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INTRODUCTTION
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Depuis 1'expérience fondamentale de Franken, Hill, Peters et Weinreich en 1961
[3], 1'effet de génération de la seconde harmonique a fait l'objet d'une mulctitude de
travaux théoriques et expérimentaux, Dans 1'expérience initiale, un faisceau laser
de 6940 A traversant un cristal de quartz ressort accompagné d'un faisceau ultra-

o
violet de 3470 A , donc & la fréquence double,
Cet effet peut 8tre décrit en utilisant les relations suivantes:
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Si 1'on utilise une onde monochromatique décrite par le champ:

E = Eo [ﬁxp (iwt) + exp (~iwtil

le moment dipolaire &lectrique prend la forme:

-
-+ -
> > >
u.EO coswt + 2 X

1; = 2 : (EOQ Eo)(l-bcos 2ut)

c'est~3-dire qu'en plus du terme habituel en w, on a, d'une part un terme statique,

d'autre part un terme de pulsation 2w qui est mis en &vidence expérimentalement,

Toutefois, dans un fluide,il'isotropie du milieu entraine le caractére com-—
P . . - . 5 _
plétement antisymétrique du tenseur ¥, par conséquent:
-3
->
—>
X

> >
t (E®E) =0

et dans ce cas le phénoméne de génération de la seconde harmonique n'existe pas,

La génération de la seconde harmonique a donc &té &tudiée sur les cristaux,
Dans ce cas, il est possible, en choisissant la direction de propagation de 1'onde
incidente, de rendre égaux 1'indice de réfraction pour la secondeharmonique et celui
pour la fréquence fondamentale; les deux ondes transmises restent alors en phase &
1'intérieur du cristal et l'intensité de la seconde harmonique est proportionnelle 3
1'épaisseur traversée., Par ce procédé, on peut obtenir une seconde harmonique d'une

intensité appréciable,



Pour pouvoir cobserver la seconde harmonique dans un fluide, on peut 'briser"
son isotropie & 1l'aide d'un champ &lectrique, L'expérience a été faite en 1962 ﬁ]Aj,
L'inconvénient de cette méthode est 1'impossibilité de limiter avec précision le do-
maine ol agit. le champ électrique., Un autre inconvénient réside dans 1'impossibilii-
té pratique de réaliser ie cas ol iL'onde se propage sulvant la direction du champ

électrique,

Une autre facon de " briser' 1'isotrople, consiste 3 utiliser un cham
¢ ’ p

wspndtique, Nous nous proposens dans ce travail d'é@tudier plus 3 fond ce procédé qui
1 : q

permet d'éviter les inconvénients du précédent,

En effet des considérations de symétrie montrent que 1l'effet ne peut exister

dans des milieux dénués de centre ou de plans de symétrie, c'est-d-dire optique-~
’ P

actifs; 11 s'ensuit qu'il suffit de confiner le fluide doué de pouvoir rotatoire

la partie homougéne du champ magnétique, le milieu extérieur n'ayant pas d'influence.

71 est méme possible de mélaanger le fluide actif & un autre inactif de fagon & choisir
L'indice de réfraction de la maniére la plus favorable. D'autre part, 1l est &gale-
ment possible de choisit n'importe quel angle entre l'onde incidente et le champ ma*
snérique statvique; on peut par exemple les prendre paralléles, c'est le cas qui s'est

révélé le plus intéressant au terme de cette &tude,

Dans une premiére partie nous calculons la polarisation du milieu soumis

i vne onde plane monochromarique, Nous obtenons des expressions microscopiques puils
E P

voscopiques décrivant le phénoméne de seconde harmonique et,par 1'usage d'éventuelles
symescizs nous déterminons les conditions d'observation de la génération du phénoméne

le seconds harmonigue.

deuxiéme partie nous étudions la propagation, dans le milieu, de

1'onde de wseconde harmonique afin de déterminer les possibilités d'observer cette

onde el do moouus les coefficients 1i&s 3 la génération de la seconde harmonique.
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- DESCRIPTION DE LA MOLECULE PERTURBEE -

B e b D e R A L g

Nous considérons une molécule diamagnétique & N électrons, décrite dang
i'approximation de Born-Oppenhelimer, Cette molécule est soumise & un champ magnétique
statigque B et & une onde plane de pulsation w, et de vecteur d'onde K, suffisamment
intense pour que des phénoménes non-linéaires puissent se produire.

"

En utilisant la jauge " multipolaire'" de Goppert-Mayer M.[4jet de Fiutak EZ],

on cbtient l& hamiltonien de la molécule ainsi perturbée:

p=u 23,8 -% 3+
U B
e2 N S > - >
- e ) [(BA T.)A r.l . B
4me” j o= i J J w
2 N
e e 2 x 2 D
$oese ) (2T @) -(x,.B)7] (1)
2 j i -
8me 3 =1
2 N
- 2 > 2 > > 2
. — 1 [@) ()" ~(r..B )]
8mc i=1 J J
{o) .. ., ) .. . . . > . .
H" " “désigno ie hamiltonien de la molécule non perturbée ; P est le moment dipolaire

£

P ; 0 . . e ~ o> g
alectrique ) le moment dipolaire magnétique non perturbé@ ; Ew et Bw les champs

électrique er magndtique de 1'onde électromagnétique.
g

fer Lermes contenant le champ magnétique périodique sont faibles et on peut
donc se limiter &au couplage dipolaire électrique entre 1'onde électromagnétique et la

molécule.

fe mzuilvenien (1) peut done Zfre simplifié et écrit:
(o {1
H= H' ' +H (2)
ol 1'on a posé sy
{1 -~ >(0) =
AT S S ACOR (3)



Le champ électrique de 1l'onde incidente est &crit sous la forme:

> = ilwt >
E =E e + E
w o] o

* -iwt
e

s - i Pl - 2 - ° I3 > [
ot E_ peut @tre considéré comme uniforme dans la molécule, qui a des dimensions faibles
o

devant la longueur d'onde.

P © =g =g 2 ]
Le développement en fonction des champs E, et B , de la fonction d'onde

¥(R,t), utilisé dans la méthode de variation-perturbation peut 8tre exprimé [6“] s [] 'E\:L

“‘2“[, [13:], lmil;j, E16j, la forme:

v@= v R0 DR or v P e+ vPre W

e

. > o . i3 - -
ol nous n'avons retenu que les termes en B et EO utiles & 1'expression du phénoméne

&étudié,

‘P'('O)= wéo) (E) exp E—* iwoﬁj avec W W, ll)so)= H(O) wc()o) (5)
(1) = +» -

- >, . e ~ > -,
= F. 1w + F. E -ilw+w Yt|+ G. -
i F EO exp |1(w wo)tj F o €XP 1(w wO)tJ G.B exp [_ iw t (6)

> >
(2% ¥ > o - - 33 >k 3
: - + : - +
¥ S (EO&EO) expl 1(2w wo)ty_ S : (Eo@ EO ) exp[ 12w wo)tj
,\2"0 L/ e -
+ 5 .(EO® Eo ) expL 1wot] (7
(3) > ‘: s s
I ~, 5= e -,
¥ = 9 :(BQ}ZO&? E ) exp Ll(Zm—mo)tj + Y (B®E0® Eo ) expL—:L (2w+wo)t]
9]
Y .(B®E0®EO) expl uuotj
<. > # ; *
I oL T o L:‘ e | it N1 G . e T ~
+OVEE G Y @) expll (ww el Vi (EOE ®F ) exp[ ~ilwtw )t

@), iy 2 0),, (1), () (3

at )
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En séparant les différents ordres de perturbation, on obtient:

: (o)
(o) (oY _ ., ¥
H y = 1l Ty
; N ¢ (1
H(o) w(‘) +H‘L)w(°) - pgr
T
{2)
H(o) w(2)+ H(i)w(l) - K 8y
3t
. L(3)
H(o) W(3)+H(1)W(1)= 0 3%%?

