de la transmittance normalisée en fonction du déplacement de
I’échantillon, des propriétés des matériaux et des caractéristiques du faisceau incident.
Ainsi, ’ajustement des traces Z-scan par cette expression permet de déterminer les

valeurs de ces coefficients.

Dans cette section, nous allons décrire briévement le modele Théorique de base associé
a la technique z-scan a ouverture fermée. Ce dernier a été ¢laboré par Sheik-Bahae et
ses collaborateurs [18, 21, 22]. Dans ce mode¢le, on considére un faisceau gaussien de
profil spatial circulaire incident sur un matériau non linéaire mince.

Dans cette section, nous allons décrire le modéele Théorique de base associé¢ a la
technique z-scan. Ce dernier a été élaboré par Sheik-Bahae et ses collaborateurs [18,
21,22].

La propagation du faisceau dans le milieu non linéaire mince, c’est-a-dire d’épaisseur
L négligeable devant la distance de Rayleigh zz (L < zg), possédant un indice de
réfraction n, négatif est donnée, dans 1’approximation des enveloppes lentement

variables, par les relations suivantes [18-21-23] :

d(A¢)

7 = —knzl (126 - Cl)
dl
a = —CZOI (126 - b)

Ou z' désigne la distance de propagation dans le matériau (a ne pas confondre avec la
position de I’échantillon z), a, est le coefficient d’absorption linéaire et Ag la variation

de phase (déphasage).
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Dans ce cas, la résolution du systeme d’équations différentielles (1.26-a) et (1.26-b)
donne I’expression du déphasage A¢, provoqué par la variation d’indice de réfraction

non linéaire :
2

2
AB(r,2,t) = Ay (2, t) Bxp (— W+@> (1.27)

Avec :

Ago(z,t) = A¢°(Zt2) (1.28)

1+
z5

Ou W(z)est la largeur du faisceau z,et la longueur de Rayleigh. La quantité
Ay (z,t) représente le déphasage induit sur I’axe optique en z = 0 et Ag,(t) celui

induit au point focale (centre ou waist). Ce dernier est défini par la relation suivante :

Ado(t) = knyIo(t)LY, (1.29)

ou I,(t) I'intensité mesurée au centre du faisceau et ngf)f est 1’épaisseur effective de

I’échantillon corrigé par 1’absorption linéaire a, donnée par :

@ _ 1—BExp(—aol)
eff —

(1.30)
Qo

Sheik-Bahae et ses collaborateurs ont montré qu'on peut, dans la limite d'un faible
déphasage (|A¢, < 1]|) et dans le cas d'une observation en champ lointain et pour un
pulse laser de profil temporel gaussien, exprimer la transmission normalisée d'un
¢chantillon par :

4A¢pox
(1+x2)(9+x?)
Ou x = z/z, est une grandeur sans dimensions.

On introduit généralement le parametre ATP(E),, qui est défini comme étant la différence

T®(x,Apy) =1+

(1.31)

de transmittance normalisée entre les deux extrema des signatures Z-scan (pic et vallée).
Moyennant quelques approximations, et dans le cas ou S < 1, ce parametre est

proportionnel a I’indice de réfraction non linéaire et est donné par la relation suivante :
AT, = 0.406(1 — $)°25|Ad,| (1.32)

Dans le cas ou les hypothéses précédentes sont respectées (faible épaisseur, faisceau
gaussien et faible nonlinéarité), on peut, si 'ouverture utilisée lors de la mesure est tres
petite devant la taille du faisceau (S << 1), estimer la différence de transmittance entre

le pic et la vallée par la formule compacte suivante :
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AT, = 0.406]Ad,| (1.33)

Selon les mémes hypothéses, la distance Az entre le maximum et le minimum est

donnée par :
Az =1.717 z, (1.34)

Ces deux dernieres équations sont tres utiles en pratique pour obtenir une estimation

rapide de 'amplitude de la nonlinéarité et son signe.
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Chapitre 2

Modélisation de la réfraction non linéaire

1. Introduction

Dans ce chapitre, nous allons construire un modele théorique pour la réfraction non linéaire
avec un faisceau gaussien incident de profil spatial circulaire. Dans un premier temps, nous
introduirons les faisceaux gaussiens circulaires comme solution de 1’équation d’onde non
linéaire dans le cadre de 1’approximation paraxiale. Cela nous permettra d’obtenir I’expression
de I’enveloppe scalaire complexe du champ électrique associé a ce type de faisceau gaussien.
Les paramétres de ce faisceau seront décrits par la suite. Il d’agit des ceintures du faisceau, de
ses enveloppes ou sa largeur, des longueurs de Rayleigh, des rayons de courbures du front
d’onde et des angles de divergence du faisceau. On introduira aussi I’intensité et la puissance
optiques du faisceau gaussien circulaire. Dans un second temps, nous allons développer le
modele en question qui sera en conformité avec la technique Z-scan. Les hypothéses de base de
ce modele ainsi que 1’équation de propagation du faisceau a I’intérieur du matériau non linéaire
seront tout d’abords explicitées. Ensuite, nous détaillerons les différentes étapes a suivre. Dans
cette procédure, nous allons déterminer successivement les expressions de trois grandeurs
dépendantes les unes des autres : 1’intensité optique transmise, la puissance optique transmise

et la transmittance optique normalisée.

