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Introduction  

 

Il semblait au jeune homme que la vie avait un but unique : savoir. 

Victor Hugo, Notre-Dame de Paris 

 

L’objectif principal de cette thèse est la conception et la caractérisation d’un générateur de 

triplets de photons par interaction optique non linéaire du troisième ordre. Ce processus consiste 

en la scission d’un photon pompe en trois photons d’énergie moindre et qui partagent la même 

fonction d’onde. Le principal intérêt d’un tel état de la lumière réside dans ses propriétés 

quantiques, en particulier l’intrication. Celle-ci est différente de celle des photons jumeaux qui 

proviennent de la scission d’un photon en deux. Ces derniers ont donné pléthore d’applications 

en optique quantique qui ont émergés ces 30 dernières années. Le nouvel état de la lumière que 

constituent les triplets de photons est par conséquent très prometteur pour des applications dans 

le domaine de la communication et de l’information quantique. Il sera donc important de 

pouvoir les générer dans la bande télécom au voisinage de 1500 nm. 

Cette thèse effectuée à l’Institut Néel s’inscrit dans le cadre de l’ANR internationale Franco-

Suisse « TriQuI », pour Triple photons for Quantum Information, coordonnée par Benoît 

Boulanger côté français et Hugo Zbinden côté suisse : l’objectif est la génération et l’étude 

quantique des triplets de photons. Ce projet réunit quatre équipes réparties dans différents 

laboratoires : l’Institut Néel à l’Université Grenoble-Alpes travaille à la génération 

paramétrique de triplets de photons (TPG) ainsi qu’à une partie des mesures quantiques 

afférentes ; le Groupe de Physique Appliquée (GAP) de l’Université de Genève conçoit et 

fabrique des détecteurs de photons uniques de haute efficacité qui ont été utilisés en fin de thèse, 

et travaille également à l’élaboration de protocoles d’information quantique ; le Centre de 

Nanosciences et de Nanotechnologies (C2N) de l’Université Paris-Saclay s’attache à l’étude 

tant théorique qu’expérimentale des propriétés quantiques des triplets ; l’Institut Femto-ST de 

l’Université de Franche-Comté conçoit et fabrique les guides d’onde cristallins taillés en arête 

qui sont un des deux milieux choisis ici pour la génération des triplets. La caractérisation 

optique non linéaire de ces guides et les expériences de génération de triplets qui en découlent 

est l’objectif principal de cette thèse.  

Le chapitre I est la boîte à outils théoriques de la thèse. Il présente les notions de base 

nécessaires à la compréhension des travaux effectués.  Les calculs d’optique linéaire cristalline 

sont détaillés pour le cristal de KTiOPO4 (KTP) qui est le milieu de base à partir duquel sont 

réalisées toutes les expériences de la thèse. Dans la même philosophie, ne sont présentés que 

les éléments d’optique non linéaire et d’optique quantique qui ont servi à la conception et 

l’analyse des mesures. 

Le chapitre II a pour objectif de rappeler le contexte dans lequel s’inscrit ce travail. Il rappelle 

dans un premier temps les motivations à travers l’historique des travaux fondamentaux et 

l’émergence des applications basées sur les photons jumeaux. Puis vient un bilan de l’ensemble 

des travaux qui ont été effectués dans l’équipe, tant au niveau expérimental que théorique. 

Ainsi, la première expérience de génération de triplets de photons réalisée par différence de 

fréquences effectuée lors de la thèse de Julien Douady en 2004 est rappelée. Sont résumés 
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également les travaux réalisés lors des thèses de Fabien Gravier (2007), Audrey Dot (2011) et 

Adrien Borne (2014) sur la modélisation de la génération de triplets en régime spontanée ou 

stimulé dans les régimes semi-classique et quantique, et sur la confrontation aux expériences. 

Finalement, les méthodes de caractérisation des états triplets et les travaux alternatifs inspirés 

par les résultats précurseurs de l’équipe sont détaillés.  

Toutefois, la génération de triplets de photons en régime spontané, c’est-à-dire par fluorescence 

paramétrique du troisième ordre, n’a à ce jour jamais été rapportée, et les propriétés quantiques 

des états triplets générés n’ont pu être étudiés que théoriquement. Deux principaux obstacles 

ont été identifiés : la faiblesse de la non-linéarité du troisième ordre et l’efficacité jusqu’alors 

médiocre des détecteurs aux longueurs d’onde considérées.  

C’est pour palier au premier obstacle que nous avons considéré des guides d’onde 

monocristallins de KTP taillés en arête. Leur étude est décrite dans le chapitre III.  Ces guides 

sont fabriqués au laboratoire Femto-ST : ils permettent un fort confinement du rayonnement 

tout en autorisant un accord de phase par biréfringence. La modélisation des interactions 

optiques non linéaires nécessaire à la conception d’un guide adapté à la génération de triplets 

de photons dans la bande télécom est présentée. Elle est basée sur une utilisation novatrice des 

indices effectifs. Les calculs sur lesquels repose la conception du générateur de triplets de 

photons sont ensuite confrontés avec succès aux expériences préliminaires de génération de 

second harmonique. Ces travaux ont conduit à la publication d’un article dans la revue Optics 

Letters, qui est donné en Annexe A. Puis les expériences de génération de troisième 

harmonique, processus inverse de la génération de triplets de photon, sont présentées et ont 

permis d’identifier les conditions d’accord de phase optimales qui sont les mêmes pour les deux 

interactions.  

Le chapitre IV s’inscrit également dans la recherche d’une solution alternative pour palier à la 

faiblesse de la non-linéarité du troisième ordre. Il s’agit ici de la caractérisation complète d’un 

cristal conçu pour la génération indirecte de triplets de photon par cascade de deux interactions 

optiques non linéaires du second ordre. Deux générations de paires de photons successives sont 

utilisées pour obtenir un triplet : le photon « parent » est scindé en deux, puis la scission d’un 

deux photons jumeaux obtenus génère deux autres photons qui complètent le triplet.  Le 

matériau que nous avons considéré et étudié est un cristal de QPPKTP, pour Quasi Periodically-

Poled KTP conçu par Ady Arie de l’Université de Tel Aviv dans le cadre d’une collaboration 

au sein du Laboratoire International Associé Franco-Israélien Imaginano.  Les échantillons de 

QPPKTP ont été étudiés par le biais de la génération de troisième harmonique. La recherche de 

paramètres expérimentaux optimaux a conduit à l’établissement du record de rendement pour 

ce processus. Ces résultats ont été publiés dans OSA Continuum ; l’article correspondant est 

donné en Annexe B. 

Le chapitre V porte sur la prise en main des détecteurs fournis par l’équipe du GAP. Ces 

détecteurs sont des nanofils supraconducteurs qui permettent le comptage de photons uniques 

avec des efficacités supérieures à 70% aux longueurs d’onde de travail. La conception d’un 

dispositif expérimental qui permettra la mesure des coïncidences des temps d’arrivée des 

photons triplets est présentée. Un générateur de paires de photons basé sur un cristal massif de 

KTP pompé aux alentours de 800 nm a été conçu et mis en œuvre par une expérience de 

coïncidence pour tester les détecteurs. Les résultats sont comparés avec la théorie. La 

conclusion dresse un bilan des principaux résultats obtenus et ouvre sur quelques perspectives.
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I Eléments de théorie 

 

It can scarcely be denied that the supreme goal of all theory is to make the irreducible 

basic elements as simple and as few as possible without having to surrender the 

adequate representation of a single datum of experience. 

Albert Einstein, Philosophy of Science 

 

I.1 Introduction  

 

Il nous faut penser chaque jour à tant de choses, nous familiariser en permanence avec 

de nouveaux styles, de nouvelles connaissances, de nouveaux mots…  

Haruki Murakami, Kafka sur le rivage 

 

Ce premier chapitre est dévolu à développer les outils théoriques nécessaires à la 

compréhension des notions et expériences abordées dans ce manuscrit. Dans un premier temps 

sera décrit le cadre général dans lequel s’inscrit ce travail. Ensuite, les éléments d’optique 

linéaire seront abordés sous l’angle d’une propagation de la lumière dans un cristal de KTP. 

Enfin, les notions requises d’optique non linéaire et d’optique quantique seront présentées.  

Le cadre général de ce travail s’appuie à la fois sur l’électromagnétisme classique, le modèle 

semi-classique d’interaction entre une onde électromagnétique et un milieu homogène, et le 

modèle quantique décrivant les interactions non linéaires au sein de ce même milieu. Les ondes 

électromagnétiques, constituées d’un champ électrique de vecteur noté E  et d’un champ 

magnétique de vecteur noté H , seront considérées sous l’approximation de l’onde 

monochromatique, c’est-à-dire caractérisées par une unique longueur d’onde  . Il est alors 

possible de définir la pulsation de telles ondes comme 
2 c




 , où 
8 13 10 .c m s   est la 

vitesse de la lumière dans le vide. L’ensemble du formalisme décrit ci-dessous n’est à 

considérer que pour des longueurs d’onde comprises entre 0,1 m et 10 m , ce qui correspond 

à la plage du spectre électromagnétique allant de l’ultraviolet à l’infrarouge moyen. En outre, 

les éclairements qui seront mis en jeu ne seront pas suffisants pour que les effets relativistes de 

la lumière sur la matière soient à prendre en compte [1]. Interviendront dans ce travail 

uniquement des champs électriques de direction de vibration unique, ce qui correspond à une 

polarisation dite rectiligne. Le vecteur d’onde k , dont la direction est celle de la vitesse de 

phase, peut alors aisément être projeté : son module est défini par 
n

k
c


  où n est l’indice de 

réfraction du milieu, grandeur sans dimension qui décrit le comportement de la lumière dans le 

milieu considéré. Les milieux de propagation qui seront considérés dans cette étude seront des 

diélectriques non magnétiques. Il sera donc supposé qu’aucune aimantation induite ni densité 

de courant induite ne prendra part aux interactions. Ce sont finalement des phénomènes 
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purement électriques qui seront étudiés. Ces milieux seront également considérés comme sans 

perte, de sorte que l’indice de réfraction n sera une quantité réelle. 

L’interaction entre lumière et matière sera décrite par le couplage entre le champ électrique de 

la lumière et celui des électrons de valence. Cela fait entrer en jeu la polarisation électrique 

macroscopique P  correspondant au déplacement des électrons de valence induit par le champ 

électrique de la lumière via la force de Coulomb. Les interactions au niveau microscopique ne 

seront pas décrites dans le cadre de cette étude. Le retour à l’équilibre des électrons de valence 

produit un rayonnement décrit par les équations de Maxwell [2]: 

 

 

 

 

 

 

( )
( )

( )
( )

( ) 0

( ) 0

B
rot E

t

D
rot H

t

div D

div B











 
 


 
 
 








 (I.1) 

 

où D est le vecteur déplacement électrique et B  le vecteur induction magnétique. Ils se 

calculent à partir des relations constitutives suivantes : 

  

 
0

0

D E P

B H





  




 (I.2) 

 

0 est la permittivité diélectrique du vide et 
0 la perméabilité magnétique du vide. 

L’onde plane progressive est une solution des équations de Maxwell. Elle permet également de 

décrire fidèlement la réalité. Elle s’écrit pour une onde polarisée rectilignement  

  

 ( )( , ) ( , ) ( ) ( , ) ( )ik zE z E z e z e e        (I.3) 

 

où   est l’amplitude complexe scalaire du champ électrique de pulsation ω à la côte z, ϕ est 

la phase initiale, ( )e   est le vecteur unitaire de la direction de polarisation.  

Le vecteur de Poynting  , dont la direction est celle la vitesse de groupe, renseigne sur les 

propriétés énergétiques d’une onde. Il est défini par  
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 E H    (I.4) 

 

Ce vecteur permet aussi de définir la notion d’éclairement qui est fondamentale pour cette 

étude. Appelé aussi intensité, l’éclairement correspond à la puissance rayonnée par unité de 

surface. Il sera défini comme [3]-[4] : 

   

 
20

02T

n
I E





   (I.5) 

 

Pour une onde excitatrice de pulsation 
0 , la composante de Fourier de la polarisation induite 

peut être décrite par une décomposition en série de Taylor  [5]: 

 

 
(1) (2) (3)

0 0 0 0( ) ( ) ( ) ( ) ...P P P P        (I.6) 

 

avec :  

 
(1)

(1)

0 0 0 0( ) ( ). ( )P E      (I.7) 

 

où 
0 est la permittivité diélectrique du vide, (1) est le tenseur susceptibilité électrique d’ordre 

1, 
0 est la pulsation du champ. 

(1)

P est la polarisation linéaire, 
(2)

P la polarisation non linéaire 

d’ordre 2 et 
(3)

P la polarisation non linéaire d’ordre 3. Ces deux derniers termes seront 

explicités dans la section I.3. 

 

En combinant les équations de Maxwell (I.1) pour des milieux non magnétiques et non 

conducteurs avec l’équation (I.7), l’équation de propagation s’écrit [4]: 

 

    0 0 0

( ) ( )
( )

E P
rot rot E

t t

 
   

 
  

 
 (I.8) 

 

L’interaction lumière matière se résume par l’algorithme présenté en Figure I.1, la longueur 

d’interaction étant la longueur d’onde [6]. 
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Figure I.1 : Algorithme de propagation de la lumière.  

 

La résolution de l’équation de propagation conduit à la description de l’évolution spatiale des 

champs mis en jeu, ce qui sera fondamental dans les parties suivantes d’optique linéaire et non 

linéaire.  

 

I.2 Eléments d’Optique linéaire 

 

Nature uses only the longest threads to weave her patterns, so each small piece of her 

fabric reveals the organization of the entire tapestry 

Richard Feynman, The Character of Physical Law 

 

I.2.1 Introduction 

 

Il sera démontré dans ce chapitre que les propriétés d’optique linéaire jouent un rôle 

particulièrement important au sein des processus d’optique non linéaire. 

 

Vis-à-vis de l’équation (I.6), seule la polarisation d’ordre 1 sera prise en compte. Ce tenseur de 

rang 2 s’exprime dans le repère qui le diagonalise et qui est appelé repère diélectrique, noté 

(O,x,y,z) [7] : 
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(1)
(1)

0

(1)

( ) 0 0

( ) 0 ( ) 0 . ( )

0 0 ( )
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 (I.9) 
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Le repère diélectrique sera utilisé dans de nombreux calculs lors de cette étude.  

En combinant les équations. (I.9),(I.2) et (I.7), il vient : 
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(1)

0

(1)

1 ( ) 0 0

( ) 0 1 ( ) 0 . ( )

0 0 1 ( )

xx

yy

zz

D E

 

    

 

 
 

  
  

 (I.10) 

 

C’est à partir de cette expression que sont définis les indices principaux de réfraction : 

 

 

(1)

(1)

(1)

( ) 1 ( )

( ) 1 ( )

( ) 1 ( )

x xx

y yy

z zz

n

n

n

  

  

  

  



 


 


 (I.11) 

 

Il est utile de représenter le vecteur d’onde dans le repère diélectrique, repéré par les angles de 

coordonnées sphériques θ et φ, comme montré en Figure I.2. 

 

 

Figure I.2 : Convention de repérage du vecteur d’onde �⃗�  dans le repère diélectrique. 

 

Les cristaux qui seront utilisés sont anisotropes, ils ont par conséquent des indices principaux 

de réfraction différents. L’indice de réfraction « vu » par une onde va donc dépendre de la 

direction de propagation ainsi que de la direction de polarisation.  L’optique cristalline, qui sera 

développée dans la partie suivante, donne les outils permettant d’appréhender ces 

caractéristiques. Elle donne ainsi accès à une modélisation fiable des variations des indices de 

réfraction en fonction des différentes situations expérimentales. 
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I.2.2 Optique Cristalline  

 

En combinant les équations de Maxwell et les équations constitutives vient une relation donnant 

la dépendance en direction de propagation de l’indice de réfraction [2] : 

 

 

2 2 2 2 2

2 2 2 2 2 2

sin ( )cos ( ) sin ( )sin ( ) cos ( )
0

( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )x y zn n n n n n

    

          
  

  
 (I.12) 

 

Cette relation est appelée équation de Fresnel ; elle admet deux solutions notées ( , )n   et 

( , )n   , par convention l’ordre ( , ) ( , )n n     est défini. Ces solutions valent [5] : 

  

 ( )

2

2
( , )

4
n  

  

 


 (I.13) 

 

où 
2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2sin ( )cos ( )( ) sin ( )sin ( )( ) cos ( )( )y z x z x yn n n n n n                 

et 
2 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2sin ( )cos ( ) sin ( )sin ( ) cos ( )y z x z x yn n n n n n              

 

L’indice vu par l’onde peut donc prendre deux valeurs différentes. Cette propriété des matériaux 

anisotropes est appelée biréfringence, caractérisée par la quantité relative à chaque direction de 

propagation ( , ) ( , ) ( , )n n n         . Plusieurs classes sont alors définies en fonction des 

indices principaux donnés par l’équation (I.11).  

 Si tous les indices sont égaux, le matériau est isotrope. 

 Dans le cas où deux indices principaux sont égaux mais différents du troisième, le matériau 

appartient à la classe optique dite uniaxe. 

 Lorsque les indices principaux sont tous les trois différents, le matériau est dit biaxe. 

Le cristal de KTP qui est l’objet central de cette étude appartenant à cette dernière classe, 

l’accent sera mis sur ses spécificités. La représentation géométrique de l’équation (I.13) dans 

le repère diélectrique est appelée surface des indices. Elle permet de visualiser la distribution 

angulaire des indices de réfraction en fonction de la direction du vecteur d’onde. Une 

représentation de cette surface dans le cas de KTP est proposée en Figure I.3. Il est à noter que 

l’ensemble des directions de propagation choisies dans le cadre de la thèse seront dans les plans 
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principaux xOy et xOz. La section de la surface des indices correspondante donne une trace 

circulaire ainsi qu’une trace elliptique.  

Pour une direction de propagation dans le plan xOy d’un biaxe donnée par le vecteur unitaire 

du vecteur d’onde ( / 2, )s    , deux ondes solutions de l’équation de propagation peuvent 

se propager [5]. Leurs vecteurs unitaires de déplacement électrique d  et d  sont orthogonaux 

entre eux et définissent avec s  les deux plans de polarisation. Les deux vecteurs unitaires des 

champs électriques correspondants e et e ne sont pas orthogonaux entre eux dans le cas 

général, et les vecteurs de Poynting   et _ ne sont pas colinéaires. De plus dans le cas 

général, e et e ne sont pas orthogonaux à s , et   et _ ne lui sont pas colinéaires, sachant 

que e est perpendiculaire à   et e est perpendiculaire à   . La non-colinéarité entre  

et _ correspond au phénomène de double réfraction, responsable de la séparation spatiale 

latérale des faisceaux, appelée « spatial walk-off » en anglais. Les différents faisceaux en 

interaction s’écartent donc les uns des autres au fil de la propagation dans le cristal. Minimiser 

ce phénomène s’avère donc fondamental. Dans le plan xOy d’un cristal biaxe comme KTP, où 

x y zn n n  , l’angle entre   et _ est donné par [5] : 

 

 

2 2 2 2

4 2 4 2

cos ( ) sin ( )
( ) arccos

cos ( ) sin ( )

y x

y x

n n

n n

 
 

 

 

 

 
 
 
 

 (I.14) 

 

Cet angle, appelé « angle de double réfraction », est donc nul lorsque la propagation a lieu selon 

les axes principaux x et y, ce qui sera utilisé dans le cadre de nos expériences. 

Une représentation de la configuration vectorielle des modes propres de polarisation dans le 

plan xOy est donnée en Figure I.4. 
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Figure I.3 : Représentation de la surface des indices dans le repère diélectrique pour un milieu 

biaxe. L’intersection des nappes dans le plan xz à l’angle Vz définit l’Axe Optique. 

 

 

 

La dépendance des indices de réfraction étant établie en fonction de la direction de propagation 

et de la direction de vibration de l’onde, il s’agit maintenant de décrire la dépendance spectrale 

de ces indices puisque les expériences d’optique non linéaire vont faire intervenir des ondes de 

fréquences différentes au sein de milieux dispersifs. C’est ce sur quoi la partie suivante va se 

focaliser. 

 

 

 
Figure I.4 : Configuration vectorielle pour une propagation dans le plan xOy d’un cristal 

biaxe. 
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I.2.3 Dépendance Spectrale 

 

La modélisation de la dépendance spectrale de l’indice de réfraction est réalisée dans le cadre 

du modèle classique de Lorentz. L’électron y est considéré en tant qu’oscillateur lié à l’atome. 

Entrent en jeu 3 forces : la force de Coulomb, une force de rappel qui provient du potentiel des 

électrons de valence, et une force de friction qui témoigne de l’absorption dans le milieu. Ce 

modèle aboutit à plusieurs formes possibles d’équations de dispersion en longueur d’onde des 

indices principaux des matériaux. Dans le domaine de transparence de KTP, l’équation de 

Sellmeier suivante donne une bonne description du phénomène [8] : 

 

 
2

2
( ) i

i i i

i

B
n A D

C
 


  


 (I.15) 

 

où l’indice  , ,i x y z , et la longueur d’onde est exprimée en μm.  

L’équation de Sellmeier permet de bien interpoler les courbes expérimentales, sachant qu’une 

précision relative Δn/n ~ 10-4 sera requise pour une bonne description des propriétés optiques 

non linéaires. Le Tableau I.1 donne les coefficients de Sellmeier pour KTP qui sont les plus 

fiables pour les cristaux utilisés dans ce travail [9]. La dispersion des indices principaux est 

donnée en Figure I.5. 

 

 

 

 

 

Tableau I.1 : Coefficients de Sellmeier de KTP [9]. 

 

i Ai Bi Ci Di 

x 3,0065 0,03901 0,04251 0,01327 

y 3,0333 0,04154 0,04547 0,01408 

z 3,3134 0,05694 0,05658 0,01682 
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Figure I.5 : Dispersion spectrale des indices principaux du cristal de KTP donnée par l’étude 

de Kato et al. [9]. 

 

La dispersion est dite normale lorsque l’indice de groupe décroît en fonction de la longueur 

d’onde, ce qui est toujours le cas dans le domaine de transparence de tout matériau. Les indices 

de réfraction dépendent à la fois de la direction de propagation et de la longueur d’onde, mais 

aussi de la température du milieu. La modélisation de cette dépendance est décrite dans la partie 

suivante. 

 

I.2.4 Dépendance thermique  

 

La variation de l’indice de réfraction en fonction de la température est le plus souvent modélisée 

par un terme correctif polynomial d’ordre 2 qui s’ajoute à la variation spectrale [9,10]. 

L’équation qui a été retenue pour cette étude s’écrit [10] : 

  

  ,( , ) ( ) ( , ) , , ,i p i in T n n T i x y z       (I.16) 

 

T est la température du cristal, ,p in  l’indice principal de réfraction pour une certaine longueur 

d’onde obtenu via l’équation de Sellmeier. Le terme correctif in , variant avec la température 

et la longueur d’onde, est donné par : 

  

  2

1, 2,( , ) ( )( 25) ( )( 25) , , ,i i in T n T n T i x y z         (I.17) 
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La température est exprimée en degré Celsius, et les fonctions 1, ( )in  et 2, ( )in   , , ,i x y z

sont prises comme variant de façon polynomiale avec la longueur d’onde. Ainsi il vient : 

 

 
 

 

3
1,2

1,2

0
1,2

( )
m

m
m

a
n 



  (I.18) 

 

La longueur d’onde est exprimée en μm et les facteurs 
ma , appelés coefficients thermo-

optiques, sont exprimés en μm.°C-1. Le Tableau I.2 donne les valeurs de ces coefficients pour 

le cristal de KTP ; elles ont été obtenues par interférométrie en utilisant le cristal comme une 

cavité Fabry-Perot. 

 

 
Tableau I.2 : Coefficients thermo-optiques du cristal de KTP [10]. 

 

L’ensemble des outils théoriques d’optique linéaire sur lesquels sont fondés les calculs 

d’optique non linéaire étant maîtrisé, il est désormais possible de modéliser les interactions 

optiques non linéaires. C’est l’objet de la section I.3. 

Les cristaux anisotropes qui seront les milieux d’interaction au cours de cette étude possèdent 

plusieurs indices de réfraction principaux. Les ondes interagissant au sein de ces milieux vont 

donc voir des indices différents en fonction de leur direction de propagation et de leur direction 

de polarisation. De plus, ces indices vont dépendre de la longueur d’onde et de la température. 

Ces dépendances sont décrites avec une précision satisfaisante pour KTP dans la bibliographie. 
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I.3 Eléments d’Optique non linéaire 

 

 All my life through, the new sights of Nature made me rejoice like a child 

Marie Curie, Pierre Curie 

 

La première observation d’un phénomène optique non linéaire [11] a été rendue possible par le 

développement des premiers lasers. En effet, les sources lumineuses antérieures n’avaient pas 

d’éclairement suffisant par rapport à l’intensité des champs internes relatifs aux électrons de 

valence. Il est communément admis qu’un éclairement de l’ordre du MW.cm-2 est nécessaire 

pour que les termes de perturbation de l’équation (I.5) puissent donner naissance à des 

phénomènes accessibles par la mesure. Comme en optique linéaire, il est possible d’utiliser le 

modèle de Lorentz, mais avec un potentiel anharmonique, de sorte que les champs rayonnés 

peuvent alors avoir des fréquences différentes du champ excitateur [12]. 

  

I.3.1  Polarisation non linéaire 

Les termes d’ordre supérieur ou égal à 2 dans l’équation (I.5) s’écrivent [5] : 

 

 

(2)
(2)

0 0 0 1 2 1 2

(3)
(3)

0 0 0 1 2 3 1 2 3

( ) ( ) : ( ) ( )

( ) ( ) ( ) ( ) ( )

P E E

P E E E

       

         

     

        

 (I.19) 

 

où { .,:, }sont des produits contractés,  est un produit tensoriel, ( )n est le tenseur 

susceptibilité électrique d’ordre n, 
1 2 3, ,   sont les pulsations des champs rayonnés qui 

proviennent des ordres de polarisation supérieurs à 1.  Par convention, la relation d’ordre 

0 1 2 3      sera respectée dans le cadre de cette étude. 
(2)

P est la polarisation induite du 

2ème ordre, et 
(3)

P la polarisation induite du 3ème ordre. Il est important de remarquer que les 

différentes pulsations des champs générés obéissent à la conservation de l’énergie. 

Les interactions d’ordre 2, gouvernées par le premier terme de l’équation (I.19) sont le sujet de 

la prochaine partie. 
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I.3.2 Interactions du second ordre 

 

Egalement appelées processus quadratiques du fait de la dépendance quadratique en E  de la 

polarisation non linéaire d’ordre 2 dans l’équation (I.19), ces interactions ont été les premières 

à être découvertes. Ceci s’explique par la différence d’efficacité inhérente aux ordres de 

perturbation. Les propriétés non linéaires du milieu interviennent par l’intermédiaire des 

éléments du tenseur (2) , qui sera décrit dans la partie ci-après. 

 

I.3.2.1 Symétries et propriétés du cristal 

 

Le tenseur (2) est de rang 3, de sorte qu’il possède 27 coefficients non nuls et indépendants 

dans le cas général. Ces coefficients sont notés 
(2)

ijk . Trois considérations de symétrie 

permettent néanmoins de réduire le nombre de coefficients indépendants non nuls.  

La symétrie de Kleinman stipule que le tenseur (2) est invariant par permutation des indices 

cartésiens lorsque le milieu est sans perte et que la dispersion en longueur d’onde de la 

susceptibilité électrique peut être négligée [13].  

La symétrie ABDP permet que le tenseur (2)  soit invariant par permutation concomitante de 

la pulsation et de l’indice cartésien correspondant, ceci n’étant valable que dans le cas où le 

milieu est sans perte [12]. 

Enfin, la symétrie d’orientation du milieu considéré vient, selon le principe de Neumman [14], 

réduire encore le nombre d’éléments indépendants du tenseur (2) du fait de son invariance par 

chaque opération de symétrie présente dans le milieu [7].  

Les symétries de Kleinman et ABDP sont généralement utilisées, même si le milieu possède 

des pertes et qu’il est faiblement dispersif. Ces approximations seront d’autant plus valables 

que les fréquences de travail seront situées loin des bandes d’absorption. Le principe de 

Neumann, quant à lui, ne nécessite aucune approximation.  

En vertu de la symétrie de Kleinman et du principe de Neumann, le cristal de KTP de symétrie 

d’orientation orthorhombique mm2 possède 3 éléments de tenseur (2) non nuls et 

indépendants [5]: 

  

 

(2) (2) (2)

(2) (2) (2)

(2)

xzx xxz zxx

yyz yzy zyy

zzz

  

  



  


 



 (I.20) 
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Compte tenu des relations d’égalité précédentes, il est possible d’alléger une nouvelle fois 

l’écriture en employant une notation contractée où les termes 
(2)

ijk sont écrits
(2)

m , avec une 

convention résumée dans le Tableau I.3. 

 

 

 

 

 

 

Tableau I.3 Convention de la notation contractée du tenseur de susceptibilité électrique non 

linéaire d’ordre 2. 

 

Le modèle de Lorenz conduit aussi aux relations de Miller, qui relient les éléments des tenseurs 

de susceptibilité électrique non linéaire aux éléments du tenseur linéaire [15] : 

  

 
(2) (2) (1) (1) (1)

0 1 2 0 1 2( ) ( ) ( ) ( )ijk ijk ii jj kk              (I.21) 

 

où 
(2)

ijk  est l’indice de Miller de second ordre, indépendant de la pulsation. 

 

Ainsi, à partir de l’équation (I.21), il vient par exemple : 

 

 

(2) (1) (1) (1)

(2) (1) (1) (1)

(2 ) (2 ) ( ) ( )

(2 ) (2 ) ( ) ( )

ijk a a a ii a jj a kk a

ijk b b b ii b jj b kk b

         

         

 


 
 (I.22) 

 

Soit compte tenu de l’équation (I.11) : 

 

2 2 2

(2) (2)

2 2 2

(2 ) 1 ( ) 1 ( ) 1
(2 ) (2 )

(2 ) 1 ( ) 1 ( ) 1

i a j a k a

ijk a a a ijk b b b

i b j b k b

n n n

n n n

  
       

  

                
            

 (I.23) 

 

Par conséquent, ayant mesuré par une expérience de génération de second harmonique (SHG) 

l’indice 
(2)

ijk à la pulsation 2 b , et connaissant les indices de réfraction principaux à a , b ,

 
(2)

m  

µ x→1     y→2     z→3 

m 

xx → 1 

yy → 2 

zz→ 3 

zy=yz → 4 

zx=xz → 5 

yx=xy → 6 
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2 a  et 2 b , il est possible de calculer
(2)

ijk à la pulsation 2 a . Par exemple pour KTP, la mesure 

du coefficient 
(2)

24 2( 660 ) 4,94 0,2 /
b

nm pm V      [16] peut permettre d’accéder à toute 

autre valeur possible de longueur d’onde 2 a
 dans le domaine de transparence de KTP. 

Les propriétés optiques non linéaires d’ordre deux d’un milieu interviennent par l’intermédiaire 

des éléments du tenseur (2) .  Le groupe de symétrie du milieu permet de réduire le nombre de 

termes non nuls et indépendants. La dépendance spectrale d’un coefficient du tenseur peut être 

obtenue à partir d’une unique mesure expérimentale et des relations de Miller.  

Ce sont donc ces éléments qui vont être mis à contribution lors des différents processus non 

linéaires d’ordre 2 qui vont maintenant être détaillés. 
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I.3.2.2 Processus non linéaires quadratiques 

 

La vision corpusculaire des interactions permet d’appréhender au mieux leur diversité.  

Si historiquement, la génération de second harmonique fût la première interaction observée, 

elle n’est en fait que le cas dégénéré en fréquence du processus de fusion de deux photons 

donnant naissance à un photon d’énergie double [6]. A cette fusion de photons s’ajoutent la 

scission spontanée ou fluorescence paramétrique, ainsi que la scission stimulée. Ces trois cas 

sont visualisés sur les diagrammes photoniques de la Figure I.6. 

  

 
Figure I.6 : Diagrammes photoniques des différentes interactions optiques non linéaires 

quadratiques possibles. Le trait plein représente le niveau d’énergie fondamentale de la 

matière, les traits pointillés représentent les niveaux d’énergie du champ électromagnétique 

[6]. ћ est la constante de Planck réduite. 

 

Ces diagrammes ont l’avantage de représenter de manière pédagogique les interactions non 

linéaires. Le modèle présenté dans la partie suivante permet d’expliciter les paramètres 

physiques sur lesquels reposent ces processus. 
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I.3.2.3 Equations de propagation des champs 

 

En combinant les équations (I.2), (I.6), et le premier terme de l’équation (I.19), vient 

l’expression générale : 

 

 
(2)

0( ) ( ). ( ) ( )rD E P         (I.24) 

 

où  (1)

3( ) ( )r I     est le tenseur de permittivité diélectrique relative, 3I étant la matrice 

identité 3x3. 