. o 5 s (
Ces expressions sont rendues utilisables explicitant H®

(i)

-

lation (3) =t les ¥ a

© () _ 4
H wo =K w

wac)
o]

(o) ()3

%+°Eo exp[‘i(w-wo)ﬁj +H

ooz ; 2+ ¥ P (o)
- B, LEO exp (1wt)+EO exp (—Lw-)]wo e

-3
(oyo+ > = . -
5 : -y E s i + vy +
H 5 (ES& o) exp|1(2w wo)gj H
(0)3‘4' >y . )
+H 7T : (B @ hﬁ; exp [1 (wwu;v) i+ H

- B 4§ ¢
—{P[EO exp(imt)%éo*exp(—iwt)I+M

1'aide des

> %
E
o)

(o) -

(9

I
. o
expL—l(w+wQ)fl+ H' )

t
0

-iw . :
> a
- ﬁ(o).B w(O) e

Q

N Sy .
(O)S :(EZ@ E)D) exp[-i(2w+mo)t:|+H

-
(O)%_: (_PT @Eo*) exp L-i (w+wo) tj

o s N eV | — o %
BHF oho exg[i(w wo)t}fF OEO

P

i

)

3 1'aide de la re-

relations (5) & (8), on obtient alors:

%% 3 w
G.B exp (—1wot)

-iw t

(10)

oo . Bl . . i L
- M(w*woﬁ F .EO exp[;(w*wo)t] +M(w+w0)F DEO exg[:l(m*mc)ﬁ]+MwOGaBa exp (—1uot)

—?ﬁ
) 2ok
(e)g, (E_& E_)exp(~iu_c)

exﬁ[;i(w+wo)t+

> .
G»BEXP(‘leE)J
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=—H(2w—wo)_§+: (EOQ Eo)exp [i(Zm—wO) t] +K(2m+mo) S ('éo*g EO*)exp [—i(2m+wo) t]

>

> >
+ﬁwO_S>O : (Eog EO*)exp(—imot)—M (w—mo)'_l‘H': (_Pt @EO) exp :1 (w—u; ) g +H(w+wc)7f?(§ EE:)exp[—i (w+u~‘ )t:
(11)

-

-+ >
> > -

- - P . 3 . > >%

RO (BeE_@F yexpli(umu )] +1 0¥ 1 B6F_BE Mexp[-i(2urw )| +n )T BOESE)

o

>
-

(o)?f (_‘éc& _E)og ~ﬁi:) exp [i (w—mo) §+H(O)

<*¢¢

- . >% >k > - . -
exp(~iun t)+H H(EEE® Eo)exp[ 1o ]

-{F.EEO exp(iuut)@iroalE exp(-iu)t):] +ﬁ(?)§'}.{-§*(§00 _E)O) expfi(Qw-wo)g+ é":(i’;a'fi)

> > >
i (ourws Vtle 2. F @ Tt - . Get L (w= . (BeE ™) exo i -
exp[ i (2m+wo)t_l+ S .(EOO Eo)exp( mot)‘n :(B® Eo)expfl(w wo)tj+T .(BOEO)expL 1(uu+wf)t_J

Mi$+
f¢¢

—#h(u-u ) ViEOE @F ) exp[i(aumu )] +h(2ura )Y iBOE OF yexp[-i2ure )]

=
Jo., T % .
+ B @, Y ! (B@E()@EO) exp[:.wotj

¥

>+

- Hwmw ) ¥ ;'(EO@onfo")exp[i(w—wo)tj+u(w+mo)

-
>
p—
\

. > > * - ¥ R -
:(EO@ Eo ® Eo )exp El (m+wc)td‘
(12)

Ces équations doivent etre vérifiées quel que soit t, ce qui permet d'y
séparer les exponentielles correspondant 3 des fréquences différentes. Il vient alors,

en posant

e =%

H(O) ZE gwo(O) (13)

W (cw—w )i::E +
0

() o . g(O)w (o)

-huw ¢+ H
o 0

(14)
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#(2eu-w_) E L. FE 3o (15)
: )+ P > > >4
- Mu)oSO +1© P -Fe? +PerF (16)
(0) 2= _ = (o)
> >
K(ewo) € + 8% T° - P®C + FaM'° (17)
> >
3¢ _(0)3e_ e (o) > e
h(Zew—wo) Y +H ‘Y= SgM + P®T (18)
_ o, H(o) o _ .0 ‘(o) +p T -
Ho Yoo PPN DTt B Th (19)
3 > >
-3
2,
B(w—w ) §+ +H(°) ;+ = B S + §0¢P§ (20)
3 e >
-
C H )V +8O Y TP + TP (21)

Ces équations permettent, du moins en théorie de déterminer les expressions

de la fonction d'onde de la molécule perturbée.
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La réponse du milieu 3 1l'excitation est caractérisée par le vecteur moment
» - + - 3 3 - - .
dipolaire P (nous négligeons le moment quadripolaire comme nous l‘'avons déja fait dans
1'expression du hamiltonien). Il faut maintenant calculer la moyenne quantique de cet

opérateur, puis obtenir la moyenne statistique qui correspondra 3 la polarisation ma-

croscopique.
La moyenne quantique peut €tre écrite sous la forme:
<_§> = <i>)>(°) +<—1;>(1) + <—§>(2) + <—§>(3)
en posant
3> (0) acp %3, @, 3
o o o
- (1) (0)* > >+ > . - > % . > >
<Pp> =<y P{ F .Eobexp (iwt) + F . Eo exp (-iwt) + G.B}> + C.C.
(2) (0)%> ORI 3 * *
> o . - > > .
<P> =<wo P{ S :(Eo& Eo.)exp (2imt) + S :(EO&EO ) exp (-2iwt)
>
+ . E @Y
o o
>+ e *
> > . > O .
+ T :(BQEO) exp(iwt) + T : (B&Eo ) exp (-iwt)}>+ C.C.
>+ > # . * ) >
+<{(F .EO) exp(—imt) + (F"Eo )*exp iwt + G .g} ?
{?.Eo exp (iwt)+§..§0* exp(-iwt) +C.B}>
> >
> (3) (o) %> —_:—t > > > ::— > - > %
<P> 7 =<y P{Y i BOE ®E ) exp (2iwt)+Y (E®E OE ) exp(-2iut)

o]

->
-
*
+ Y:(B@E ®F )
> © o -
P S . T T
ViI(E®E®E )exp(iwt) + V @ (EO@EO@EO ) exp (~iwt)}> +C.C.



+<{(%*.EO)*up<—mt)+(i=".Eo‘)* exp (int)+G .8} P

-> > -
$:E@E) exp (2int) + § E@E Mexp(-2iwt)+ 3 ELE )

'f*:(ﬁ@'ﬁo) exp (iwt) +

-
—
T

(‘ﬁo’éo*) exp (-iwt)}> +C.C.