Pour pouvoir exploiter I’expression de la transmittance optique normalisée dans d’éventuelles
ajustements et simulations, nous avons procédés a sa simplification en faisant appel a

I’approximation des faibles non linéarités.
2. Faisceaux gaussiens

Lors de la résolution des différents problémes en optique linéaire et non linéaires, on utilise une
approximation tiré¢ d’un cas idéaliste ou 1’onde posseéde une extension spatiale infinie, une
amplitude et une phase constantes dans le plan transverse (le plan xy par exemple). Ce type
d’onde est appelé onde plane et son amplitude complexe est une fonction de deux variables
seulement qui sont la direction de propagation (z par exemple) et le temps t. En revanche, le
faisceau laser est posseéde une extension spatiale finie dans le plan transverse et varie

spatialement dans ce plan.
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Dans le cadre I’approximation paraxiale, qui suppose une faible divergence du faisceau optique
par rapport a son axe de propagation, 1’équation d’onde non linéaire se présente sous la forme

suivante [24] :

AP w?
0z | gyc?

A, AP - 2ik PNL(#)e~ibkz (2.1)

Ou k est le nombre d’onde, w la fréquence et A, le laplacien transverse donné par :

0° 0?2
A'L_W-I__ (22)

. NL
Dans le cas ou le terme source s’annule (Pn( )

= 0), la solution de I’équation (2.1) est une onde
caractérisée par une distribution en intensité transverse gaussiennes et présentant une symeétrie

cylindrique [25]. Son amplitude complexe est donnée par :

r? kr?
A(r,z) = E, P I— WZ—(Z)l explif(z)]exp I—i ZR(Z)l (2.3)

C’est le mode fondamental noté TM,, d’un faisceau gaussien circulaire. Le champ électrique

associé est :

E(r,z,t) = A(r, 2)e " *2eiowty

et (2.4)

g W, r? 0 "  kr?
O(t) Wiz )expl Wz(z)l explif(z)] exp(—ikz) exp [—l 2R

Ou 7 représente le vecteur unitaire indiquant la polarisation de 1‘onde et 7% = x? + y2.

La quantité W (z) mesure la décroissance gaussienne de I’amplitude avec la distance a I’axe
optique Z. Ce parameétre est la distance au bout de laquelle I’amplitude est égale a 1/e fois sa

valeur sur I’axe. Le rayon W (z) est donc une mesure de 1’extension radiale du faisceau. Il est

W(z) =W, /1+( ) (2.5)

donné par 1’équation suivant :
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Ou Wy =W(z=0) . La quantit¢ 2W, représente le diametre du faisceau enz = 0. On
I’appelle rayon de ceinture (pincement) ou waist. C’est la taille minimale a partir de laquelle le

faisceau diverge.

La longueur de Rayleigh z, est la distance, comptée a partir du waist, au bout de laquelle la

taille du faisceau augmenté d’un facteur v2. Il définit la distance sur laquelle le faisceau garde

une taille relativement constante. Il est donné par la relation suivante :

nnW, kW¢
nTT T2

(2.6)

Ou n est I’indice de réfraction linéaire du milieu et A la longueur d’onde optique dans le vide
du faisceau. La grandeur R(z) est le rayon du front d’onde du faisceau gaussien, on 1’appelle

aussi rayon de courbure du faisceau. Il est donné par la relation suivante :
Zo\ 2
R(z) = 2 [1 +(2) ] 2.7)
z

La quantité 6(z) est le retard de phase qui varie entre —g(z = —0o0) et +§(z = +00) .1l

correspond au retard des fronts d’onde par rapport a ceux d‘une onde sphérique. Le retard total
accumulé lorsque I’onde se propage de (z = —) a (z = +) est donc . Ce phénoméne est
connu sous le nom d’effet Gouy (phase de Gouy). Le retard de phase 8(z) est donné par la

relation suivante :

0(z) = —arctan (Zio) (2.8)

Enfin, on définit la divergence angulaire du faisceau donné par :

A
§=—— (29)

Wy

Tous les parameétres qu’on vient de décrire sont représentés sur la Figure 2.2 [23].
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Longueur de Rayleigh
Z

//J 1 \‘& .'l -"
/ !
onde plane

z=0
waist

Figure 2.2 : Propriétés d’un faisceau gaussien [25]

Dans les travaux théoriques, il est beaucoup plus avantageux de représenter 1’amplitude

complexe d’un faisceau gaussien dans une forme compacte mais moins intuitive [26] :