L’équation de propagation s’écrit alors pour chaque pulsation ωi : 
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( ) ( )
( ) ( ) i i

i r i

E P
rot rot E

t t

 
     

 
  

 
 (I.25) 

 

En considérant des ondes planes progressives à vecteurs d’onde colinéaires, un milieu sans 

perte, l’absence de diffraction ainsi que la dispersion des vitesses de groupe comme étant 

négligeable, vient le système d’équations couplées des amplitudes complexes des champs 

électriques par intégration de l’équation (I.25) [5] : 

 

 

 

 

 

(2)0
0 1 22

0 0 0

(2) *1
1 0 22

1 1 1

(2) *2
2 0 12

2 2 2

( )
( ) ( ) ( )

( ) cos ( )

( )
( ) ( ) ( )

( ) cos ( )

( )
( ) ( ) ( )

( ) cos ( )

j kZ

eff

j kZ

eff

j kZ

eff

E
j E E e

Z n

E
j E E e

Z n

E
j E E e

Z n

 
   

   

 
   

   

 
   

   

 

 

 















 (I.26) 

où *E est le conjugué de E . 

L’axe Z du repère du laboratoire, noté (X, Y, Z), est pris comme la direction de propagation 

commune aux trois ondes en interaction. L’intégration de ce système donne accès aux équations 

d’évolution des amplitudes complexes des différents champs mis en jeu. Les dépendances 

transverses en X et Y des champs électriques ne sont pas indiquées dans le système (I.26) à ce 

stade. Apparaissent dans ces expressions deux paramètres primordiaux quant à la propagation 

et l’efficacité des processus non linéaires : le coefficient effectif 
(2)

eff  et le désaccord de phase 

spatial ∆k. 
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Le coefficient effectif concentre à la fois les propriétés intrinsèques du cristal et la configuration 

des directions de polarisation des champs mis en jeu. Il s’écrit [17] : 

 

 
(2) (2)

0 1 2 0 1 2( )eff e e e           (I.27) 

 

Pour réaliser une interaction efficace, il faut donc en premier lieu s’assurer que la combinaison 

de polarisation des champs intervenants maximise le coefficient effectif, et, qu’au minimum, il 

ne soit pas nul.  

Le désaccord de phase spatial ∆k correspond du point de vue corpusculaire à la différence entre 

les impulsions des photons. La condition 0k  correspond donc à la conservation de 

l’impulsion des photons, appelée condition d’accord de phase dans une description ondulatoire. 

En effet, le produit kZ  correspond à la différence entre la phase spatiale de la polarisation non 

linéaire, 
1 2( )k k Z , et la phase spatiale du champ qu’elle rayonne, 

0k Z  . C’est la signature 

typique d’un phénomène interférentiel, qui s’exprime donc par : 

 

 
0 1 2( )k k k k     (I.28) 

 

Parmi toutes les interactions ayant lieu au niveau microscopique, seules celles très proches de 

l’accord de phase auront donc une manifestation macroscopique notable. En effet, hors accord 

de phase, le transfert d’énergie entre la polarisation non linéaire et le champ généré alterne de 

manière périodique selon une période spatiale 
2

2 cl
k





2, où lc est la longueur de cohérence. 

Cette notion sera davantage explicitée sur la Figure I.7 dans la section I.3.2.5.  

 

Hors accord de phase, l’interaction considérée est donc peu efficace. En prenant l’exemple d’un 

processus pour lequel deux photons à ω1 et ω2 fusionnent pour donner un photon à ω0, 

l’approximation dite de la pompe non dépeuplée s’applique. Ainsi, 1 2( ) ( )
0

E E

Z Z

  


 
 , ce 

qui implique : 
1 1 2( , , , ) ( , , ,0) ( , , , )E X Y Z E X Y E X Y Z    . 

 

L’intégration du système (I.26) conduit alors à l’expression de l’intensité générée à ω0 [5] : 
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 (I.29) 
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Le paramètre k  dépend des indices de réfraction. Ces indices dépendent des variables 

expérimentales que sont la température, la longueur d’onde ou l’angle définit par la direction 

de propagation, comme il l’a été expliqué en section I.2. En notant ces paramètres 

 , , ( , )T    , l’intensité générée dans un cristal de longueur L, décrite par l’équation (I.29) 

peut s’écrire : 

 
2 ( )

( ) sin
2

k L
I c


 

 
 
 

 (I.30) 

 

Ainsi, il est souhaitable qu’une étude expérimentale d’un processus non linéaire de conversion 

de fréquence débute par l’établissement de courbes dites « d’acceptance », où la dépendance de 

l’intensité générée est étudiée en fonction du paramètre à optimiser. Un exemple de la forme 

d’une telle courbe théorique est donné en Figure I.7. Il est à noter que le pic n’est pas forcément 

symétrique puisque l’argument du sinus cardinal est non linéaire en  . La largeur à 0,405 du 

maximum vaut  . La grandeur L étant constante, il en résulte que plus la longueur du cristal 

sera grande, plus la courbe obtenue sera étroite. 

 
Figure I.7 : Courbe d’acceptance théorique, évolution de l’intensité normalisée en fonction 

d’un paramètre expérimental  . 

 

L’évolution spatiale des champs en interaction est décrite par le système d’équation (I.26). 

Deux paramètres sont particulièrement importants. Il y a le coefficient effectif
(2)

eff , qui dépend 

des polarisations des ondes mises en jeu, et des propriétés intrinsèques du cristal. Il y a aussi le 

désaccord de phase ∆k, différence d’impulsion des photons, qui donne lieu à la condition 

d’accord de phase 0k   pour laquelle l’efficacité de l’interaction est maximale. 
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I.3.2.4 Accord de phase par biréfringence  

 

Le module du vecteur d’onde étant donnée par 
( )n

k
c

 
 , la condition d’accord de phase est 

obtenue à partir de l’équation (I.28) et s’écrit :
0 0 1 1 2 2( ) ( ) ( ) 0n n n        . 

 

Pour illustrer le rôle que tient la biréfringence dans la réalisation de l’accord de phase au sein 

d’un milieu dispersif, considérons le cas d’une SHG dans un milieu isotrope, qui peut être un 

cristal cubique et non centrosymétrique comme GaAs par exemple. La condition d’accord de 

phase devient alors ( ) (2 )n n  , ce qui est impossible à réaliser comme l’illustre bien la 

Figure I.8. 

 
Figure I.8 : Comparaison des milieux isotropes et anisotropes concernant leur capacité à 

compenser la dispersion dans le cas d’une SHG de type I. Les indices n– et n+ sont les 

solutions de l’équation de Fresnel relatives à la direction d’accord de phase de coordonnées 

sphériques ( ,AP AP  ). 

 

La manière la plus « naturelle » d’atteindre l’accord de phase s’appuie donc sur le fait que la 

biréfringence des matériaux anisotropes peut, le cas échéant, compenser la dispersion du milieu, 

ce qui était le cas du quartz dans l’expérience pionnière de Franken [11]. 

L’accord de phase par biréfringence sera expliqué ici pour un milieu biaxe dont la surface des 

indices a été décrite en Figure I.3.  
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Lors de la conception d’une expérience, il est d’usage de commencer par choisir les 

configurations de polarisation des ondes afin de solliciter les nappes ( , )n   et ( , )n   de la 

surface des indices. Trois combinaisons d’accord de phase, appelées types, sont alors possibles 

pour les interactions quadratiques : 

  

 

( ) ( ) ( )

0 0 1 1 2 2

( ) ( ) ( )

0 0 1 1 2 2

( ) ( ) ( )

0 0 1 1 2 2

: ( ) ( ) ( ) 0

: ( ) ( ) ( ) 0

: ( ) ( ) ( ) 0

I n n n

II n n n

III n n n

     

     

     

  

  

  

   


  


  

 (I.31) 

 

Pour une SHG de type I, la compensation de la dispersion est montrée en Figure I.8. 

L’intégration du système (I.26) sera ici effectuée dans le cas particulier de la SHG de type I (ω1 

= ω2 ≡ ω, ω0 = 2ω) qui sera mise en œuvre expérimentalement dans les chapitres III et IV. Dans 

le cas général, les solutions sont données par des fonctions elliptiques de Jacobi [18,19] : 

    

 
22 4( , )

(2 , , , ) ( , , ,0) ,tot b b

b

X Y L
I X Y L I X Y T T sn    



 
  

 
 (I.32) 

 

où ( , , ,0) 2 ( , , ,0)totI X Y I X Y  est l’intensité de pompe totale, T2ω et Tω sont les coefficients 

de transmission de Fresnel en incidence normale, et  

 

1/2
2

1
1

4 4b

s s



   
    

   
 où 

2k k
s

 
 


 

 

avec 

 

 
(2)

1/2
(2 )

( , ) ( ) ( , , ,0)
2 (2 )

eff

totX Y T E X Y
cn


 




    (I.33) 

 

Lorsque l’interaction est à l’accord de phase, soit 
2 0k k   , alors il vient : 0, 1bs    . 

La fonction sinus de Jacobi sn(x,1) tends alors vers la tangente hyperbolique th(x). Dans ce cas, 

l’équation (I.32) s’écrit [5]: 
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2

(2 , , , ) ( , , ,0) ( , )I X Y L I X Y th X Y L    (I.34) 

 

 avec 
(2) (2 )

( , ) ( , , ,0)
2 (2 )

eff

totX Y E X Y
cn

 



    (I.35) 

 

où ( , , ,0)E X Y  est le champ électrique fondamental initial, à Z = 0, et ( , , ,0)I X Y l’intensité 

correspondante. X et Y sont les coordonnées transverses. 

Lorsque l’interaction est peu efficace, la condition 
 , , ,

0
E X Y Z

Z




 s’applique. C’est à 

nouveau l’approximation de la pompe non dépeuplée. Dans ce cas, la fonction tangente 

hyperbolique tend vers son argument, de sorte que l’intensité de second harmonique s’écrit 

[20]:  

 

 
   

 

2

2 2 (2)0

20 2

22

2

2 (2 )

(2 , , , ) ( , , ,0)
( ) (2 )

effZ

I X Y L I X Y L
n n


  


 

  

  
     (I.36) 

 

Il apparaît dans ses conditions que plus le cristal est long, plus l’intensité du second harmonique 

sera grande. De même, plus le coefficient effectif est fort, plus l’interaction sera efficace. 

 

L’accord de phase par biréfringence s’appuie sur le fait que les différents champs en interaction 

vont solliciter des indices de réfraction principaux différents. Une fois cette condition validée, 

l’intégration du système (I.26) est simplifiée. L’accord de phase peut aussi être réalisé 

autrement que grâce à la biréfringence. En effet, l’inversion périodique du signe de la 

susceptibilité électrique du second ordre le long de la direction de propagation des ondes en 

interaction peut conduire à mettre en phase la polarisation induite avec le champ rayonné. Il 

s’agit du quasi-accord de phase (QPM), qui fait l’objet de la partie suivante [12,21]. 
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I.3.2.5 Quasi-accord de phase 

 

Pour la plupart des milieux utilisés en optique non linéaire, le coefficient non linéaire le plus 

fort est le (2)

zzz . Même si le cristal considéré est biréfringent, il n’est pas possible d’exciter ce 

coefficient en situation d’accord de phase par biréfringence puisque seul l’indice nz est sollicité 

pour les trois ondes en interaction.  

Le quasi-accord de phase permet d’outrepasser cette limite et de s’affranchir des types I, II et 

III imposés par la biréfringence. Ceci est rendu possible grâce à une inversion périodique du 

signe de la susceptibilité électrique, qui a été technologiquement possible depuis les années 80 

[21]. Le but est d’empêcher l’alternance du transfert d’énergie discuté en fin de section I.3.2.3 

en remettant en phase la polarisation et le champ rayonné au bout de chaque longueur de 

cohérence [22]. Ce phénomène est illustré en Figure I.9.  

Dans le cas simple d’une SHG, où les ondes se propagent selon la direction Z, avec une 

modulation périodique réalisée selon le même axe, l’équation d’évolution du champ à 2ω est 

donnée par la première ligne du système (I.26) : 

 

  (2) 2

2

(2 , , , )
(2 , ) , , ,0 .

(2 )

j kZ

eff

E X Y Z
j Z E X Y e

Z n 

 
  

 

 



 (I.37) 

 

Pour un cristal de longueur L, l’intégration conduit à l’expression du champ à 2ω : 

 

  2 (2)

2

2

( ) , , ,0 (2 , )
(2 )

j kZ

effE L j E X Y Z e dZ
n






  

 



 



   (I.38) 

 

Le champ obtenu en sortie du cristal est donc proportionnel à la transformée de Fourier de la 

susceptibilité électrique, où le coefficient effectif s’exprime en fonction de la modulation 

spatiale, notée g(Z), de son signe, soit [23] : 

 

 
(2) (2)(2 , ) ( ) (2 )eff effZ g Z     (I.39) 

 

Dans le cas d’une modulation périodique du signe de la susceptibilité électronique de période 

Λ, l’expression de g(Z) peut être décrite selon : 
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2
cos ,

2 2( )

0,sinon

Z L Lsign Z
g Z

   
         




 (I.40) 

  

Pour un cristal de longueur infinie, g(Z) peut se décomposer en série de Fourier et s’écrit : 

 

 
2

( )
mm j Z

m

m

g Z G e
 




   (I.41) 

 

où 
2

sin
2

m

m
G

m





 
  

 
est non nul uniquement lorsque m est impair. 

 

Le quasi-accord de phase est donc obtenu lorsque la condition 
2 m

k


 


 est vérifiée [24]. En 

effet, en combinant les équations (I.41), (I.39) et (I.38), vient : 

  

  
2

2 (2)

2

(2 , , , ) , , ,0 (2 )
(2 )

mm j Z
j kZ

eff m

m

E X Y L j E X Y G e e dZ
n






   

 

  
 



   (I.42) 

 

Il apparaît clairement ici le fait que les termes pour lesquels l’accord de phase n’est pas obtenu 

vont être négligeables devant le terme en accord de phase. L’expression de l’intensité obtenue 

par intégration peut donc être approximée à : 

 

 
   

 

2

2 2 (2)0

2 20 2

22

2

2 (2 )

(2 , , , ) ( , , ,0)
( ) (2 )

eff

m

Z

I X Y L G I X Y L
n n


  


 

  

  
  (I.43) 

 

Par comparaison avec l’expression obtenue en accord de phase par biréfringence donnée en eq. 

(I.36), il apparait que l’intensité générée est réduite d’un facteur 
2

mG , c’est la seule différence. 

Ce facteur vaut au maximum 24  , ce qui correspond au cas où 1m   qui est le premier ordre 

de la série de Fourier. Cette configuration sera donc privilégiée dans les choix qui seront à faire. 

Le gain en rendement de conversion est finalement obtenu en prenant en compte le fait que le 
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plus fort coefficient non linéaire peut être sollicité. Par exemple, dans le cas de KTP,  
(2) (2)

33 244  , le rendement est donc amélioré d’un facteur proche de 2,5. 

 

 
Figure I.9 : Champ pompe Eω, Polarisation induite P2ω, Champ rayonné E2ω au sein du 

cristal dans deux conditions différentes : (a) Cristal homogène pour lequel la polarisation 

induite n’est pas en phase avec le champ rayonné ; (b) Cristal à domaines ferroélectriques 

périodiquement inversés pour lequel la polarisation est ramenée en phase avec le champ 

rayonné.  

 

L’évolution de l’intensité générée en fonction de la distance parcourue suivant les conditions 

d’accord de phase est résumé en Figure I.10. 

Le quasi-accord de phase est donc une solution permettant d’éviter les contraintes inhérentes 

aux cristaux classiques et d’obtenir des interactions efficaces sans limitation des configurations 

de polarisation, ce qui permet par exemple de propager les ondes selon les axes principaux pour 

lesquels la double réfraction est nulle tout en excitant le plus fort coefficient du tenseur de 

susceptibilité électrique de second ordre. 

 

 
Figure I.10: Rendement de conversion de SHG en fonction de la distance parcourue dans le 

cristal, à l’accord de phase (PM), dans le cas d’un quasi-accord de phase (QPM), hors accord 

de phase (NPM) Tiré de [5]. 
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Les processus quadratiques nécessitent donc une combinaison vectorielle des champs faisant 

intervenir des coefficients du tenseur susceptibilité électrique de second ordre non nuls. De 

plus, afin d’optimiser le rendement de conversion, l’accord de phase doit être atteint. Deux 

manières de le réaliser ont été présentées. L’accord de phase par biréfringence qui sollicite les 

propriétés intrinsèques du cristal et le quasi-accord de phase qui lui nécessite une ingénierie 

spécifique. Le cadre théorique associé sera élargi aux interactions du troisième ordre dans la 

partie suivante. 

 

I.3.3 Interactions du troisième ordre 

 

La dépendance de la polarisation non linéaire étant cette fois si cubique en E , ces interactions 

sont aussi nommées « processus cubiques ». Moins efficaces que leurs homologues 

quadratiques, ils constituent cependant un vaste sujet de recherche et d’applications potentielles 

en information quantique. La Génération de Triplets de Photons, sujet de cette étude, s’inscrit 

dans ce cadre. Le modèle théorique associé au processus inverse, la génération de troisième 

harmonique, sera également développé dans cette partie.  

 

I.3.3.1 Symétries et propriétés du cristal 

Les considérations de symétrie développées au sein de la section I.3.2.1 sont toujours valables 

concernant la susceptibilité électrique non linéaire d’ordre 3. Ce tenseur étant de rang 4, il 

possède 81 coefficients non-nuls et indépendants dans le cas général. Dans le domaine de 

transparence du milieu non linéaire considéré, les symétries ABDP et Kleinmann associées au 

principe de Neumman réduisent le nombre de coefficients indépendants non nuls. Ils sont au 

nombre de 6 dans le cas de KTP, soit [5]: 

  

 

(3)

(3) (3) (3) (3) (3) (3)

(3) (3) (3) (3) (3) (3)

(3)

(3) (3) (3) (3) (3) (3)

(3)

xxxx

xxzz xzxz xzzx zxxz zxzx zzxx

xxyy xyxy xyyx yxxy yxyx yyxx

yyyy

yyzz yzyz yzzy zyyz zyzy zzyy

zzzz



     

     



     






    


    




    



 (I.44) 

 

Il est important de remarquer ici que le quasi-accord de phase n’est pas réalisable à l’ordre 3 

pour le cristal de KTP. En effet, l’inversion des domaines ferroélectriques s’opère par une 

rotation de la structure cristallographique autour de l’axe Ox  du cristal, de sorte que les axes 
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Oy  et Oz  changent de sens [6]. Ainsi, seuls les coefficients non linéaires présentant une série 

impaire d’indices cartésiens y ou z verront leur signe changer. Or pour KTP, tous les 

coefficients possèdent une combinaison paire de ces deux indices.  C’est le cas en particulier 

de (3)

zzzz qui est le coefficient de plus forte amplitude et que l’on souhaiterait vouloir utiliser dans 

un tel contexte. L’accord de phase par biréfringence est donc la seule alternative possible. 

Compte tenu des relations d’égalité précédentes, il est une nouvelle fois possible d’alléger 

l’écriture en employant une notation contractée où les termes 
(3)

ijkl sont écrits
(3)

m , de manière 

analogue à ce qui a été précédemment montré pour
(2)

ijk . La convention utilisée est résumée en 

Tableau I.4. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Tableau I.4 : Convention de la notation contractée des indices des termes des tenseurs 

susceptibilité électrique non linéaire d’ordre 3. 

 

Le modèle de Lorenz conduit une nouvelle fois aux relations de Miller, qui lient les éléments 

des tenseurs de susceptibilité électrique non linéaire aux éléments du tenseur linéaire [15], soit : 

 

 
(3) (3) (1) (1) (1) (1)

0 1 2 3 0 1 2 2( ) ( ) ( ) ( ) ( )ijkl ijkl ii jj kk ll                  (I.45) 

 

où 
(3)

ijkl  est l’indice de Miller de troisième ordre, indépendant de la pulsation. 

A l’instar de ce qui a été fait à partir de l’équation (I.21) dans le cas du tenseur
(2) , l’équation 

(I.45) conduit à : 

 

(3)

2 2 2 2

(3)

2 2 2 2

(3 )

(2 ) 1 ( ) 1 ( ) 1 ( ) 1
(3 )

(2 ) 1 ( ) 1 ( ) 1 ( ) 1

ijkl a a a a

i a j a k a l a

ijkl b b b b

i b j b k b l b

n n n n

n n n n

    

   
    

   

   

                   
                 

  (I.46) 

 
(3)

m  

p  

q 

xxx → 1 

yyy → 2 

zzz → 3 

zzy=zyz=yzz → 4 

zyy=yzy=yyz → 5 

zzx=zxz=xzz → 6 

xxz=xzx=zxx → 7 

yyx=yxy=xyy → 8 

xxy=xyx=yxx → 9 

zyx=zxy=yzx=yxz=xzy=xyz → 0 
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Ainsi par exemple, la mesure du coefficient 
(3) 22 2

24 3( 539 ) 14,6.10 ².
b

nm m V      par une 

expérience de génération de tierce harmonique [25] nous permettra d’accéder à toutes les 

valeurs que prendra ce coefficient dans le domaine de transparence de KTP. 

 

Les interactions du troisième ordre faisant appel aux éléments 
(3)

m  du tenseur susceptibilité 

électrique sont décrites ci-après. 

 

I.3.3.2 Processus non linéaires du troisième ordre 

 

De manière analogue à la description des processus quadratiques, le modèle corpusculaire sera 

utilisé dans cette partie. 

Le couplage à 4 ondes est soumis à deux expressions possibles de la conservation de 

l’énergie [26] : 

 

 
0 1 2 3       (I.47) 

 

Ou 

 

 
1 2 3 4       (I.48) 

 

Le premier schéma, noté A, rends compte des interactions cubiques qui interviendront dans ce 

manuscrit, à savoir :  

 la somme de fréquences, fusion de trois photons dont le cas dégénéré est la génération 

de troisième harmonique (THG) ; 

 la fluorescence paramétrique, qui est la scission spontanée d’un photon en trois, 

correspondant à la génération spontanée de triplets de photons (TPG); 

 la différence de fréquences, cette interaction pouvant aussi être vue aussi comme une 

scission stimulée par un ou deux photons [6].  

Le second schéma, noté B, correspond au processus appelé couramment « mélange à 4 ondes ». 

Il peut être interprété comme la fusion de deux photons d’énergie 
1  et 

2 , suivie de la 

scission en deux photons d’énergies respectives 
3 et 

4 . Suivant les configurations, ce 

schéma est celui des diffusions Raman et Brillouin, de l’absorption à deux photons et de l’effet 

Kerr optique [27]. Ce dernier a pour effet la modification de l’indice de réfraction pour de fortes 

intensités, typiquement de l’ordre de grandeur de la dizaine de GW.cm-2. 
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Les diagrammes photoniques de la Figure I.11 illustrent ces différents cas. La modélisation 

théorique de l’évolution des champs mis en jeu sera développée dans la partie à venir. 

 

 
Figure I.11 : Diagrammes photoniques des différentes interactions optique non linéaires 

cubiques possibles. Le trait plein représente le niveau d’énergie fondamentale de la matière, 

les traits pointillés représentent les niveaux d’énergie du champ électro-magnétique [6].  
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I.3.3.3 Equations de propagation des champs 

 

L’équation de propagation est obtenue similairement à celle de l’ordre 2 pour chaque champ de 

pulsation 
i  mis en jeu au sein des interactions cubiques : 

  

   
(3)

2 2

0 0 02 2

( ) ( )
( ) ( ) i i

i r i

E P
rot rot E

t t

 
     

 
  

 
 (I.49) 

 

Dans le cas du schéma A, l’intégration de ces équations de propagation, sous couvert des mêmes 

approximations que pour le système (I.26),  conduit au système suivant d’équation couplées des 

amplitudes complexes des champs électriques [28] :  
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 (I.50) 

 

Le coefficient effectif cubique est donné par : 

 

 
(3) (3)

0 1 2 3 0 1 2 3( ) ::eff e e e e             (I.51) 

 

Le désaccord de phase s’écrit ici : 

  

 0 1 2 3k k k k k      (I.52) 

 

Dans le cas de l’expérience historique de génération de triplets de 2004, au faisceau de pompe 

à 𝝎𝟎 sont ajoutés deux faisceaux de stimulation à 𝝎𝟐 et 𝝎𝟑. Cela correspond à 

 2,3, 0 0iE Z     et  1, 0 0E Z    [29]. 
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Hors accord de phase et dans le cas de l’approximation de la pompe non dépeuplée appliquée à 

la fois à la pompe et aux faisceaux de stimulation, soit 1( )
0iE

Z

  
 

 
, l’intensité générée à 𝝎𝟏 

s’écrit :  

       
     

2
(3)

1 20
1 0 2 3

0 0 1 2 3

2

( , ) , 0 , 0 , 0 sin
2

eff L

kL
I Z L I Z I Z I Z c

n n n n




   

    

 
           

 

 (I.53) 

 

Il est retrouvé ici une dépendance en sinus cardinal carré de 2kL , comme c’était le cas pour 

les interactions quadratiques. Les intensités générées par des processus d’ordre 3 hors accord 

de phases auront donc une dépendance décrite en Figure I.7. L’étude de l’acceptance sera donc 

également pertinente pour les interactions cubiques, une étape cruciale.  

 

L’accord de phase de toutes les interactions d’ordre 3 dans le cadre de cette étude sera réalisé 

par biréfringence. C’est le sujet de la partie suivante.  

 

I.3.3.4 Accord de phase par biréfringence  

 

L’accord de phase par biréfringence sera uniquement détaillé pour des cristaux biaxes dont fait 

partie KTP. De même qu’à l’ordre 2, le choix des configurations de polarisation des ondes est 

imposé par les conservations de l’énergie et de l’impulsion. Les nappes de la surface des indices 

( , )n   et ( , )n   seront sollicitées dans plusieurs combinaisons possibles. Il en existe sept 

types, soit pour le schéma A [28] : 
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L’intégration du système d’équations (I.50) fait appel dans le cas général aux fonctions 

elliptiques de Jacobi . Dans le cas où  2,3, 0 0iE Z     et  1, 0 0E Z   , avec 0k  , 

l’intégration du système d’équations couplées pour un cristal de longueur L conduit à [30] : 
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  (I.55) 

 

où  sn u m et  cn u m sont les fonctions sinus et cosinus de Jacobi, 

et 
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L’évolution des éclairements est donc régie par la périodicité des fonctions elliptiques de 

Jacobi, et ce même à l’accord de phase. Cette évolution est calculée dans le cas 

3 Y Z Z Y      , avec λω=1620nm,   2

0 3 , 0 21I Z GW cm    , 

    2

2 3, 0 , 0 1I Z I Z GW cm          et  1 , 0 0I Z    . Le résultat est 

présenté en Figure I .12. 
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Figure I.12 : Evolutions longitudinales des intensités calculées dans le cas d’une différence 

de fréquences doublement injectée, totalement dégénérée en pulsation, en accord de phase 

[30]. 

 

L’intégration du système interviendra également pour le processus inverse, la THG. Sera 

explicité ici le cas d’une THG de type II selon l’axe Y du cristal : 3Z Z X X       (où les 

exposants désignent les axes selon lesquels les photons sont polarisés), à l’accord de phase.  

Dans le cas d’une interaction en pompe dépeuplée, l’intensité générée à 3ω s’exprime 

comme [31] : 
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Pour une interaction moins efficace, l’approximation de la pompe non-dépeuplée s’applique, 

ce qui donne pour l’énergie générée [32] : 
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où   est l’énergie de pompe en Z=0. 
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Les processus cubiques sont donc décrits dans le régime classique de manière similaire aux 

processus quadratiques. Les mêmes considérations de symétrie s’appliquent, et permettent dans 

le cas de KTP de réduire le nombre d’éléments non nuls et indépendants du tenseur d’ordre 3 

de 81 à 6.  

Le désaccord de phase Δk et le coefficient effectif 
(3)

eff sont les deux paramètres les plus 

importants des équations d’évolution des champs. L’intégration des équations couplées permet 

de prédire les intensités et les énergies générées en sortie de cristal. 

Des exemples de résultat de l’intégration du système qui seront utilisés dans le cadre de cette 

thèse ont été présentés. À la fois pour la génération de triplets de photons et le processus inverse, 

la génération de troisième harmonique. 

Les différentes équations qui ont été décrites font intervenir les intensités ou les énergies des 

champs. Les liens entre ces deux grandeurs et l’évolution spatiale de la répartition énergétique 

des faisceaux seront détaillés dans le cadre de la théorie Gaussienne. C’est le sujet de la partie 

suivante. 
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I.4 Faisceaux gaussiens 

 

 […] ; les charmes enchanteurs de cette sublime science ne se décèlent dans toute leur 

beauté qu'à ceux qui ont le courage de l'approfondir.  

Carl Friedrich Gauss, Lettre à Sophie Germain 

 

Les rendements de conversion de fréquence en optique non linéaire augmentent avec l’intensité 

des faisceaux pompes car les photons doivent être présents au même instant et au même endroit 

pour interagir. Pour se faire, il convient de diminuer la section des faisceaux, par exemple en 

les focalisant avec une lentille. En revanche, le faisceau va diverger après avoir convergé, ce 

qui diminuera la longueur d’interaction et donc l’efficacité du processus non linéaire. Il y aura 

donc un compromis à trouver. 

La longueur de Rayleigh ZR, sur laquelle la divergence du faisceau peut être considérée comme 

négligeable, et donc sur laquelle l’onde peut être considérée comme plane, s’exprime par [33] : 
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   (I.58) 

 

où W0 est le rayon du faisceau au col et M² est le facteur de qualité du faisceau, valant 1 pour 

un faisceau idéal, supérieur à 1 en situation réelle. Les profils transverses d’intensité d’un tel 

faisceau sont donnés en Figure I.13, et leur dépendance est explicitée dans la partie suivante.  

 

L’intensité est donc inversement proportionnelle au carré de W0. Dans le même temps, la 

longueur sur laquelle l’interaction va pouvoir avoir lieu sans divergence est proportionnelle au 

carré de W0. Le confinement de la lumière au sein de structures comme les fibres optiques ou 

tout guide d’onde en général apporte une solution à ce dilemme en confinant le rayonnement 

électromagnétique tout en évitant la divergence. 

 

Les faisceaux utilisés dans le travail de la thèse sont assimilables à des faisceaux gaussiens, à 

la fois spatialement et temporellement. Sera développé ici le modèle théorique associé à ce type 

d’onde électromagnétique. L’amplitude complexe du champ électrique d’une telle onde se 

propageant selon l’axe Z du repère du laboratoire s’écrit : 

 

 

2 2

2 2( ) ( )0
0

( )( , , , ) ( ) . .
( ) ( )

X Y

X Y

W X W XX OY

X Y

j kZ tW W
E X Y Z t E t e e e

W Z W Z

 
 

   (I.59) 

 



Chapitre I : Eléments de théorie 

 

43 

 

où ϕ est la phase initiale, k le module du vecteur d’onde et ω la pulsation. Si les axes Y et X 

sont définis comme les directions des rayons maximaux et minimaux, alors ( )XW Z et ( )YW Z

sont les rayons à 1/e du maximum d’amplitude du champ électrique à la cote de propagation Z.  

 

La variation longitudinale de ces rayons est donnée par [34] : 
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Figure I.13 : (a) Rayon du faisceau gaussien en fonction de la cote Z, (b) exemple de coupe 

transverse des profils selon les axes X et Y du repère du laboratoire. 