Pour les molécules diamagnétiques, la fonction d'onde est réelle. On en

L A _ . - . >Ee € 20 P
déduit, en utilisant les équations (13) 3(21) e les fonctions F, S, S, V sont

€ 0 . s
, Y sont 1maginalires pures

. . > =
réélles; tandis que les fonctions G, T¢ s
Cette remarque, jointe au fait que l'on doit conserver seulement les termes

en exp iZiwﬁlpour décrire la seconde harmonique, conduit aux expressions plus simples:

> > 3— > o -> >
<P>(2)=2{<¢'Q(°)Pﬂ(§+*8 )>+<P0i;+@ F >}: Re[ an EO exp (Zimt)] (22)

> >
> > > - > >

<P> (3)=21{<11)0 (0)—1;® (?‘?)W_I;O(_Fr@ T -?@%—)M-IZD(?—?)&E >}

i (Bom [EoE exp (2iwt)]} (23)

I1 est possible en utilisant les équations d;évolugion (13) et (18), d'ex-
primer les termes contenant Y" 3 1'aide des fonctions ?e, 3% et T°. Cette méthode est
maintenant d'usage courant [8[,[§],[ld],[12]. On obtient ainsi, 3 partir de 1'équation
adjointe de (13) écrite pour la fréquence 2w et de 1'équation (18) écrite pour la

fréquence w , les deux expressions

> >

<F (u@T W) K (e2umw ) +<F(2) H(°%p"§€<w)>=<w0(°)?a ¥E2u)>  (26)

> >

I BTEWoH (2ewmu ) +FE (29) BB T () >=<FE (20)65° ()& % (s

>

+r FE(u)0TeT (v)> (25)
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Les premiers membres de ces &quations sont identiques, ce qui permet
d'écrire:
>

b (©)3@ 7° (w)>=<F (20@5° () @ 1)

>4< Fa(Zm)@ P@TE (w)> - (26)

La partie de la polarisation d'ordre trois, liée 3 la génération de la

seconde harmonique peut donc €tre écrite.

B i F TR Be T @ TN BT >

+ PG F@T - F OT )>—<10(3-35)08 >}
: (B @®Im (E @'Eo 2ut,

f(’l 2{<y (O)PD (—§++§.) > + < 3& i‘ﬁ@i‘h > } (27)
2
K, =2 (< Faeds 1Bt <t 2w @@ @ 1 35T >

5> >
>+ =
S -§

)> - <Pa( @3E > ) (28)

Nous pouvons donc écrire les deux termes de la polarisation de seconde

harmonique sous la forme

-
>

<—15>(2) = _121 : Re[ﬁ ®E exp (Zimt)] (29)
N o o

> (3) 3 . > > .

<P> K, i Im[ﬁ@Eo@ £ exp (2iwt)] (30)
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Dans un champ magnétique comstant B chaque molécule acquiert une pola-

risation électrique dont la partie en & a été calculée au chapitre précédent:

-
>
-5

tRe[E@E exp (2iwe)| + K, ¢ {B@Re [E®E  exp 2iwt) - iZ)] (31)

l 2

Y¥d
iy

Les tenseurs Kl et EZ sont liés 3 la molécule. Les molécules diamagnétique§
ne sont pas orientées par un champ magnétique . Toutes les orientations de la molécule ont
donc la méme probabilité. La polarisation moyemne.sera donnée, en utilisant les angles
d'Euler ¢, 8, gp', par:

> 1

(1 3 o '
<p> = P MJ <P> sin6 dé dgp dp (32)

Le calcul a deja été effectué par R. Locquemeux [le qui donne les résul-

rats suivants:

i ( > > - - ; ' 1 > -> - -y
} oLV :®®L) sino d8 dp dyp' = E.GEAD] & 4K
8n2

) sin8 d8 df&‘ d;&' =

- Hf Geteved : oL @R

1 > > > > > > > > > > > -
-5 26EH ED - F[EH EDFEDH G 12

+ GIEN ED @D DI -EDH ED & ) §

avec

-> > -> -5 .o - »
a, B, v, 8, vecteurs 1iés a la molécule

K], Kz vecteurs fixes dans l'espace
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En utilisant ces formules pour calculer les moyennes statistiques de

<P> (2) et <P> (3), on obtient les résultats suivants:

> (2) 1 iik > > c;

P = e | =

N s e Ky Re [EOA E_ exp (2int)] = 0 (33)
33 . f—s (2 szkkj —;- Kzﬂ‘Jk —% KZJJkk} Im [EO. §0 exp(2iwt)] B

13, dkik 3 jkk _ | jkKj T3 ey T
= {5 K, 5 K, K, Ma[(E_.B) exp (2iwt) E (34)

+
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- A - CAS OU EXISTE UN CENTRE DE SYMETRIE -

Considérons 1l'expression (30)

rd
>
<,§>(3) - EZ P Im [ﬁ&ﬁoggo exp (Ziwt)]

Par application de 1l'opération d'inversion, on a les transformations

suivantes:

<—I;> () > - -<—§> (3)
> ->
B > B
> >
E > - E
o} (o]

Si la molécule possdde un centre de symétrie on doit avoir d'autre part

W

=¥ ¥
oL R B ]

I1 s'ensuit que le premier membre de (30) change de signe alors que le

second ne change pas. La seule possibilité est donc

Par conséquent, dans le cas ou il existe un centre de symétrie, il n'y a

pas de seconde harmonique induite.

- B - CAS OU EXISTE UN PLAN DE SYMETRIE -

Si la molécule posséde un plan de symétrie que l'on choisit comme plan xoy,

l'application de 1'opérateur de symétrie par rapport i ce plan econduit aux transforma-

tions suivantes:

i, py D PO LI € F
B > -pt B* > B?
EX  ~ E E “ > -E°

o o o] (o]
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zlzz A= zzlz A
QNNNNM
4
iz 3
C
zZz2T A
z
w1
iy _ [
¥2q1 4= ¥zt A
:3u0s
o] o] 4
[(3m17) dxo z 3 z 3 Nmu Ul gzzz 3 *
o o 4
Quawmv dxe c q 2 q Nmu wy ANMNN A+ NNm.NNvG -
o o Z
wua..nmv dxo C 3 1 ! Nmﬂ wy z4(z M+
o o Z
[(amg) dxe "3 "a fJowm -
o o_ [4 [4
mn:ﬂ.wv dxs ¢ i, 1 .umu wy A@.NNN i+ yzlz A) o+
o] o [A
[(amiz) dxo IR LN B
0 o 4
ﬁﬁuaﬂmv dxa 23 , 13 NmuEH zzz1 3+
0 o Z [4
HAUBMNV dxa r q 2 q Nmu ury ANmNﬂ M...Nu.‘m.,.H ) -
o o 4
Tus..nmv dxe [ q . q Nm“_ s 8 i1 p:
o o . 4
JmT dxs q A -
[(m1D) r y 3 amu B {st
o o <
_.r-.Aua,.an dxe z el 2 a qmu wy ¥221 a1 -
Q o z A
T(am1g) dxe ] -
L) ol g8 8 T Gy Y gz D = (@

Jua1sdp (Qg) onbidoosoidim worssaadxe,] 19

£ *x =y ‘y ‘T% no
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Pour trouver les expressions macroscopiques il faut calculer:

afBa
K2
et 4
a aaf
KZ BaB + K2 B a,B,Yy =X, ¥, 2
, aBBy
On constate que les seuls termes non nuls en KZ sont
izki ikzi zjzz zzjz
. » Ky » Xy » Ky
mais puisque k et j sont différents de z
aBBa
K2 )
de méme les termes non nuls en K;’Bm‘Y sont
izid ijiz zzzl zjzz

IR S TRIR S 5

le deuxiéme et le quatridme indice de ces termes ne sont jamais &gaux donc

aBaf
K,

D'autre part on sait que 5 est symétrique par rapport au deuxiéme et
au quatriéme indice, ce qui entralne :

g 0BaB . oaBB_

2 2 0

et
3. (3)

<p>

§'il y a un plan de symétrie, il n'y a pas de seconde harmonique induite.