A _ _fo r’ 2.10
0 ~Ten || e

N 2Z , . . . . , . . N
Oug¢ = -, estune coordonnée longitudinale sans dimension définie en fonction du parameétre

confocal :

2nW§
b= = 2z = kWE (211)

Le paramétre confocal représente 1’extension longitudinale de la région focale du faisceau

gaussien.
3. Modzéle théorique
3.1.Hypothéses du modéle

Considérons un faisceau laser de profil spatial gaussien et de mode T M, se déplacant le long
de la direction (+z) avec un nombre d'onde k et une longueur d’onde A. Ce faisceau est
incident sur un matériau mince non linéaire d'épaisseur L. L'amplitude complexe du champ

¢lectrique associ¢ a ce faisceau est donnée par la relation :

kr?
2R(z)

W 2
E(r,z,t) = Ey(t) W(;)exp l— WZ_(Z)l exp l—i

explikz +i0(z)] (2.12)

Le facteur temps exp(—iwt) a été omis dans 1'équation (2.4), ou w est la fréquence angulaire
du faisceau gaussien incident.
La coordonnée z est la position de 1'échantillon par rapport au référentiel du laboratoire et Ey(t)

est I'amplitude du champ électrique sur 1'axe au foyer, définie comme suit :
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Eo(t) = E(0,0) = \Ioh(t) (2.13)

Ici I, = 1(0,0) est l'intensité du faisceau incident sur 1’axe au foyer et la fonction h(t) est le
profil temporel du pulse du faisceau laser incident.

On suppose que ’échantillon est mince, ce qui signifie que son épaisseur est négligeable par
rapport a la longueur de Rayleigh du faisceau incident dans l'air (L < z;). Par conséquent,
'amplitude de ce faisceau ne peut pas étre influencée par la diffraction ou la focalisation non
linéaire lors de sa propagation dans 1’échantillon. Cependant, cette amplitude peut étre affectée
par I’absorption linéaire et non lin€aire. La phase du faisceau incident peut étre altérée par une

réfraction non linéaire.
3.2.Les équations de propagation

Dans le cadre de I’approximation des enveloppes lentement variables, qui stipule que
I’amplitude complexe (dite également enveloppe) varie dans la direction de propagation bien
moins vite qu’une période d’oscillation (longueur d’onde), les pertes optiques et la distorsion
de phase A@ du faisceau laser optique incident, a l'intérieur du matériau non linéaire, sont

décrites par les deux équations différentielles suivantes [27,28] :

dAo(r,z',t)
—— = =MDk (214~ a)
dl(r,z',t)
———F——=—a()I (2.14-b)
dz

Ou z’ est la distance de propagation du faisceau gaussien a l'intérieur du matériau non linéaire,
I(r,z’',t) est l'intensité instantanée du faisceau, An([l) est la variation de 1'indice de réfraction
eta(l) est le coefficient d'absorption total. Ces deux derniéres grandeurs dépendent de
l'intensité I(r, z’, t). En présence de I’absorption linéaire et des processus d'absorption et de
réfraction non linéaire de méme ordre arbitraire n, la variation de I’indice de réfraction et le

coefficient d’absorption total s’écrivent comme suit [27,28] :
An(l) =y, /™1 (2.15—a)
a(l) = ay + a, /™t (2.15—b)
Le systeme d’équations différentielles (2.14-a) et (2.14-b) devient :

dAe(r,z',t)

1 ky "1 (2.16 — a)
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di(r,z',t) n
7 - —ayl — a,I™ (2.16 — b)
Ou ¢ est le coefficient d’absorption lin€aire, a,, est le coefficient d’absorption non linéaire

d’ordre n et ¥, est I’indice de réfraction non linéaire d’ordre n.
3.3.Intensité optique transmise

La premi¢ére ¢étape consisté a déterminer [’expression de [’intensité optique
transmise I,,,; (7, z,t) a travers 1’échantillon, en intégrant 1’équation différentielle (2.16-b).
Cette derniere est connue en mathématiques sous le nom d’équation différentielle de Bernoulli.

Pour la résoudre, on effectue le changement de variable y = I*™™. Ce qui donne :

1 dl  dI dy 1 n
I:yl—n:}—,:——:
dz dydz' 1-—n

2 a7
nody o
Y dz’

L’équation différentielle (2.17) devient :

1 dy
1—ndz’

=—ayy —a, (2.18)

On aboutit ainsi une équation différentielle linéaire du premier ordre en y. La résolution de cette
€quation ne présente aucune difficulté et on obtient :

’ a
y(z') = AetVa — = (2.19)
0

Ou A est une constante d’intégration. En termes d’intensité optique, nous aurons :