 

 

L’intensité d’un faisceau gaussien en champ lointain est obtenu via les équations (I.5) et (I.58)

, soit: 
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où :  
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  (I.62) 

 

(0,0, , )I Z t est l’intensité au centre du faisceau, 0XW  et 
0YW étant les rayons minimaux en Z=0. 
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La plupart des appareils de mesure qui seront utilisés dans cette étude donnent accès à la valeur 

de l’énergie par impulsion. Pour y accéder, il convient de définir en premier lieu la puissance 

instantanée ( , )P Z t par intégration de l’équation (I.62) sur la section transverse, ce qui donne : 

 

 ( , ) ( , , , )P Z t I X Y Z t dXdY
 

 

    (I.63) 

 

Avec l’expression de l’intensité donnée en équation (I.61), l’intégration donne alors : 
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  (I.64) 

 

En combinant cette équation avec l’expression de I(0,0,Z,t) de l’équation (I.62), vient : 
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Par ailleurs, pour un faisceau gaussien, l’évolution temporelle de l’intensité est donnée par : 
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où 
0I  est l’intensité au centre de l’impulsion en t=0 et τ est la durée totale de l’impulsion, prise 

à 1/e² de l’intensité maximale. Finalement, l’énergie par impulsion est obtenue par intégration 

temporelle de l’équation (I.65) compte tenu de l’équation (I.66) :  
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  (I.67) 

 

Cette équation permettra de faire le lien entre l’énergie mesurée et l’intensité qui interviendra 

dans les calculs. Il est à noter que lors d’une interaction non linéaire, les caractéristiques des 

faisceaux générés sont reliées à celles du faisceau pompe. Compte tenu de l’équation (I.43), il 

apparait que dans le cas de la SHG, l’intensité de second harmonique est proportionnelle au 
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carré de l’intensité incidente du faisceau pompe. Ainsi, le rayon 
2 ( )W Z et la durée d’impulsion 

2 du faisceau de second harmonique sont reliées à ceux du faisceau pompe ( )W Z et 

respectivement par [5] : 
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De même dans le cas de la THG, où l’intensité de troisième harmonique est proportionnelle au 

cube de l’intensité incidente, il vient : 
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 (I.69) 

 

  et 
3  sont les durées d’impulsion des faisceaux du fondamental et du troisième harmonique 

respectivement. ( )W Z  et 
3 ( )W Z  sont les rayons au col des faisceaux du fondamental et du 

troisième harmonique respectivement. 

 

L’ensemble de ces outils d’optique cristalline et d’optique non linéaire constituent le corpus 

théorique nécessaire au travail de la thèse. Pour la complétude de ce chapitre qui est d’ordre 

théorique, la partie finale suivante donne brièvement des notions de base en optique quantique, 

avec un calcul approché des intensités de paires et triplets de photons générés dans un cristal à 

propriétés optiques non linéaires. 
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I.5 Optique Quantique 

 

Je pense que, transformés en frémissements de photons, nos actes iront dans le cosmos 

où les planètes les regarderont défiler […]  

Olga Tokarczuk, Sur les Ossements des morts 

 

La modélisation quantique générale de la génération de triplets de photons avec ou sans 

stimulation a été effectuée dans le cadre de la thèse d’Audrey Dot il y a plusieurs années [35,36]. 

Basé sur l’utilisation de l’opérateur moment non linéaire, le modèle développé permet de 

calculer les densités spectrales de chaque mode. Il sera évoqué dans le chapitre II. 

 

Ici, la modélisation porte sur les cas de fluorescences paramétriques d’ordres 2 et 3 en utilisant 

la règle d’or de Fermi.  L’utilisation de ce modèle a été présenté par Koch et al. pour les paires 

de photons [37], et adapté aux triplets de photons par Bencheikh et al. [38]. 

  

Le calcul dans le cas d’une génération de paires dégénérées en énergie, 
0     avec 

0

0

2
2

c
 


  , se base sur la probabilité de transition de l’état 0,0 ne comptant aucun photon 

de pulsation ω vers l’état ,k k . D’après la règle d’or de Fermi, cette probabilité s’écrit : 
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  (I.70) 

 

où ˆ
iH est l’Hamiltonien d’interaction décrivant le processus non linéaire quadratique, ρ étant 

la densité d’états générées. 

 

Le calcul donne alors la puissance générée pour un photon de la paire [36], soit : 
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où 
0P  est la puissance incidente de pompe, et d  est l’intervalle spectral dans lequel les paires 

sont générées.  
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Le calcul de la puissance générée dans l’angle solide d  autour du vecteur d’onde et dans 

l’intervalle spectral d  pour l’un des modes de triplets de photons est de même basé sur la 

règle d’or de Fermi, et donne dans le cas dégénéré en pulsation [38] : 
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  (I.72) 

 

Ces calculs, par le biais de l’utilisation de la règle d’or de Fermi, permettent d’approximer les 

puissances générées pour les paires et les triplets de photons. 
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II État de l’Art 

 

In science, we often have predecessors much further back in time than we think a 

priori. 

Louis Néel, Nobel Prize Banquet speech (1970). 

 

Ce chapitre a pour objectif de contextualiser les travaux présentés et de décrire les motivations 

derrière ce travail. Une brève synthèse de ce qui a été accompli dans le cas des photons jumeaux 

sera d’abord présenté. Ensuite, les avancées des recherches sur la génération de triplets de 

photons aussi bien du point de vue théorique qu’expérimental seront résumées. L’intérêt de la 

génération de triplets de photons est profondément fondamental [39]. Il sera toutefois évoqué, 

notamment à travers le prisme des études de l’intrication de photons jumeaux, que pléthore 

d’applications sont à attendre.   

 

II.1 Photons jumeaux 

 

    What more could I say, I wouldn't be here today  

     If the old school didn't pave the way 

    Tupac, Old school 

 

 

II.1.1 Notion d’intrication 

 

L’intrication est l’une des propriétés spécifiquement décrites par la mécanique quantique. Elle 

correspond à la propriété qu’ont les particules quantiques d’être décrites par la même fonction 

d’onde, peu importe la distance les séparant.  

Mais le phénomène d’intrication a d’abord été présenté comme un paradoxe, sujet à débat dans 

l’article fondateur d’Einstein, Podolsky et Rosen [40]. En effet, le fait que deux particules soient 

décrites par la même fonction d’onde implique qu’il existe des corrélations entre les mesures 

effectuées sur les deux systèmes pris séparément. Ce qui signifie qu’une information se serait 

transmise à une vitesse plus grande que celle de la lumière. Ceci est en contradiction avec la 

causalité relativiste. La conclusion proposée dans le cadre du paradoxe EPR est que la 

mécanique quantique serait incomplète et qu’il existerait des variables locales cachées. C’est 

J.S. Bell qui, presque 30 ans plus tard, présenta un critère sous la forme d’inégalités. Sous 

couvert de résultats de mesures de corrélations violant ces inégalités, il est alors devenu possible 

de conclure sur l’inexistence de variables cachées locales par l’expérience [41]. Par la suite, de 

nombreuses équipes tenteront de mettre en œuvre de telles expériences. C’est le cas de S.J. 

Freedman et al., par exemple [42]. La première qui est admise comme laissant suffisamment 
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peu de lacunes expérimentales est celle de l’équipe d’A. Aspect [43], encore plus convaincante 

l’année suivante [44]. Les paires de photons étaient alors générées par cascade radiative 

d’atomes de Calcium. La génération paramétrique de paires de photons dans des cristaux non 

linéaires a permis ensuite d’atteindre des productions de photons plus élevées et de reproduire 

ces résultats précurseurs sur des distances d’une dizaine de kilomètres via des fibres optiques 

[45]. 

 

 

II.1.2 Applications associées  

 

L’information intriquée est devenue l’un des fers de lance de ce qui est considéré comme la 

seconde révolution quantique [46]. Les deux applications qui sont communément admises 

comme points de départs de cette révolution datent de 1994 [47,48]. D’autres protocoles 

d’information quantique, notamment de téléportation sont aussi à noter parmi les applications 

possibles [49]. Les deux applications « originelles » reposent sur une utilisation ingénieuse de 

l’intrication. L’algorithme de Shor [47] est basé sur la manipulation d’états intriqués par des 

portes logiques quantiques, ce qui permet de réduire drastiquement les temps de calcul de 

factorisation en facteur premier. Très récemment, Amico et al. ont utilisé l’ordinateur quantique 

développé par IBM pour démontrer l’utilisation de l’algorithme de Shor pour factoriser des 

entiers allant jusqu’à 35 [50]. Tapster et al. ont aussi démontré la violation des inégalités de 

Bell sur plusieurs kilomètres. Sans faire autant consensus que l’étude de Tittel et al., elle aura 

entrouvert le champ d’application en cryptographie quantique. 

En effet, la cryptographie classique, sur laquelle repose l’ensemble des échanges sécurisés, 

existe sous deux formes. La première est dite asymétrique, et concerne la majorité des 

communications informatiques standards par exemple. Deux interlocuteurs - Alice et Bob -  ne 

possèdent, dans ce cas, pas la même clé. La sécurité du protocole le plus utilisé actuellement 

est basée sur la factorisation entière en nombres premiers [51]. La fragilité du protocole tient 

au fait que la factorisation est conjecturée « difficile », c’est-à-dire avec une durée de calcul 

augmentant exponentiellement avec la longueur en bits de l’entier à factoriser, mais cela n’a 

pas encore été prouvé. Ceci laisse donc la possibilité de l’existence d’un algorithme qui 

permettrait d’outrepasser toute la sécurité de ces protocoles. L’algorithme de Shor est un 

exemple d’avancées technologiques qui mettent en péril cette sécurité.  

Dans le cas où Alice et Bob possèdent la même clé, les protocoles symétriques classiques 

peuvent toutefois être mis en place. Alice crypte son message avec sa clé, et Bob utilise la même 

clé pour le déchiffrer. Ces protocoles symétriques sont les seuls prouvés dans la théorie de 

l’information comme étant sécurisés [52]. Cependant, deux conditions doivent être respectées 

pour en assurer la sécurité. Il faut qu’Alice et Bob possèdent la même clé et qu’ils ne l’utilisent 

qu’une seule fois. Les algorithmes d’échanges commerciaux actuels utilisent donc dans un 

premier temps un protocole asymétrique pour échanger non pas des messages mais des clés de 

chiffrement identiques, puis un protocole symétrique unique basé sur cette clé. Par conséquent, 

puisque les protocoles asymétriques classiques n’ont pas été prouvés inviolables, la 

cryptographie quantique se révèlerait comme un candidat sérieux uniquement si les avancées 

dans le domaine algorithmique rendaient les protocoles asymétriques classiques caduques [53]. 
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L’idée d’utiliser des photons jumeaux intriqués en cryptographie quantique a été proposée par 

A.K. Ekert en 1992 [54]. C’est finalement en 2000 que trois groupes ont publié leurs résultats 

dans le même numéro de la même revue [55–57]. 

Le principe est basé sur le fait qu’en mécanique quantique, une mesure perturbe forcément le 

système. Ainsi, une tierce personne - Eve – ne peut intercepter une partie du message sans que 

l’une des deux parties s’en aperçoive. Les protocoles asymétriques quantiques permettent donc 

de s’échanger des clés de chiffrement de manière sécurisée. Un exemple de système basé sur 

l’intrication des photons en polarisation est donné en Figure II.1. Une paire est générée par le 

biais d’un cristal non linéaire, par exemple un cristal de BBO, siège d’une florescence 

paramétrique d’ordre 2 présentée en Figure I.6 [55,56]. Les deux photons de la paire n’ont pas 

la même polarisation ce qui est exploité. Et plus les inégalités de Bell sont violées de manière 

incontestable, « meilleur » sera le dispositif de cryptage [53,58].  

 

 
Figure II.1 : Schéma d’un système de cryptographie quantique exploitant l’intrication en 

polarisation de paires de photons. PR : active polarization rotator; PBS :  polarizing 

beamsplitter; APD:  avalanche photodiode. Tiré de [53]. 

 

 

Si de tels systèmes ont permis de démontrer que la nature est non locale, les violations des 

inégalités de Bell obtenues ne sont pas suffisantes pour réaliser des échanges en pratique, avec 

notamment des temps de transmission encore trop longs [53]. Les équipes du GAP de Genève 

ont montré que le problème est de nature fondamentale. Même si chaque paire générée est 

détectée, la violation des inégalités sur laquelle est basée la sécurité est limitée de manière 

intrinsèque par la présence du vide et des évènements multi-photons [59]. Des solutions 

alternatives à la SPDC (Spontaneous Parametric Down Conversion) d’ordre deux ont été 

montrées comme ayant de meilleurs résultats vis-à-vis de la violation des inégalités de Bell. 

Notamment l’utilisation du diamant, pour lequel sont introduits dans la maille des atomes 

d’azotes qui jouent le rôle de centre colorés ( Nitrogen-vacancy centers ) [60,61]. Toutefois, la 

mise en œuvre expérimentale est complexe et les taux de répétitions obtenus ne sont pas 

suffisants. De plus, tous les protocoles de distribution de clés basés sur de tels dispositifs 

conditionnent l’existence de l’état intriqué à sa propre mesure. La mesure étant destructive en 

mécanique quantique, la manipulation des états a posteriori est donc prohibée dans ce contexte. 
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Les protocoles de cryptographie quantique sont donc limités intrinsèquement [59]. La 

génération de triplets par interaction paramétrique spontanée d’ordre trois est une génération 

directe d’états à trois particules intriquées (voir Figure I.11).  Dans le cadre de protocoles 

quantiques, détecter un des photons a pour effet de projeter la paire restante dans un état à deux 

particules d’intrication maximale permettant de dépasser les limites liées à la génération de 

paires par interaction quadratique évoquée dans [59]. Ce sont les protocoles dits de paires 

annoncées [62,63].  L’un des buts de cette étude est donc de créer une source idéale de paires, 

utilisée pour des protocoles de cryptographie quantique asymétriques non conditionnés par la 

mesure. 

La prochaine partie rappellera les travaux qui ont étés menés jusqu’ici sur la TPG, les propriétés 

attendues de ces états à 3 particules pouvant être intriquées et les alternatives à la génération 

directe. 

 

II.2 Triplets de photons  

 

II.2.1 Introduction 

 

Puisque la génération paramétrique de photons jumeaux leur confère des propriétés de 

corrélations par le biais de l’intrication [57], il est raisonnable de considérer que la fluorescence 

paramétrique d’ordre 3 devrait conduire à l’obtention de triplets de photons aux propriétés 

quantiques spécifiques. Cependant cette fluorescence paramétrique 
0 1 2 3      est 

très peu efficace ce qui explique pourquoi elle n’a pas encore été rapportée [38]. Le calcul de 

la puissance générée dans l’angle solide 510d str   autour du vecteur d’onde et dans 

l’intervalle spectral 50d nm   donné en (I.60) pour l’un des photons du triplet dégénéré a été 

réalisé par Kamel Bencheick et al. en utilisant la règle d’or de Fermi [38] : pour un cristal de 

non-linéarité cubique prise comme (3) 21 2 210 m V   , de longueur L=25mm pompé à 

532p nm   avec une puissance de pompe 
0 37P MW , le calcul donne une puissance de 

triplets générés de 
1710 W

.  

Bien que cette méthode de calcul repose sur de coûteuses approximations, elle donne le ton 

concernant la difficulté de l’entreprise, cette difficulté étant principalement due à la faiblesse 

des coefficients (3) . De plus, l’idée est de générer les triplets dans la bande télécom, autour de 

1550-1650nm, compte tenu des applications envisagées en information quantique. Mais les 

détecteurs disponibles à ces longueurs d’onde n’étaient pas suffisamment efficaces pour une 

telle entreprise dans les années 2000. 

Un autre facteur limitant l’efficacité de la SPDC d’ordre trois est le fait que les longueurs 

d’ondes sont générées sur une plage spectrale très grande. En effet, les longueurs d’onde sont 

déterminées à la fois par la conservation de l’énergie et celle du moment, mais cela correspond 

à trois inconnues pour deux équations [28]. Une alternative consistant à stimuler la TPG sur un 

ou deux des trois modes permet pourtant de surmonter cette difficulté.  
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II.2.2 Historique des travaux menés par le groupe sur la génération de 

triplets de photons 

 

Ces travaux ont été principalement menés dans le cadre de quatre thèses entre 2002 et 2014 

[31,36,64,65]. 

 

II.2.2.1 Conception du générateur de triplets de photons originel 

 

La première TPG 
0 1 2 3       a donc été réalisée par Julien Douady et Benoît 

Boulanger en 2004 en stimulant sur deux des trois modes à générer, comme présentée en Figure 

I.11 : un unique faisceau de stimulation à 
2 3   a été utilisé, avec une lame demi-onde pour 

répartir les photons de stimulation en polarisation sur deux polarisations différentes. La 

signature de l’état obtenu s’est donc faite par la mesure de l’énergie générée à 
1 . 

 

Un cristal de KTP taillé selon l’axe X a été utilisé. Les propriétés optiques non linéaires de 

second et troisième ordres de ce cristal sont très bien connues [9,25], et son seuil de dommage 

optique est très élevé [66], d’où le choix de ce cristal. Néanmoins, il est non centrosymétrique, 

ce qui signifie que la TPG peut être polluée par des contributions du second ordre. En effet, une 

cascade de processus (2) peut conduire à l’obtention de photons équivalents en longueur 

d’onde à ceux du triplet. Les trois schémas (a,b,c) de cascades quadratiques pouvant polluer la 

TPG ont été identifiées comme [64,67] :  

 

 

(2) (2)

2 3 1 0

(2) (2)

0 2 1 3

(2) (2)

0 3 1 2

( ) : ( )

( ) : ( )

( ) : ( )

a a

b b

c c

       

       

       

    


   
    

 (II.1) 

 

Afin de remédier à ce problème, une étude a été menée et a conclu que le choix de la direction 

de propagation X, mais aussi la direction Y, permet d’obtenir des contributions quadratiques 

négligeables, car inférieures à 0,5% [67]. Ces deux axes permettent également d’obtenir des 

angles de double réfraction nuls d’après l’équation (I.14). 

Le montage expérimental historique est présenté en Figure II.2. Le faisceau pompe utilisé était 

à 
0 532nm  , polarisé selon l’axe Y du cristal. Les faisceaux de stimulation étaient 

théoriquement à 2 3 1681nm   puisqu’il a été montré que l’accord de phase était possible 

dans cette configuration [29,64]. Les polarisations des photons de stimulation sont orthogonales 

afin de permettre l’accord de phase, ceci étant également un avantage expérimental pour la 

séparation des deux populations de photons. La longueur d’onde du faisceau généré est alors 
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attendue à 
1 1453nm  . Les valeurs expérimentales obtenues pour l’accord de phase étaient 

finalement : 

 

 

1

exp exp

2 3

exp

1665

1474

nm

nm

 



  




 (II.2) 

.  

Il est à noter qu’aucun photon aux pulsations , ,a b c    intermédiaires du fait de cascades 

quadratiques (cf eq. (II.1)) n’a été mesuré aux longueurs d’onde correspondantes (λa=832,5 nm 

et λb = λc=781,8 nm) [30]. 

 

 

 
Figure II.2 : Montage expérimental utilisé pour la première génération de triplets de photons. 

Tiré de [64]. 

 

II.2.2.2 Développement des théories semi-classiques et quantiques de la génération 

de triplets de photon 

 

L’établissement de la théorie optique non linéaire associée à l’expérience schématisée en Figure 

II.2 dans sa version optimisée a été réalisé par l’équipe [30]. Les résultats sont donnés en 

équation (I.55) et l’évolution théorique des intensités des champs en fonction de la longueur 

d’interaction dans les conditions initiales de l’expérience est donnée en Figure I.10. C’est un 

modèle basé sur la résolution du système général d’équations couplées (I.50) à l’accord de 

phase, faisant intervenir les relations de Manley-Rowe et les fonctions elliptiques de Jacobi. 

Ce modèle classique a été mis à l’épreuve par une série d’expériences systématiques en régime 

bi-stimulé dans KTP [30]. Ont été confrontés notamment les résultats de mesure de l’énergie 

générée à ω1 en fonction de la longueur du cristal (expérience notée A), de l’énergie de pompe 

(expérience B) et de l’énergie des faisceaux de stimulation (expérience C) [30,31]. Ces résultats 

sont rappelés en Figure II.3. A forte intensité de pompe, l’effet Kerr, qui est également une 
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interaction optique non linéaire du troisième ordre suivant le schéma B de la Figure I.11, a été 

identifié comme responsable de la perte d’accord de phase [68]. Le groupe a également 

développé le formalisme quantique associé à la TPG, dans l’approximation de faible interaction, 

équivalent quantique de l’approximation de la pompe non dépeuplée [35]. Ceci a été réalisé en 

considérant un modèle d’opérateur moment non linéaire qui avait été introduit antérieurement 

pour la modélisation de la fluorescence paramétrique du second ordre [69].  

La résolution analytique dans le formalisme Hamiltonien des équations de propagation 

nécessaires à la modélisation des évolutions des champs triplets a ensuite été proposée dans le 

cadre de la thèse d’Audrey Dot [36]. Ces avancées ont permis de calculer les densités spectrales 

et le nombre de photons sur chaque mode de l’état triplet généré [35]. Ce travail a été réalisé 

dans tous les régimes de stimulation envisageables expérimentalement : la fluorescence 

paramétrique (pas de stimulation), le cas mono-injecté (stimulation sur un des trois modes) et 

la bi-injection (stimulation sur deux des trois modes). Le modèle quantique développé a, en 

partie, été validé par des expériences basées sur cette dernière configuration [68]. La courbe 

expérimentale du spectre généré est donnée en Figure II.4. Les scenarii de recombinaison des 

champs triplets dans le cadre d’expériences de mesures de corrélations ont également été décrits 

de manière théorique [36]. 

 

 
Figure II.3 : Résultats de mesures de l’énergie générée à 

1  pour trois expériences de TPG 

bi-injectée dans KTP. Les résultats des calculs adaptés de l’équation (I.55) sont donnés en 

trait plein. Ceci valide le modèle semi-classique théorique de la TPG en accord de phase dans 

le régime de la pompe dépeuplée. Les longueurs d’onde sont celles données en eq. (II.2). (A) 

L’énergie de pompe et l’énergie de stimulation sont respectivement fixées à 𝜉0 = 4,5mJ et 

𝜉𝑠 = 182𝑢J. (B) L’énergie de stimulation et la longueur du cristal sont fixées à 𝜉𝑠 = 182uJ 

et L=13mm. (C) L’énergie de pompe et la longueur du cristal sont fixées à 𝜉0 = 4,5mJ et 

L=13mm. Tiré de [30]. 
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Figure II.4 : Comparaison entre le spectre généré à 

1 lors de la TPG bi-injectée et les calculs 

réalisés à partir de la modélisation quantique [35]. L’énergie de pompe incidente est 

0 52uJ   et l’énergie de stimulation est  2 2 68uJ   . En noir les points expérimentaux. 

En bleu la modélisation prenant en compte la polychromaticité de la pompe. En rouge la 

modélisation en pompe monochromatique et sans prendre en compte l’effet Kerr optique. En 

vert la modélisation monochromatique avec prise en compte de l’effet Kerr optique.  

 

L’ensemble des outils théoriques permettant la modélisation semi-classique et quantique de la 

génération de triplets de photon directe par interaction non linéaire de troisième ordre a donc 

été établi par l’équipe, que ce soit dans le cas de la fluorescence paramétrique, de la mono- ou 

de la bi-injection. En revanche, du point du vue comparaison à l’expérience, seules les mesures 

en régime bi-injecté ont pu être menées. La prochaine partie décrira les propriétés attendues des 

états à 3 particules intriquées et les méthodes de caractérisation de ces propriétés. 

 

II.2.3 Propriétés des états à 3 particules intriquées 

 

Les états à 3 particules intriquées peuvent être dans l’état appelé GHZ, pour Greenberger, Horne 

et Zeilinger. Ils sont attendus comme plus riches d’un point de vue quantique que les états à 2 

particules intriquées [70]. Mais ils peuvent également être dans des états dits W. Les états GHZ 

et W ne sont pas équivalents car il n’est pas possible de passer de l’un à l’autre par des 

opérations locales [71,72]. La différence tient au fait que les états W sont plus robustes dû au 

fait qu’une mesure sur l’un des photons triplets projette les deux autres dans un état intriqués, 

alors que les états GHZ sont plus fortement intriqués [71,72]. Ces différences ressortent bien 

dans les expressions de tels états données ci-dessous pour une intrication en polarisation :  

 

  1
2

GHZ HHH VVV   (II.3) 

  1
3

W HHV HVH VHH    (II.4) 
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où H et V correspondent respectivement aux polarisations horizontale et verticale.  

Les propriétés de ces états peuvent notamment être caractérisées par la mesure de corrélations 

si les particules sont séparables, ou par tomographie quantique dans le cas totalement dégénéré, 

en polarisation et énergie. 

 

II.2.3.1 Etude des corrélations et tomographie quantique 

 

Les premiers calculs réalisés sur les corrélations entre les photons ont montré un comportement 

proche de la fluorescence paramétrique pour de très faibles énergies de stimulation. Mais dans 

les conditions expérimentales pour lesquelles les photons à 1  sont générés, les corrélations 

calculées ressortent comme « masquées » par l’injection et le comportement est alors prédit 

classique [36].  En revanche, une collaboration récente menée avec l’équipe de Kamel 

Bencheikh et Ariel Levenson a conduit à l’établissement de résultats théoriques allant dans le 

sens opposé. En effet, un critère ressemblant aux inégalités de Bell a été défini pour caractériser 

l’état d’intrication des photons triplets dans le régime des variables continues. Les calculs 

prédisent dans ce cas une intrication quantique plus forte dans le cas de la bi-injection que dans 

le cas de la mono-injection, alors que la fluorescence paramétrique ne permet pas d’obtenir une 

intrication suffisante pour exhiber un caractère quantique [73]. Même si ces résultats sont contre 

intuitifs, ils sont favorables du point de vue de la mise en œuvre expérimentale car pouvant être 

testé avec le générateur pionnier. Cette contradiction entre les modélisations est fascinante et 

relance le débat que seules les expériences permettent de conclure in fine. 

Les techniques de tomographie quantique offrent également des méthodes de caractérisation de 

la cohérence des états quantiques. Lorsque le travail sur la TPG est réalisé dans le régime des 

variables continues, la fonction de Wigner est particulièrement intéressante pour décrire l’état 

quantique dans l’espace des phases. Comme il est possible de le faire habituellement avec la 

matrice densité   [74], puisqu’alors la base des valeurs propres est continue et de dimension 

infinie. Pour un système de matrice densité     , la fonction de Wigner s’écrit [75] : 

 

 
1

ˆ,
2 2 2

jpx x x
W p q dxe q q


    (II.5) 

 

 

avec q et p les quadratures du champ électrique, qui sont les parties respectivement réelle et 

imaginaire des amplitudes complexes des opérateurs création et annihilation [76]. La notion de 

distribution de « probabilité » est étendue à l’espace des phases  ,q p  par la fonction de 

Wigner.  En effet, la « probabilité » de trouver le champ électrique en (q,p) dans l’intervalle 

dqdp vaut 2 ( , )d P W q p dqdp de manière similaire aux densités de probabilité de la physique 

statistique. Toutefois, le principe d’incertitude pouvant donner lieu à des résultats négatifs, on 
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parle de « quasi-probabilité » [77]. Finalement, ce sont ces négativités qui sont la signature d’un 

état non classique, même s’il est difficile d’établir un lien entre l’amplitude de ces négativités 

et le degré de non-classicité.   

Les techniques de détection homodyne permettent d’accéder expérimentalement aux 

quadratures et de reconstruire la fonction de Wigner [78]. Si la mesure donne une valeur 

négative, alors la non-classicité de l’état est démontrée. Les calculs théoriques ont été d’abord 

effectués dans le cas de la fluorescence paramétrique totalement dégénéré en pulsation 

3       par K. Banaszek et P.L. Knight [39]. Ils ont mis en évidence la forme en étoiles 

à 3 branches dans l’espace des phases de la fonction de Wigner qui prend des valeurs négatives. 

Ces négativités ne sont pas observées expérimentalement pour les photons jumeaux, la fonction 

exhibant un fort « squeezing » mais restant positive [79]. 

Puis le calcul de la fonction de Wigner dans le cas bi-injecté a été réalisé par K. Bencheick et 

al. en 2007 [38]. Si la représentation de Wigner n’exhibe pas de négativités, il est possible 

d’effectuer des mesures de corrélations puisque les triplets sont séparables en polarisation et en 

longueur d’onde dans ces conditions expérimentales (cf. section II.2.2.1). La distribution jointe 

de probabilité permet de calculer théoriquement ces corrélations. La forme en croix des 

représentations des distributions jointes de probabilités dans l’espace des quadratures révèle 

alors l’existence de corrélations quantiques. Un exemple des résultats obtenus est donné ci-

dessous en Figure II.5. 

 

 
Figure II.5 : Distribution de la densité de probabilité jointe entre les photons triplets de 

polarisations orthogonales. (a) Représentation tridimensionnelle, (b) représentation en vue 

de dessus. Les figures sont tirées de [38]. 
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II.2.3.2 Mesures de coïncidences 

 

Les mesures de comptage de photons uniques sur plusieurs détecteurs en simultané permettent 

de remonter aux coïncidences temporelles. Les mesures de ces coïncidences sont une manière 

naturelle de sonder l’intrication entre photons. Le groupe d’Anton Zeilinger a 

expérimentalement intriqué deux paires de photons et montré que l’état obtenu exhibait une 

intrication GHZ en polarisation par reconstruction de la matrice densité [74]. Ils ont également 

mesuré les coïncidences sur 4 détecteurs et ont démontré une fois de plus l’intrication GHZ en 

polarisation [80,81]. Des études de coïncidences sur 3 détecteurs ont été également menées 

notamment par l’équipe de Harald Weinfurter dans le but de démontrer une intrication W en 

polarisation [82]. 

L’équipe de Thomas Jennewein a également utilisé les mesures de coïncidences sur 3 détecteurs 

afin d’accéder aux corrélations énergie-temps entre photons triplets générés par méthode 

indirecte dans le régime des variables continues [83,84]. Les états ainsi créés présentent des 

corrélations énergie-temps. Un histogramme de coïncidences obtenues entre les trois détecteurs 

lors de cette étude est présenté en Figure II.6. Il montre une forte corrélation entre les temps 

d’arrivée des photons. Ces mesures ont depuis été consolidées par le biais de mesure 

d’interférences [85]. 

Cette génération indirecte est une manière d’améliorer le rendement de conversion de la TPG. 

Les différentes méthodes qui permettent d’outrepasser les limites de la TPG dans le cristal 

massif de KTP sont résumées dans la partie suivante.  

 
Figure II.6 : Histogramme 2D des résultats de mesures de coïncidences sur 3 détecteurs 

obtenues après intégration du signal sur 72h par l’équipe de Thomas Jennewein. Tiré de [84]. 
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II.2.4 Alternatives à la génération directe dans des cristaux de KTP massifs 

 

L’équipe de Thomas Jennewein a donc opté pour une TPG indirecte réalisée par une cascade 

de second ordre en quasi-accord de phase dans des cristaux à domaines ferroélectriques inversés 

périodiquement. Un cristal de PPKTP (pour « periodically poled KTP ») et un cristal de PPLN 

(pour « periodically poled Lithium Niobate ») sont utilisés pour la cascade de générations de 

paires successives. A partir d’un photon pompe, une première fluorescence paramétrique donne 

une paire de photon dans le cristal de PPKTP, puis l’un des deux photons de la paire est scindé 

en deux dans le cristal de PPLN. Les deux interactions successives sont en quasi accord de 

phase, et chaque cristal a un schéma d’inversion des domaines conçu pour compenser les 

désaccords de phase comme présenté dans la section I.3.2.5. Le montage expérimental est 

présenté en Figure II.7. 

 

 
Figure II.7 : Montage expérimental de caractérisation de TPG indirecte par cascade 

quadratiques. Le montage permet une mesure des coïncidences temporelles et de l’incertitude 

de l’énergie de pompe respectivement via des compteurs de photons uniques et un 

interféromètre. Tiré de [84]. 

 

 

Plusieurs autres alternatives notables n’ayant pas encore été abordées dans ce chapitre ont été 

explorées.  

 Mikami et al. ont utilisé un cristal de BBO placé en cavité. A partir de l’amplification 

paramétrique optique en régime mono-injecté, ils ont montré la génération d’états W 

intriqués en polarisation, ce qui a été corroboré par des mesures de tomographie 

quantique [86]. 

 

 Wilson et al. ont récemment rapporté la génération de triplets de photons dans le 

domaine des micro-ondes par fluorescence paramétrique dans des cavités paramétriques 

supraconductrices. La tomographie quantique effectuée a révélé une forme en étoile 

caractéristique des états non classiques [87]. 
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 Un travail théorique sur l’utilisation de cascades de second ordre au sein d’un unique 

cristal à domaines inversés suivant un schéma d’inversion exotique a été réalisé par 

Antonosyan et al. [88]. La représentation de la fonction de Wigner calculée présente de 

fortes négativités. 

 

 Un autre travail théorique concernant la fluorescence paramétrique dans des fibres 

optiques en accord de phase modal a été effectué par Corona et al. [89]. 