- C - CORCLUSIONS -

Dans ce qui précéde, on vient de voir que seules les molécules ne possédant
ni centre ni plan de symétrie, c'est-3~dire les molécules optiquement actives peuvent

engendrer la seconde harmonique en présence d'un champ magnétique.
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Pour N molécules par unité de volume, la polarisation enm un point est

5 N <B> . L'équation (34) wmontre que, pour un fluide isotrope, optiquement actif,
- > - - - - . - -

soumis 3 un champ magnétique B et 3 une onde éléetromagnétique exprimée localement

par 2 E0 Re exp (2iwt) , la polarisation en un point peut &tre écrite :
-2 . E . - + 9 N > i >
8 Im Eéo o &XP (2 1wt)]B y Im [éo B exp (21mt)] Eo
ou encore sous forme complexe:

> >

. . > -> . . > .
@g= ~iB (Eo'Eo) B exp (2iwt) - 1y(E°.B) Eo exp (2iwt) (35)

Dans ces expressions nous avons posé:

B= %_‘; {<(2F+k(zm)s*ﬁ’-% 3 2wy s K -;— F+j(2w)s;kj)nt >
—< (2F EawysTIi —;— 73 (wys ik -é— F g7k Ml; >
+<(2F+j(2w),r+kj _ % F+j(2m)T+jk_ % F+lgr+jj)Pk>
—e2r dawyr e - le— 73 2y I % F K 2wy 33y pk
+<(2F—jT*jk- —;-F‘j +kj_ % —kT+jj)Pk
—<(2r ik -;- gt X F"k'r"jj) P>
—<(2stigk- % s*iked. % s+kj ¢dy P
r<(2s 3k —;— s™ikgi % s7kd ¢y ¥

y= BE (@™ s - 2p st 2 5 uys B

< (F SuwysTii %F-J(M)S-Jk— % F—JS_kJ)Ml; >
-<(F+3(2m)'r*k3— 5 F"chw)-r”k— 3 P ) Ty

Jk 3
7
+Jk_ ';‘ F"JT*kJ__ % kaT‘*JJ)P

+<(F J(Zm)T 1. % F 2 (2u)T ()1 ”)P

—<(F-JT >

re(F TR -3- FripkI -g- Fripmddypk
+<(S JJGk 3 S+Jk GJ_%SHLJ GJ) Pk

Sk . L.
~<(s73 ¢ —%sJkGJ——g-skJ cly pX
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IT éme PARTIE:

Nous avons vu, dans la premiére partie, qu'un milieu fluide, optiquement
. . - - . _’ 3 . . - .
actif et soumis & un champ magnétostatique B , acquiert une polarisation électrique ma-
croscopique lorsqu'il est traversé par une onde électromagnétique
.d > . > % .
Em = E0 exp ( iwt ) + Eo exp ( - iwt )

Cette polarisation contient des termes correspondant 3 une pulsation

2w, une onde électromagnétique de seconde harmonique est donc induite dans le milieu.

La seconde partie de notre travail concerne 1'dtude de la propagationm de

cette onde pour déterminer les conditions de son observation éventuelle.

De la relation linéaire entre la polarisationé? et le champ magnétique
>
B, découle qu'il suffit d'étudier les deux cas du champ magnétique paralléle et du

champ magnétique normal & la direction de propagation de 1'onde incidente.
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CHAPITRE-T-

A — EQUATIONS DE BASE -

Nous avons vu au chapitre précédent que dans 1'expression de la polarisa-
tion les termes rendant compte du phénoméne de seconde harmonique induite peuvent €tre
écrits sous la forme:

P=(-i8E2 B - iyE . B) E} exp (2iur) (35')

L'étude de la propagation est effectuée en résolvant les &quations de
Maxwell compte tenu de la forme des &quations de constitution, propre 3 la description
de la génération de la seconde harmonique par un milieu diamagnétique doué de pouvoir
rotatoire naturel , soit:

> >

B=H

D=¢ck+ 26 VAE + 4@

oli f est une grandeur caractéristique du pouvoir rotatoire naturel.

Nous ne considérons que les termes de pulsation 2w dans les équations de
Maxwell, termes 1i&s au champ électrique que nous appelons E} exp (2iwt) . On exprime

en outre la polarisation dé la fagom suivante€§ =? exp (2iwt).

2
L'équation de propagation intéressante est obtenue en éliminant les
> > > . .
champs D, B, H dans les équations de Maxwell et en conservant les termes de pulsation 2uw.

On obtient ainsi:

3 Bw? _ 3,2 bw? 2 16w? 3
VA(VAE,) —z f VAE, =z ¢k = —7— P, (36}

Nous choisissons 1'axe oz suivant la direction de 1'onde incidente et
1'axe ox suivant le champ magnétostatique B. 11 convient de remarquer que les &quations
du probléme et la propagation de l'onde incidente suivant 1'axe oz aménent 3 faire
1'hypothése que l'onde de seconde harmonique se propage également dans la direction oz.
La résolution de 1'équation de propagation (36) apportera une justification 3 postériori

a cette hypothése en vertu de l'unicité de la solution des &quations de Maxwell.
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L'équation (35') montre que@? est dans le plan xoy et, compte tenu de la

remarque ci-dessus, le systéme d'équation (36) conduit aux trois équations:

-%Z?EZX -%esz+§w€-2zf%z—E2y—l§£2 P, (37)
42 b o 8 d o lem? (38)
az2 2y o2 2y 2 dz  "2x 2 2y
E, =0 (39)
5

On remarquera que E2 est lui aussi dans le plan xoy, il est alors intéres-

sant de poser

= + 1
E, B, * 1 Ezy (40)
= + 1
Pt P2x 1 sz (41)
P.=~-i{ B(E2 +E2 )+ vy (E2 #i E_E )} B (41")
+ 0xX oy ox ox oy
Les équations (37) et (38) devienment:
2 2 : 2 2
d + 4w e E  + 81iw £ d_ E = - 6w P (37")
dz? * c2 * c? dz * c? *
2 2 2
dc E_+ %%—-e E - 8iw £ %;_ E_ = 167w P (38")
dz? c? c?
En posant dé€sormais
2w
2 t-g (42)

et en se bornant 3 utiliser un indice de réfraction limité au premier ordre en g, on
obtient les expressions suivantes des solutions des équatioms (37') et (38') sans second

membre :
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2iw

+ 21 +
E, =K, exp [ (n g)z]+K, exp[- — (o _+27] (43)
- 2iw - 2iw
E_ =K, exp [T (a_+ Qz]+K2 exp [- - (o, -8 )z] (44)

+ o+ - - )
ol KI’ KZ’ K, et K2 désignent les constantes d'intégration.