1
1 a..17=n
1(z") = yi=n = [ae@-Daor’ _Zn|T7 (5 50)
Qo
Pour déterminer 1’expression de la constante d’intégration, on fait appel a la condition aux
limites I(z" = 0) = I;,c, ou Iy est Iintensité du faisceau incident. Cette condition aux limites
exprime le fait que I’intensité optique a la face d’entrée de 1’échantillon est la méme que celle

du faisceau incident. Apres quelques manipulations, on trouve :

n

a
A=I1"+ — (2.21)

inc
0

En Insérant I’expression de A dans 1’équation (2.20), on obtient :
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I...(r,z,t) exp(—a,z’
I(T’Z,, t) — lnC( ) p( 0 ) - (2'22)

1+, (A2l = Dael) s ™

aO mc

L’intensité optique transmise (a la sortie de I’échantillon) s’obtient en mettant simplement z' =

L:

L, .(r,z,t) exp(—ayL
Lowe(r,2,t) = nc{r, % 1) exp(aol — (2.23)

[1 +(n— Da, L0 V1 (2, t)]”‘1

Ou nous avons introduit la longueur effective de 1’échantillon L(er}}l) d’ordre (n — 1) définie

par la relation :

n-1) _ 1 —exp[—(n—DayL]

L —
eff ay(n—1)

(2.24)

3.4.Variation de phase

Dans la seconde étape, nous allons résoudre 1’équation différentielle (2.16-a). Dans un premier
temps, on insert I’expression de I(r, z', t), donnée par la relation (2.23), dans 1’équation (2.16-

a), ce qui donne :

dAp I (r, z,t) exp(—(n — 1ayz’)
dz' _ In 1—exp[—(n— Dayz']\ ,n-1 (2.25)
14— 1)an< PNy )1in r.zt)
Ou en termes d’intégrale :
I Y(r zt) exp(—(n — Dayz’
_ — —(n—1Day n—1
o 1+(n 1)an< PRCEEY )Im (r,z,t)

Afin d’évaluer cette intégrale, nous utilisons le changement de variable suivant :

1—exp[—(n — Dayz']

q=n-Da, LV @) 2,0 = ay ( )1{;;1(r, z,t) (2.27)

do

On trouve alors :
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n

ky,
A ,t) = —  In(1 2.28
(p(rJZ ) (n _ 1)an n( + qn) ( )
Ou:
Gn = (n— Da, LYV DI (r,2,6) (2.29)

3.5.Champ électrique transmis

Par conséquent, le champ électrique transmis, c’est-a-dire, sortant du plan de 1’échantillon,

devient :
aogL .
Epuit(r,z+ L,t) = Eyyi (1,2, t) = Ejpe(1, 2, t) exp (— T) explido(r,z,t] (2.30)
Si on insere 1’équation (2.28) dans 1’équation (2.30), on obtient :
ikyn

ayL _tkyn 1
E,ue(r,z,t) = Eppe(r,2,t) exp (— %) (1+ g,)Dan 2(n-1) (2.31)

En utilisant la formule du bindme de Newton, I’expression (2.31) devient :

QoL o qn(r, z, )™
Eout(r; z,t) = Einc(rJ z,t) €xp <_ g ) Z = ml
m=0 '

g ((n i—k]ﬁan B Z(nl_ D p+ 1) (2.32)

Sachant que I’intensité d’incidence optique est donné par :

W¢ 2r?
Linc(r,2,t) = |Epnc(r,2,0)|? = Ioh(t)Wz—(z)eXP <— W2—(2)> (2.33)

Enfin, on obtient :

ikr?
2R(2)

aogL

WO 0
Eout(rJ Z, t) =E, (t) mexp (_ T) exp (

) exp[—ikz +i0(2)]

- (2m(n— 1) + 12
TZO fmn(2,t) exp (— 20 > (2.34)

Ou:
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(189on )" T T]L . [ 1 (n— Da,
for(2,6) = - Hl1+l<(n_ 1)+2(p—1)>wl (2.35 — a)
Apon(z,t) = AQDO—Z"((?_D (2.35 —b)
1+4]

Apon(t) = ky LS VI ()™ (235 — ¢)

Donc, le champ optique a la sortie de I’échantillon peut étre considéré comme un ensemble ou

une somme infini de faisceaux gaussiens de la forme :

w, a,l re
(mn) - 2 -
Egni” (r,z,t) = Eo (1) W) P <_ T> Jiun (2, ) exp <_ W(m'n)>

0

exp <— 27;5)) exp[—ikz +i0(z)] (2.36)

Avec :

W™ (2) = we (2.37)

J2m(n—1) +1

Cette procédure est la fameuse méthode de la décomposition gaussienne [18].
3.6.Champ électrique a I’entrée de I’ouverture

Chaque faisceau gaussien du type (2.36) peut se propager sur une distance d du plan extérieur
de I’échantillon au plan d’ouverture. En utilisant les lois standards de la propagation [22], le

champ é¢lectrique optique a I’entrée de I’ouverture (détecté) devient :

ayL
Ec(lm’") (r,z,t) = Eppe(r = 0,2,t) exp (— %)
(mn)( ) r2 ikr? ()
—_ —_ 7 mmn
ACA ey yony wmn) (5 ) ( [Winn(z)]2  2RMNI(z) + 6 (Z)> (2.38)
Ou:
W
Epnc(r=0,zt) = Ey(t) —— (239 —a)