 

L’équipe de Benoît Boulanger a, quant à elle, d’abord cherché des cristaux possédants une non-

linéarité du troisième ordre plus forte que celle de KTP. Parmi tous les cristaux non linéaires 

envisageables pour remplacer KTP, le choix de l’équipe s’est porté sur la Rutile TiO2. Le cristal 

étant centrosymétrique, il ne possède pas de non-linéarité du second ordre, donc pas de cascades 

parasite [67]. Une étude préliminaire a été réalisée [32] par le biais de mesures de génération 

de troisième harmonique, sachant que les conditions d’accord de phase correspondantes sont 

strictement identiques à celles de la TPG qui est le processus inverse. Les coefficients non 

linéaires mesurés sont effectivement supérieurs à ceux de KTP [90]. Toutefois, le domaine de 

longueurs d’onde d’accord de phase correspond à des photons triplets qui seraient générés au-

delà de 2000nm. Cette piste a alors été abandonnée car incompatible avec une émission dans la 

bande télécom standard. 

Grâce à une nouvelle collaboration avec Ariel Levenson et Kamel Bencheikh, l’équipe s’est 

alors tournée vers l’étude de fibres optiques en Silicium dopées au Germanium [91]. En effet, 

la lumière y est confinée sur une grande longueur d’interaction puisque ce type de fibre peut 

atteindre 1m de long. Une fibre réalisée par DRAKA Comteq a permis d’obtenir un accord de 

phase modal, c’est-à-dire que l’onde pompe (ω) et l’onde de troisième harmonique (3ω) se 

propagent sous deux modes différents [65,91]. Malgré cela, le rendement de conversion de THG 

obtenu était très faible, du fait d’une faible intégrale de recouvrement entre les modes, surtout 

vis-à-vis de la distribution transverse de phase. Au final, tout ce qui était gagné sur la longueur 

d’interaction était perdu du fait de l’intégrale de recouvrement entre les modes. 

L’équipe a alors décidé de considérer une autre technologie. Il s’agit de guides d’onde 

monocristallins taillés en arête, qui combinent le confinement des fibres optiques avec l’accord 

de phase par biréfringence des cristaux non linéaires permettant que toutes les ondes se 

propagent dans le même mode. C’est dans un premier temps KTP qui a été choisi.  

 

La caractérisation optique de ces guides monocristallins de KTP taillés en arête est le sujet du 

chapitre III, incluant les indices effectifs, la SHG et la THG. Le chapitre IV présente ensuite 

une autre alternative technologique similaire à celle proposée théoriquement par Antonosyan et 

al. [88]. Il s’agit de cristaux de KTP à domaines ferroélectriques inversés quasi-périodiquement 

qui sont conçu pour générer des triplets par cascade de processus quadratique, et ce au sein d’un 

unique cristal. Enfin, le chapitre V est dévolu à la présentation des expériences de comptage de 

photons uniques, et des mesures de coïncidences associées. 
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III Caractérisation optique des guides d’onde 

monocristallins taillés en arête 

 

A ce compte, l’histoire de la science doit être notre guide 

Henri Poincaré, La logique et l’intuition dans la science mathématique et l’enseignement  

 

III.1 Introduction 

 

Les expériences de génération de triplets de photons ont montré l’étendue de leur complexité 

au cours des différentes tentatives dans les cristaux massifs et les fibres optiques. Il est donc 

primordial de caractériser entièrement les propriétés optiques des nouveaux dispositifs 

envisagés que sont les guides d’onde arête cristallins, qui combinent l’accord de phase des 

cristaux massifs et le confinement optique des fibres. Le but ici est de concevoir les guides 

optimaux et de les caractériser pour préparer au mieux les expériences de TPG.  

Dans ce chapitre, il sera d’abord fait un état de l’Art concernant les technologies des guides 

d’onde non linéaires, ce qui amènera à préciser le choix de la méthode de fabrication. La 

technique utilisée par l’équipe de Mathieu Chauvet à l’institut Femto-St de Besançon pour la 

fabrication des diverses générations de guides sera détaillée par la suite. Puis la modélisation 

théorique de l’effet du confinement sur la propagation des faisceaux et sa répercussion sur les 

conditions d’accord de phase sera proposée. Enfin, la caractérisation optique des guides par le 

biais d’expériences de génération de SHG et THG sera présentée. 

 

III.2 Etat de l’Art des guides d’onde arête  

 

L’utilisation de guides d’onde en optique non linéaire, notamment avec le Niobate de Lithium 

(LiNbO3) remonte aux années 70 [92]. Le confinement induit par une différence d’indice était 

alors obtenu simplement par chauffage local et migration de LiO2 au sein de la structure, ou par 

diverses implantations ioniques. Du point de vue des matériaux, c’est le Niobate de Lithium qui 

s’est imposé dans ce contexte [93], notamment du fait de sa grande non-linéarité qui permet de 

travailler à faible puissance, et de sa capacité à être dopé. L’équipe s’est plutôt tournée vers le 

cristal de KTP du fait de son haut seuil de dommage optique permettant de travailler à très haute 

intensité, de sa bonne non-linéarité, et de ses propriétés d’accord de phase permettant de générer 

des triplets de photons dans la bande télécom autour de 1500 nm. 

Différentes méthodes de fabrication de guides cristallins ont émergé. Elles peuvent être rangées 

en deux catégories : celles qui visent à modifier l’indice en surface d’une structure existante et 

celles qui vont tracer mécaniquement des guides d’ondes dans des couches minces. 
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III.2.1 Modification de l’indice en surface 

 

Trois méthodes de modification de l’indice des cristaux en surface ressortent. 

 

 L’indice peut tout d’abord être modifié par la technique dite de l’échange de protons. 

Pour le Niobate de Lithium, cela consiste à substituer les atomes de lithium par des 

protons (H+), principalement par immersion dans des bains d’acide, comme l’acide 

benzoïque par exemple [94]. Cette technique a l’avantage de donner lieu à un bon 

confinement puisque la différence d’indice obtenue entre les zones est forte, avec Δn ≈ 

0,1 [95]. Cependant, les fortes pertes autour d’un db.cm-1 [96], et parfois même la 

disparition quasi-totale de la non-linéarité d’ordre deux, phénomène encore mal 

compris, en font un outsider certain [97]. Le recuit semble toutefois prometteur pour 

résoudre ces problèmes [95]. 

 

 Une autre manière de créer localement une différence d’indice est la méthode d’échange 

d’ions. Elle est aussi apparue dans les années 70 [98] et a été adaptée aux guides d’ondes 

pour l’optique non linéaire quelques années après [99]. Elle consiste également à 

plonger le substrat dans un bain contenant les ions désirés [100]. Elle semble moins 

adaptée que l’échange protonique pour LiNbO3 [94], mais elle sied plus à KTP via 

l’échange des ions K+ avec des ions Rb+ [101]. Cette capacité de KTP est due à sa forte 

conductivité ionique du fait d’une grande mobilité des ions K+ le long de l’axe polaire 

du cristal. Mais cela constitue un désavantage une fois le guide réalisé car les ions 

continuent de migrer, ce qui contribue à effacer le guide.  

 

 Enfin, les ions peuvent être amenés par implantation ionique. Cela a été fait pour KTP 

[102]. Malgré le fait que cette technique soit industriellement intéressante, les dégâts 

infligés à la structure du cristal sont trop importants, avec en particulier 

l’amoindrissement de la non-linéarité du fait de modifications structurales. 

 

Aucune de ces techniques n’est donc bien adaptée au cas de KTP. Il a donc fallu envisager une 

solution alternative, ce qui est décrit ci-après. 
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III.2.2 Formation de guides d’ondes dans des couches minces par tracé 

 

L’épitaxie a naturellement été utilisée pour le dépôt de couches minces. Par exemple en phase 

liquide pour LiNbO3 [103]. 

Les couches minces peuvent également être formées par ablation laser [104], par CVD (pour 

chemical vapor deposition) [105], ou par pulvérisation cathodique [106]. 

Les guides peuvent ensuite être formés par gravure [106,107] ou par micro-usinage laser [108]. 

Mais la formation de guides par découpe à l’aide de lames en diamant a montré de très bons 

résultats sur KTP [109] et sur LiNbO3 [110–113]. Une illustration de cette méthode de découpe 

est présentée en Figure III.1. L’état de surface a été montré comme meilleur par cette technique 

que par des méthodes de gravures [114]. 

L’équipe s’est donc tournée vers cette méthode de fabrication pour les guides de KTP mettant 

à profit l’expérience de l’équipe de Mathieu Chauvet sur les guides de periodically-poled 

LiNbO3 (PPLN). Cette méthode permet donc de travailler avec des monocristaux, de choisir la 

direction de sciage et donc de propagation du guide, et d’avoir un bon confinement car au moins 

trois faces latérales sont en contact avec l’air. 

 

 
Figure III.1 : Vue d’artiste de la technique de découpe des guides d’ondes arête après 

fabrication d’une couche mince. La découpe est effectuée grâce à une scie circulaire équipée 

d’une lame en diamant. Tiré de [109]. 

 

Cette technique est donc très intéressante. Toutefois, un des autres points clés est le confinement 

vertical de la lumière dans le guide, du fait que la face inférieure de l’échantillon n’est pas en 

contact avec de l’air. Il est donc nécessaire d’avoir un procédé spécifique conduisant à un 

substrat d’indice plus faible que celui de KTP. C’est sur cet aspect que se différencient les 

différentes techniques par sciage. Le confinement sur la face inférieure peut être obtenu par 

gradient d’indice [109,112]. Pourtant la lumière est mieux confinée par saut d’indice. Le 

substrat qui a été favorisé dans l’optique de développer des technologies intégrables sur silicium 

est la Silice [106,113]. La difficulté réside alors dans l’assemblage des couches hétérogènes. 
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III.3 Méthodes de fabrication des guides d’onde monocristallins  

 

Il a été vu dans le chapitre précédent que le cristal « historique » dans lequel la première 

génération de triplets de photon a été réalisée était un cristal de KTP taillé selon l’axe X. C’est 

donc selon cette direction de propagation que l’équipe a conçu la première série de guides 

d’onde monocristallins de KTP taillés en arête. 

La méthode développée par l’équipe de Mathieu Chauvet part d’un cristal massif et 

monocristallin de KTP avec les faces Z polies fourni par la société Cristal Laser. Vient ensuite 

un protocole qui a été adapté au fur et à mesure des fabrications des puces successives. Une 

couche de Silice jouant le rôle de substrat est déposée sur la face polie du cristal par ICPECVD 

(inductively coupled plasma enhanced chemical vapor deposition). Puis un film d’or de 300nm 

d’épaisseur est déposé sur la silice par pulvérisation. Une autre couche d’or est déposée sur une 

puce de Silicium de faible rugosité. La puce de Silicium est destinée à constituer un support 

mécanique rigide nécessaire à la suite des étapes du procédé qui générèrent de fortes contraintes 

mécaniques. Le contact est ensuite fait entre les deux couches d’or, et l’assemblage hybride est 

réalisé par compression à température ambiante et sous vide dans une machine de wafer 

bonding EVG. Réaliser cet assemblage à température ambiante permet d’éviter tout stress 

mécanique dû à la différence des coefficients de dilatation des différentes couches mises en 

contact [115]. Cette prouesse technologique avait été réalisée pour les guides de PPLN sur 

lesquels Bassignot et al. avaient travaillé en amont des guides de KTP [116]. La liaison entre 

les surfaces est ensuite vérifiée par caractérisation acoustique ; elle est toujours supérieure à 

98% [117]. 

A ce stade du procédé, le cristal de KTP d’environ 500 microns d’épaisseur est donc stabilisé 

par la puce en Silicium. Le cristal est ensuite aminci jusqu’à l’épaisseur désirée, dans notre cas 

quelques microns. Cette épaisseur est dictée par la condition d’accord de phase et doit être 

précise à mieux que le micron. D’autre part, c’est un guide à section carrée qui visé. 

L’amincissement est réalisé soit par poli-amincissage mécanique, soit via un procédé mécano-

chimique. Il est ensuite vérifié par profilométrie. Enfin, les guides sont tracés par découpe à 

l’aide d’une scie circulaire d’environ 50mm de diamètre et 200μm d’épaisseur, comme illustré 

en Figure III.1.  

La Figure III.2 donne le guide théorique visé. La Figure III.3 présente des clichés de 

microscopie électronique à balayage (MEB) qui permettent de visualiser les résultats obtenus. 
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Figure III.2 : Guide théorique de la première puce taillée selon l’axe X du cristal de KTP. Le 

guidage est assuré par la silice en dessous, par l’air sur les trois autres interfaces.  

 

 

 
Figure III.3 : (a) Cliché MEB réalisé à l’institut Femto-ST qui présente des guides tracés par 

le passage de la scie. La distance entre les guides arêtes obtenus est égale à l’épaisseur de la 

scie (environ 200μm). (b) Cliché MEB enrichi de l’analyse spectroscopique des éléments 

chimiques réalisé à l’Institut Néel de la face d’entrée d’un guide.  

 

En tout, cinq séries de puces ont été fabriquées, chacune comportant plusieurs guides d’onde. 

Chaque génération a bénéficié des retours d’expérience des précédentes. Dans ce manuscrit 

seront décrites des expériences réalisées sur trois guides différents. Le premier est un guide 

taillé selon l’axe X du cristal, présent sur la première puce. Les deux autres sont taillés selon 

l’axe Y du cristal, et sont respectivement sur la 4ème et la 5ème puce.  

 

 La première puce fabriquée comporte 6 guides. Elle est présentée en Figure III.4. Le 

choix d’un guide pour l’étude expérimentale s’est fait en fonction de la qualité obtenue, 

du fait que la section transverse soit la plus constante possible le long de l’axe de 

propagation, et des mesures de transmission qui seront détaillés dans ce chapitre. C’est 

également sur un guide de cette puce que la caractérisation optique non linéaire a été 

réalisée par l’étude de la SHG. 
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 Les puces 2 et 3 présentent respectivement dix et trois guides taillés selon l’axe Y de 

KTP. L’idée était ici de complètement découper les guides à la scie, notamment la partie 

amincissement. Une partie de la deuxième puce a cassé lors du wafer bonding, et les 

guides obtenus présentaient de fortes disparités entre les sections d’entrée et de sortie 

comme présenté en Figure III.5. Les guides taillés sur la puce 3 ont des sections 

transverses plus constantes le long de l’axe de propagation car l’échantillon est étalonné 

en planéité avant découpe. Ils ont toutefois une section trapézoïdale visible sur la Figure 

III.6, ce qui a été attribué à un effet de bord lié à la découpe. Les puces suivantes ont 

donc été incorporées dans une matrice de verre avant découpe afin de limiter ces effets 

de bord. 

 
Figure III.4 : (a) Vue du dessus de la puce 1 et des six guides. Un laser continu He-

Ne est injecté dans le guide 2. (b) Cliché de microscopie optique (x100) de la face 

d’entré d’un guide candidat à une étude approfondie (c) Cliché de microscopie 

optique (x100) de la face d’entrée d’un guide présentant des aspérités.  

 

 
Figure III.5 : Cliché MEB réalisé à Femto-ST des sections d’entrée et de sortie d’un guide de 

la deuxième puce. Une grande disparité de hauteur a été obtenue. Ceci a été attribué à la fois 

à l’usure de la lame et à la fragilisation du cristal lors de la casse.  

 



Chapitre III : Caractérisation optique des guides d’onde monocristallins taillés en arête 

 

67 

 

 
Figure III.6 : Cliché MEB réalisé à Femto-ST des sections d’entrée et de sortie d’un guide de 

la puce de 3ème génération. La forme trapézoïdale obtenue est attribuée à un effet de bord 

lié à la découpe. 

 

 La puce 4 a été fabriquée à partir d’un échantillon de KTP de faible longueur (5mm), 

pour expérimenter l’incorporation de l’échantillon dans une matrice de verre. Les 

résultats sont très encourageants. La Figure III.3.(a) présente les guides obtenus sur cet 

échantillon. Cependant, la meule diamant utilisée pour l’amincissement jusqu’à 12μm 

de hauteur* avait des grains de 2 μm ce qui a conduit à la formation de trous d’une 

cinquantaine de microns sur la surface.  

 La puce 5 a été conçue de manière similaire à la puce 4, mais avec un cristal plus long 

que le précédent, soit 8,6mm. L’idée était ici de faire cinq groupes de trois guides 

chacun, comme présenté en Figure III.7. L’amincissement par rodage a été fait cette 

fois-ci jusqu’à environ 100μm, puis un polissage a été fait jusqu’à obtention de la 

hauteur visée, environ 7μm. C’est sur cette puce qu’ont été réalisées les études de SHG 

et THG, notamment sur le guide présenté en Figure III.3(b). La section obtenue est très 

proche d’une section carrée. 

 

 
Figure III.7 : (a) Photo vue du dessus des cinq groupes de trois guides de la puce 5. 

Apparaissent des défauts et cassures, ce qui témoigne des divers processus mécaniques lourds 

qui interviennent lors des différentes étapes de fabrication. (b) Cliché MEB réalisé à l’Institut 

Néel de la face d’entrée d’un guide de la puce 5. 

 

 La partie suivante s’attachera à décrire le choix de la modélisation des indices effectifs 

principaux de KTP, et leur utilisation pour les prédictions d’accord de phase en fonction de la 

longueur d’onde et des dimensions transverses du guide considéré.  
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III.4 Calcul des indices effectifs et prédictions d’accord de phase 

 

Cette partie a pour objectif de présenter la méthode qui a été utilisée pour effectuer les 

prédictions des conditions d’accord de phase des interactions non linéaires au sein de ces 

nouvelles structures que sont les guides d’ondes monocristallins taillés en arête. Cette 

modélisation a pour but de concevoir des guides pour la génération de triplets de photons dans 

la bande télécom (1550-1600nm).  

Dans le cas de guides taillés en arête, il n’y a pas de résolution analytique possible des équations 

de propagation du champ électromagnétique [118]. La répercussion du confinement sur les 

indices de réfraction « vus » par les ondes est à prendre en compte. L’indice effectif est alors la 

grandeur à considérer [119]. Or, il a été montré notamment dans la section I.3.2.4 que l’accord 

de phase des interactions non linéaire dépendait des indices de réfraction du cristal. Par 

conséquent, les indices effectifs qui dépendent ici de la dimension transverse des guides d’onde 

considérés vont conduire à des conditions d’accord de phase différentes par rapport au cristal 

massif. 

 

III.4.1 Outils théoriques pour l’Optique guidée 

 

Aux relations constitutives ainsi qu’aux équations de Maxwell vont s’ajouter les relations de 

continuité aux interfaces que sont ici les bords des guides d’onde. Un premier modèle simple 

d’ondes confinées entre deux miroirs métalliques plans séparés d’une distance d est présenté en 

Figure III.8, permettant de bien comprendre la notion de mode. En effet, chaque réflexion sur 

un miroir métallique ajoute un déphasage de π, et la phase accumulée doit interférer de manière 

constructive avec l’onde originale. Cette condition peut s’écrire de la façon suivante [120] : 

 

 
2 2

( ) 2 2 sin( ) 2 2 'AC AB d m
 

   
 

      (III.1) 

 

où m’ est un entier et θ l’angle défini en Figure III.8. En définissant m = m’+1, vient la relation 

de Bragg : 

 2 sin( ) , 1,2,3,...d m m    (III.2) 

 

Il y a donc un nombre discret de solutions qui peuvent se propager dans une telle structure. 

C’est ici que la notion de modes de propagation intervient. Le nombre de modes vaut alors : 
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La pulsation la plus basse pouvant être guidée, appelée fréquence de coupure, est obtenue pour 

sin(θ)=1 et m=1, soit : 

 

 
c

c

d


   (III.4) 

 

 
Figure III.8 : Guidage par réflexion totale entre deux miroirs séparés d’une distance d.  

 

Limiter le guidage à deux dimensions a donc déjà pour effet de ne faire intervenir que des modes 

dits transverses. Deux situations de confinement transverse sont largement utilisées en optique : 

le confinement en cavité, très utilisé dans le cas des lasers, et le guidage, qui sera réalisé dans 

cette étude au sein de matériaux diélectriques.  

Les guides d’onde que nous utilisons sont des monocristaux de KTP taillés en arête reposants 

sur une couche de Silice. Le confinement est donc obtenu par les interfaces KTP/air et 

KTP/silice sur la face inférieure, comme présenté en Figure III.2. Le cadre théorique suppose 

la section transverse du guide comme carrée. Les modes de propagation considérés sont les 

modes dits transverse électrique (TE) et transverse magnétique (TM) pour lesquels il n’y a pas 

de champ électrique selon la direction de propagation, mais dans le plan transverse. 

La relation de dispersion du guide de dimension transverse d présenté en Figure II.2 est obtenue 

via les équations de Maxwell combinées avec les équations de continuité des champs aux 

interfaces [121]. La relation suivante qui en découle définit les constantes de propagation 

possibles pour une dimension transverse et une longueur d’onde données :  

 

 2

2 2 2 2 2 2
2 2 2

2 2 2 2 2 2
arctan arctan

SiO air
KTP

KTP KTP

n k n k
d k n m

k n k n

 
 

 

    
     

   
  

 (III.5) 

 

où m est un entier, k est pris cette fois-ci comme /k c et   est la constante de propagation. 
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Les constantes de propagation de chaque mode transverse sont les solutions discrètes de cette 

équation
m . Cette constante de propagation, différente de celle en espace libre, rend compte 

des modifications liées au confinement. Puisque l’onde ne cesse de ‘rebondir’ tout au long de 

la propagation, la constante k usuelle ne fait plus sens. Cette nouvelle constante est définie par : 

 

 
effn

c


   (III.6) 

 

Ainsi, c’est uniquement par l’introduction de l’indice effectif que se fait la différence au niveau 

de la constante de propagation de l’optique guidée. Les calculs d’optique non linéaire dans les 

guides seront donc basés sur la théorie détaillée dans le chapitre I, mais en prenant comme 

indices de réfraction les indices effectifs pour tout ce qui concerne la propagation des ondes. 

Tout comme les indices de réfraction principaux du cristal de KTP qui appartient à la classe 

optique biaxe, les indices effectifs seront au nombre de trois. 

. 

 

III.4.2 Modifications théoriques induites par le confinement optique 

dans KTP 

 

Une première partie du travail de modélisation a été réalisée par Mathieu Chauvet à Besançon, 

grâce au module RF du logiciel COMSOL qui permet de calculer les indices effectifs en 

résolvant les équations de Maxwell par la méthode des éléments finis [122]. A partir de 

l’expression de la fréquence de coupure d’un guide asymétrique [120], il est clair qu’aux 

fréquences de travail de cette étude, nos guides micrométriques ne seront pas monomodes. Par 

contre, nous nous intéressons ici uniquement à l’accord de phase entre les modes fondamentaux, 

c’est-à-dire TE00 et TM00, aux différentes fréquences concernées. Une attention particulière sera 

donc à porter lors des expériences pour s’assurer que cela soit effectivement le cas. 

Ce calcul n’est réalisable que pour une longueur d’onde et une dimension transverse fixées. 

Sont par conséquent obtenues des valeurs discrètes des indices effectifs notées ( , )i

effn d , où i 

est la direction de la polarisation rectiligne du champ électrique qui correspondra dans notre 

étude aux axes x,y ou z du repère diélectrique de KTP. Les calculs d’indice ont ainsi été réalisés 

pour des dimensions transverses d’un guide de section transverse carrée allant de 3 à 16 μm de 

côté tous les microns, et pour des longueurs d’onde comprises entre 500 et 3000nm tous les 

nanomètres. Cette gamme s’inscrit dans le domaine de transparence de KTP [123]. 

Un exemple de l’évolution des indices effectifs en fonction de la dimension transverse du guide 

est donné pour une longueur d’onde fixée à 1μm en Figure III.9. Puisque ces courbes sont 

obtenues pour des valeurs discrètes de la longueur d’onde, il n’est pas possible de les utiliser 

pour réaliser les calculs qui nous seront nécessaires pour la conception des expériences 

d’optique non linéaire. En effet, ces calculs nécessitent d’avoir accès aux indices effectifs à 
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toute longueur d’onde afin de pouvoir calculer tout accord de phase. Il nous faut donc arriver à 

déterminer les fonctions continues qui lient les indices effectifs à la longueur d’onde. Pour 

rappel, cette dispersion est donnée par les relations de Sellmeier données en équation (I.15) 

dans le cas des cristaux massifs. 

 

 
Figure III.9 : Calcul numérique réalisé avec le logiciel COMSOL de la variation des indices 

effectifs principaux d’un guide arête de KTP en fonction de la dimension transverse d pour 

une longueur d’onde de 1 μm. Les traits en pointillés correspondent aux valeurs calculées 

pour un cristal de KTP massif (Bulk).  

 

A Grenoble nous avons alors construit des fonctions continues à partir de ces données discrètes 

obtenues à Besançon. Il s’agit donc de réaliser une interpolation de l’évolution en longueur 

d’onde des indices effectifs pour chaque valeur de d à partir des données calculées avec 

COMSOL. Nous avons utilisé l’algorithme de Levenberg-Marquardt dans l’application Curve 

Fitting Tool du logiciel Matlab. L’ajustement a pour objectif de limiter l’écart entre les valeurs 

discrètes calculées via COMSOL et la courbe ajustée à 5.10-5, ce qui correspond à une erreur 

sur les longueurs d’onde d’accord de phase de l’ordre du nm [123]. 

La fonction d’ajustement a été trouvée en partant de la relation de Sellmeier du milieu massif 

et en la modifiant. Le meilleur accord a été obtenu avec la fonction suivante : 
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 (III.7) 

La longueur d’onde est prise en nm, et  , ,i x y z . 

Cette équation conserve une partie du sens physique. En effet, pour l’indice effectif  eff x
n à 

d=6μm par exemple, l’exposant 
xD  vaut 2,77, ce qui est proche de l’exposant 2 de l’équation 
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de Sellmeier, et 
16( 10 ) xD

xE  vaut 317nm. Cette dernière valeur est proche de la longueur 

d’onde de résonance ultraviolette du cristal massif, qui vaut 206nm lorsqu’elle est calculée à 

partir de l’équation de Sellmeier [9] donnés en Tableau I.1. Une proximité similaire est obtenue 

pour les indices effectifs selon y et z.  

Les coefficients obtenus par ajustement pour un guide de dimension transverse d=6μm sont 

donnés dans le Tableau III.1. 

 

 
Tableau III.1 : Coefficients d’interpolation permettant de décrire la dispersion des indices effectifs 

principaux de KTP pour un guide de dimension transverse d=6μm. Tiré de [117]. 

 

Des exemples de courbes de dispersion en longueur d’onde de l’indice effectif 
y

effn obtenues 

pour des dimensions transverses de 6 ainsi que 7 et 11μm sont comparées avec celle du cristal 

massif sur la Figure III.10. L’effet du confinement apparaît comme plus marqué aux grandes 

longueurs d’onde. 

 
Figure III.10 : Exemples de dispersions spectrales de l’indice effectif principal ny pour 

diverses dimensions transverses d. La courbe bleue correspond à celle obtenue pour le cristal 

massif. 

 

 

Le but étant de concevoir des guides pour générer des triplets de photons dans la bande télécom, 

l’établissement de relations de dispersion fiables est primordial. C’est à partir de l’équation 

(III.7) que sont réalisés les calculs d’accord de phase des interactions non linéaires qui 

interviendront : SHG, THG et TPG. Ces calculs sont présentés en partie suivante. 
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III.4.3 Prédictions théoriques d’accord de phase 

 

La dispersion des indices effectifs donnée par l’équation (III.7) permet de calculer les 

conditions d’accord de phase de la TPG. Cependant, il est illusoire de penser pouvoir vérifier 

expérimentalement la fiabilité du modèle avec une interaction aussi peu efficace. L’étude de la 

SHG, qui sollicite les éléments du tenseur (2) qui sont plusieurs ordres de grandeur supérieurs 

à ceux du tenseur (3) , permet dans un premier temps de s’assurer de la validité du modèle de 

l’indice effectif. 

 

III.4.3.1 Calcul d’accord de phase de la SHG 

 

La SHG est le cas dégénéré de la somme de fréquences illustrée Figure I.6. Fer de lance de 

l’optique non linéaire, c’est notamment ce processus qui a été observé par Franken et al. lors 

de leur expérience originelle au sein d’un cristal massif de Quartz [11]. La condition d’accord 

de phase par biréfringence donnée en équation (I.28) s’écrit en milieu guidé pour la SHG de 

type II 2       : 

 

      ( ) ( ) ( )0 , , 2 2 ,eff eff effk n d n d n d          (III.8) 

 

Les indices effectifs donnés dans l’équation (III.7) dépendent à la fois de la longueur d’onde et 

de la dimension transverse du guide. Ainsi, le calcul est effectué pour plusieurs tailles de guides 

différentes tous les microns, puis un ajustement polynomial permet d’obtenir les courbes 

données en Figure III.11. 

Le passage du milieu massif au milieu guidé va donc pouvoir modifier les conditions d’accord 

de phase. De nouvelles longueurs d’onde sont potentiellement accessibles, nécessitant alors le 

design approprié pour le guide d’onde. Par exemple, un guide taillé selon l’axe Y du cristal de 

dimension transverse d=4,6μm permet de réaliser la SHG à partir du faisceau d’un laser 

Nd:YAG à 1064nm. C’est ce qui est montré au point Y1 de la Figure III.11.  

Il est toutefois nécessaire de vérifier la fiabilité du modèle au préalable. Pour ce faire, la 

dimension transverse des guides fabriqués sera évaluée, et la mesure de la longueur d’onde 

d’accord de phase sera mesurée et comparée à la prédiction fournie en Figure III.11. Ce sera 

notamment le cas des points X1 et Y2. 
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Figure III.11 : Evolution de la longueur d’onde fondamentale d’accord de phase de la SHG 

de type II en fonction de la dimension transverse de guides supposés carrés. La courbe bleue 

correspond à un guide taillé selon l’axe Y du cristal, la courbe noire à un guide taillé selon 

l’axe X. Les traits en pointillés correspondent aux valeurs obtenues pour un cristal massif.  

 

 

III.4.3.2 Calcul d’accord de phase de la THG et de la TPG dégénérée en longueur 

d’onde 

 

La THG correspond à la fusion de photons du troisième ordre entièrement dégénérée en 

longueur d’onde. Dans le cadre de cette étude, seule la THG de type II sera considérée. La 

condition d’accord de phase s’écrit dans ce cas :  

 

        ( ) ( ) ( ) ( )0 , , , 3 3 ,eff eff eff effk n d n d n d n d             (III.9) 

 

Le processus inverse, qui est la TPG dégénérée en longueur d’onde, est par conséquent régit 

par la même condition d’accord de phase. Le calcul est, comme pour la SHG, réalisé pour des 

guides taillés respectivement selon les axes X et Y. Dans un premier temps l’ajustement est à 

nouveau polynomial. Il est présenté en Figure III.12. Il apparaît alors que les guides taillés selon 

l’axe X de KTP ne permettent pas de générer des triplets de photons dans la bande télécom à 

partir des deux sources de pompe à 532 et 527nm que nous allons considérer. En revanche, un 

guide taillé selon l’axe Y du cristal, de dimension transverse d=6,19μm permet selon cette 

modélisation de générer à partir d’une source à 532nm des triplets dégénérés à 1596nm. De 

même, un guide de dimension transverse d=6,49μm permettrait de générer des triplets à 

1581nm en utilisant un laser à 527nm. 
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Figure III.12 : Courbe d’accord de phase de la TPG dégénérée en pulsation en fonction de la 

dimension transverse de guides taillés selon l’axe X (en noir) et selon l’axe Y (en bleu). Ces 

courbes sont obtenues par un ajustement polynomial. La THG étant le processus inverse de 

la TPG, cette courbe correspond également à l’accord de phase de la THG. 

 

Un nouvel ajustement plus précis a ensuite été effectué pour des guides taillés selon l’axe Y 

que nous avons identifiés comme prometteurs pour générer des triplets dans la bande télécom. 

La fonction d’ajustement suivante donne une bonne interpolation de la longueur d’onde de 

pompe d’accord de phase en fonction de la dimension transverse d :  

 

 ( ) ( )th thd d 
        (III.10) 

avec 

 

 

( ) 1476

5945

2.144

th Massif nm  





   



 

 (III.11) 

 

La longueur d’onde d’accord de phase du cristal massif est fixée lors de l’ajustement. Elle donne 

l’asymptote vers laquelle la courbe tend à l’infini. A partir de l’équation (III.10),  il vient :  
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Cette relation permet de trouver la dimension du guide en fonction de la longueur d’onde 

demandée. Ainsi, pour une TPG pompée à 532nm, cet ajustement plus précis donne une 

dimension transverse de guide d=6,16μm. La précision de la découpe à la scie étant d’environ 

1μm, les deux modélisations restent en bon accord. La courbe d’accord de phase obtenue à 

partir de l’équation (III.10) est présentée en Figure III.12.  