Nous alloms maintenant intégrer les &quatioms (37') et (38') avec second

mambre dans des cas particuliers de polarisation de 1'onde incidente.

- B — ONDE INCIDERTE POLARISEE CIRCULAIREMENT

a) Chosissons une onde incidente circulaire droite, décrite, dans

le systéme d'axes précisé ci-dessus par le champ électrique

E = - ik'z) u 45
E =E  exp (= ik'z) u, (45)
ol 31 =3i-1 3 avec I, }, kK les vecteurs unitaires du repére et k' est le module
du vecteur d‘onde.

L'expression (41') de la polarisation devient:

) 2 o .
P+ = - 2 1i+vB Eo exp (-2 1 k' z) (46)
P =0 . (47)

Ces valeurs sont ensuite reportées dans les équations de propagation
(37') et (38'), en posant pour simplifier 1'@criture:
32mi w? 2

BT T3 YB E (48)

ce qui conduit aux &quations:
2

d“E X dE 2

+ 4iw +  bo - oLt
rps + < g o + rva € E+ p+ exp(—2ik z) (49)
d2E 4i dE_ .2
_— - o =0 (50)
dz c v dz c e E_
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L'équation (50) est sans second membre; par suite, l'expression (44) en
reste solution. L'équation (49) est résolue par la méthode de variation des constantes
en considérant les coefficients KT et K+, dans (43), comme des fonctions de z.

La solution particuliére, choisie de telle gorte que le vecteur d'onde soit le double

de celui de 1'onde incidente, est appelée " onde forcée" [8]; elle vaut

cp
Ef - * exp (-2ik'z) G1)
%2 (n02_n|2+ zn'g)

(avec la relation habituelle k' = g-n')

A cette " onde forcée" il convient d'ajouter les ondes libres (43) et

(44); les coefficients sont alors fixés par les conditions aux limites

b) Pour approcher des conditions expérimentales réalisables, nous limitons
maintenant le milieu par deux surfaces planes séparées par la distance ¢ et perpendicu-
laire a 1'axe oz. Nous notons n 1'indice du milieu extérieur 3 la cellule, par exemple

du verre. L'origine des coordonnées est prise sur le dioptre d'entrée ( fig. 1).

Pour la pulsationm 2w, les conditions de passage habituelles, 3 savoir la
continuité des composantes tangentielles des champs F et , entrainent 1'existence des
ondes suivantes : une onde EIR se dirigeant vers les z négatifs dans le milieu (1),
1'onde forcée et les ondes libres associées dans le milieu actif (2), et enfin une

* . I3 . . -
onde E3t se dirigeant vers les z croissants dans le milieu (3). On peut donc poser

> _ oot LW - - . >

ElR = F exp (21Enz) u, + F exp(21c nz) u, (52)
> F > -> -

E2 = F+ u + E+ u, + E_ u, (53)
> _ + _ W - - - .9. >

E3 =G exp ( 21-Enz)ul +G  exp( 21C nz) u2 (54)

T T > > .7
avec u, =1 - i et u, = i+ij

Pour résoudre les é&quations de passage nous tenons compte de la petitesse
. p— (-]
de g devant n ( par exemple [ﬁ} g = -342.10 8 pour la longueur d'onde 4860A dans ia ni-

cotine) et nous pouvons négliger g lorsqu'il intervient en dehors d'une exponentielle.

On trouve ainsi les résultats:

F = G =E =20 (55)
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2iw

F+={(n—no)(n'+n°)exp(— o l)—(n+no)(n'—no) exp(Zi% nol)

2
- cp
-2n {n-a') exp[}Zi%'(n‘—g)Q]}D ! — (56)
© 4@2(ni—n'2)

¢t= - {(n+no)(n'+no)exp£2§§ (n+no—n')l]+(no—n')(n—no)exp [Zﬁg(n—no—n')ﬁ]

2
A oy <'p,
-2n (o+n')exp Zig{n*g)@]}D —_—— (57)
° [ ¢ amz(ng—n'z)

ol l'on a posé

D = (n*n )2 exp(Zifi n £)=-(n-n )2 exp(-ZiEn L)
o c o o c o

I1 est possible de réaliser des conditions expérimentales pour lesquelles
n = n'; il suffit de mélanger, en proportions convenables, un fluide actif et un fluide

inactif. Dans ce cas, on obtient un ™

accord de phase " pour lequel les expressions de
P et ¢ (56) et (57) deviennent infinies, celd provient de ce que l'approximation de
1'onde d'amplitude constante n'est plus valable. En fait les ondes incidente et induite
restant constamment en phase, cette derniére augmente proportionnellement au trajet par-
couru. On peut alors observer plus facilement une onde de seconde harmonique dans les

régions (1) et (3) de la figure (1).

Pour une onde incidente circulaire gauche il suffit de permuter P+ et P_;
et les ondes produites sont obtenues i partir des formules (55), (56), (57) en changeant

g en -g et les indices + en ~-.

Nous voyons donc que toutes les ondes sont polarisées circulairement et
tournent dans le méme sens. Par exemple, pour une onde incidente circulaire droite,
toutes les ondes se propageant dans le méme sens que 1l'onde incidente sont circulaires

droites et toutes les ondes se propageant en sens contraire sont circulaires gauches.
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-~ C - ONDE INCIDENTE :POLARISEE RECTILIGNEMENT -

a) Pour une onde polarisée linéairement, dans un milieu actif, on peut

écrire, en utilisant toujours le méme systéme d'axes de coordonnées:

o2

= E exp ( - iz n'z) v (58)
o o c

> + . +
ou v = cosaz 1 + sinoz j

En reportant cette expression dans (41') nous pouvons écrire la polarisa-

tion sous la forme:
P, = - i{B+ycosaz exp(*iaz)} B Eo2 exp (-Zi% n'z) (59)

Les &quations de propagation deviemnent alors:

d“E . dE 2 . 2 .
A 4m{g * E = léﬂiﬂ_{ B +ycosaz exp(iaz)} B E 2 exp (-~ Ziw n'z) (60)
dz? c dz c? c? © ¢
d2%E . dE 9 S
- A g + b E = lél&&L{B+ ycosaz exp (~iaz)} B E 2 exp(—zi:n'z) (61)
dz? c dz c2 - c? °© ¢

Chacun des seconds membres est formé de deux termes. Le terme en B est
analogue au second membre de l'équation (49), sa contribution 4 1'onde forcée peut 8tre

écrite immédiatement en négligeant g comme précédemment:

E;' = 41 3 BE 2 exp (- 2i% n'z) (62)
n2-n'2 e ¢
o

- _ hui 2 LW '