W(2)
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k[w ™ ()]’
dmm () = [ > @ (239 - b)
2 12
wmn (7)) = WO( ' )(Z) [gz + Wl (239 —-c¢)

-1
g
d?
2 —_
TR

RMMW () =d|1 - (2.39 — d)

(mn)
6mn)(7) = tan~? [%(Z)l (2.39 —¢)

9@ =1+—— (239-f)

R()

Enfin, tous les faisceaux optiques individuels qui se propagent sur une distance d sont sommé
pour restaurer le champ optique total dans le plan d’ouverture. Ce dernier est donné par la

relation suivante :

E (r,zt) = Z E(mn)(r z,t) = Eo(t) WVIE )exp (—aTOL>
W(m ™ (2) r? ikr? 6 (mm 240
Z fmn( t) W(mn)( )eXp - [W(m'")(z)]z - ZR(m’n)(Z) +1 (Z) ( . )

3.7.Puissance optique et transmittance normalisée

La puissance optique transmise a travers 1’ouverture est obtenue par I’intégration spatiale de
I’intensité optique transmise (I, (7, z,t) = |E, (7, z, t)|?) a travers la surface circulaire de rayon

Ty

400 400

P (z,t) = j ] 1,(r,z,t)dxdy (2.41)

—00 —00

En prenant en considération la dépendance temporelle du pulse laser, la transmittance normalisé

est donné par la relation suivante :
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[ P™ (2,8, Aoy )dt
N AGE

TMW(2) = (2.42)

Ou:

1 1
Pi(6) = STWEIo() = STWEloh(t) (243 - )

2

2r,
S=1-exp <—W—‘;> (2.43 — b)

a

Qui sont, respectivement, la puissance incidente instantanée et la transmittance linéaire de
) L4 . )
I’ouverture. Les quantités 7, et W, sont, respectivement, le rayon de I’ouverture et la largeur du

faisceau a la traversée de 1’ouverture en régime linéaire.

Quand I’ouverture est enlevée, le détecteur recoit 1’intégralité de 1’intensité optique transmise.
Dans ce cas, la transmittance optique normalisé est insensible aux distorsions du faisceau et
n’est qu’une fonction de I’absorption non lin€aire [29]. A présent, nous allons uniquement nous

intéresser sur la réfraction non linéaire d’ordre n.
3.8.Cas de la réfraction pure

Suivant la procédure développée par Sheikh Bahae et al [18,21,22] nous allons établir
l'expression de la transmittance optique normalisée pour une nonlinéarité d'ordre n et une faible
variation de phase (JA@y,| < 1). Dans ce cas, le champ optique total au niveau du plan
d'ouverture peut étre obtenu simplement en posant r = 0 et @, = 0 dans l'équation (2.40). De
plus, seuls deux termes dans la somme (2.40) peuvent étre retenus, si l'on adopte
I'approximation des petits changements de phase. Dans ces conditions, cette somme se réduit a

l'expression suivante :

W aogL
Ea(r =0,z A(pOn) = EO(t)mexp <_ T)

W™ () Wy ()

VV(T)(Z) exp (iQ(O,n) (Z)) + (iAgDOn (z, t)) VV(l'—n)(Z) exp (ig(l,n) (Z))] (2.44)

En utilisant 1'équation (2.39-c), cette relation devient :

W,
E,(r = 0,2,Apgn) = Eo(t) W(;)exp <_ “_>

31



Chapitre 2

-1

d
<g+lde)

Le champ optique total, en régime linéaire, au plan de I’ouverture est donc donné par :

+ (iApgn(z, 1)) (g +i— d(l 3 l (2.45)

E,(r =0,z,Ap¢, =0) = Eo(t) Wz )exp< 2L> (g +i d(f)ln)>_1 (2.46)

En négligeant l'absorption linéaire et les variations temporelles de 1'impulsion laser, I'expression

de la transmittance optique normalisée peut s'écrire :

|Ea(T' = 0! Z, A(pOTl)lZ

TM(z,A =
(@ 8bon) = [E 0 20,7, Agon = O)F

(2.47)

En utilisant les équations (2.45) et (2.46), cette relation devient :

-1 -1]2

|(g + i d(f)ln)) + (iApon(z, 1)) (g + l%)

TM(z,Apy,) = (2.48)

112

kg+ldgm)

L'utilisation de la condition de champ lointain (d > z;) permet de simplifier 'expression de
la transmittance. En effet, cette condition permet de simplifier I'expression du facteur g comme

suit :

d___d(z/z)
R(2) Zy <1+§—§)

g=1+ (2.49)

En injectant I'expression de g et celles d(o'"),d(l'"),WO(m‘n)(z) et W(z) données par les
équations (2.39-f), (2.39-b), (2.37) et (2.5), respectivement, et apres quelques manipulations,

l'expression de la transmittance devient :

2(2n — 2)A@ponx
e D (. D)

T (x, Apoy,) = 1 (2.50)

Ou x = z/z, est une quantité sans dimension. L'introduction de cette quantité donne une
transmittance normalisée indépendante de la géométrie.