 

 
Figure III.12 : Longueur d’onde d’accord de phase de la THG en fonction de la dimension 

transverse d’un guide taillé selon l’axe Y du cristal obtenue à partir de l’équation (III.10). La 

droite bleue en pointillés correspond au calcul dans le cas d’un cristal massif. La droite noire 

en pointillés correspond au calcul pour un guide de dimension transverse d=6,17μm. 

 

Pour rappel, la TPG peut également être stimulée sur un ou deux des modes des photons triplets. 

Les conditions d’accord de phase de ces cas particuliers, dont les propriétés quantiques ont été 

décrites dans le chapitre II, ont, elles aussi, été investiguées. Un exemple est donné en Figure 

III.13 ; il est intéressant car les longueurs d’ondes intervenant sont proches des valeurs 

expérimentales de l’expérience de 2004 données en équation (II.2).  
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Figure III.13 : Longueurs d’onde d’accord de phase de la TPG doublement injectée à λ2=λ3 

et pompée à 532nm pour un guide de dimension transverse d=6μm. La longueur d’onde λ1 

qui témoigne de la génération de triplet est proche de 1550nm.  

 

La première puce fabriquée présentait des guides taillés selon l’axe X du cristal, direction de 

propagation qui avait été favorisée dans les études précédentes au sein d’un cristal massif 

comme discuté dans le chapitre II. Les prédictions d’accord de phase ont finalement conduit 

l’équipe à considérer des guides taillés selon l’axe Y du cristal, puisque les triplets dégénérés 

sont prédits comme trop éloignés de la bande télécom lorsque le guide est taillé selon l’axe X 

du cristal. Cette direction avait été identifiée comme peu sujette à des cascades quadratiques 

parasites [124]. En revanche, il convient dans un premier temps de s’assurer de la fiabilité de 

la modélisation par des expériences de SHG. La mise en œuvre expérimentale et l’analyse qui 

en découle ont conduit à la publication d’un article [117]. Ce travail est décrit dans la partie 

suivante.  
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III.5 Etude de la génération de second harmonique 

 

Dans cette partie seront détaillés les expériences de SHG et leur analyse. Elles constituent la 

première étape de caractérisation non linéaire des guides, ayant pour but de concevoir le 

générateur de triplets de photon le plus efficace possible.  

 

III.5.1 Dispositif expérimental 

 

Le dispositif expérimental décrit dans cette partie a pour vocation de permettre la caractérisation 

complète des guides taillés selon l’axe X du cristal de KTP qui ont été tracés sur la puce 1. Ces 

guides ont une longueur L=15,8mm. La SHG de type II qui sera le sujet de l’étude présentée 

ici peut s’écrire :  

 

 2y z y     (III.13) 

 

Le montage expérimental est présenté en Figure III.14. La puce de KTP est montée sur une tête 

goniométrique elle-même montée sur une platine de translation micrométrique X,Y,Z, les axes 

étant rappelés sur la Figure III.14. Ceci permet donc de régler les axes de rotation et de 

translation de la puce de manière précise. Un objectif de microscope x20 est utilisé pour injecter 

le faisceau pompe à   émis par le générateur paramétrique optique TOPAS, ayant un taux de 

répétition de 10Hz et une durée d’impulsion 15ps  . La longueur d’onde de pompe est 

accordable, et sa calibration est vérifiée à l’aide d’un spectromètre Ocean Optics NIRQuest 

avec une précision de 1nm. L’injection du faisceau pompe est réglée en rapprochant la puce de 

l’objectif via la platine de translation. L’injection étant très critique, elle est assistée par une 

caméra placée au-dessus de l’échantillon. Le faisceau à la sortie du guide est collecté par un 

objectif de microscopie x40, qui est lui aussi installé sur une platine de translation 

micrométrique triaxiale, et dirigé vers les appareils de mesure de l’énergie, comme présenté en 

Figure III.14.  

Un télescope permet d’ajuster la largeur du faisceau de sortie du TOPAS. En sortie est placée 

la combinaison d’une lame demi-onde et d’un prisme Glan Laser, ce qui permet de régler 

continument l’intensité du faisceau pompe. Une lame de prélèvement est ensuite placée à 45° 

sur le trajet du faisceau et permet la mesure instantanée de l’intensité de pompe. Enfin, une 

autre lame demi-onde réglée à 45° de ses lignes neutres permet de répartir les photons pompe 

sur les axes Y et Z du cristal, puisque la SHG choisie pour cette étude est une SHG de type II, 

comme expliqué en équation (III.8). 
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Figure III.14 : (a) Cliché de microscopie optique (x100) de la face d’entrée d’un guide de 

section 7μm x 5μm. (b) Schéma du dispositif expérimental utilisé pour la caractérisation des 

guides. HWP : lame demi-onde. GL : Prisme Glan-Laser. PMT : module 

photomultiplicateur. APD : photodiode à avalanche. J3S10 : picojoulemètre Molectron. F1 : 

filtre FGB37 qui bloque le faisceau pompe. F2 : filtre qui bloque le faisceau de second 

harmonique. ND : densités neutres. BS : lame séparatrice. [117]. 

 

 

Deux montages différents en aval du guide ont été utilisés lors des expériences. Le montage A 

(Setup A) est dévolu à la mesure de l’acceptance spectrale de la SHG : il s’agit de la dépendance 

de l’intensité du faisceau généré à 2ω en fonction de la longueur d’onde du faisceau de pompe 

(cf. Figure I.7). Une lame séparatrice est d’abord utilisée pour séparer les faisceaux à ω et 2ω 

en sortie de cristal. Le faisceau à ω est collecté par une photodiode à avalanche Thorlabs (APD), 

et l’énergie du faisceau à 2ω est mesurée par un module photomultiplicateur Hamamatsu. Tous 

les signaux électriques générés par les appareils de mesures sont analysés sur un oscilloscope. 

Les filtrages spectraux sont assurés en longueur d’onde par les filtres F1 et F2 présentés en 

Figure III.14. Ce premier montage permet également de mesurer la transmission des guides 

grâce au fait que l’intensité à ω en entrée de cristal est mesurée par un picojoulemètre Molectron 

J3S10. Le montage B (Setup B) est dédié à la mesure de l’intensité du faisceau généré à 2ω en 

fonction de l’intensité à ω injectée dans le guide par le biais de deux Molectrons J3S10. Ceci 

permet de mesurer le rendement de SHG, qui va notamment nous renseigner sur la qualité de 

fabrication des guides. Les mesures expérimentales associées à ces deux montages sont 

détaillées dans les parties suivantes. Le choix du guide pour les expériences de SHG a été 

effectué suite à des mesures de transmission qui sont également décrites ci-après.   
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III.5.2 Mesures de transmission 

 

Le choix du guide parmi les six à disposition sur la puce 1 présentée en Figure III.4 a ici été fait 

sur la base des transmissions mesurées. Elles correspondent au rapport entre les puissances 

mesurées respectivement en sortie et en entrée. Les guides sont numérotés de 1 à 6 en partant 

du haut sur la photographie de la Figure III.4.  

Une première série de mesure réalisée avec un laser Hélium-Néon en polarisations croisées a 

fait ressortir le guide n°2, qui présente des transmissions d’un ordre de grandeur au-dessus de 

celles mesurées pour les autres guides. Ces mesures sont présentées dans le Tableau III.2. 

 

Guide n° 1 2 3 4 5 6 

𝑃𝑎𝑚𝑜𝑛𝑡(nW) 711 ± 3 711 ± 3 711 ± 3 711 ± 3 711 - 

𝑃𝑎𝑣𝑎𝑙(nW) 1,4  14,5 1,6 3,4 0,2  - 

Transmission (%) 0,19 2,03 0,23 0,48 0,02 - 

Tableau III.2 : Mesures préliminaires de transmission des guides par utilisation d’un laser 

He-Ne. 

 

Il n’a pas été possible d’injecter dans le guide 6 parce qu’il avait été endommagé par les 

premiers tests en mode pulsé à forte intensité. Si ces premières mesures donnent des 

transmissions très faibles, elles auront toutefois permis de sélectionner le guide le plus 

prometteur.  

Les mesures ont ensuite été réalisées avec des lasers continus à 532 nm et à 1064nm, valeurs 

qui sont proches des longueurs d’onde de second harmonique et fondamentale respectivement 

qui avaient été calculées pour une SHG de type II dans le guide 2 micrométrique taillé selon 

l’axe X, ce qui a été présenté en Figure III.11. Les mesures de transmission ont alors été 

réalisées pour les deux polarisations qui interviendront, c’est-à-dire selon les axes y et z du 

cristal. L’injection a été améliorée, et les résultats de mesures sont résumés ci-dessous : 
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 (III.14) 

 

Les valeurs mesurées restent faibles, ce qui souligne la présence de fortes sources de pertes. 

Mais la nette amélioration vis-à-vis des valeurs du Tableau III.2 illustre le travail nécessaire sur 

l’injection afin d’obtenir des conditions idéales. Les transmissions des autres guides restent 

toutefois largement inférieures à celles du guide sélectionné.  
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Pour visualiser les différentes sources de pertes, nous avons placé une caméra CCD EO-5023C 

COLOR Edmund Optics au-dessus du guide dans lequel un faisceau est injecté. La mesure de 

l’intensité lumineuse est alors reliée aux pertes [125]. Un exemple de ces mesures est donné en 

Figure III.15. 

 

 
Figure III.15 : Intensité à 1064 nm mesurée au-dessus du guide ; les pics correspondent aux 

différentes sources importantes de pertes. La pente décroissante est liée aux pertes par 

propagation. 

 

Ces mesures approximatives ont permis de remonter aux pertes dues aux efficacités de 

couplages des faces d’entrée et de sortie, données qui seront utilisées ultérieurement dans le 

calcul de l’intensité de SHG. Elles ont également permis d’estimer les pertes par propagation, 

qui sont estimées à 0,6db.cm-1 à 1064 nm et 1,6db.cm-1 à 532 nm. 

Une caméra a également été utilisée pour vérifier que le mode obtenu en sortie de guide est bien 

le mode fondamental, puisque tous les calculs théoriques prennent en compte les indices 

effectifs associés à ce mode de propagation. Un exemple de photographie obtenue est donné en 

Figure III.16. 

 
Figure III.16 : Cliché réalisé à la webcam du mode en sortie du guide 2. La section transverse 

du mode obtenu est proche de ce qui est attendu pour un mode de propagation fondamental. 
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Pour toutes les expériences d’optique non linéaire qui seront présentées dans la suite de ce 

chapitre seront systématiquement vérifiés la forme des modes de propagation, ceci afin de 

s’assurer que l’accord de phase est bien réalisé par biréfringence et n’est donc pas de type 

modal.  

 

III.5.3  Mesures d’acceptance spectrale  

 

Les mesures des transmissions ont permis d’identifier le guide au sein duquel les expériences 

d’optique non linéaire seront conduites. Il s’agit dans cette partie de mesures de l’acceptance 

spectrale de SHG, l’objectif étant de mettre à l’épreuve les prédictions théoriques de la Figure 

III.11 sur lesquelles est basée la conception des guides prévus pour la TPG.  

 

III.5.3.1 Acceptance spectrale d’un guide taillé selon l’axe X du cristal de KTP 

 

La mesure de l’acceptance spectrale est réalisée avec le montage A de la Figure III.14. La source 

de pompe est un OPG (TOPAS) accordable en longueur d’onde. L’intensité du faisceau pompe 

est fixée à 0,47 GW.cm-2, et l’évolution du signal de second harmonique est tracée en fonction 

de la longueur d’onde de pompe autour de l’accord de phase, Figure III.17. Chaque mesure, 

tous les 0,5nm, est corrigée par la mesure simultanée de l’intensité de pompe pour pallier à 

l’instabilité de la source. Par conséquent, l’évolution théorique de l’intensité générée à 2ω est 

donnée par l’équation (I.29), la dépendance en longueur d’onde pouvant alors s’écrire : 

 

 
2 ( , )

( ) sin
2

SHG

k d L
I c 






 
  

 
 (III.15) 

 

avec  

 

        2, , , 2 ,y z y

eff eff effk d n d n d n d
c

   


          (III.16) 

 

 



Chapitre III : Caractérisation optique des guides d’onde monocristallins taillés en arête 

 

83 

 

 
Figure III.17 : Evolution de l’intensité générée à 2ω en fonction de la longueur d’onde 

fondamentale dans un guide de longueur L=15,8mm. Les points noirs sont les données 

expérimentales. L’imprécision de mesure sur la longueur d’onde vaut 1nm ; elle est due à la 

calibration et à la lecture. La courbe en pointillés rouge est une interpolation réalisée à partir 

de l’équation (III.15). Les traits pointillés verticaux indiquent les longueurs d’onde d’accord 

de phase théoriques déduites des sections d’entrée et de sortie du guide, la correspondance 

étant donnée en Figure III.11. [117]. 

 

La mesure expérimentale donne une évolution en sinus cardinal carré d’une fonction non 

linéaire de la longueur d’onde de pompe, d’où l’asymétrie du pic. C’est donc en accord avec la 

modélisation donnée par l’équation (III.15). Le maximum du pic est atteint pour 1120nm 

, ce qui correspond typiquement à un guide carré théorique de dimension transverse d=6,2μm 

selon la modélisation théorique présentée précédemment, cf  le point X1 de la Figure III.11. Les 

sections d’entrée (Sin) et de sortie (Sout) du guide, données ci-dessous, ont été mesurées sur des 

clichés de microscopie optique similaires à ceux de la Figure III.4.(b) : 
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 (III.17) 

 

Le guide étudié a donc une forme prismatique comme schématisé Figure III.17. Le fait que la 

section transverse ne soit pas constante le long du guide est le résultat d’un défaut de fabrication. 

Il peut être intervenu soit à l’étape de polissage, soit pendant la découpe du fait de l’usure de la 

lame. De plus, ces guides ne sont pas de section carrée. Nous allons donc approximer les 

sections réelles par des sections carrées de mêmes surfaces. Les longueurs d’onde 
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correspondantes sont alors déduites des calculs représentés sur la Figure III.11. Finalement, les 

prédictions théoriques sont : 
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 (III.18) 

(BPM pour birefringence phase matching) 

Ces valeurs de longueurs d’onde encadrent parfaitement le pic d’accord de phase de la Figure 

III.17, et la dimension transverse moyenne est proche de 6,2μm, qui est la valeur correspondant 

au pic d’accord de phase. L’accord entre théorie et expérience est donc excellent, ce qui valide 

les calculs réalisés à partir de la modélisation des indices effectifs. C’est un premier résultat qui 

consolide la confiance que nous avons vis-à-vis de cette modélisation.  

L’acceptance théorique a également été calculée pour un guide de dimension transverse 

constante d=6,2μm. La largeur à 0,405 du maximum du pic obtenu est une constante pour une 

direction de propagation donnée, appelée tolérance spectrale. Elle vaut 0,65 .thL nm cm   

pour le guide constant. La tolérance mesurée expérimentalement est environ 10 fois plus grande 

et vaut 
exp 6,7 .L nm cm  . 

De la comparaison entre ces deux valeurs est déduite la longueur effective d’interaction, qui 

correspond à la longueur sur laquelle l’interaction a été effective. Elle est donnée par :  

 

 
exp 1,54th

effL L mm     (III.19) 

 

Cela signifie que sur les 15,8mm de longueur de cristal, seulement 1,54mm sont effectivement 

mis à contribution lors du processus non linéaire. Un tel écart s’explique essentiellement par le 

gradient de section transverse le long de la direction de propagation du rayonnement. C’est 

donc par le biais de longueur effective que nous prendrons en compte ce gradient. Ceci nous 

renseigne également sur la nécessité de se rapprocher le plus possible de guides de section 

transverse constante lors de la fabrication.  

De plus, les indices effectifs
y

effn  et 
z
effn utilisés pour les calculs théoriques sont validés par cette 

série de mesure. La même étude a également été réalisée au sein de guides taillés selon l’axe y 

du cristal afin de corroborer ces premiers résultats, notamment par la mise en jeu des indices 

effectifs 
x

effn . Elle est présentée dans la partie suivante. 
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III.5.3.2 Acceptance spectrale d’un guide taillé selon l’axe Y du cristal de KTP 

 

Le montage utilisé pour cette mesure est équivalent à celui décrit dans la partie précédente. Le 

guide au sein duquel la SHG est étudiée ici a été fabriqué sur la puce 4. Comme mentionné dans 

la partie III.3, le procédé de fabrication a donc bénéficié du retour d’expérience des premières 

générations. La dimension transverse moyenne mesurée de ce guide est d=5,44μm. La longueur 

d’onde d’accord de phase théorique associée est donnée par le point Y2 de la courbe reproduite 

sur la Figure III.11 et vaut , 1042PM

calc nm  . La courbe d’acceptance expérimentale est 

présentée en Figure III.18. L’allure de la courbe est une nouvelle fois en sinus cardinal carré. 

La valeur correspondant au maximum d’intensité du faisceau à 2ω est 
,

exp 1037PM nm  . 

L’accord obtenu avec la théorie est donc une nouvelle fois très bon, ce qui vient corroborer les 

mesures précédentes réalisées sur le guide taillé selon l’axe X de KTP présent sur la première 

puce, et valide la modélisation de l’indice effectif 
x

effn . 

Une analyse plus développée via la mesure précise des sections transverses d’entrée et de sortie 

ne sera pas détaillée dans ce manuscrit, mais elle a conduit à des observations similaires à ce 

qui a été obtenu dans les expériences précédentes (voir Figure III.17). 

 

 
Figure III.18 : Courbe d’acceptance spectrale de SHG mesurée dans un guide taillé selon 

l’axe Y du cristal de KTP de longueur L=5mm. La courbe rouge est un ajustement par une 

fonction sinus cardinal carré. Les points noirs sont les données expérimentales.  

 

Cette mesure de SHG dans un guide Y aura permis de vérifier la tenue du modèle en regard de 

plusieurs expériences. Toutefois, la caractérisation complète de la SHG a été réalisée dans le 

guide 2 de la puce 1, et a conduit à une publication [117].  La partie suivante s’attachera donc 

à décrire les mesures quantitatives de l’intensité de SHG générée au sein du guide taillé selon 

l’axe X du cristal, dans les conditions d’accord de phase déterminées par la mesure de 

l’acceptance spectrale. 
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III.5.4 Etude du rendement de conversion dans un guide taillé selon 

l’axe X du cristal de KTP  

 

L’étude du rendement de conversion est réalisée à l’accord de phase, dans le guide dont la 

caractérisation est montrée Figure III.17. La longueur d’onde du faisceau de pompe est donc 

fixée à 1120nm  . L’intensité correspondante est ajustée par le biais de la combinaison de 

la lame demi-onde et du prisme Glan-Laser présentée sur le schéma du dispositif expérimental 

de la Figure III.14. 

L’intensité du faisceau pompe est mesurée par le Molectron J3S10 placé en amont du cristal, 

grâce à des densités neutres dont la transmission est calibrée à la longueur d’onde de travail. 

L’intensité générée à 2ω est mesurée elle aussi avec un Molectron J3S10 placé en sortie de 

cristal ; elle est tracée Figure III.19 en fonction de l’intensité de pompe variant de 0,2 à 22,5 

GW.cm-2. 

 

 
Figure III.19 : Intensité du faisceau de second harmonique générée en fonction de l’intensité 

de pompe. Les points noirs sont les mesures expérimentales. Le trait plein rouge est un calcul 

dans le régime de la pompe dépeuplée réalisé sans paramètre ajustable. Le trait pointillé bleu 

est un calcul dans le régime de la pompe non dépeuplée. [117]. 

 

Le rendement de conversion est défini comme le rapport de l’intensité générée à 2ω obtenue en 

sortie de cristal divisée par l’intensité de pompe incidente, soit : 
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   (III.20) 
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La valeur maximale atteinte est mesurée à max 3,4%SHG  . Cette faible valeur du rendement de 

SHG va a priori dans le sens de l’approximation de la pompe non dépeuplée pour le calcul 

correspondant. Mais en fait, le calcul détaillé ci-dessous montre que le régime adapté est celui 

de la pompe dépeuplée. Ceci traduit le fait que les photons à 2ω sont produits de façon très 

efficaces, mais que ces photons sont perdus en grand nombre au cours de la propagation du fait 

des pertes. L’intensité générée dans le régime de la pompe dépeuplée est donnée en équation 

(I.34).  Elle s’écrit ici, avec les paramètres de notre système :  
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  (III.21) 

 

Les transmissions T et 2T  sont déduites des mesures données en équation (III.14). La 

transmission à ω est prise comme la moyenne des transmissions exp,zT
 et exp,yT

corrigée par le 

coefficient de couplage de la face de sortie 0,88outT   déduit d’une mesure, dont le principe a 

été vu Figure III.15, et de la transmission de Fresnel moyenne. Ainsi, l’intensité de pompe prise 

dans le calcul correspond à l’intensité en entrée de cristal qui est mesurée lors de l’expérience. 

La transmission est alors calculée selon :  
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En revanche, la transmission à 2ω est déduite uniquement à partir de la mesure de 
2

exp, yT 
 puisque 

les photons à 2ω sont tous polarisés selon l’axe y du cristal, corrigée par le coefficient de 

couplage de la face d’entrée 2 0,73inT    et de la transmission de Fresnel 2 , y

FresnelT  . Ainsi, 

l’intensité calculée correspond à ce qui est mesuré en sortie de cristal lors de l’expérience. 

  

La transmission à 2ω est donc calculée selon :  
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où  
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 (III.26) 

 

Le coefficient non linéaire (2)

24 (2 )  est calculé à partir de la relation de Miller (I.23) et de la 

valeur tirée de [16]. L’indice ( )effn  est lui aussi pris comme la moyenne des indices ( )y

effn  et 

( )z

effn  dans le calcul de l’intensité générée donnée en équation (III.21). Enfin, la longueur 

d’interaction est prise comme la longueur effective déduite de la mesure de l’acceptance 

spectrale donnée en équation (III.19). 

L’ensemble des données utilisées pour le calcul de l’intensité générée est donné Tableau III.3. 

 

 T [%] effn  (2)

24  [pm.V-1] 

ω 28,0 1,7815 - 

2ω 9,3 1,8779 5,18 

Tableau III.3 : Données utilisées calculer l’intensité SHG donnée Figure III.19. 
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L’accord obtenu entre le calcul et l’expérience est excellent. Le calcul étant réalisé sans 

paramètre ajustable, cela valide à la fois la modélisation par les indices effectifs, le coefficient 

non linéaire mesuré en 1999 [25] et les mesures des pertes. Le fait que le régime de la pompe 

dépeuplée soit atteint signifie que le processus est intrinsèquement efficace, mais les fortes 

pertes du guide de la puce de première génération conduisent à un rendement maximal faible. 

En considérant seulement les pertes de Fresnel, le rendement théorique maximal pourrait 

atteindre 86%, ce qui offre une marge de progression considérable. 

Les puces fabriquées à la suite de cette étude ont par conséquent vu la qualité optique des faces 

améliorées, l’étape de polissage mieux adaptée au cristal de KTP, et une amélioration globale 

de la qualité des échantillons comme vu en section III.3. De plus, l’équipe a soulevé le problème 

de pertes optiques par onde évanescente et couplage plasmonique liés à la couche d’or. Afin de 

limiter les pertes dues à cet effet, l’épaisseur de la couche de silice a été augmentée de 300nm 

à 600nm.  Depuis, de nouveaux calculs ont été réalisés. Ils seront détaillés dans la partie 

suivante. 

Cette étude a donc permis de démontrer qu’il est possible de sélectionner les longueurs d’onde 

d’accord de phase en concevant un guide micrométrique de direction et de section transverse 

adaptées. Les calculs théoriques présentés en Figure III.12 nous ont donc orienté vers la 

fabrication de guides d’onde taillés selon l’axe Y de KTP, de dimension transverse proche de 

6,2μm afin de générer des triplets de photons autour la bande télécom. Un des guides fabriqués 

selon ces directives a été caractérisé par le biais de l’étude de la THG qui est le processus inverse 

de la TPG. C’est le sujet de la partie suivante. 

 

III.6 Etude de la génération troisième harmonique  

 

Le guide choisi pour cette étude est de dimension transverse proche de 6,2μm. Il est situé sur la 

puce 5 présentée Figure III.7. La longueur du guide est ici L=8,6mm. Le choix de la THG de 

type II 3x z z x      permettra, dans le cas de la TPG 3 x x z z      , de séparer 

en polarisation deux photons triplets du dernier. Cela conduit à une simplification des mesures 

quantiques de coïncidences qui seront évoquées dans le chapitre V. 

 

III.6.1 Etudes préliminaires 

 

Le montage utilisé pour la caractérisation optique de ce guide est du même acabit que celui 

présenté dans la partie précédente. Une représentation simplifiée est proposée Figure III.20. Le 

faisceau laser en sortie du générateur paramétrique optique TOPAS est intrinsèquement 

accordable en longueur d’onde. Le faisceau fondamental à ω incident est mesuré grâce au 

picojoulemètre Molectron J3S10 placé en sortie de guide ; il a été calibré par une première série 

de mesure en faisant varier l’intensité incidente grâce à des densités neutres calibrées, le 

faisceau à 3ω étant coupé par un filtre passe haut. Le même détecteur est utilisé pour collecter 

le faisceau généré à 3ω, un filtre passe-bande Thorlabs permettant d’éliminer les photons de 

pompe. 
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Figure III.20 : Schéma du dispositif expérimental utilisé pour la caractérisation optique non 

linéaire de la THG. DN : densité neutre.  

 

La mesure des sections d’entrée et de sortie du guide, qui permettent de déduire la dimension 

transverse moyenne notée davg, a été effectuées par mesures au microscope électronique à 

balayage corroborées par des mesures en microscopie optique x100. Ceci a permis d’être plus 

précis dans l’estimation de la taille du guide, certains détails apparaissant plus nettement suivant 

l’une ou l’autre technique. Ces données géométriques sont données Figure III.21. 

 

 
Figure III.21 : Mesure des sections d’entrée et de sortie du guide taillé selon l’axe Y de KTP 

utilisé pour les expériences de THG, et schématisation de la forme prismatique du guide. 

 

Ces mesures montrent bien l’amélioration du procédé de fabrication par rapport à celui qui avait 

été utilisé pour les expériences de SHG. En effet, la hauteur du guide est presque constante le 

long de l’axe de propagation, la section transverse du guide s’approche d’une section carrée, et 

la largeur ne diffère que d’environ 10% entre les faces d’entrée et de sortie. Par ailleurs, l’état 
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de surface des faces d’entrée et de sortie soulignent l’obtention de guides de très bonne qualité 

optique.  

Les sections ainsi mesurées permettent de déduire les longueurs d’ondes d’accord de phase de 

la THG de type 2 via l’équation (III.10) en déduisant les dimensions transverses par la racine 

carrée des sections mesurées. Ainsi il vient : 
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 (III.27) 

 

Ce guide apparait donc prometteur pour une utilisation en tant que générateur de triplets de 

photons à 1596 nm, à partir d’un faisceau pompe à 532nm. Ceci peut être attesté de façon plus 

précise en considérant la dimension transverse moyenne calculée ci-dessous :  

 

 6,17
2

in out
avg

S S
d m


   (III.28) 

 

En effet, la longueur d’onde d’accord de phase théorique est 1594PM

calc nm   lorsqu’elle est 

calculée en rentrant la valeur de 6,17avgd m  dans l’équation (III.10). 

Afin d’affiner l’analyse vis-à-vis de ce qui a été fait précédemment, la dispersion de l’indice 

effectif modélisée par l’équation de dispersion (III.7) a été calculée pour un guide de dimension 

transverse 6,17avgd m  supposée constante. Les coefficients d’interpolation correspondant 

sont rassemblés dans le Tableau III.4.  

 

i 𝑨𝒊(𝒏𝒎−𝟏) 𝑩𝒊 𝑪𝒊(𝒏𝒎) 𝑫𝒊 𝑬𝒊(𝒏𝒎) 𝑭𝒊(𝒏𝒎−𝟏) 𝑮𝒊 𝑯𝒊 𝑰𝒊 

𝒙 0.4615 -0.034 1.274 2.469 1.474 0.2229 1.731 0.072 0.804 

z 2.136 -0.028 1.547 2.286 0.4037 0.149 1.928 0.117 0.750 

Tableau III.4 : Coefficients de la relation de dispersion des indices effectifs (III.7)  d’un guide 

de dimension transverse 6,17avgd m taillé selon l’axe Y du cristal de KTP. 

Les indices effectifs du guide peuvent par conséquent être connus avec une grande précision, 

et donc permettre de calculer l’acceptance théorique en adaptant l’équation (I.53) à la situation 
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expérimentale. La dépendance en longueur d’onde de pompe   de l’intensité générée à 
3  

s’écrit :  
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 (III.29) 

 

avec 
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           (III.30) 

 

Ces prédictions seront comparées à la mesure de l’acceptance spectrale dans la section suivante.  

 

III.6.2 Acceptance spectrale 

 

La mesure de l’acceptance spectrale est réalisée en utilisant le montage expérimental présenté 

Figure III.20. Elle repose sur l’accordabilité de la source de pompe qui est un OPG (TOPAS). 

L’intensité de pompe est ici fixée à 0,3 GW.cm-2. L’intensité du faisceau à 3ω généré est 

mesurée en fonction de la longueur d’onde du faisceau pompe à ω ; elle est divisée par 

l’intensité de pompe pour chaque mesure afin de réduire l’impact de l’instabilité de la source. 

L’incertitude sur la longueur d’onde est de 1nm, due à la calibration du spectromètre et à 

l’incertitude de lecture. L’incertitude sur la valeur de l’intensité est déduite par propagation des 

erreurs à partir des mesures des intensités réalisées sur l’oscilloscope. La courbe ainsi obtenue 

est donnée Figure III.22.  

L’allure de la courbe expérimentale est bien un sinus cardinal carré, comme prévu par la théorie. 

De plus, la longueur d’onde d’accord de phase mesurée expérimentalement, 
exp 1594PM nm  , est 

exactement la valeur prédite par la théorie. En outre, la largeur de la courbe s’explique une 

nouvelle fois par la forme prismatique du guide, les valeurs théoriques correspondant aux 

sections d’entrée et de sortie encadrant parfaitement le pic d’accord de phase. Cette mesure 

valide donc une nouvelle fois la modélisation des indices effectifs.  
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Figure III.22 : Acceptance spectrale de la THG de type II réalisée au sein d’un guide de 

longueur L=8,6mm taillé selon l’axe Y du cristal. Les carrés noirs sont les points 

expérimentaux. La courbe bleue est un ajustement par la fonction sinus cardinal carré. La 

courbe rouge correspond à l’acceptance théorique calculée pour un guide de dimension 

transverse 6,17avgd m  constante. Les traits pointillés noirs indiquent les longueurs d’onde 

d’accord de phase qui correspondent aux sections transverses d’entrée et de sortie données 

en (III.27). 

 

La largeur mesurée à 0,405 du maximum est 
exp 4,75 .L nm cm  . En revanche, la valeur 

déduite du pic théorique obtenu pour un guide de dimension transverse supposée constante est 

1,5 .thL nm cm  . C’est à partir de ces deux données qu’il est possible d’estimer la valeur de 

longueur effective d’interaction effL , qui est la longueur pour laquelle l’accord de phase est 

maintenu tout du long. Elle s’obtient par :   

 

 
exp

2,7
calc

effL L mm






   (III.31) 

 

Cette valeur est donc inférieure à la longueur géométrique 8,6L mm . Cette différence est 

principalement dû au gradient de désaccord de phase le long de l’axe du guide prismatique. 

 

Les conditions d’accord de phase de la THG ayant été déterminées lors de la mesure de 

l’acceptance spectrale, l’étape suivante consiste à fixer la longueur d’onde à la valeur de 

l’accord de phase et à mesurer le rendement de conversion  
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III.6.3 Rendement de conversion  

 

III.6.3.1 Prise en compte des pertes optiques par évanescence dans la couche d’or 

 

Si l’étude de la SHG a soulevé la question des pertes par couplage plasmonique, qui a conduit 

à l’augmentation de l’épaisseur de la couche de silice de 300nm à 600nm, n’avait pas à l’époque 

été considérée la présence de pertes par évanescence tout au long de la propagation des champs 

dans le guide. Ces pertes dues à la proximité de la couche d’or vis-à-vis du guide d’onde 

diélectrique sont en fait importantes, particulièrement pour les grandes longueurs d’onde. 

La modélisation de ces pertes a été réalisée par Mathieu Chauvet grâce au logiciel RSoft pour 

les champs à ω et à 3ω et les directions de polarisation respectivement selon les axes x et z du 

cristal, les ondes se propageant dans la direction y. Seule l’absorption linéaire a été considérée 

ici, l’absorption à 2 photons pouvant être négligée dans nos expériences de THG. S’il n’y a pas 

de différence significative obtenue suivant la polarisation, les pertes calculées sont trois fois 

plus fortes à ω qu’à 3ω. Un exemple de courbe obtenue lors de ces simulations est donné Figure 

III.23. 