EI = ——— B8 B E‘ exp ( ~ 21— n'z) (63)
2 1 o c
n-n

La solution liée & y est calculée par la méthode de variation des cons-

tantes et fournit une deuxiéme partie de 1'onde forcée:
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E+ - - Ami Y B E 2cosaz exp (iaz) exp (-Zi-2 n'z) (64)
2 nt2 (o] [o]
n “-n
o
E. = - Ami YB E2 cosaz exp(~iaz) exp (—21-E n'z) (65)
2 12 (o] [od
n “-n
o
L'onde forcée totale est donc:
F 4ri . 2 LW '
E = [B-—y cosaz exp (iaz) jB E4 exp ( - 2i—n'z) (66)
+ 2 12 0 c
nc=-n ,
o
gf = ﬂr—l——l:B —ycosaz exp (*iaz)] BEZ exp (- 2—1-6“-)-11'z) (67)
- n2_n|2 o C
o

b) 11 est utile de connaitre les ondes qui sortent du milieu. Dans ce
but, il faut choisir des conditions aux limites appropriées, qui sont réalisées par

le méme dispositif que celui utilisé pour 1'étude de la polarisation circulaire (fig.!).
Les composantes de 1'onde sortante dans le milieu (1) sont:

)
vF+ exp ( Zrz-nz)

et

F_ exp ( 2iZnz)

tandis que les composantes de 1'onde sortante dans le milieu (2) sont

W
G, exp (‘ZIE nz)

et
LW
G_ exp (‘ZLE nz)
L'usage des conditions de passage conduit aux solutions suivantes:
F Ardl BE?2 { (n2-nn'-n_n')(g~y) sin (2% n 2 )
+ n2-n" 0 o o c o
o

. 't .L_u_ - - ,2
+ in_ (B—y)[ n' exp (21C n_£- n exp ( 21C nog)]

+ ino(n-n')[?—y cosa £ exp(tiali]éxp(tZi%—gl)} D'_.l (68)
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c ~4mi g g2 {(n2+nn'+n n'- 0 n) (B-ycosaf expriaf)sin(2Zn g)exp(-2iZn'y)
* n 2_p512 o (o] o co c
(o]

+ in_(n+n') (B~Y) exp(+2i= gb)

. LW . oW _ riad
1noEp exp(21c nol) + n'exp ( ZrEnOKJ] E B-ycosalexp(*ia 2]

exp (- Z—(i:w-n'l) ppr ! (69)

avec
v _ 2 12 . w . t w
D' = (n“+n'“)sin 2= n £-2in n cos2—n_ ¢
o c o o c o

Comme dans le cas précédent, on obtient un accord de phase en réalisant
1'8galité des indices n = n' ( c'est—-3d-dire lorsque les indices du fluide sont égaux
pour les pulsations w et 2w). D'autre part si on fait n = n'(l'indice des milieux
(1) et (3) pour la pulsation 2w &gal 3 1'indice des milieux (2) pour la pulsation w),
ce qui est plus facilement réalisable puisqu'il s'agit de deux milieux différents et
que l'on peut choisir la concentration du milieu actif, alors 1'onde dans le milieu )
est définie par:

(n2-n'%4n n')sinz% nol

p, = 4TL __ prg2 .0 ° ( 8-y ) (70)
T 22 ° (n 2+n'2)sin22 n 2-2in n'cos2= n &
o o c o o c o
F_=F, (70)

On montre 3 partir de la relation (71) que l'onde de seconde harmonique
réfléchie est alors polarisée linéairement suivant ox. On obtient ainsi le résultat
remarquable que la seconde harmonique réfléchie est polarisée suivant la direction du
champ magnétique, quelle que soit la polarisation linéaire de l'onde incidente. La

seconde harmonique transmise reste polarisée elliptiquement.
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CHAPITRE-TTI-

A) EQUATIONS DU PROBLEME

.

Nous partons & nouveau de la relation (35) qui dé&finit la polarisation
du milieu. Puisque maintenant l1'onde se propage parallélement au champ magnétique
son vecteur champ 8lectrique est orthogonal au champ magnétique statique. Le second

terme de (35) est donc nul.

Dans ce chapitre, nous avons seulement i considérer une polarisation

Q? ==1 g Eg B exp (2iwt) (72)

La symétrie cylindrique du systéme en présence du champ magnétostatique
B suggére d'abord de prendre une onde incidente polarisée circulairement . Le champ
électrique qui peut alors étre écrit sous forme d'un vecteur complexe est tel que
E02 est nul, le milieu n'est pas polarisé et il n'y a pas génération de la seccnde

harmonique.

Nous sommes alors amenés i &étudier la propagation d'une onde plane polarisée
linéairement. La symétrie cylindrique entraine que la direction, dans le plan xoy,
du champ électrique de l'onde incidente est sans importance. Puisque le milieu est op-
-

tiquement actif, il faut tenir compte de la rotation de EO autour du champ statique B.

- —) - I3 3 g - ’ .
Nous prenons l'axe oz suivant B et 1'axe ox suivant la direction de EO a l'origine.
Dans ces conditions, l'onde électromagnétique incidente peut &tre écrite:

> . W 4
E = Lt
o E0 exp (1 - n'z) v (73)

pour la pulsation w,et a est l'angle de rotation par unité de longueur du milieu

/

traversé,
En reportant cette expression dans (67) la polarisation devient:

> '
® = - ig E2 B exp (2iwr—z) exp(2iwt)k (74)
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~4 - . . - - -
Nous pouvons remarquer que & est toujours dirigé suivant oz, c'est-a-
dire que la symétrie du milieu, pour la seconde harmonique, n'a pas &té changée par

le choix arbitraire du plan de 1'onde incidente.

I1 faut maintenant résoudre les équations de propagation . L'expression de
> + * 3 I3 - - - - - » » - jug
D et H dans un milieu actif a déji été calculée Eii]; il suffit de compléter D par

le terme non linéaire 4#4? pour obtenir :

D=¢ck+ig §2m+if] EAB + ﬁzwA—B)-l-lmé (75)
- > . > Lo >
H=B+igE+ j EAB (76)

La seconde harmonique se propage suivant o0z, ce qui permet de poser

n
£ <& exp 2iw(- = 2)] an

n, est 4 déterminer.

Les &quations de Maxwell conduisent 3 une équation de propagation de la

forme:
2 3 2
WO, T R0 3 (78)
oi 1l'on a posé :
e+ 2jnlB i(f]B -Zgnl) 0
3
e = —i(le—Zgnl) e+2 jnlB 0 (79
o 0 £
Compte tenu de (77) on peut mettre (78) sous la forme:
3
a-~§;exp (- Zi% n, z) = -AviBEozB exp (*2&% n'z) E (8Q)
avec
-~ nl2 0 2 0 -
a = 0] n, 01 - ¢ (81)



- 28 -

La recherche des solutions de (80) est effectuée selon la méthode
introduite par Kleinman [i}, ( appendice I).Nous pouvons ainsi obtenir ume solution

n

particulidre sous forme d'une " onde forcée" dont le champ €lectrique est longitudinal

. 2
41 B Eo B

Ep = ———— exp[ 2 iw( t‘-gl Z)] X (82)

I1 faut aussi considérer une solution de 1'é&quation (80) sans second
membre qui donne une onde transversale. Cette onde est la superposition linéaire de

deux ondes libres correspondant aux deux valeurs de n, :

n =n g , (83)

et peut donc tre &crite

? "1+ B-
L = E+ exp{?l {(t- - z)] &2 + E_ axp[?1 (t~ —E—~z)] u, (84)
pour la partie se dirigeant vers les z croissants, et
Bt = E exp[2iw(t +:1—1-—+— z)] & +E' exp[Zim(t+ :‘—1—: z)] u, (85)
L + c 1 - c 2

pour la partie se dirigeant vers les 2z décroissants.