Les positions du pic et de la vallée de la transmittance peuvent étre déterminées en résolvant

1’équation dT ™ (z, A@o,)/dz = 0. Les solutions de cette équation sont données par :
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x,Ef‘,? _ i\/\/[1 +(2n—-1)2(2n—-3)]2+4(2n—-1)3 - [1+ (2n — 1)?(2n — 3)] (251)

2(2n—-1)
Par conséquent, nous pouvons écrire la distance de séparation pic-vallée comme suit :
AZT) = 2xMz, (2.52)

De plus, l'insertion des valeurs de xl(,ﬁ,) dans l'expression de la transmittance normalisée (2.50)

donne le changement ou la différence de transmittance pic-vallée :

4(2n - 2)|xJY
(1+G)))" (@n-12+())

0 _ ) _ ) _
ATy =TV — TV =

v

Apy, (2.53)

A noter que deux cas peuvent se présenter selon le signe de l'indice de réfraction non linéaire
(négatif ou positif). L'allure de la transmittance normalisée en fonction de la position de
I'échantillon, soit une configuration "pic-vallée" lorsque le milieu se comporte comme une
lentille divergente ( ¥, < 0), soit une configuration "vallée-pic" lorsque le milieu se comporte
comme une lentille convergente ( ¥, > 0). Le cas que nous avons traité correspondait a y,, >

0. Dans le cas ou ¥, < 0, la transmittance normalisée est donnée par :

2(2n — 2)A@ponx

TM (x, A =1-
(x, Apon) (1 +x2)"1((2n — 1)% + x2)

(2.54)
Habituellement, nous pouvons écrire la transmittance optique normalisée sous la forme
compacte suivante :

2(2n — 2)|Aggy |x
A +x2)" 1 ((2n - 1)% +x

TM (x,Apg,) = 1+ 7y (2.55)

Ou:

Ay | = {—Ago(m Siy, <0 (256 —a)
Ponl =1 +a¢o, siy, >0 (2.(6 —b)

L'expression de la transmittance optique normalisée peut €tre utilisée pour ajuster les traces
expérimentales Z-scan, et ainsi obtenir les valeurs numériques de Ag@q,et donc la valeur de

I’indice de réfraction non linéaire en utilisant la relation (2.35-c). Enfin, notre mode¢le reproduit
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les résultats de Sheikh Bahae et ses collaborateurs dans le cas d'une nonlinéarité

cubique (n = 2) [18,21,22].
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Chapitre 3

Simulations, résultats et interprétations

1. Introduction

Dans ce chapitre, nous allons appliquer les résultats du modele théorique de la réfraction non
linéaire adapté a la technique Z-scan, élabor¢ dans le chapitre 2, a travers des simulations. Ces
derniéres consistent a représenter 1’expression de la transmittance normalisée, donnée par la
relation (2.55), pour les quatre premiers ordres des nonlinéarités réfractivesn = 2,3,4 et 5.
Les effets de 1’ordre du processus de réfraction non linéaire, de la longueur de Rayleigh et de

la variation de phase sur les caractéristiques des courbes Z-scan obtenues seront étudiés.
2. Effet de I’augmentation de ’ordre du processus de réfraction non linéaire

Dans le tableau 3.1, nous avons donné 1'expression de la transmittance optique normalisée, les
valeurs des positions du pic et de la vallée de cette transmittance, la séparation pic-vallée et le
changement ou la différence de transmittance pic-vallée pour les deux cas y,, > 0 (A@q, > 0)

et ¥, < 0 (A@y, < 0), pour les processus de réfraction non linéaire d’ordres n = 2,3, 4 5.

Les traces Z-scan correspondantes sont représentées sur la figure 3.1. Les valeurs de la longueur
de Rayleigh et de la variation de phase utilisées dans ces simulations sont z, = 0.5 cm et A, =
+0.1 rd, respectivement. Il est a noter que nous avons pris la méme valeur de variation de
phase A, pour tous les ordres, ce qui correspond, selon la relation (2.35-c), a des valeurs

différentes de l'intensité incidente et de 1'indice de réfraction non linéaire pour chaque ordre.