De ces simulations sont déduits les coefficients de pertes par évanescence en décroissance 

exponentielle, soit :  
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 (III.32) 

 

 
Figure III.23 : Simulation RSoft de la décroissance de l’intensité d’un champ à ω par onde 

évanescente en fonction de la distance parcourue dans le cristal, réalisée par Mathieu Chauvet 

à Femto-ST. Les coefficients de pertes sont déduits de ces calculs. La décroissance parait 

linéaire car la longueur d’interaction considérée ici est très faible (500µm). 
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La THG directe est supposée réalisée dans l’approximation de la pompe non dépeuplée. En 

toute rigueur, la section du guide n’est pas constante le long de la propagation, comme indiqué 

Figure III.21. Les indices effectifs et les conditions d’accord de phase varient donc lors de la 

propagation. A longueur d’onde de pompe fixée, l’interaction n’est donc pas rigoureusement 

en accord de phase partout le long de la direction de propagation Y du guide. Le calcul sera 

alors réalisé en approximant le guide comme ayant une section constante permettant l’accord 

de phase sur une longueur d’interaction prise comme la longueur effective déduite des mesures 

d’acceptance spectrale et donnée en équation (III.31). Il vient alors pour l’amplitude complexe 

de l’onde de troisième harmonique 3

XE  compte tenu de l’équation (I.50) : 
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D’autre part, la modélisation des pertes par onde évanescente donne une dépendance en 

exponentielle décroissante de l’intensité avec la distance de propagation Y , soit : 

 

  ,3 ,3 ,3( ) (0)expI Y I Y        (III.34) 

 

Il est alors possible d’en déduire les amplitude complexes des champs électriques des ondes en 

interaction pour effY L , soit : 
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Le terme   rend compte de la THG et le terme  effL  des pertes à   et 3 . Pour une 

propagation selon l’axe Y qui est un axe du repère diélectrique, l’angle de double réfraction est 

nul, soit (3 ) 0   , ce qui donne pour   : 

 

  
2

(3)

3 3

(0) (0) 3X Z

effX
E E

n
 

 


 


      (III.38) 

 

Le calcul de  effL  donne : 
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(III.39) 

 

Le champ électrique de troisième harmonique juste avant la sortie du guide s’écrit alors : 

 

    
  2

(3)

3 3

3 3

1 exp 3 22
( ) 3 exp (0) (0)

3

effX X Z

eff eff effX

L
E L j L E E

n



   

  


  

 

  
      

  

(III.40) 

 

Le passage des amplitudes complexes des champs électriques aux intensités se fait en utilisant 

l’équation suivante adaptée de l’équation (I.5) : 

 

 
2,3 0

,3 ,3

02

n
I E

 

   




  (III.41) 

 

Il vient alors en introduisant également les coefficients de Fresnel ,3T   : 
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Il est à remarquer ici que les pertes par couplage ont été négligées du fait de l’amélioration de 

l’état de surface des guides par rapport à ceux qui avaient été considérés pour les expériences 

de SHG ont été faites. 

 

Le passage aux énergies se fait en utilisant l’équation suivante adaptée de l’équation (I.67) : 
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 (III.43) 

Compte tenu des liens entre les caractéristiques des faisceaux à   et 3  donnés en équation 

(I.69), il vient : 
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(III.44) 

 

L’application numérique se fait avec 2,87effL mm et les données rassemblées dans le Tableau 

III.5 : 

 

 
λ 

[nm] 

(3)

16

[m2V-2] 
τ [ps] 

W 

[μm] 
zT  

xT   [cm-1] Xn  Zn  

ω 1594 - 15 2,5 0,92 0,93 0,3 1,7205 1,8067 

3ω 531,3 8,05.10-22 - - - 0,92 0,1 1,7780 - 

Tableau III.5 : Données utilisées dans le calcul de l’énergie du faisceau de troisième 

harmonique en fonction de l’énergie de pompe. Le rayon du faisceau est déduit des simulations 

RSoft. Le coefficient 
(3)

16 est calculé à partir des relations de Miller et de la valeur mesurée tirée 

de [25]. 

 

Le résultat du calcul est comparé aux données expérimentales présentées en Figure III.24 au 

sein de la partie suivante. 
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III.6.3.2 Mesure de l’énergie du faisceau de troisième harmonique 

 

L’énergie du faisceau généré à 3ω obtenue en sortie de guide est mesurée en fonction de 

l’énergie de pompe qui est atténuée par des densités neutres successives et varie de 0,42 μJ à 

2,0 μJ. L’incertitude sur l’énergie du fondamental   est obtenue par propagation des erreurs 

sur la calibration et la lecture. Elle est bien plus grande que l’incertitude sur l’énergie de 

troisième harmonique 
3 , puisqu’il s’agit d’incertitudes absolues, les incertitudes relatives 

étant comparables. Les résultats de mesure sont comparés au calcul théorique Figure III.24. 

L’accord obtenu entre théorie et expérience est vraiment excellent, ce qui confirme que les 

approximations sur lesquelles s’appuie la modélisation sont adéquates. De plus, cela renforce 

grandement la confiance en la modélisation par le biais des indices effectifs ainsi qu’en la 

mesure des coefficients non linéaires [25]. Le rendement maximal mesuré est de 3,2%, ce qui 

est supérieur aux 2,4% qui avaient été obtenus dans le cas du cristal massif de KTP de 1,1mm 

de long [25]. C’est un très bon résultat pour une THG directe, c’est-à-dire qui sollicite les 

éléments du tenseur de susceptibilité électrique d’ordre 3. En prenant en compte la différence 

de longueur des cristaux, les rendements mesurés sont donc comparables à ceux obtenus pour 

un cristal massif. En revanche, la longueur d’interaction peut augmenter jusqu’à plusieurs 

centimètres dans le cas des guides grâce au confinement qui empêche toute divergence du 

rayonnement. De plus, des simulations récentes de pertes par onde évanescente ont montré 

qu’une épaisseur de la couche de silice d’environ 2μm permettrait de réduire drastiquement ces 

pertes. Les guides d’onde monocristallins ont donc un fort potentiel pour la THG, et par 

extension pour la TPG.  
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Figure III.24 : Evolution de l’énergie générée 
3 en fonction de l’énergie du fondamental 

 . Les points noirs correspondent aux mesures. La courbe bleue est un calcul réalisé sans 

paramètre ajustable à partir des données qui figurent dans le Tableau III.5. 

 

III.7 Conclusion  

 

Ce chapitre était dévolu à l’étude de guides d’onde monocristallins taillés en arête. L’objectif 

principal est de concevoir un générateur de triplets de photons par fluorescence paramétrique 

d’ordre 3 qui soit efficace, en confinant fortement la lumière tout en réalisant l’accord de phase 

par biréfringence. L’état de l’Art dans lequel s’inscrit cette innovation technologique a, dans un 

premier temps, permis de contextualiser l’étude et de mettre en exergue le choix des procédés 

de fabrication réalisés à l’Institut Femto-ST de Besançon. Ensuite a été décrite la modélisation 

de l’effet du confinement optique par le biais de l’introduction des indices effectifs. La 

dispersion de ces indices a été modélisée par ajustement de valeurs discrètes obtenues par calcul 

numérique. Les calculs d’accord de phase de la TPG ont montré qu’il est possible de 

sélectionner les longueurs d’ondes d’accord de phase souhaitées en concevant un guide de 

section carrée. Ainsi, la TPG pompée à 532 ou 527nm est envisageable dans des guides taillés 

selon l’axe Y de KTP de dimension transverse proche de 6,2μm. La caractérisation optique 

linéaire et non linéaire des guides à notre disposition a ensuite été résumée. Puis l’étude de la 

SHG a permis de mettre à l’épreuve, avec succès, la théorie qui a été développée et donc de 

valider le design des générateurs de triplets de photons taillés selon l’axe Y. L’étude de la THG 

a finalement confirmé la robustesse de la capacité prédictive de notre modélisation. 

Le rendement mesuré de THG de 3,2% est très encourageant. Une nouvelle puce est en cours 

de fabrication : les guides feront cette fois-ci presque 3cm de long, ce qui permettra 

d’augmenter encore le rendement d’interaction. 

Une autre alternative technologique, fruit d’une collaboration avec l’équipe d’Ady Arie de 

l’université de Tel-Aviv se base sur la génération indirecte des triplets de photons par cascade 

de deux processus quadratiques. Le chapitre suivant détaille l’étude de ces cristaux quasi-

périodiques
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IV Caractérisation optique des cristaux à domaines 

ferroélectriques inversés quasi-périodiquement 

 

La Nature est un temple où de vivants piliers 

Laissent parfois sortir de confuses paroles; 

L’homme y passe à travers des forêts de symboles 

Qui l’observent avec des regards familiers. 

Charles Baudelaire, Les fleurs du mal 

 

Ce chapitre est dévolu à l’étude d’un cristal de KTP mis en forme pour répondre à la 

problématique de la génération de triplets de photons. Dans un premier temps, les motivations 

et le contexte scientifique dans lequel elles s’inscrivent seront rappelés. Ensuite, les éléments 

théoriques sur lesquels reposent l’ingénierie du cristal seront présentés. Enfin, l’ensemble des 

expériences de génération de tierce harmonique et de second harmonique, préliminaires 

obligatoires à la génération de triplets de photons, seront décrits et comparés avec les calculs 

théoriques. 

 

 

IV.1 Introduction 

 

Comme il l’a été évoqué dans le chapitre II, la génération paramétrique de triplets de photons 

peut aussi être réalisée par une voie moins directe qu’un processus cubique. En effet, deux 

générations paramétriques quadratiques de paires en cascade peuvent conduire à l’obtention 

d’un triplet [83]. Le cas totalement dégénéré en pulsation est schématisé en Figure IV.1.  

 

 
Figure IV.1 : Schématisation de la génération de triplets de photons par cascade de processus 

quadratiques. 

 

L’un des photons de la première paire est scindé en deux autres photons qui viennent compléter 

le triplet. Cet effet a notamment été mis en évidence par le groupe dès le début des années 2000 

[67], mais dans le but de minimiser le nombre de triplets issus de processus quadratiques 

pouvant venir parasiter le processus cubique désiré.  
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Ce processus de cascade quadratique peut être bien plus efficace que le processus direct utilisant 

les éléments du tenseur (3) parce qu’il sollicite les éléments du tenseur (2) qui lui sont bien 

supérieurs.   Cette génération indirecte a donc des avantages certains.  En outre, en utilisant des 

cristaux à domaines ferroélectriques alternés, il est même possible de choisir les longueurs 

d’onde de l’interaction. C’est ainsi que l’équipe de Thomas Jennewein a réussi, au cours des 

années 2010, à réaliser des mesures de pics de coïncidence entre des photons triplets [83,85]. 

Ces expériences ont utilisé deux cristaux consécutifs à domaines ferroélectriques inversés 

périodiquement, chacun ayant été conçu pour l’accord de phase d’une génération de paires de 

photons (cf. section II.2.4). 

C’est cette même configuration, deux cristaux à domaines ferroélectriques inversés, qui est 

choisie dans la majorité des dispositifs commerciaux pour réaliser la génération de troisième 

harmonique (le processus inverse de la TPG) de manière efficace [126]. La principale utilisation 

commerciale est alors le triplage de fréquence de la fondamentale des lasers Nd:YAG dans le 

but de servir de source de pompe pour des oscillateurs paramétriques optiques [127].  

Toutefois, l’utilisation de deux cristaux successifs présente des inconvénients. Les pertes de 

Fresnel, pour lesquelles il a été vu au chapitre I qu’elles amoindrissaient l’efficacité d’un 

processus non linéaire, interviennent d’autant plus que le nombre d’interfaces cristal/air est 

augmenté, ceci étant valable tant pour la THG que pour la TPG. La nouvelle approche explorée 

ici part alors de l’hypothèse que réaliser l’accord de phase des deux processus de la cascade de 

manière concomitante devrait alors conduire à de plus forts rendements de conversion. Et pour 

la TPG spécifiquement, il y aurait quasi-instantanéité de la production du triplet comparé à la 

cascade, ce qui sera plus favorable du point de vue quantique. Ainsi, l’utilisation d’un seul 

cristal à domaines alternés conçu de manière à mettre en accord de phase les deux processus en 

même temps apparaît donc attrayante. 

La prochaine partie aura pour objectif de présenter les différentes méthodes existantes qui 

permettent de réaliser la THG par cascade de processus quadratiques au sein d’un unique cristal.  

 

IV.2 Etat de l’Art de la génération de tierce harmonique par 

cascade quadratique 

 

La génération de tierce harmonique peut donc être décomposée en deux étapes consécutives : 

dans un premier temps une génération de second harmonique 2    , puis une génération 

de somme de fréquences conduit à la génération de troisième harmonique 2 3    . Les 

deux désaccords de phase sont respectivement notés 
SHGk et 

THGk . 

Afin d’avoir une interaction efficace, il est nécessaire que les deux étapes de la cascade soient 

en accord de phase. Pour cela, il est dans un premier temps possible d’utiliser le quasi-accord 

de phase avec deux motifs différents et donc d’inverser les domaines ferroélectriques avec deux 

périodes différentes l’une sur la première moitié de l’axe de propagation dans le cristal, et 

l’autre sur la seconde. En effet, comme l’indique l’équation (I.42), la période d’inversion au 
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premier ordre à l’accord de phase est reliée au désaccord de phase selon 
2

k


 


 . La première 

période d’inversion va donc compenser le désaccord de phase de la première étape de la 

cascade, la seconde période étant choisie pour compenser le désaccord de phase de la deuxième 

étape.  

C’est par exemple le cas de l’étude de Louchev et Wada, qui calculent un rendement théorique 

maximal autour de 30% dans un cristal de PP-LiTaO3 [128]. Toutefois, dans ce schéma-là, les 

photons créés dans la première étape ne sont pas concomitamment mis à contribution pour la 

deuxième. Par conséquent, seulement la moitié de la longueur du cristal va intervenir pour 

chaque processus. Cela revient donc à utiliser deux cristaux différents, en gagnant seulement 

sur les pertes en réflexion de Fresnel.   

Au sein d’un unique cristal, il s’agit donc de chercher des conditions pour lesquelles le quasi-

accord de phase par biréfringence pour chaque processus sera obtenu de manière simultanée.  

La première proposition qui va dans ce sens est attribuée à Akhamanov et Khokhlov en 1964 

dans un article russe resté non traduit, puis transcrit dans les années 70 [129]. Les premières 

tentatives expérimentales, elles aussi publiées en langue russe, ne furent visiblement que très 

peu concluantes [130]. Elles sont rapportées dans une revue de 2004 [131].  Un article plus 

récent rapporte un rendement autour de 30% au sein d’un unique cristal de KDP taillé à 

( 60 , 0 )      [132], toujours via l’accord de phase par biréfringence. 

Ce type de condition spécifique où les deux processus se retrouvent à l’accord de phase en 

même temps est aussi accessible en quasi-accord de phase. C’est notamment le cas de 

l’expérience publiée en 2007 par l’équipe de Huang, qui a travaillé avec une fibre optique 

cristalline de LiNbO3 à domaines ferroélectriques inversés [133]. C’est aussi cette voie qu’ont 

suivi Ming et al. en utilisant des cristaux de LiTaO3 [134], les rendements mesurés allant jusqu’à 

19% [135]. 

D’autre part, les conditions expérimentales pour lesquelles la THG directe est à l’accord de 

phase, avec également de fortes contributions quadratiques (SHG + SFG), sont intéressantes 

pour atteindre des rendements de THG importants. Elles ont été étudiées dans la fin des années 

90, notamment dans un cristal de TiO2 dans la phase rutile. Un rendement d’environ 6% fût 

atteint, cette expérience mettant donc à contribution à la fois les éléments des tenseurs (2) et 

(3)  [136].  

Une approche théorique originale proposée par Longhi est à noter [137]. Elle exploite le concept 

de passage adiabatique par un « état sombre » emprunté à la technique de transfert de population 

en physique atomique, appelée « passage adiabatique Raman stimulé » (STIRAP) [138]. Cette 

méthode repose sur un schéma d’inversion des domaines ferroélectriques très spécifique. Ceci 

a pour effet de générer les photons à 3ω en laissant l’état intermédiaire à 2ω dépeuplé. Aucune 

mise en œuvre expérimentale n’a, à ce jour, été rapportée. Toutefois, le fait de ne pas avoir ces 

photons intermédiaires à 2ω est un avantage certain. Théoriquement, presque toute l’énergie de 

pompe peut être convertie en signal de THG voire de TPG. Dans la référence [137], le 

rendement théorique maximal annoncé négligeant les pertes est de 100%. Par ailleurs, dans les 

expériences de génération de photons uniques ou de TPG, une difficulté essentielle est de 
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s’affranchir de la contribution des photons issus des étapes intermédiaires. On voit alors toute 

l’importance d’éviter cette pollution. 

Parmi toutes ces approches technologiques différentes, l’une d’elle se démarque clairement à 

travers les rendements de conversion de THG observés expérimentalement. Ceci est illustré 

dans le Tableau IV.1 issu de l’article de Saltiel [131]. 

 

 
Tableau IV.1 : Résumé des rendements de THG atteints par différentes méthodes : les 

pavages quasi périodiques QPOS (Quasi-Periodic Optical Supperlatices), le quasi-accord de 

phase QPM (Quasi-Phase-Matching), l’accord de phase par biréfringence BPM (Birefringent 

Phase-Matching). Tiré de [131]. 

 

Il s’agit d’utiliser des cristaux à domaines ferroélectriques inversés de manière quasi-

périodique. Les structures quasi-périodiques sont des structures ordonnées mais qui n’ont pas 

de symétrie de translation. La quasi-périodicité a été rapportée dans des quasi-cristaux 

métalliques pour la première fois en 1984 [139]. La première mise en évidence d’une telle 

architecture est probablement la suite de Fibonacci, qui étudiait au début du XIIème siècle 

l’évolution des populations de lapins, comme illustré sur la Figure IV.2.  L’architecture est 

dans ce cas basée sur le fait que chaque mois, une paire de lapins adulte (L) donne une paire 

(L) plus une paire de jeunes lapins (S), et une paire (S) de jeunes lapins devenus grands (donc 

une nouvelle paire adulte L) qui, à son tour, engendrera plus tard une paire de jeunes lapins. 

Un ordre existe clairement mais le cristal perd toute symétrie de translation.  
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L’idée a donc été adaptée à la fabrication de cristaux quasi-périodiques, notamment pour la 

THG dans des cristaux de LiTaO3 par les équipes de Zhu et Ming, avec un rendement maximal 

annoncé à 27% [140,141]. La fabrication d’un tel milieu artificiel est présentée en Figure IV.2.  

Les paires (L) et (S) sont transposées à des briques de longueurs et de signes des coefficients 
(2)  différents, chacune correspondant à une des deux interactions en quasi-accord de phase. 

 

 

Figure IV.2 : Application de la suite de Fibonacci à la création d’un cristal non linéaire quasi-

périodique permettant l’accord de phase pour deux SHG de manière simultanée. Tiré de [22]. 

 

La généralisation théorique de fabrication de pavages quasi-périodiques repose sur la technique 

dite de la grille duale proposée par De-Bruijn et étoffée par Rabson dans les années 80 

[142,143]. L’idée d’utiliser ces outils théoriques pour la conception de cristaux photoniques 

non linéaires a donné lieu à la méthode générale dite LAB, des noms des auteurs, Lifshitz, Arie, 

Bahabad [144,145]. Cette méthode permet de mettre en accord de phase autant de processus 

que souhaité au sein d’un unique cristal ; elle a été généralisée à des pavages 1D et 2D [144]. 

De plus, les longueurs d’onde, la direction de propagation et les directions de polarisation 

peuvent être choisies en fonction de la quasi-périodicité. C’est de l’interaction entre Benoit 

Boulanger et Ady Arie qu’est alors née l’idée d’utiliser ce concept pour l’élaboration d’un 

cristal dédié à la génération de triplets de photons. L’équipe de Ady Arie à l’Université de Tel 

Aviv a alors modélisé et façonné deux cristaux dédiés à la TPG avec lesquels nous avons eu la 

chance de pouvoir travailler, dans un premier temps à travers la caractérisation non linéaire par 

le biais de la THG. 
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Parmi toutes les technologies permettant de réaliser la THG par cascade de processus 

quadratiques, l’utilisation d’un pavage quasi-périodique se détache des autres par son fort 

rendement de conversion et la liberté de conception vis-à-vis des combinaisons possibles de 

paramètres expérimentaux. C’est cette technologie qui a été retenue par l’équipe, avec pour 

objectif final la réalisation du processus inverse : la génération de triplets de photons.  

La partie suivante s’attachera à décrire les éléments théoriques sur lesquels repose la conception 

du cristal de QPPKTP qui sera utilisé dans les expériences.  

 

IV.3 Eléments de théorie de la méthode LAB de conception de 

cristaux photoniques quasi-périodiques 

 

Cette partie décrit la méthodologie pour la conception du cristal de KTP à domaines 

ferroélectriques inversés de manière quasi-périodique (QPPKTP). Dénommée méthode L.A.B., 

elle a été généralisée à un pavage 2D pour un nombre n de désaccords de phase à compenser 

[144]. Dans le cas de la THG par cascades quadratiques, un pavage 1D permettant de mettre les 

deux étapes 2     puis 2 3     est suffisant. C’est précisément la conception d’un 

tel cristal qui sera détaillée ici. 

Sont associées à ces deux étapes les désaccords de phase, 
SHGk et 

THGk  respectivement. Ils 

s’expriment par : 

 

 
   

   

(2 )

( ) (3 ) 2

SHG

THG

k k k k

k k k k

  

   

   

   

 (IV.1) 

 

L’idée est de créer une structure quasi-périodique dont la représentation dans l’espace 

réciproque présentera des pics à des valeurs 
SHG SHGG k  et 

THG SHGG k  qui compenseront les 

deux désaccords de phase.  

Pour se faire, il faut commencer par établir une relation d’orthogonalité dans un espace de 

dimension égale au nombre de processus à mettre en quasi-accord de phase [22]. C’est dans ce 

but qu’est d’abord défini le vecteur unidimensionnel ( , )SHG THGk k k   , et le vecteur 

1 2( , )q q q qui lui est orthogonal, donc tel que 0k q  . Les éléments q1 et q2 ne sont pas 

uniques et sont donc choisis lors de la conception du cristal.  

Ceci permet d’étendre le vecteur k dans un espace de dimension 2 et ainsi de former la matrice 

2x2 donnée ci-après : 
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(1)
1

(2)
2

SHG

THG

k q K
K

k q K

   
    

   
 (IV.2) 

 

Ainsi, la relation d’orthogonalité requise pour la construction d’un espace réciproque s’écrit : 

 

 ( ) ( ) 2i j

ijA K   (IV.3) 

 

La matrice A est donc déterminée par : 

 

  
(1)

1

(2)
2 TA

A K
A


 

  
 

 (IV.4) 

 

Et les éléments de la matrice A s’écrivent selon [22] : 

 

 

(1) (1)

(2) (2)

a b
A

a b

 
  
 

 (IV.5) 

 

Il est important de noter que ces coefficients sont déterminés de manière unique par la condition 

d’orthogonalité (IV.3). Les coefficients 
 i

b servent à calculer les coefficients de Fourier de 

chaque pic de Bragg dans le spectre du quasi-cristal [144]. Puis un algorithme dont la procédure 

est décrite dans [146] est utilisé pour optimiser les coefficients qui correspondent aux pics de 

Bragg requis pour les accords de phase désirés. Les coefficients 
 i

a sont appelés vecteurs de 

pavement. Ils sont utilisés pour construire la double grille qui va déterminer la construction du 

cristal artificiel. Une illustration de cette construction est proposée en Figure IV.3. 

Chacune des deux briques élémentaires est donc définie par les vecteurs de pavement et 

correspond à un désaccord de phase. Dans l’exemple de la Figure IV.3, l’inversion des 

domaines ferroélectriques est réalisée sur toute la longueur d’une des deux briques. Diverses 

configurations ont été testées par l’équipe d’Ady Arie [145]. L’ordre dans lequel sont placées 

les briques élémentaires est défini par la double grille, mais le choix de l’origine est libre et 

permet notamment d’ajuster le pavage pour correspondre à la transformée de Fourier requise 

[144].  
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Figure IV.3 : Illustration de la méthode LAB utilisée pour concevoir un cristal permettant le 

quasi-accord de phase simultané de deux processus non linéaires [22]. (a) Schéma des deux 

désaccords de phase. (b) Construction de la double grille (deux peignes), dans laquelle les 

lignes de chaque couleur correspondent à un désaccord de phase et donc au vecteur de 

pavement 
 i

a associé. (c) Création du pavage dans l’espace réel en fonction de l’ordre 

d’apparition des dents du peigne de chaque famille. (d) Attribution d’un signe à chaque 

vecteur de pavement pour la susceptibilité électrique de deuxième ordre. Dans cet exemple, 

les zones rouges sont de signe négatif et les zones bleues de signe positif. 

 

Le design d’un cristal à domaines ferroélectriques inversés de manière quasi-périodique par la 

méthode L.A.B passe donc par la détermination des vecteurs de pavement 
 i

a qui sont liés aux 

désaccords de phase demandés. L’application de cette méthode à la THG, et donc à la TPG, 

dans un cristal de QPPKTP sera le sujet de la partie suivante. 

 

IV.4 Conception d’un cristal de KTP à domaines ferroélectriques 

inversés quasi-périodiquement 

 

C’est dans le cadre d’un projet de recherche déposé au sein du laboratoire international franco-

israélien Imaginano entre les équipes de Benoît Boulanger à l’Institut Néel et celle d’Ady Arie 

de l’Université de Tel-Aviv qu’ont été conçus les cristaux de QPPKTP. L’objectif à terme est 

de réaliser la TPG dans la bande télécom, à partir de faisceau lasers de pompe à 527 ou à 532nm. 

Plusieurs schémas de domaines ont donc été conçus, avec des configurations expérimentales, 

en termes de longueurs d’onde d’accord de phase et polarisation des photons, qui sont 

différentes et donc correspondant à des quasi-périodicités différentes, comme illustré en Figure 

IV.4. 
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Figure IV.4 : Schématisation du cristal de QPPKTP (vue de dessus). La propagation est 

prévue pour être effectuée selon l’axe x du repère diélectrique.  

 

L’utilisation de la méthode LAB sera illustrée ici pour la zone n°4 qui a été caractérisé de 

manière précise lors de cette étude à travers la caractérisation de la THG, processus inverse 

mais plus efficace que la TPG.   

Dans le sens de la THG, la cascade modélisée dans cette zone 4 est constituée d’une SHG de 

type 0, pour laquelle tous les champs sont polarisés selon l’axe z du cristal, et d’une SFG de 

type II, soit : 

  

 
1581 1581 790,5 ( )

790,5 1581 527 ( )

z z z

z y y

SHG

THG

  


 
 (IV.6) 

 

Ceci correspond à une TPG pompée à 527nm, l’une des longueurs d’onde de pompe ciblées 

dans le projet, avec 
2 31581 , 790,5 , 527nm nm nm       .  

A partir de l’équation (IV.1), les désaccords de phase s’écrivent de la façon suivante en fonction 

des indices de réfraction : 

  

 

 
4

, (2 , ) ( , )

2
( ) 3 (3 , ) 2 (2 , ) ( , )

z z

SHG

y z y

THG

k T n T n T
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 (IV.7) 

 

L’accord de phase est alors calculé pour une température de travail de 100°C. A partir des 

relations de Sellmeier et de l’évolution en température des indices principaux de KTP données 

par les équations (I.15) et (I.16) et les Tableaux I.1 et I.2, sont calculés les désaccords de phase 

donnés par (IV.8). Les valeurs obtenues sont données ci-dessous. 
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1

1

0,24441

0,22031

SHG SHG

THG THG
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 (IV.8) 

 

Les facteurs GSHG et GTHG sont ceux qui sont définis en équation (I.41) pour le quasi-accord de 

phase classique. Ces désaccords de phase calculés servent alors de paramètres injectés dans le 

programme de calcul de la méthode LAB. Les vecteurs de pavement ainsi obtenus sont : 
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 (IV.9) 

 

La figure de Fourier obtenue après optimisation par les calculs numériques réalisés par Sivan 

Trajtenberg-Mills à l’Université de Tel-Aviv est présentée en Figure IV.5 (d). 

 

 
Figure IV.5 : (a) Schéma de la cascade quadratique présentant les différents vecteurs d’onde 

et désaccords de phases mis en jeu, sans correspondance entre la taille des vecteurs et 

l’espacement des briques élémentaires dans le fond de l’image. (b) Image microscopique en 

vue du dessus du cristal de QPPKTP qui met en évidence le pavage réalisé. L’échelle 

horizontale en jaune vaut 28μm. (c) Diffraction du cristal en champ lointain, en orange sont 

les pics qui correspondent à ceux désirés par la conception théorique. (d) Transformée de 

Fourier du pavage théorique de la zone n°4 pour laquelle ressortent deux pics d’ordonnées 

FSHG=0,4 et FTHG=0,4 aux valeurs SHGk et THGk . Tiré de [147]. 
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Le système d’équations couplées des champs mis en jeu au sein de la zone 4 est obtenu à partir 

du système d’équations (I.26) : 
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 (IV.10) 

 

Les facteurs 
SHGF et 

THGF sont les coefficients de Fourier associés aux deux étapes de la 

cascade. Ils correspondent à la hauteur des pics dans l’espace réciproque de la Figure IV.5 (d). 

Il est à noter que la représentation de Fourier dans le cas d’un quasi-accord de phase classique 

avec domaines inversés périodiquement donnerait un unique pic à k G  . 

Le terme qui sollicite (2)

24 dans l’équation différentielle d’évolution du champ de second 

harmonique est celui qui gouverne le couplage entre les interactions quadratiques. Il est 

responsable de la combinaison de tous les champs en interaction. C’est donc sur ce terme que 

repose la valeur ajoutée des cristaux quasi-périodiques étudiés dans ce chapitre, vis-à-vis des 

technologies reposant sur l’utilisation de deux cristaux à domaines périodiquement inversés.   

La zone 4 présentée en Figure IV.4 a été détaillée dans la partie précédente. Les 6 zones sont 

sur un cristal de L=1cm de long, et sont disposées de manière à être espacées de 0,5mm. Les 

trois premières sont prévues pour fonctionner avec des photons pompe à 532nm pour la TPG ; 

pour les trois dernières, la source de pompe est à 527nm. Les combinaisons de longueurs d’onde 

et de polarisations des autres domaines seront données pour la THG.  

Pour la zone 1, une SHG de Type 0 suivie d’une SFG de type II ont été choisis. 

  

 
1596 1596 798 ( )
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z z z

z y y
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 (IV.11) 

 

Cela permet, à partir d’un faisceau laser à 532nm de générer des triplets de photons à 1596nm, 

avec la possibilité d’une séparation en polarisation en utilisant un prisme de Glan-Laser des 
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deux photons polarisés selon l’axe z et du photon polarisé selon y. Les désaccords de phase 

calculés pour ces deux étapes valent 1 10,2398
SHG

k m   et 1 10,2263
THG

k m   . 

La zone 2 est définie à partir de la même configuration que la zone 1 ; ce sont les valeurs des 

coefficients de Fourier qui diffèrent. Le coefficient non linéaire 
( 2)

zzz associé à la SHG étant plus 

fort que le coefficient
( 2)

yzy  sollicité par la SFG, l’idée est d’associer un coefficient de Fourier 

via la méthode LAB plus fort pour la SFG, et ainsi d’avoir la même efficacité pour les deux 

étapes. La figure IV.6 illustre la différence des coefficients de Fourier théorique associée à la 

zone 2. 

 

 
Figure IV.6 : Transformée de Fourier du pavage théorique associée à la zone 2. Les deux pics 

théoriques, correspondant aux désaccords de phases des deux étapes de la cascade, sont 

identifiés par la diffraction du cristal en champ lointain. 

 

La zone n°3 est conçue pour n’utiliser que le coefficient le plus fort à travers deux interactions 

quadratiques de type 0. Elle ne fait donc intervenir que des photons polarisés selon l’axe z du 

cristal. 
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 (IV.12) 

 

Malheureusement, au moment de la modélisation, il y a eu une erreur de calcul sur les 

désaccords de phase. Cette zone n’est donc pas utilisable. La même erreur est intervenue pour 

la zone 6. Les configurations expérimentales de la zone 5 sont identiques à celles de la zone 4, 

c’est encore une fois sur la valeur des coefficients de Fourier sollicités que se fait la différence. 
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A partir des résultats de l’algorithme basé sur la méthode LAB, le schéma de pavage a été 

transmis à la société Israélienne Raicol qui synthétise des cristaux de KTP. Les indices pris lors 

des calculs théoriques de ce chapitre sont ceux qui ont été mesurés préalablement par Ady Arie 

autour de 100°C sur un cristal de KTP de la même provenance. Raicol réalise également 

l’inversion des domaines. Cette inversion repose sur l’application d’un champ coercitif sur les 

briques élémentaires désirées.  Dans ce but, une couche photosensible est déposée sur le cristal. 