Dans le milieu actif, 1'onde de pulsation 2w est formée par la superposi-
tion de 1'onde forc€e se propageant 3 la vitesse de l'onde fondamentale, et des deux

ondes libres se propageant en sens inverse l'une de 1'autre.

Les amplitudes E, et E"+ sont déterminées par les conditions aux limites,
- - - » - Ld —) .+ I3
c'est-3—dire par la conservation des composantes tangentielles de E et H sur les diop-

tres d'entrée et de sortie.

Avant de calculer ces amplitudes, dans des cas particuliers, &tudions

plus précisément les caractéristiques de l'onde forcée.

La relation entre les champs est exprimée, grice aux équations de Maxwell,
sous la forme suivante:
-

VAE=—2i% %
F 1 c BF
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nous avons donc ici

D'autre part l'équation de constitution

<>

bt E e ®
entraine ici

D=0

F

L'équation (76) peut donc €tre exprimée sous la forme

>

HF=ig-E)F

En résumé, l'onde forcée peut étre définie par les relatioms

> >
B, =D, =0 (86)
4wiBE 2B .
P . &——-——-—&-—— 3 - n—. W
Ep =i 5 - exp[2iw(t . z)] k (87)

On voit facilement qu'une telle onde longitudinale vérifie les équations
de Maxwell. On peut remarquer que cette onde se comporte trés différemment des ondes
. * -) -
transversales. En effet elle ne transporte pas d'énergie, car E_ et H_ sont paralléles,

F F
et le vecteur de Poynting est nul.

Puisque l‘'onde forcée est solution des équations de Maxwell, on peut

choisir des conditions aux limites telles que l'on puisse avoir

c'est-3—~dire telles que l'on ait, dans le milieu actif, l'onde forcée(longitudinale),
en l'absence des deux ondes libres. Pour cela, il suffit de prendre comme dioptres
d'entr@e et de sortie, des plans perpendiculaires 3 la direction de propagation.

En effet, les composantes tangentielles de EF et ﬁF sont alors nulles et on obtient
une solution en prenmant des amplitudes nulles pour les ondes, de pulsation 2w ,

Pl » » - . + +
présentes dans le milieu extérieur et pour EL et E'L
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B — ETUDE D'UN CAS PARTICULIER -

Le dispositif précédent permet d'isoler de fagon théorique une onde

longitudinale mais ne présente guére d'intérét pratique.

- .* .
Considérons maintenant un dioptre plan dont la normale N fait un angle §
avec la direction oz ( fig. 2). L'axe o0z n'est plus un axe de symétrie et les fais-

ceaux réfléchis et transmis ne sont plus sur l‘'axe oz, leurs vecteurs d‘'onde sont
. o > n -2 . .
respectivement = s' et < s. Pour que les phases relatives de ces ondes soient

les mémes en tout point de la surface du dioptre, il faut que soient vérifiées les

équations suilvantes

n¥As=n N Ks' = n' WAs (88)
> . > > >
avec N = sin8j + cos8k et s, = k

on en déduit que s et ' sont dans le plan yoz ( fig. 2b); c'est-a-dire que 1'on

peut écrire
-> . + >
s = gin (6+49) ] + cos (8+9) k (89)
St= ~sin(0+¢') } - cos(e+p') x

1

Les directions de propagation et sont définies par

- n sinpf = n sin ¢' =n' sin @ (90)
est
Si la face d'entrée de la cellule est paralléle 3 celle de sortie, le rayon
. ‘-> 3 - - » »
réfléchi s' subit une réfraction sur ce dioptre et sort en faisant avec la normale un
angle ¢ 9 tel que

. - .oy
n 5111?2 n sing

donc

p, =-¢

On obtient ainsi un rayon sortant de chaque face du dioptre et faisant un

angle ¥ avec la normale extérieure correspondante.



Y

YN

o id
3 Ia pulsation ,
[

(b)

Figure - 2-




_31_

La face d'entrée se comporte de la méme manifre et donne naissance 3 deux

ondes sortantes parallé&les aux précédentes ( Fig. 3).

Cherchons maintenant 3 déterminer 1'amplitude des quatre ondes précédentes
d'aprés les relations (88). Si les composantes tangentielles sont conservées lors du
passage du dioptre en un point, elles sont conservées en tout point. Il suffit donc

d'écrire ces conditions en un point du dioptre. Consid&rons d'abord 02.

L'onde forcée est domnée par
E.=E_k eth =igkE, k 91
F o2 € HF ) on,

- » » e » . + -y - .
et 1l'onde transmise dans le milieu extérieur suivant s, est décrite par les vecteurs
-

Ezt et

i =3 = 3,3 -
2t 2t 2w Eye =0

. . > PP >
tandis que celle suivant s'_ - est décrite par E'

2 2

NAE, + M E'. =M E
F 2 2t
WE, o+ NAR, =Nl
Hp 2 2t
Ces équations doivent &tre complétées par celles qui définissent EZ et E'Z

En supposant l'anisotropie du fluide suffisamment faible, on peut considérer 1'onde ré-

- ‘+ - . - - -
fléchie s'2 commpe transversale. Les équations supplémentaires sont alors:

s. .E.=8".F_=0
2 " 2" "2

et la solution pour l'onde ré&fléchie vers l1'intérieur du milieu actif est

=}

E'2=E02 sind exp[?ﬁu(t- Eg ;'2.;)] { 18 Y
14
n cosp+ n cosp
* nféos(0+ ') } _ _nsin (8+ ') > }

n, cosp+ n cos’p‘ n cos¢+ n cosy'
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et pour 1l'omde transmise vers l'ext&rieur

e

E‘2t= Eoz sinSexp [Zim(t‘- n ZZ';)]{ - 18
¢ n cos P+ nocosy'

—no[cqs(eﬂf_} 3+ sin (8+¢) _1:]

+ {
no ws? n cosy

Les mémes considération peuvent &étre répétées pour le point 0! . L'onde

forcée peut alors @étre exprimée sous la foeme:

> >
EF = Eol x
- R >
HF = 1g 'Eol k

1'onde transmise & l'intérieur du milieu est

n -
E'I = Eoi sin € ex.p[Zim(t - —Z- z'l';)]{ 18 —{
n cosg+ n_ cosp’
o

%

n [cos (8-9") } - sin (6-¢') xJ )

| 4
ncosgp’ + a cosy

tandis que l'onde réfléchie vers l'extérieur est

>

Ep = B, sind exp[2 iw(e- 23" .n]{ —& i
ncosg+ n_ cosp'
o
noE- cos (8-> ] + sin (8- fc)]
+ - }
n cosy' + o co,ssp

Dansges  équatiouns w2 Zm-r-lf-s'\ Zmio—s' 20 = ¥ sont 1 -

» c 23 c 23 < ]3 p 1 es vec

teurs d'ondes des quatres ondes qui premnent naissance sur les dioptres. Suivant la

figure 3, ils:-gsont définis par:
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§2 = sin (6+9)]

+

cos(e+y0 ﬁ

8!, =—sin(6+§")]

2 cos(e+¢')i

s', = sin(e-¢")7

+

cos(e—y”)ﬁ

cos(8-4)k

S“ 1 =gy in(ﬁ*?)}

‘+ 3 . - 3 » -
D'autre part les vecteurs r sont définis, a partir de 02 comme orilglne
- > > > ’
! igi E' et E _.
dans E 9 et EZt’ et 0l comme origine dans - IR
Puisque g est un nombre petit les composantes suivant ox sont pratiquement
nulles. Par conséquent, on obtient quatre ondes polaris@es dans le plam défini par

le champ maguétique et la normale aux faces de la celMaie. .