La valeur de A, est assez faible pour que 1'inégalité (JAgpy,| < 1) soit valide assurant le
caractere perturbatif de notre modele. La figure 3.1 montre que les principaux effets de
I'augmentation de l'ordre de I’ordre du processus de réfraction non linéaire sont la diminution
des valeurs des positions du pic et de vallée, de la séparation pic-vallée et du changement de
transmittance pic-vallée. Ces résultats peuvent étre expliqués dans le cadre de I'approximation
des faibles nonlinéarités [28,29]. Cette approximation stipule que l'intensité lumineuse
nécessaire pour exciter un processus de réfraction non lin€aire est directement proportionnelle
a l'ordre de ce processus. En d'autres termes, 1'intensité requise pour exciter un processus de

réfraction non linéaire augmente avec son ordre.
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n T® (2, Apgy) Xy AZ) AT,
2 4Aporx 4+0.858 1.716 z, 0.406A¢,,

R s TRy

3 1+ 8A@g3x +0.567 1.134 z, 0.205A¢3
— (14 x2)2(25 + x?)

4 12A@g4x +0.445 0.89 z, 0.127A¢4
1+
(14 x2)*(49 + x2)
5 14 16A@osx +0.377 0.754 z, 0.088A¢s

1+ x2)5(81 + x2)

Tableau 3.1 : Transmittance optique normalisée, valeurs des positions du pic et de la vallée
de cette transmittance, séparation pic-vallée et le changement de transmittance pic-vallée

pour les processus de réfraction non linéaire d'ordresn = 2,3,4 et 5.

Cette approximation est implicitement contenue dans les équations (2.15-a) et (2.15-b). En fait,
le second terme de 1'équation (2.15-a) est le résultat d'un développement de Taylor de I'indice
de réfraction non linéaire total en fonction de 1'intensité optique. Cela indique clairement que la
contribution de chaque processus de réfraction non linéaire est faible par rapport a la
contribution du processus précédent. Les comportements observés sont les mémes pour A, =

0.1etAgy = — 0.1.
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Normalized Transmittance
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Figure 3.1 : Simulations de la transmittance optique normalisée pour les processus de
réfraction non linéaires d’ordresm = 2,3,4 et 5 et pour les deux valeurs de la
variation de phase : (a) Apy = +0.1 (b) Ap, = —0.1
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3. Effet de la longueur de Rayleigh

La figure 3.2 représente les résultats des simulations de la transmittance optique normalisée
pour différentes valeurs de la longueur de Rayleigh. Dans ces simulations, nous n'avons
considéré que ’ordre n = 5. En effet, d’autres simulations que nous n’avons pas reproduit ici
montrent que les effets de la longueur de Rayleigh sur le comportement des traces Z-scan sont
les mémes pour tous les ordres, en d’autres termes, ce comportement est indépendant de 1’ordre

du processus de réfraction non linéaire. Les courbes Z-scan obtenues montrent que la variation

(5)

pw €t

du paramétre de Rayleigh n'affecte que les valeurs des positions du pic et de la vallée x

donc, la séparation pic-vallée AZS,B . D'autre part, la différence de transmission pic-vallée n'est
pas affectée par la variation de la longueur de Rayleigh. Ces résultats sont prévisibles car seules
les valeurs des positions du pic et de la vallée et la séparation pic-vallée dépendent de la
distance de Rayleigh, en conformité avec 1'équation (2.52) et la relation x = z/z,. Les

comportements observés sont les mémes pour A, = 0.1 et Ap, = —0.1.
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Figure 3.2 : Simulations de la transmittance optique normalisée correspondant au
processus de réfraction non linéaire d’ordren =5, pour différentes valeurs du
parameétre de Rayleigh et pour les deux valeurs de la variation de phase : (a) Apy =

+0.1 (b) Apy = —0.1
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4. Effet du changement de phase

La figure 3.3 montre les résultats des simulations de la transmittance optique normalisée pour
différentes valeurs de la variation de phase A¢g,. Pour la méme raison, citée en haut, nous ne
considérons que le processus de réfraction d’ordre n = 5. Par ailleurs, nous avons choisi une
longueur de Rayleighzy =0.5cm. La figure 3.3 montre clairement que I'effet de
I'augmentation de la variation de phase A@, se manifeste par I'augmentation des profondeurs
de la vallée et du pic, résultant dans I’augmentation de la différence de transmittance pic-vallée.
Cependant, les valeurs des positions du pic et de la vallée et la distance de séparation pic-vallée
ne sont pas affectées par I'augmentation de la variation de phase. Ces résultats sont cohérents
avec les prédictions du modele théorique proposé. En effet, selon la relation (2.53) et pour un
ordre n donné de la nonlinéarité¢ réfractive, seule la différence de transmittance pic-vallée

dépend de la variation de phase.
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Figure 3.3 : Simulations de la transmittance optique normalisée correspondant au
processus de réfraction non linéaire n = 5 pour différentes valeurs de la variation de

phase : (a) Apy > 0 (b) Ap, < 0
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Conclusion générale et Perspectives