Un masque de lithographie spécifique est créé, et par photolithographie ne laisse le matériau 

photosensible que là où l’on ne souhaite pas inverser les domaines. Ce protocole est présenté 

en Figure IV.7. Une fois ce traitement terminé, les zones apparaissent visibles comme illustré 

sur la Figure IV.5 (b). Ce contraste visuel est dû à la différence intrinsèque entre les faces z+ et 

z- du cristal de KTP qui sont inversés quasi-périodiquement. L’observation des pics de 

diffraction en champ lointain permet également de vérifier la qualité de l’inversion.  

 

 
Figure IV.7 : Illustration de la technique utilisée pour l’inversion des domaines, dans le cas 

simple d’une inversion périodique. 1) Photolithographie du cristal sur lequel une couche 

photosensible a été déposée. 2) Gravure des parties exposées. 3) Application du champ 

coercitif qui renverse les dipôles dans les zones où le métal est en contact direct avec le cristal. 

Tiré de [22]. 

 

Mis à part les zones 3 et 6 pour lesquels une erreur de modélisation a été commise avant 

fabrication, toutes les zones sont fonctionnelles. Notre choix s’est porté sur la zone 4 pour deux 

raisons. Premièrement, la source de pompe accordable que nous avons utilisée pour caractériser 

la THG fonctionne mal autour de 1600 nm du fait d’un changement de réseau utilisé pour 

l’affinement spectral de l’Oscillateur Paramétrique Optique. Or, les deux premières zones sont 

prévues pour un accord de phase de THG avec des photons de pompe proches de 1600 nm.  

Nous avons par conséquent choisi de concentrer nos efforts sur les zones 4 et 5 pour lesquelles 

l’accord de phase est attendu vers 1581 nm, soit un faisceau pompe à 527 nm dans le cadre de 

la TPG. La zone 4 a rapidement donné de meilleurs résultats de rendement de conversion pour 

la THG. C’est donc sur elle que s’est centrée notre étude. L’accord de phase étant prévu pour 

100°C, il faut avant toute chose s’assurer de pouvoir maintenir le cristal dans une température 
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stable proche de cette valeur théorique. Un four spécifique a donc été adapté et calibré. Les 

détails en sont donnés dans la partie suivante. 

 

IV.5 Dispositif expérimental pour la caractérisation de la SHG et 

de la THG 

 

Le four utilisé dans le cadre de cette étude est un four commercial résistif, adapté à la 

thermorégulation de gros cristaux et modifié par Laurent Del Rey du pôle mécanique de 

l’Institut Néel. Un insert en cuivre adapté à la taille du cristal (typiquement 10x11x2mm) a été 

fabriqué afin d’assurer une stabilité suffisante sur les platines optiques, et surtout un contact 

thermique de haute qualité entre le cristal et le métal. Une photographie du cristal pris de face 

dans le four est reproduite sur la Figure IV.8. Hormis les faces d’entrée et de sortie, les autres 

faces du cristal sont en contact avec l’insert en cuivre. Une masse thermique conséquente 

entoure l’ensemble afin de stabiliser au mieux la température. La fonction de chauffage résistif 

est régulée par un boitier de consigne équipé d’un régulateur PID (Proportionnel-Intégral- 

Dérivé). Ceci permet de sélectionner une température de travail qui est stabilisée en environ 

5min, ce qui est compatible avec nos expériences.  

La pièce a été usinée pour insérer plusieurs thermocouples Chromel/Alumel type K en contact 

direct avec l’échantillon de manière à contrôler la température à divers endroits du cristal. Ces 

thermocouples sont parfaitement adaptés aux températures de travail, qui peuvent s’échelonner 

de 20°C à 200°C. Ceci permet à la fois de calibrer la température de consigne et de vérifier que 

les gradients de température ne seront pas source de modification des conditions d’accord de 

phase lors de la propagation de la lumière dans une zone spécifique du cristal. 

  

 
Figure IV.8 : (a) Photographie du four, du côté de la face d’entrée du cristal. (b) Schéma 

zoomé de la zone délimitée en pointillés sur lequel sont représentés les points d’insertion des 

gaines de thermocouples. (c) Schématisation de la vue de dessous du cristal et des points de 

contact des thermocouples avec le cristal permettant la mesure des températures T1, T2 et T3. 

 

Les mesures des températures relevées, T1, T2 et T3, en fonction de la température de consigne 

sont reproduites sur la Figure IV.9. A chaque fois, un très bon accord entre la température de 
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consigne et la température mesurée sur le cristal est observé. L’écart relatif se creuse un peu 

lorsque la température de consigne augmente, mais c’est extrêmement faible. Ces mesures 

donnent aussi accès aux gradients de température au sein du cristal. L’écart moyen entre T1 et 

T2 est de 0,3°C. En conséquence, le gradient transverse augmente faiblement avec la 

température de consigne. Concernant le gradient longitudinal, l’écart moyen entre T2 et T3 est 

encore meilleur, d’environ 0,15°C. Même lorsque les thermocouples sont placés directement 

sur les faces d’entrée et de sortie, l’écart de température mesurée avec le centre du cristal est de 

0,5°C au plus, ce qui est tout à fait raisonnable.  

Ainsi, une fois la température de consigne fixée, la température de travail au sein du cristal ne 

devrait pas varier de plus d’un degré. En prenant en compte les équations de variation des 

indices de réfraction de KTP avec la température qui sont explicitées en équations (I.16) et 

(I.17), cet écart maximal sera responsable d’une variation d’indice inférieure à 10-5. L’accord 

de phase ne devrait donc pas être perturbé par les fluctuations thermiques au sein du cristal. Ce 

point sera bien sûr à vérifier lors de la mesure de l’acceptance thermique. Notons que la 

température que nous avons choisie de relever au cours des expériences suivantes est la 

température T3. La précision de mesure sur la température du cristal est donc de 0,5°C. 

 

 
Figure IV.9 : Mesure des températures au contact du cristal en fonction de la température de 

consigne. 

 

Le four, dont la hauteur peut être contrôlée par un support élévateur, est finalement placé sur 

une pièce opto-mécanique, type support de prisme, permettant la rotation selon trois degrés de 

liberté afin de s’assurer de l’auto collimation du cristal. Enfin, Une platine micrométrique de 

translation complète le montage pour sélectionner la zone dans laquelle le faisceau est injecté. 
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La calibration du four a permis de vérifier la fiabilité de la consigne. Une fois la température de 

consigne fixée, les indices seront supposés constants dans tout le volume du cristal à l’étude car 

les gradients de température mesurés sont négligeables. Les zones ont une largeur de 1mm, et 

une longueur de 1cm. Il faut donc un faisceau laser focalisé sur un diamètre inférieur à 1 mm 

et de longueur de Rayleigh suffisante pour que l’approximation des ondes planes s’applique.  

Comme il a été vu dans le chapitre III, quand il s’agit d’utiliser des guides cristallins taillés en 

arête, l’injection de la pompe est critique mais la caractérisation du faisceau est facilitée du fait 

de la section transverse et de la propagation confinée de la lumière sur toute la longueur du 

guide.  Pour les échantillons de QPPKTP étudiés dans ce chapitre, la taille du rayon de ceinture 

et la longueur de Rayleigh du faisceau sont déterminantes, d’où la nécessité d’une 

caractérisation précise du faisceau de pompe de façon à s’assurer de conditions optimales pour 

les expériences et les modélisations.  

Dans les expériences de THG par cascades quadratiques, le faisceau pompe est dans 

l’infrarouge moyen, proche de 1600nm. Les caméras silicium à notre disposition n’étant 

sensibles que dans le visible et le très-proche infrarouge, un cristal de KTP doubleur a été utilisé 

pour pouvoir caractériser le faisceau pompe. Il s’agit d’une lame fine taillée à 52  

permettant de réaliser la SHG de type II 2y z y    . Ainsi le rayon du faisceau généré à 

2ω est mesuré par une caméra Spiricon SP907, et il est possible de cette mesure de déduire le 

rayon de la pompe à 1600 nm. 

Le montage utilisé est présenté en Figure IV.10. Une lentille ayant une focale de 50cm dans le 

visible est placée derrière une lame demi-onde et focalise le faisceau au centre du cristal dans 

le four. Le choix d’une longue focale est guidé par la nécessité d’avoir une longueur de Rayleigh 

suffisante, plus grande que la longueur du cristal de KTP. Une lame de saphir réfléchissant 4% 

du faisceau est placée à 45° en sortie du cristal doubleur et la caméra est placée sur un rail, ce 

qui permet sa translation. La position de la caméra est conjuguée avec la partie transmise par la 

lame de saphir. La mesure du rayon du faisceau pour différentes positions de la caméra permet 

de remonter à la taille du rayon de ceinture et à la longueur de Rayleigh. 

 

 
Figure IV.9 : Schéma du dispositif expérimental permettant la caractérisation du faisceau 

gaussien à 1600nm. 
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La distance focale mesurée à 1600nm est 70f cm . La longueur de Rayleigh mesurée est 

d’environ 15cm, ce qui valide l’utilisation de cette lentille pour un cristal de 1cm de longueur. 

Le rayon du faisceau doublé est donc considéré comme constant et vaut  2 145 15r m   . 

Ces notions sont rappelées en Figure I.13. La valeur du rayon du faisceau pompe est alors 

déduite de l’équation (I.68). Ce rayon, égal à   205 21r m   , sera utilisé dans les calculs 

d’intensité nécessaires à l’interprétation de nos résultats expérimentaux. Le faisceau ainsi 

caractérisé est optimal pour l’étude d’une zone de 1mm de large et de 1cm de long. L’étape 

suivante concerne donc les expériences de THG, avec une étude précise des deux étapes de la 

cascade quadratique. Trois paramètres ont été identifiés comme cruciaux dans l’optimisation 

de l’interaction : la température, la longueur d’onde et la polarisation des photons pompe. Le 

dispositif expérimental présenté en Figure IV.10 permet d’étudier leurs influences. 

Le montage donné en Figure IV.10 a pour but de permettre la caractérisation optique non 

linéaire des deux étapes de la cascade quadratique, que sont la SHG et la THG au sein de la 

zone 4 du cristal de QPPKTP.  Les désaccords de phase donnés en équation (IV.8), sur lesquels 

la conception du cristal est basée, dépendent de deux paramètres expérimentaux : la température 

du cristal et la longueur d’onde comme décrit en équation (IV.7). De plus, l’accord de phase de 

la THG qui est étudiée nécessite l’emploi de deux photons pompe polarisés selon l’axe z du 

cristal et un autre polarisé selon l’axe y. Le dispositif a donc été conçu de façon à pouvoir 

étudier le processus en fonction de T et  , mais également de sorte à faire varier la proportion 

des photons polarisés sur les axes y et z du QPPKTP.   

 

 
Figure IV.10 : Montage expérimental utilisé pour la caractérisation optique non linéaire de 

la zone 4 de QPPKTP.  

 

Le faisceau pompe à  est émis par le générateur paramétrique optique TOPAS, ayant un taux 

de répétition de 10Hz et une durée de pulse 15ps  . La longueur d’onde émise est 

accordable, et sa calibration est vérifiée à l’aide d’un spectromètre OceanOptics NIRQuest avec 
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une précision de 1nm. La température de thermorégulation du cristal est elle aussi accordable 

grâce au four présenté en section IV.2.2. Comme décrit précédemment, la précision sur la 

mesure de température est de 0,5°C. L’intensité du faisceau pompe est contrôlée par la 

combinaison d’une lame demi-onde et d’un prisme Glan-laser. La répartition en polarisation 

linéaire des photons pompe entre les axes y et z du repère diélectrique du cristal de QPPKTP 

est gérée par l’intermédiaire d’une autre lame demi-onde. Un miroir escamotable placé à 45° 

permet de mesurer l’intensité de pompe en entrée du cristal en déviant le faisceau sur un joule-

mètre Molectron J3S05.  

En sortie de cristal, un miroir possédant un haut coefficient de réflexion dans la gamme 

spectrale proche de 800nm à 45° est placé et permet de séparer le faisceau à 2ω de l’ensemble 

à ω et 3ω. Sur cette voie, un filtre Notch (Semrock) permet de filtrer les photons résiduels à 

532nm réfléchis par le miroir HR800 nm ; l’énergie du signal à 2ω est finalement mesurée par 

un pico-joulemètre Molectron J3S10. Le signal à 3ω est, quant à lui, séparé spatialement de la 

pompe à ω grâce à un prisme, et un second Molectron J3S10 collecte le faisceau au bout d’une 

distance de propagation d’environ 1m, ce qui permet une excellente séparation des deux canaux 

à ω et 3ω.  

Les paramètres du faisceau pompe sont donc : 
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205 21

ps

W m












 
 (IV.13) 

 

Le travail expérimental nécessite de la rigueur puisque 3 paramètres vont influer sur l’efficacité 

du processus. Il a fallu procéder par dichotomie afin de s’approcher des triades optimales, en 

longueur d’onde, température et polarisation. Des mesures préliminaires ont conduit à des 

valeurs autour de 95°C et 1585nm pour observer un fort signal vert en sortie du cristal, très 

probablement celui à 3ω attendu. Ces premières valeurs, déjà proches des paramètres théoriques 

(100°C et 1581nm) ont alors été affinées avec les mesures d’acceptance en longueur d’onde et 

en température.  
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IV.6 Caractérisation optique non linéaire  

 

Dans cette partie sera détaillé le travail réalisé sur l’optimisation de la THG au sein de la zone 

4 du cristal de QPPKTP. Les différentes mesures seront comparées avec les prédictions 

théoriques. Le but est de valider la conception du cristal et de mesurer le rendement de 

conversion maximal de la THG.  

 

 

IV.6.1 Détermination expérimentale des conditions optimales de la 

THG dans la zone 4 

 

Les conditions optimales de température et de longueur d’onde sont étudiées à faible intensité 

de pompe. Cela a notamment pour but d’éviter l’occurrence de tout phénomène non linéaire 

parasite qui pourrait fausser les mesures d’acceptance. Ainsi, l’approximation de la pompe non 

dépeuplée s’applique pour toutes ces premières séries de mesure. La première étape 

expérimentale a pour objectif de déterminer les conditions pour lesquelles les deux étapes de la 

cascade sont en accord de phase en même temps, afin de maximiser le rendement total. Pour se 

faire, les acceptances, thermique et spectrale, de la SHG et de la THG sont mesurées. 

 

IV.6.1.1 Etude de l’acceptance thermique des deux étapes de la cascade 

 

Dans un premier temps, c’est l’influence de la température de thermorégulation qui a été 

étudiée. La longueur d’onde de pompe est donc fixée dans cette partie. 

 

IV.6.1.1.1 Calcul de l’acceptance thermique  

 

Les expressions des acceptances thermiques de SHG et de THG sont obtenues à partir des 

équations couplées (IV.10) en régime de la pompe non dépeuplée. Le calcul est équivalent à 

celui qui conduit à l’obtention de l’équation (I.30). 

Ainsi, l’évolution de l’intensité des signaux de second et de troisième harmonique s’écrivent de 

la façon suivante en fonction de la température : 
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Les coefficients 
SHGG et 

THGG sont, pour rappel, les grandeurs calculées avec le modèle LAB 

pour compenser les désaccords de phase de chaque processus quadratique. Ils fixent la structure 

quasi périodique du cristal, comme indiqué en Figure IV.6 pour la zone 4. Les désaccords de 

phase en fonction de T sont calculés à partir de l’équation (IV.8).  Les courbes théoriques 

obtenues pour la zone 4 sont présentées en Figure IV.11. Ce sont des pics en sinus cardinal 

carré qui présentent, comme attendu, une légère asymétrie puisque l’argument est une fonction 

non linéaire de la température. Ces pics sont centrés en T=100°C. 

 

 
Figure IV.11 : Evolution théorique des intensités normalisées des signaux de second et 

troisième harmonique en fonction de la température du cristal de QPPTKP (zone 4) de 

longueur L=1cm, la longueur d’onde de pompe étant fixée à 1581nm  .   

 

A partir de ces courbes sont déduites les largeurs à 0,405 du maximum. Ces tolérances 

thermiques valent 7,7 .th

SHGL T cm   et 2,6 .th

THGL T cm   . Elles seront comparées aux valeurs 

mesurées expérimentalement et pourront permettre d’évaluer la longueur effective 

d’interaction. 
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IV.6.1.1.2 Mesure de l’acceptance thermique de chaque étape de la cascade 

 

La mesure des acceptances thermiques pour la SHG et la THG, respectivement première et 

seconde étape de la cascade, est réalisée via le montage expérimental présenté en Figure IV.10. 

La longueur d’onde du faisceau pompe a été fixée à 1585nm pour cette acquisition. Concernant 

l’angle de la lame demi-onde qui fixe la polarisation de la pompe, deux cas de figure sont à 

considérer selon que l’objectif est de maximiser l’efficacité de la THG ou de la SHG.  Pour la 

mesure de l’acceptance de la SHG, la lame demi-onde est réglée de manière à n’avoir que des 

photons pompes polarisés selon l’axe z du cristal, et ainsi avoir uniquement de la SHG. En 

revanche, pour étudier l’acceptance thermique de la THG, l’angle de la lame demi-onde a été 

choisi de façon à maximiser le signal de THG. L’intensité du faisceau pompe est ici encore 

fixée à 0,2GW.cm-2. La température initiale du cristal est prise à 20°C, puis augmentée par 

paliers successifs de 10°C. Chaque point de mesure au centre du cristal (T3) a été enregistré 

lorsque la température du palier est stabilisée au dixième de degré Celsius. Les deux courbes 

d’acceptance obtenues en fonction de T3 sont données en Figure IV.12 : les carrés noirs 

correspondent aux points expérimentaux de la mesure de la SHG, les ronds bleus ceux relatifs 

à la THG.  

Les points expérimentaux sont très bien ajustés à partir de fonctions sinus cardinal carré 

conformément à l’évolution attendue, décrite par l’équation (IV.14). L’évolution mesurée est 

donc en parfait accord avec la théorie. Les températures pour lesquelles les deux étapes de la 

cascade sont optimisées à la longueur d’onde de pompe de 1585 nm sont ici déduites de ces 

ajustements et valent respectivement exp 94 1SHGT C   et exp 99 1THGT C   . Les températures 

optimales sont donc proches des valeurs prévues lors du design du cristal, ce qui est un franc 

succès.  Ces conditions expérimentales ne sont cependant pas optimales puisque les deux étapes 

ne sont pas en accord de phase exactement à la même température. C’est une des étapes de la 

recherche du point de fonctionnement par dichotomie évoquée précédemment. Par la suite, il 

nous faudra fixer la température et effectuer la mesure de l’acceptance spectrale pour nous 

rapprocher d’un optimum commun entre SHG et THG. Cette mesure renseigne de surcroît sur 

le fait que le gradient de température au sein du cristal est négligeable du point de vue de 

l’accord de phase, comme cela était attendu. En effet, un écart de 1°C sur la température du 

cristal par rapport à la température d’accord de phase a, expérimentalement, une influence 

négligeable sur les intensités générées. 
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Figure IV.12 : Acceptances thermiques mesurées de SHG et THG en fonction de la 

température T3 mesurée au centre du cristal. Les points expérimentaux sont en noir pour la 

SHG et en bleu pour la THG. Les ajustements des courbes sont donnés en pointillés. 

 

Les tolérances thermiques sont déduites de ces courbes et valent exp 48,3 .SHGL T cm   et 

exp 49,6 .THGL T cm   . Ces valeurs sont environ 7 fois plus grandes que les valeurs théoriques (cf. 

Figure IV.11). A l’inverse des prédictions théoriques, la tolérance mesurée est plus grande pour 

la THG que pour la SHG. Ce comportement expérimental est probablement dû au fait que la 

longueur d’onde de pompe n’est pas rigoureusement optimum pour la THG. 

Les longueurs effectives seront déterminées une fois les deux étapes de la cascade 

simultanément en accord de phase. Cette concomitance sera obtenue sur les courbes 

d’acceptances spectrales données dans la partie ci-après. 

L’accord théorie/expérience est toutefois déjà très bon, ce qui valide la conception du cristal, la 

qualité de l’inversion des domaines et l’utilisation des valeurs théoriques des indices de 

réfraction en fonction de la longueur d’onde et de la température. 

 

IV.6.1.2 Etude de l’acceptance spectrale  

 

Dans cette partie, l’influence de la longueur d’onde du fondamental sur les intensités de second 

et de troisième harmonique sera étudiée. Dans ce cas, la température du cristal est fixée à une 

valeur constante.  
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IV.6.1.2.1 Calcul des acceptances spectrales 

 

L’évolution des intensités des signaux en fonction de la longueur d’onde est obtenue de 

manière similaire à ce qui a été fait pour la température.  Elle est fonction des paramètres 

d’inversion de domaine GSHG et GTHG et s’écrit : 
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Les courbes théoriques calculées sont reproduites sur la Figure IV.13. Elles atteignent leur 

maxima à 1581 nm. Les largeurs obtenues à 0,405 du maximum valent : 
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Figure IV.13 : Acceptances spectrales théoriques des deux étapes de la cascade quadratique, 

dans un cristal de QPPKTP (zone 4) de longueur L=1cm, la température étant fixée à 100°C. 

L’échelle est volontairement prise comme celle des courbes expérimentales pour faciliter la 

comparaison. 

 

A partir des calculs présentés dans cette partie sont trouvées les tolérances spectrales théoriques 

qui valent respectivement 
, 2,2 .th

SHGL nm cm  et 
, 1,8 .th

THGL nm cm  . Ces valeurs sont à 

comparer aux observations expérimentales obtenues à température fixée, ce qui est présenté 

dans la partie suivante. 
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IV.6.1.2.2 Mesure des acceptances spectrales 

 

La mesure des acceptances spectrale est réalisée en utilisant le montage expérimental présenté 

en Figure IV.10, et repose sur l’accordabilité de la source de pompe qui est un OPG (TOPAS). 

Cette fois-ci, la température du cristal a été fixée à 90,7°C. L’angle de la lame demi-onde a été 

optimisé pour chaque étape de la cascade de la même façon que pour la mesure des acceptances 

thermiques. L’intensité du faisceau pompe est fixée comme précédemment à 0,2GW.cm-2. Les 

longueurs d’onde des faisceaux à 2ω et 3ω sont mesurées par un spectromètre Ocean Optics 

USB 2000+ calibré en sortie de cristal.  Les intensités de SHG et de THG obtenues sont données 

en Figure IV.14 en fonction de la longueur d’onde de pompe : les points noirs correspondent 

aux points de mesures de la SHG, les ronds bleus à la THG. Les pointillés correspondent aux 

ajustements réalisés à partir d’une fonction sinus cardinal carré, comme pour la dépendance en 

température.  

La confiance dans la réussite du design et dans la modélisation des indices principaux de KTP 

est à nouveau grandement renforcée par ces mesures. En effet, l’accord observé entre la théorie 

et l’expérience est excellent : les deux courbes se comportent en sinus cardinal carré comme 

attendu, et les deux pics atteignent leurs valeurs maximales pour des longueur d’onde proches 

de ce qui était prévu par le calcul (1581nm à 100°C). En effet, les longueurs d’onde 

expérimentales d’accord de phase de la SHG et de la THG valent : 
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Figure IV.14 : Acceptances spectrales de SHG et THG mesurées à température fixe. Les 

points expérimentaux sont en noir pour la SHG et en bleu pour la THG. Les ajustements des 

courbes sont donnés en pointillés.  
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L’incertitude en longueur d’onde est de ±1nm, due à la précision du spectromètre et à la lecture. 

Par conséquent, ces résultats témoignent d’un accord de phase concomitant aux deux étapes de 

la cascade. Plusieurs autres combinaisons ont ensuite été trouvées. Après plusieurs itérations 

d’optimisation successives en température et en longueur d’onde, le rendement de conversion 

optimal a été obtenu avec les valeurs suivantes : 
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Les largeurs des pics à 0,405 du maximum sont données en ci-dessous, ainsi que les longueurs 

effectives relatives aux deux étapes de la cascade qui sont ensuite déduites de ces mesures et 

des valeurs théoriques données en (IV.16), soit : 
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Les longueurs effectives sont donc proches de la longueur totale du cristal. C’est de 

bon augure pour le rendement de l’interaction puisque de 65 à 78 % de la longueur du cristal 

contribue à l’interaction d’après les calculs de longueurs effectives. L’étape suivante de la 

caractérisation consiste à analyser quantitativement la répartition optimale en polarisation des 

photons pompe pour réaliser l’accord de phase de la cascade quadratique. 

 

IV.6.2 Influence de la répartition en polarisation des photons pompe 

 

L’orientation de la polarisation du faisceau pompe par rapport au repère diélectrique de 

QPPKTP est rappelée en Figure IV.15. La direction de propagation est selon l’axe x. L’angle 

de polarisation α est défini à partir de l’axe y du cristal ; il est ajusté expérimentalement grâce 

à la rotation de la lame demi-onde représentée en Figure IV.10. Quand il vaut 0°, tous les 

photons pompe sont polarisés selon l’axe y, et lorsqu’il est fixé à 90°, les photons pompe sont 

polarisés selon l’axe z. 
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Figure IV.15 : Projection du champ pompe sur les axes y et z du repère diélectrique de 

QPPKTP. Les champs générés à 2ω et 3ω ne sont pas représentés, sachant qu’ils sont 

polarisés selon les axes z et y respectivement. 

 

Dans cette partie seront détaillés les calculs des évolutions des intensités des champs de second 

et troisième harmonique en fonction de l’angle de polarisation α. Ces calculs seront ensuite 

comparés aux mesures expérimentales. 

 

IV.6.2.1  Éléments de théorie 

 

Les dépendances des champs générés en fonction de l’angle de polarisation α sont calculées à 

partir du système d’équations couplées (IV.10). Dans l’hypothèse de la pompe non dépeuplée, 

avec l’angle α défini par rapport à l’axe y comme présenté en Figure IV.15, elles s’écrivent : 
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Les dépendances des intensités sont donc obtenues en combinant les eqs. (IV.20) et (I.5), ce qui 

donne : 
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Ces intensités sont tracées sur la Figure IV.16.  Les deux angles α théoriques correspondant aux 

maximas des intensités de second et troisième harmonique sont donc : 



Chapitre IV : Caractérisation optique des cristaux à domaines ferroélectriques inversés  

quasi-périodiquement 

 

126 

 

 

 
90

54

th

SHG

th

THG





  


 
 (IV.22) 

 

Cette étude théorique met bien en évidence le fait que lorsque les photons pompe sont tous 

polarisés selon l’axe z du cristal, l’intensité du signal de second harmonique est maximale et la 

seconde étape de la cascade (THG) n’a pas lieu. Cette particularité, voulue par le choix initial 

d’une SFG de type II comme deuxième étape de la cascade de la THG sera utilisée dans la 

section IV.3.3 pour évaluer les rendements de chaque étape de la cascade quadratique. 

 

IV.6.2.1.1 Mesure expérimentale 

 

Les intensités normalisées mesurées 2 ( )I    et 3 ( )I   des champs générés à 2ω et à 3ω sont 

tracées en fonction de l’angle de polarisation α en Figure IV.16. Pour cette mesure, la 

température et la longueur d’onde de pompe sont fixées à 95T C   et 1587nm  . 

L’intensité du fondamental est fixée à 0,2GW.cm-2 de manière à être dans les conditions où 

l’hypothèse de la pompe non dépeuplée s’applique. Les intensités normalisées, calculées à partir 

de (IV.21), sont en excellent accord avec les mesures. Ces mesures confirment l’absence de 

THG lorsque l’angle de polarisation vaut 90°, donc lorsque la pompe est polarisée selon y. De 

plus, ces mesures mettent en évidence que pour l’angle 54  maximisant le signal de 

troisième harmonique, l’intensité du second harmonique n’est pas nulle. Par ailleurs, pour la 

mesure du rendement de THG, il sera nécessaire de fixer l’angle de polarisation à 54   . 

 

 
Figure IV.16 : Evolution des intensités des champs à 2ω (en noir) et à 3ω (en bleu) en fonction 

de l’angle de polarisation  du champ pompe à ω. Les courbes en pointillés sont issues des 

calculs des intensités réalisés à partir des équations (IV.21). 
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Les trois séries de mesures présentées dans cette partie ont permis d’établir une triade de 

paramètres expérimentaux optimaux pour la THG en cascade, triade qui sera également utile 

pour les expériences de TPG puisque les conditions d’accord de phase sont identiques. Les 

longueurs effectives des deux processus quadratiques mis en jeu ont été déduites des mesures 

des acceptances. Les paramètres importants qui ont été déduits de ces mesures sont : 
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L’étude des rendements de conversion des deux interactions, détaillée dans la partie suivante, 

repose sur la qualité de ces mesures, qui est certifiée par l’accord général obtenu avec la théorie. 

 

 

IV.6.3 Rendements de conversion pour la SHG et la THG en accord de 

phase 

 

IV.6.3.1 Eléments de théorie  

 

Le système d’équations d’évolution des champs mis en jeu lors de la propagation selon l’axe x 

est donné en équation (IV.10) . 

Dans cette partie, les intensités de pompe atteintes, et les rendements de conversion considérés 

seront tels que l’hypothèse de la pompe non dépeuplée ne sera plus applicable.  

En revanche, le quasi-accord de phase est obtenu pour la SHG et la THG sous les conditions 

expérimentales équivalentes décrites en équation (IV.23), obtenues grâce aux mesures 

précédentes. Dans ces conditions de température du cristal et de longueur d’onde de pompe, 

l’accord de phase est vérifié, soit : 0SHG SHGk G    et 0THG THGk G   . Cela entraine une 

simplification des termes exponentiels, de sorte que le système devient : 
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Cependant, même dans ces conditions, le système (IV.10) n’a pas de solution analytique. La 

résolution numérique du système est également fortement demandeuse en ressources. Elle est 

grandement simplifiée dans le cas où se sont les amplitudes réelles des champs 
i

kE  , avec 

 ,k y z  et  , 2 ,3i     qui sont considérées, les amplitudes complexes et réelles étant 

reliées par : 
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    (IV.25) 

 

où sont introduites les phases initiales des champs ( )
i

k X


et leurs amplitudes 
i

kE , avec 

   , , , 2 ,3ik y z      . 

 

En combinant les eqs. (IV.10) et (IV.25), il vient : 
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Par identification des parties réelles des équations du système (IV.26), est obtenu le nouveau 

système d’équation suivant :  
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avec      2 2z z

SHG X X X       et      3 2( ) y z z

THG X X X X         . 

 

Les phases des champs pompe à ω sont fixées en entrée dans le cristal. Puisque ce n’est pas le 

cas pour les champs à 2ω et 3ω, leurs phases respectives peuvent prendre n’importe quelle 

valeur. Cependant, seuls les champs dont les phases initiales en X=0 conduisent à un déphasage 

de π/2 auront une intensité significative après propagation sur plusieurs longueurs de cohérence 

car il maximise la fonction sinus. Dans le cadre de ce système où sont considérées les parties 

réelles des champs, la prise en compte de ces phases conduit à l’obtention de signes différents 

dans les équations d’évolution (IV.28), selon que le champ est généré (+) ou consommé (-) par 

le processus décrit par l’équation. Finalement, le système qui sera résolu de manière numérique 

s’écrit : 
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Ce sont donc les amplitudes réelles des champs qui seront intégrées numériquement afin de 

simuler les interactions non linéaires sous champ de pompe fort. Les amplitudes des champs 

pompe à ω sont reliées à l’énergie de pompe totale en entrée de cristal ( 0)tot X   selon les 

équations suivantes, obtenues en combinant les équations (I.5) et (I.67), soit : 
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avec : 
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Les paramètres du faisceau pompe, la durée d’impulsion et la taille du rayon de ceinture 

et w   sont celles respectivement données et mesurées en équation (IV.13). De la même 

façon, les amplitudes des champs à 2ω et à 3ω sont reliées aux énergies obtenues en sortie de 

cristal par : 
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avec : 
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Finalement, les rendements de conversion sont définis selon : 
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Les relations entre les paramètres des faisceaux Gaussiens à ω et celles des faisceaux générés à 

2ω et 3ω sont données par les équations (I.68) et (I.69). L’ensemble des outils théoriques qui 

permettent de simuler les interactions a été détaillé. Les calculs seront confrontés aux 

expériences dans les deux prochaines sections.  