Des méthodes interférentielles utilisant ces ondes peuvent alors, en

principe, permettre de mesurer des indices de réfraction sur les milieux actifs pris

en faible épaisseur.

Prenons, par exemple, les ondes transmises dans la directions ;1 et ;2°
Elles sont paralléles et 1'on peut calculer la différence de phase, entre les deux

faisceaux dans un plau normal 3 leur direction de propagation ; on obtient:

2w )
A = o+ —— t Y —
n S e (n'cos® no cos((),
en appelant E 1'épaisseur du milieu; la mesure de AY, 2 et n fournit alors un moyen

d'atteindre n'.
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- 111 - TABLEAU RECAPITULATIF -

i a7 T~ .

Le tableau ci—dessous réunit les primcipaux résultats relatifs aux divers

cas que nous avons &tudiés.

Polarisation ystéme ' ' '
) B B 3 B
| lT l; l lA \_) \ %
deloﬂde l ‘}r l lzr Z\’
incidente
Circulaire onde réfléchie Rien Rien
a 2w
onde transmise
3 20 page 22 Page 26 Page 26
Rectiligne onde réfléchie ! onde longitudi- | 2 ondes réfléchies
i 2w nale dans le a 2w
milieu actif
onde transmise 2 ondes transmises
3 2 Page 29 3 2%
page 24 Page 32




~-CONCLUSTON-

En effectuant une moyenne quantique, puls une moyenne statistique, nous
avons établi des expressions pour les tenseurs exprimant la génération de la seconde
harmonique en présence d'un champ magnétostatique. Ces expressions permettent d'une
part de déterminer les conditions d'existence de ce phénoméne, d'autre part de simpli-
fier son &tude phénoménologique en n'y laissant figurer que les deux coefficients

pseudo—-scalaires B et Y.

Nous procédons ensuite & 1'étude des divers cas de propagation d'une onde
plane monochromatique dans un milieu possédant la propriété étudiée, en précisant ~
les ¢6nditions”d’une mise en &vidence éxpérimentale. En particulier, nous montrons
que, pour un champ magnétique parall@le au vecteur d'onde incident, une onde de se-

¢onde harmonique sortante me peut  €tre produite que sur un diopire.

I1 est possible d'envisager une poursuite de 1'8tude quantique en calculant
effectivement les tenseurs d'hyperpolarisabilité pour un milieu matériel défini.
Toutefols, cela est prématuré, car il n'est pas sur que les procédés expérimentaux
soient assez précis pour effectuer une mesure précise de grandeurs physiques permet-
tant de caractériser ces tenseurs, c'est—-d-dire, aller au-deld de la simple consta-
tation de la génération de seconde harmonique induite. D'autre part, le calcul théori-

" 1'asymétrie" adéquate pour sauve-

que nécessiterait 1'usage d'un modéle possédant
garder l'evistence du phénoméne, c'est—ad-dire d'un mod&le nécessairement plus compli-
qué que le wod8le par liaison couramment utilisé dans 1'étude variationnelle d'autres

effets.
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~-APPENDICE A-

Dans un milieu od 1l'on peut négliger le moment magnétique induit par
> o . 3 - - .
1'onde électromagnétiqugyles champs B et H peuvent etre éliminés des équations de

Maxwell. Nous obtenons alors l'équation de propagation

> > ! 32D
VAV AE) == —5 —_— (A-1)
c at?

3 3 - 14 -+ -~ - -
On sait que le moment dipolaire €lectrique P peut étre décomposé en une
+

partie linéaire en E et une partie non-linéaire P puisque nous nous intéressons

N.L’
uniquement aux termes de pulsation 2w , nous pouvons écwmire l'excitation &lectrique

correspondante sous la forme:
—.}
> P
€

B, = E.  +4mP 2
20 C T 2w m N.L (a-2)

En utilisant(A-2), l'équation de propagation (A-1) devient

-> -> - sz >
VA(V A E2w) 2 ‘Eow ) PN.L (A-3)

(LR

Kleinman cherche des solutions de cette équation sous la forme:

€ (r) =E 2i% 0 ST A4
€,, () = exp ( 1zn5..r) (A-4)
2
avec g = |
11 introduit le tenseur N
3
a =n’d-3gd - ¢ (a-5)

qui obéit 3 1'équation suivante, déduite de (A-3)

Ry V¥

E = 4nP A6
e = 4P (A-6)

L'obtention de vecteurs propres non nuls 3 partir de la résolution de

1'équation (A-6) sans second membre impose la condition

Ry

Det
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. .. - . - 2
on obtient ainsi une équation du second degré en n . Les deux ondes correspondantes

sont appelées ondes libres,

Dans la description du phénoméne de génération de la seconde harmonique la

polarisation non linéaire est &crite sous la forme

P =P exp 2iZ n' 5 .7) (a-8)
N.L = P exp Qign' s .
oi n' désigne l'indice déj3 connu pour 1l'onde incideénte.

Kleinman cherche aussi une solution particuliére de 1'@quation compléte (A-6) de la

forme:
-F: =8 exp (Ziﬁ n' ; .;) (A-9)
~ c k.
L'&quation avec second membre est alors
S > >
a_ - E = 47 PN.L (A-10)
k
Dans le tenseur
3 12 3 2
> ->
a  =n (1-s5@s)- ¢ (A-11)
sk k k

- + 3 * - . 3 »
1'indice n’ et le vecteur S sont maintenant bien défini. Tandis que pour le temseur
2 - -+ .. . - . .
{A-5), n est 3 calculer pour un vecteur s fixé, lui-méme déterminé par les conditions

aux limites.
2
En dehors de l'accord de phase, a, me posséde pas de valeur propre nulle,
la solution, appelée™ onde forcée", est domc dgnnée par
- j-]
E=4 . -
T ask PN.L (A-12)
En conclusion, la solution compléte de (A-6) est obtenue en ajoutant a
1'onde forcée (A-12), des ondes libres de la forme (A-4), dont les amplitudes et les

directions sont déterminées par les conditions de passage.
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.

a pelarisabilité

.

3

X hyperpolarisabilité de seconde harmonique

Eﬁ) champ €lectrique de 1'onde incidente

Eo amplitude indépendantd du temps, de l'onde incidente
Em champ magnétique de 1'onde incidente

B champ magnétique statique

D

polarisation électrique

_.38 -

?2 amplitude, indépendante du temps, du moment dipolaire électrique
n indice du milieu 3 la pulsation 2w
! indice du milieu, 3 la pulsation w
n indice du milieu extérieur, i la pulsation 2w
a activité optique 3 la pulsation w
2w e e s . N .
-8 activité optique 3 la pulsation 2w

convention de sommation:

c@8ey) : & @K)-a <§.Kz) G.2)

A
h
g
g
1]
—
[a;]
>
[1)0]
g
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