Le but de notre travail était la modélisation et la simulation du processus de réfraction non
linéaire pour un ordre n quelconque. Ce dernier a eu un double objectif : d’une part,
construire un mode¢le théorique pour la réfraction non linéaire et d’autre part, étudier 1’influence
de certains parameétres importants sur ce processus a travers des simulations.
Basé sur la méthode de la décomposition gaussienne, un modele théorique d’absorption et de
réfraction non linéaires avec un faisceau gaussien incident de profil spatial circulaire a été
proposé. Ce modele théorique a été élaboré en conformité avec la technique expérimentale Z-
scan avec une ouverture fermée (closed Z-scan en anglais). La théorie a été ensuite réduite et
adaptée au cas particulier ou seules la réfraction non linéaire et I’absorption linéaire coexistent.
Sous l'hypothése d'une faible variation de phase, l'expression de la transmittance optique
normalisée en champ lointain a été obtenu pour un ordre n arbitraire de la nonlinéarité réfractive
et pour les deux configurations « pic-vallée » et « vallée-pic ». Notre mod¢ele reproduit les
résultats de Sheikh Bahae et ses collaborateurs dans le cas d'une nonlinéarité cubique (n = 2).
L’expression de la transmittance optique normalisée obtenue peut étre utilisée pour ajuster les
traces expérimentales Z-scan, permettant ainsi la détermination de l'indice de réfraction non
linéaire du matériau. Les expressions de certains parametres importants trés utiles dans la
pratique, tels que les valeurs des positions du pic et de vallée, la séparation pic-vallée et la
différence de transmittance pic-vallée sont é¢galement explicitées. Enfin, des simulations ont été
effectuées pour les quatre premiers ordres des nonlinéarités réfractives (n = 2,3,4,5) et les
effets de I’ordre du processus de réfraction non linéaire, de la longueur de Rayleigh et de la
variation de phase ont été étudiés.

Les simulations réalisées ont montré que :

- Les principaux effets de I'augmentation de l'ordre de I’ordre du processus de réfraction non
linéaire sont la diminution des valeurs des positions du pic et de vallée, de la séparation pic-
vallée et du changement de transmittance pic-vallée. Ces effets s’expliquent parfaitement
en faisant appel a I’approximation des faibles nonlinéarités liée a I’hypotheése des faibles
variations de phase que nous avons adoptée.

- Les traces Z-scan obtenues pour I’ordre de la nonlinéarité réfractive n = 5 montre que la
variation du parametre de Rayleigh n'affecte que les valeurs des positions du pic et de la
vallée et donc, de la séparation pic-vallée. D'autre part, la différence de transmission pic-

vallée n'est pas altérée par le changement de la longueur de Rayleigh. Par ailleurs, ces effets
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liés a la variation des parametres de Rayleigh sont identiques a ceux observées pour
n’importe quel ordre de la nonlinéarité réfractive.

- L'effet de ’accroissement de la variation de phase A@, se manifeste par I'augmentation de
la différence de transmittance pic-vallée. En effet, les traces Z-scan obtenues pour 1’ordre
de la nonlinéarité réfractive n = 5 montrent une augmentation des profondeurs de la vallée
et du pic. Cependant, les valeurs des positions du pic et de la vallée et la distance de
séparation pic-vallée ne sont pas affectées par l'augmentation de la variation de phase.
Comme pour I’effet de longueurs de Rayleigh, les effets de la variation de phase sont
reproductibles pour n’importe quel ordre du processus de réfraction non linéaire.

Le modeste travail que nous venons de réaliser ouvre la voie a plusieurs perspectives. Citons

en particulier :

- L’extension du mod¢le élaboré au cas plus réaliste d’un faisceau gaussien incident de profil
spatiale elliptique.

- Lamise en ceuvre d’un modele théorique dans lequel plusieurs processus de réfraction non

linéaire coexistent simultanément.
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Résumé

Dans ce travail, un mod¢le théorique a été construit et des simulations ont été réalisées pour
¢étudier le processus de réfraction non linéaire. En utilisant la méthode de la décomposition
gaussienne, nous avons obtenu une expression de la transmittance optique normalisée pour un
ordre n arbitraire de la nonlinéarité réfractive. Grace a cette expression, nous avons réalisé des
simulations pour étudier 1’effet de I’ordre de la nonlinéarité, du parametre de Rayleigh et de la

variation de phase.

Mots clés : réfraction non linéaire, Z-scan, faisceau gaussien, transmittance optique normalisée,

simulations, paramétre de Rayleigh, variation de phase.

Abstract

In this work, a theoretical model was developed and simulations were performed to study the
nonlinear refraction process. Using the Gaussian decomposition method, we obtained an
expression of the normalized optical transmittance for an arbitrary n-order of the refractive
nonlinearity. Using this expression, we performed simulations to study the effect of the

nonlinearity order, the Rayleigh parameter and the phase variation.

Keywords: nonlinear refraction, Z-scan, Gaussian beam, normalized optical transmittance,

simulations, Rayleigh range, phase variation.