 

IV.6.3.2 Mesure des efficacités de la Génération de Second Harmonique 

 

Les valeurs d’efficacité sont déterminées en mesurant l’énergie générée en fonction de 

l’intensité de pompe. Cette dernière est ajustée grâce à la combinaison d’une lame demi-onde 

et d’un prisme Glan-Laser en amont du cristal de QPPKTP, comme présenté en Figure IV.10. 

Dans un premier temps, le rendement de la SHG est mesuré lorsque seule l’étape de SHG a 

lieu, c’est-à-dire lorsque l’angle de polarisation de la pompe est fixé à α=90°, (voir Figure 

IV.16). Ensuite, la mesure est effectuée à nouveau, pour l’angle maximisant l’efficacité de la 

THG, soit α=54°. Dans les deux cas, les processus sont en quasi-accord de phase. Les deux 

rendements ainsi mesurés sont tracés en Figure IV.17. 

Les deux rendements augmentent progressivement avec l’intensité de pompe, jusqu’à atteindre 

un palier pour des intensités de pompe supérieures au GW.cm-2. C’est le comportement attendu 

pour des interactions parfaitement en quasi-accord de phase et en régime de la pompe dépeuplée 

Par contre, une nette différence est obtenue entre les valeurs maximales calculée et mesurée, 

soit : 

 

max

max

( 90 ) 45 7%

( 54 ) 17 3%

SHG

SHG

 

 

    


   
 (IV.34) 
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Figure IV.17 : Rendements de conversion en énergie de la SHG. Les points correspondent 

aux données expérimentales. Les traits pleins sont obtenus par résolution numérique du 

système (IV.28) avec les coefficients de Fourier du réseau comme paramètres ajustables. La 

courbe rouge correspond au cas où la SHG est seule (α=90°), la courbe noire au cas où les 

photons de SHG sont consommés par la deuxième étape de la cascade (α=54°). 

 

Les forts rendements de conversion corroborent l’allure des courbes et prouvent que la SHG est 

réalisée dans le régime de la pompe dépeuplée. La différence observée entre les rendements, en 

présence ou non de la seconde étape de la cascade, prouve également le fait que le signal de 

second harmonique est dépeuplé par la THG, autrement dit que les photons de SHG sont 

consommés par la seconde étape de la cascade. C’est l’effet attendu de la combinaison des 

interactions au sein du cristal. Il est à noter que le rendement de 45% est très bon, légèrement 

inférieur aux valeurs maximales observées dans la littérature dans des conditions 

expérimentales similaires, c’est-à-dire sans cavité [127]. 

Les ajustements ont été réalisés à partir des équations (IV.28) et (IV.33). La résolution 

numérique du système d’équations couplées est basée sur la méthode Runge-Kutta, en prenant 

les longueurs effectives des SHG et THG déterminées précédemment. Les seuls paramètres 

d’ajustement que nous avons considérés sont les coefficients de Fourier 
SHGF et 

THGF  afin de 

prendre en compte les imperfections du réseau que nous nous considérons comme dominantes 

par rapport à d’autres paramètres du système.  

Les autres paramètres physiques qui ont été utilisées pour effectuer les calculs sont donnés dans 

le Tableau IV.2. Les indices ont été calculés à partir des données de [9] et des relations (I.15)-

(I.18). Les coefficients non linéaires ont été calculés à partir des valeurs issues de [16] et des 

équations de Miller (I.46). Les durées d’impulsion et les rayons au col ont été calculés à partir 

des équations (I.68) et (I.69). 
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Tableau IV.2 : Paramètres utilisés pour l’intégration numérique du système (IV.28). 

 

L’ajustement concernant le cas où la SHG est la seule interaction (α=90°) est réalisé en premier, 

et permet de fixer le coefficient 
SHGF . Le meilleur accord a été obtenu pour 0,28SHGF  , ce 

qui correspond à une diminution de 30% par rapport à sa valeur théorique. La forme de la courbe 

obtenue (en noir sur la Figure IV.17) est en très bon accord avec les mesures. L’ajustement 

suivant (en rouge sur la Figure IV.17) a été réalisé en prenant cette fois-ci 
THGF comme 

paramètre d’ajustement, pour le système prenant en compte la THG, avec 0,28SHGF  . Un très 

bon accord a été obtenu avec une diminution de 8% de ce coefficient qui est donc égal à  

0,368THGF  .  

 

IV.6.3.3 Efficacité de la Génération de Troisième Harmonique  

 

Les mesures du rendement de la THG ont été réalisées simultanément à l’acquisition des 

données SHG de la courbe noire présentée en Figure IV.17 en utilisant le montage expérimental 

décrit précédemment utilisant deux joule-mètres : l’un dédié à la mesure de la SHG, l’autre à la 

mesure de la THG.  

Les résultats expérimentaux obtenus pour la THG sont repris sur la Figure IV.18. L’évolution 

du rendement est la même que pour les courbes d’évolution de la SHG, avec une augmentation 

rapide jusqu’à une valeur palier. Cette évolution est compatible une fois de plus avec le régime 

des pompes dépeuplées : la pompe à ω et la pompe à 2ω.  

Le rendement maximal est donc atteint pour des intensités de pompe supérieures au GW.cm-2 

et vaut : 

 

 max 40 8%THG    (IV.35) 

 

Sur la Figure IV.18, la courbe en trait plein correspond au résultat de la résolution du système 

d’équations couplées en utilisant les paramètres ajustés précédemment FSHG et FTHG. L’accord 

observé avec la théorie est bon, principalement au niveau de l’allure de la courbe. Les 

simulations ont également montré que l’évolution des rendements devient chaotique pour de 

grandes longueurs de cristal, ce qui avait été souligné par Alekseev [148]. Ainsi, augmenter la 

longueur du cristal au-delà de 1cm n’augmenterait pas forcément le rendement de conversion. 
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Figure IV.18 : Rendement de conversion en énergie de la THG. Les points sont les données 

expérimentales, le trait plein est un calcul numérique effectué à partir du système d’équations 

couplées qui régit l’évolution des deux étapes de la cascade. 

 

Selon l’étude bibliographique qui a été menée, le rendement de THG mesuré, max 40 8%THG   , 

est le plus fort jamais rapporté. La plus haute valeur que nous ayons trouvé est en effet rapportée 

à 30,7% dans un cristal de KDP [132]. Un rendement de 27% a également été rapporté dans un 

cristal quasi-périodique [141]. En outre, il est fort probable que le rendement aurait été plus fort 

dans la zone n°6 du cristal, puisque les deux étapes de la cascade auraient été gouvernées par 

le coefficient non linéaire (2)

33 le plus fort disponible. Il ressort donc de cette étude que ces 

cristaux sont d’excellents candidats pour la réalisation industrielle de système compacts de 

génération dans l’ultra-violet autour de 330nm à partir des faisceaux laser proches de 1μm. 
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IV.7 Conclusion 

 

Une alternative technologique basée sur l’idée d’une génération de triplets par cascade de deux 

processus quadratiques successifs a été étudiée. Le contexte scientifique dans lequel le choix et 

la conception du cristal ont été réalisés a été rappelé. La caractérisation complète des deux 

étapes de la cascade pour l’une des zones du cristal fabriqué en Israël et conçu par l’équipe 

d’Ady Arie a ensuite été effectuée. Des conditions de SHG et THG en quasi-accord de phase 

simultané ont été déterminées expérimentalement, en excellent accord avec la théorie qui a été 

présentée. Les mesures d’efficacité de THG, processus inverse de la TPG, ont été réalisées avec 

succès, en très bon accord avec la théorie. Le rendement obtenu est par ailleurs considérable 

puisqu’il atteint 
max 40 8%THG   . Ce travail a fait l’objet d’une publication [147] et de plusieurs 

communications orales.  

Ce cristal de QPPKTP qui permet d’optimiser la cascade quadratique a donc un très fort 

potentiel en tant que source de triplets de photons, puisque TPG et THG présentent les mêmes 

conditions d’accord de phase. De plus, la THG la plus efficace a été ici obtenue en pompant à 

1587±1nm. Ainsi, le quasi-accord de phase de la TPG pompée à 527nm ne sera pas exactement 

atteint, mais il sera possible d’agir sur la température du cristal pour le réaliser. Il faudra 

procéder de même si l’intention est d’utiliser un laser de pompe à 532nm. Quelle que soit la 

longueur d’onde de pompe utilisée pour la TPG, il sera important de porter une attention 

particulière au filtrage des photons intermédiaires à 2ω. La comparaison des propriétés 

quantiques des triplets ainsi obtenus avec celles des triplets par interaction (3) pure s’annonce 

particulièrement exaltante d’un point de vue fondamental.
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V  Mesures de coïncidences  

 

Heureux qui, comme Ulysse, a fait un beau voyage 

Joachim Du Bellay, Les Regrets 

 

V.1 Introduction 

 

Les solutions technologiques que sont les guides d’onde taillés en arête et les cristaux de 

QPPKTP étudiées dans les chapitres III et IV permettent d’atteindre de plus forts rendements 

de THG que les records mesurés dans le cristal massif. Ainsi, les triplets de photons seront 

générés dans l’infrarouge de manière plus efficace que dans un cristal massif. Toutefois, la 

fluorescence paramétrique d’ordre 3 ou la cascade de deux processus d’ordre 2 ont de faibles 

efficacités. Le modèle quantique développé dans l’équipe donne une valeur de l’ordre de 100 

triplets par seconde générés dans un guide arête de 3 cm de long pompé avec 5 W à 532 nm en 

régime continu. C’est aussi de cet ordre de grandeur pour QPPKTP. Ces flux de photons sont 

donc très petits.   C’est pourquoi il faut pouvoir disposer de détecteurs ultra-sensibles dans la 

gamme d’émission des triplets, c’est-à-dire entre 1500 nm et 1600 nm. Par ailleurs, l’objectif 

est d’utiliser les sources de triplets de photons dans le développement de nouveaux protocoles 

de communication quantique. Or, le développement de protocoles de cryptographie quantique 

basés sur des sources de photons jumeaux résumé dans le chapitre II a permis l’essor de 

détecteurs de plus en plus sensibles dans ce domaine spectral. Les principales caractéristiques 

que le détecteur « idéal » doit combiner sont données ci-dessous. 

 Son efficacité quantique doit être élevée sur une grande largeur spectrale. 

 La probabilité de générer intrinsèquement un bruit (dark count), c’est-à-dire un signal 

en l’absence de photon incident, doit être faible.  

 L’intervalle de temps entre la détection d’un photon et la génération d’un signal 

électrique doit être le plus constant possible. La gigue temporelle (jitter) doit donc être 

faible pour maximiser la résolution temporelle.  

 Le temps de récupération (dead time) doit être suffisamment court pour permettre de 

fonctionner à une vitesse importante.  

Dans les années 2000, les détecteurs qui ont été utilisés pour les premières démonstrations de 

cryptographie quantique ont été des photodiodes à avalanche (APD) de type InGaAs [149–151]. 

Toutefois, les APD InGaAs ont l’inconvénient de donner lieu à un rebond (after-pulse) 

important qui limite leur mode d’utilisation dans les expériences de cryptographie. Par ailleurs, 

les efficacités quantiques dépassent rarement les 30% surtout si l’on veut détecter des photons 

au-delà de 1,5 µm ; dans ce cas elles n’excèdent pas 10% [53]. C’est insuffisant pour la 

détection des rares évènements de génération de triplets de photons. Par exemple, l’étude de 

Jennewein et al., qui utilisait des APD pour les mesures de coïncidences temporelles de triplets 
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de photons générés par cascade de second ordre, avaient nécessité l’intégration de plus de 72 

heures d’acquisition et n’avaient pas permis d’analyses plus poussées [84]. 

Une innovation qui a récemment émergé et repoussé les limites de sensibilité des compteurs de 

photons dans l’infrarouge est la technologie SNSPD (Superconducting Nanowire Single Photon 

Detectors) [152]. Les SNSPD ont de très bonnes efficacités quantiques [153], un courant 

d’obscurité très faible pouvant descendre jusqu’à 1 Hz [154], un temps de récupération 

ultracourt [155] de l’ordre de la centaine de picosecondes, et un jitter qui n’excède pas quelques 

dixièmes de picosecondes [156,157]. Toutes ces caractéristiques font des SNSPD un candidat 

idéal pour la détection des triplets de photons et l’étude de leurs propriétés quantiques [158]. 

Un des seuls inconvénients des SNSPD réside dans la température de fonctionnement qui est 

ultra-basse, ce qui ajoute quelques contraintes expérimentales. Il faut en effet installer les 

détecteurs au cœur d’un cryostat à Hélium liquide et par conséquent travailler avec des fibres 

optiques. Le couplage entre la fibre optique et le détecteur nécessite une expertise particulière. 

Il y a également un gros travail électronique pour la lecture des données.  Une excellente revue 

de Dauler et al. sur ce sujet permet de constater l’immense défi technologique relevé sur chacun 

de ces aspects [159]. L’équipe du GAP à l’Université de Genève, qui appartient au consortium 

de l’ANR franco-suisse TriQuI, est au cœur de ce travail. Elle a activement participé à cette 

révolution. Grâce à notre collaboration, nous avons pu acquérir des détecteurs ultra-performants 

dont l’efficacité quantique est souvent supérieure à 70%.  

L’objectif principal est dans un premier temps la mesure d’histogrammes de coïncidences 

temporelles entre les photons triplets générés, la mesure d’un pic de coïncidences étant la 

signature de corrélations temporelles. Ces mesures ne suffisent toutefois pas à démontrer le fait 

que l’état généré soit non classique. C’est pour cette raison que l’équipe du GAP est en train de 

développer des protocoles de caractérisation des états quantiques basés sur ces mesures de 

coïncidences. 

La première partie de ce chapitre sera consacrée à la présentation succincte du fonctionnement 

de ces détecteurs et des caractéristiques des détecteurs développés par le GAP qui seront, à 

terme, utilisés pour les expériences de génération de triplets La seconde partie détaillera la mise 

en place de ces détecteurs à travers une expérience de génération de photons jumeaux au 

voisinage de 1600 nm dans un cristal de KTP pompé par un laser Ti :Saphir. En conclusion 

seront tirés les premiers enseignements de ces expériences, qui sont cruciales pour la 

préparation des expériences de mesures de coïncidences des photons triplets. 
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V.2 Nanofils Supraconducteurs Détecteurs de Photons Uniques 

 

V.2.1 Principe de fonctionnement d’un SNSPD  

 

En 1971, la perte de la supraconductivité d’un film de Pb a été mise en évidence suite à 

l’exposition à un faisceau laser, cet état résistif ne pouvant pas être expliqué par des effets 

thermiques [160]. L’explication défendue par les auteurs considère que l’énergie des photons 

absorbés conduit à un état hors équilibre avec des quasiparticules excitées à une température 

supérieure à celles des paires de Cooper du supraconducteur, ce qui conduit à la perte locale de 

supraconductivité. Sur ce principe, en 2001, Gol’tsman et al. ont mis au point le premier 

compteur de photon unique basé sur un nanofil supraconducteur de NbN [161].  

Un schéma de principe du fonctionnement d’un SNSPD est donné sur la Figure V.1.(a) tirée de 

l’article de revue par Natarajan et al. [162]. 

 

 
Figure V.1 : (a) Schéma de principe du fonctionnement d’un SNSPD. (i) Un nanofil en 

matériau supraconducteur est placé en dessous de sa température critique Tc. Le courant de 

bias qui le traverse, symbolisé par les flèches, est alimenté à une valeur légèrement inférieure 

à son courant critique. (ii) L’absorption d’un photon crée un point chaud résistif. (iii) Le 

courant supraconducteur est alors contraint à se détourner vers la périphérie du nanofil. Du 

fait de l’étroitesse du nanofil, la densité de courant autour du point chaud augmente jusqu’à 

dépasser la densité de courant critique ; il y a donc perte de l’état supraconducteur. (iv) Il y a 

donc formation d’une barrière résistive ; cette apparition subite d’une résistance génère une 

tension en sortie mesurable.   (v) Le chauffage par effet Joule induit par le courant de bias 

DC contribue à augmenter la taille de la barrière résistive jusqu’à interruption totale du 

courant de bias. (vi) Le retour à l’état initial se fait après un temps caractéristique.  (b) Circuit 

électrique équivalent à ce SNSPD. (c) simulation de l’évolution temporelle de la tension de 

sortie du SNSPD. Tiré de [162]. 
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La Figure V.1.(b) donne le schéma d’un circuit électrique équivalent à ce SNSPD. Lk est 

l’inductance du nanofil supraconducteur et Rn est la résistance (hotspot) du SNSPD. Le courant 

dans le SNSPD est fixé à Ibias. L’ouverture/fermeture de l’interrupteur simule l’absorption d’un 

photon par le SNSPD. Une impulsion de sortie obtenue quand le nanofil devient résistif est 

mesurée à travers la résistance Z0. Quand un photon est absorbé et casse la supraconductivité, 

la résistance (hotspot) est de l’ordre de Rn =1 kLe courant est alors dévié vers le circuit de 

lecture avec une constante de temps de l’ordre de Lk/Rn =1ns.  Lorsque le courant a été coupé 

dans le nanofil, celui-ci se refroidit avec une constate de temps Lk/Z0, souvent proche de 50 

[163]. Sur la courbe tracée en Figure V.1(c) est proposée une simulation de l’évolution 

temporelle de la tension de sortie du SNSPD. Le front montant de la tension de sortie est donné 

en trait plein bleu. La queue de ce même signal est en pointillés rouge.  

Finalement, ce sont les constantes de temps qui permettent de mieux appréhender le 

déroulement de toutes les étapes que décrit la Figure V.1(a).  

Les détecteurs qui ont été conçus par l’équipe du GAP ont été optimisés notamment au niveau 

du temps de retour à l’équilibre qui permet d’augmenter la cadence de détection. De plus, les 

nanofils ont été mis en cavité afin d’optimiser la détection de photons dans la bande télécom 

comme présenté en Figure V.2(b). Ils sont décrits dans la partie suivante. 

 

V.2.2 Caractéristiques des SNSPD conçus au GAP  

 

Le GAP a livré à l’Institut Néel deux séries de 3 SNSPD. Ces nanostructures sont des 

supraconducteurs amorphes Molybdène-Silicium (MoSi) [164,165]. La figure V.2 donne un 

aperçu de la structure des nanofils et de l’ingénierie permettant d’optimiser le taux de détection 

dans la bande télécom.  

 
Figure V.2 : (a) Cliché MEB de la structure des nanofils de MoSi [166]. Un faisceau 

d’électron est utilisé pour inscrire la structure en nanofils à partir d’un film mince de MoSi. 

Le cercle en pointillés indique la zone sur laquelle les photons seront absorbés, ce qui 

correspond à la limite du mode gaussien à la sortie de la fibre optique. L’encart propose un 

zoom sur la qualité et la finesse des structures obtenues. (b) Schématisation de la structure au 

sein de laquelle les nanofils sont placés en cavité afin d’optimiser le taux de détection dans 

l’IR. 
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Seront décrites ici les caractéristiques de la seconde série de détecteurs fournie par le GAP. Ces 

SNSPD sont installés au cœur d’un cryostat à Helium liquid (Sumitomo) en circuit fermé, 

comme présenté en Figure V.3. La température de fonctionnement des SNSPD est de 0,8 K. Un 

time controller (ID900) de la société IDQ permet de contrôler un à quatre SNSPD à la fois, et 

de construire les histogrammes de coïncidences entre les différentes voies de mesures.  

 

 
Figure V.3 : (a) Cryostat Sumitomo ouvert pour l’installation des SNSPD. (b) Cryostat sous 

vide, installé sur le banc optique. Les photons générés sont collectés par des fibres optiques.  

 

Chaque SNSPD est livré avec deux caractéristiques. La première donne l’efficacité de détection 

à une longueur d’onde donnée en fonction du courant de bias. La seconde donne le bruit mesuré 

(dark counts) également en fonction de ce courant de bias.  

Ce nombre de dark counts va également dépendre du seuil fixé électroniquement pour la 

détection d’un photon, de sorte que l’opérateur peut optimiser le rapport signal sur bruit. La 

Figure V.4 présente les caractéristiques des trois détecteurs optimisés pour une détection dans 

la bande télécom. Ces caractéristiques permettent d’identifier la tension de bias optimale pour 

chaque détecteur ; elle est directement reliée au courant de bias. Pour le détecteur 1, elle est de 

2,7 V, soit 27 µA ; 2,8 V pour le deuxième ; 3 V pour le détecteur 3.  

Le nombre de dark counts pour ces détecteurs est d’environ 1100 Hz dans les conditions 

expérimentales actuelles, pour un seuil de détection fixé à -150 mV. Il sera important de 

diminuer ce nombre lorsqu’il s’agira de mesurer les coïncidences dans les expériences de 

génération de triplets de photons. Une façon de procéder est de veiller à filtrer les longueurs 

d’ondes dans l’infrarouge moyen, au-delà de 2 µm.  
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Figure V.4. Evolution de l’efficacité de détection (en rouge) et du niveau moyen de bruit (en 

bleu) en fonction du courant de bias pour les détecteurs 1 (a), 2 (b) et 3 (c) fournis à l’Institut 

Néel par le GAP. Les caractéristiques sont données pour une longueur d’onde de 1550 nm.  

 

 

L’efficacité optimale de détection à 1550 nm pour chacun de ces détecteurs est donc supérieure 

ou égale à 80% et reste excellente jusqu’à 1600nm. Apparaît également qu’au-delà d’un certain 

courant de bias, le SNSPD perd son caractère supraconducteur, et le détecteur n’est plus 

opérationnel. Du fait de la fragilité des dispositifs, le transport des détecteurs depuis la Suisse 

et leur installation dans le cryostat ont été risquées. Un moyen de vérifier leur bon 

fonctionnement a été de mesurer à nouveau le nombre de photons détectés en fonction de la 

tension de bias (courbes bleues de la Figure V.4). Cette caractérisation a été notamment réalisée 

pour le détecteur 4, issu de la première génération des SNSPD fournis à l’Institut Néel. Elle est 

donnée ci-dessous en Figure V.5. 
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Figure V.5 : Caractéristique du nombre de photons détectés (bruit de fond) pour le détecteur 

4 en fonction de la tension de bias. Ce type de courbe permet de vérifier le bon 

fonctionnement du SNPD. 

 

Les expériences d’optique non linéaire quantique qui vont reposer sur ces détecteurs font 

intervenir des longueurs d’onde différentes. L’étude de la dépendance spectrale de l’efficacité 

des détecteurs présentée dans la section suivante est donc d’une importance capitale. 

 

V.2.3 Dépendance spectrale de l’efficacité de détection  

 

L’efficacité quantique des détecteurs en fonction de la longueur d’onde est donc un paramètre 

de première importance pour une utilisation optimale de ces détecteurs SNSPD dans des 

expériences de génération de paires ou de triplets de photons. La Figure V.6 montre que ces 

détecteurs, s’ils sont optimisés pour de grandes longueurs d’onde, sont également sensibles aux 

longueurs d’onde plus courtes. L’efficacité maximale est même atteignable pour les courtes 

longueurs d’onde, avec des courants de bias plus faibles que ceux fixés dans le cadre de nos 

expériences. Il faudra tout de même veiller ici à filtrer drastiquement, par exemple avec des 

filtres Notch étroits, les photons de pompe et les photons parasites comme ceux de second 

harmonique par exemple. Le but est de diminuer au maximum le bruit pour les mesures de 

coïncidences qui nécessitent le meilleur rapport signal sur bruit possible.  
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Figure V.6 :  Efficacité du comptage des photons en fonction du courant de bias pour diverses 

longueurs d’onde, de 750 nm à 2050 nm. Tiré de [166]. 

 

 
Figure V.7 : Mesure du temps de retour à l’équilibre de l’efficacité de détection en fonction 

de la longueur d’onde. Tiré de [163]. 

 

Il a été vu qu’un autre paramètre important du fonctionnement d’un SNSPD est le temps de 

retour à l’équilibre de l’efficacité de détection après absorption d’un photon. Ce temps 

caractéristique dépend lui aussi de la longueur d’onde du photon absorbé. Comme le montre la 

Figure V.7, plus la longueur d’onde est courte plus le détecteur retrouve son efficacité quantique 

maximale rapidement. Ainsi, lors de la détection d’un photon parasite de longueur d’onde 

inférieure à 1600nm, le temps de retour à l’équilibre sera rapide, ce qui est un avantage certain 

pour notre application. 
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Tous ces paramètres seront pris en compte lors des expériences de TPG pour lesquelles la 

détection sera optimisée, particulièrement vis-à-vis du rapport signal sur bruit. Nous avons eu 

la chance de bénéficier de l’expertise du GAP qui a conçu ces détecteurs. La prochaine partie 

s’attachera à décrire les expériences de génération de photons jumeaux dans la bande télécom, 

ce qui nous a permis la prise en main des détecteurs et la préparation des expériences de TPG. 

 

V.3 Mesures préliminaires de paires de photons  

 

Afin de prendre en main les détecteurs et l’électronique sur laquelle reposent les mesures de 

coïncidences, nous avons mis en place une expérience de génération de paires de photon 

utilisant un cristal de KTP taillé à 𝜃 ≈ 52° dans le plan XZ. L’objectif est de générer des paires 

dans la gamme spectrale ciblée pour TPG, entre 1500 et 1600 nm. La source de pompe utilisée 

est un laser Ti:Saphir en mode continu ou femtoseconde, lui-même pompé par le laser qui 

servira de source pour les futures expériences de génération de triplets. L’ensemble de ces 

similarités permet de préparer au mieux les expériences de TPG. La conception du générateur 

de paires sera explicitée dans un premier temps. Le dispositif expérimental sera ensuite 

présenté. Les premières mesures de paires seront finalement décrites et analysées. 

 

V.3.1 Conditions d’accord de phase de la fluorescence paramétrique d’ordre 

2 dans un cristal de KTP 

 

La conception du générateur de paires dans la bande télécom passe par la détermination des 

conditions d’accord de phase. La direction de propagation est choisie dans le plan xOz du cristal 

de KTP. L’accord de phase par biréfringence est de type II, ce qui va permettre de séparer en 

polarisation les photons générés. La relation correspondante s’écrit :   

 

 2

2

( ) ( , , 0) ( )
0

y xz yn n n  

  

    

  


    (V.1) 

   

 L’indice de réfraction ( , , 0)xzn     est décrit par une ellipse obtenue à partir de l’équation 

(I.12), ce qui donne :  

 

 

1
2

2 2

2 2

cos ( ) sin ( )
( , , 0)

( ) ( )

xz

x z
n

n n


 

 
  

 



 
   
        

 (V.2)   

 



Chapitre V : Mesures de coïncidences 

 

145 

 

Ainsi, il est possible de déduire pour quel couple (λω, 𝜃 ) l’accord de phase de la génération de 

paires de photons est vérifié. La courbe d’accord de phase obtenue par résolution de l’équation 

(V.1) est donnée sur la Figure V.8. Le calcul est réalisé avec les coefficients de Sellmeier issus 

de l’étude de Kato [9]. 

Pour générer des paires de photons dans la bande télécom, la longueur d’onde de pompe doit 

donc être située dans la gamme spectrale 780-820 nm, ce qui correspond à la gamme d’émission 

d’un laser Ti :Sa standard.  Il ressort de la Figure V.8 qu’il faut choisir un cristal de KTP taillé 

dans le plan XZ à 𝜑 = 0 et 𝜃 entre 52 et 54°.  

 

 
Figure V.8 : Angle d’accord de phase de type II calculé en fonction de la longueur d’onde de 

pompe pour la génération de paires de photons. 

 

 

V.3.2 Dispositif expérimental pour la génération de paires de photons. 

 

Compte-tenu des calculs présentés dans la section précédente, l’expérience de génération de 

paires a été bâtie autour d’un cristal taillé à 𝜃 =52° de 2 mm d’épaisseur. Le dispositif 

expérimental est schématisé Figure V.9.  

Le laser de pompe est un oscillateur TI :Sa pompé par le second harmonique d’un laser continu 

Nd :YAG. Deux fonctionnements sont possibles. Soit le laser est utilisé en mode continu (CW), 

de sorte que l’émission est monochromatique, pouvant être ajustée entre 780 et 810 nm. Soit il 

fonctionne en régime impulsionnel : le laser émet alors des impulsions femtosecondes, donc 

très larges spectralement, environ 50 nm, à un taux de répétition proche de 73 MHz. La 

puissance moyenne accessible pour chaque type de fonctionnement est de l’ordre de 300 mW.  
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Une combinaison d’une lame demi-onde et d’un prisme Glan-Taylor permet d’adapter la 

puissance de pompe sur le cristal de KTP. Le faisceau est focalisé au centre du cristal à l’aide 

d’une lentille de focale de 10 cm. Le cristal est monté sur une platine qui permet d’accéder à 

une variation de l’angle 𝜃 (plan horizontal) et de l’angle 𝜑 (plan vertical), ce qui permet 

d’accéder à la direction d’accord de phase ; trois platines de translation permettent le réglage 

vertical et latéral du cristal et d’ajuster sa position dans le plan focal de la lentille.  

Une seconde lentille placée après le cristal de KTP permet d’assurer la collimation des faisceaux 

de pompe et de paires générées. Il s’agit d’un montage classique de type 4f. Le faisceau pompe 

est ensuite filtré drastiquement à l’aide de deux filtres passe-haut (Semrock, edge filter) à 1319 

nm : toutes les longueurs d’onde en dessous de 1319 nm sont ainsi filtrés deux fois avec un taux 

d’extinction de 10-4. Ainsi à 800 nm, pour un faisceau pompe de 1 mW @ 800 nm, il ne restera 

après les deux filtres qu’environ 10 pW, alors que plus de 90 % du faisceau de paires de photons 

à 1600 nm traverse ces deux filtres. Le faisceau de paires est ensuite injecté dans une fibre 

optique monomode à maintien de polarisation (PN1550 Thorlabs) par l’intermédiaire d’un 

objectif de microscope x20. Cette fibre optique est un dispositif particulier parce qu’elle 

comporte un prisme de Glan-Taylor intégré qui distribue les faisceaux selon leur polarisation, 

horizontale ou verticale, sur deux fibres optiques différentes. Ces deux fibres, propageant 

chacune un des deux photons de la paire, sont ensuite connectées chacune à un détecteur 

SNSPD. Les SNSPD étant sensibles à la polarisation de la lumière qu’ils reçoivent, l’efficacité 

de détection est ajustée par des boucles de Lefèvre sur le trajet de chaque fibre optique. 

Le signal électrique issu de chaque détecteur est exprimé en Hz pour indiquer le nombre de 

photons détectés par seconde ; il est envoyé sur l’électronique (Time Controller) de IDQ. Grâce 

à cette électronique, les coïncidences entre les deux voies, autrement dit entre les deux 

polarisations différentes, sont mesurées. Les mesures réalisées sont présentées dans la partie 

suivante. 

 

Figure V.9 : Schéma du montage optique utilisé pour la mesure de paires de photons. Le 

cristal de KTP est taillé à θ=52° dans le plan XZ. Le faisceau de pompe est filtré en sortie du 

laser par un set de deux filtres passe haut à 1319nm.  
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V.3.3 Mesures des coïncidences de photons jumeaux 

 

V.3.3.1 Histogramme de coïncidences pour un laser de pompe en modes bloqués   

 

Les premiers histogrammes de coïncidences ont été obtenus en utilisant le Ti:Sa en 

fonctionnement impulsionnel. Sur la Figure V.10, un histogramme typique de cette situation 

est reproduit, obtenu avec une puissance de pompe de 110mW et un temps d’intégration de 

6000s. La présence de pics est constatée à intervalle régulier, toutes les 13,7ns, soit l’inverse de 

la cadence impulsionnelle qui est de 73MHz. Sur cet histogramme, seul le pic le plus intense 

signe la présence d’un signal de paires de photons. Les autres occurrences correspondent 

principalement à des photons résiduels du laser de pompe. En effet, si la puissance moyenne de 

la pompe laser n’est que de 200mW au plus, la puissance crête est en revanche considérable. 

Pour des impulsions de 35fs, elle atteint environ 80kW, ce qui affecte sans doute la transmission 

à travers les filtres passe-haut. 

Par conséquent, dans la suite de ce chapitre, seuls les histogrammes de coïncidences pour un 

fonctionnement avec le laser de pompe en mode continu seront commentés. 

  

 
Figure V.10 : Histogramme de coïncidences pour un fonctionnement du laser impulsionnel 

(impulsions femtosecondes à une cadence de 73 MHz). Puissance de pompe sur le cristal : 

110 mW. L’intervalle entre deux pics de coïncidences est donc de 13,7 ns. La signature de 

paires de photons est clairement visible. Temps d’intégration : 6000 s. 
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V.3.3.2 Histogramme de coïncidences pour un laser de pompe en mode continu 

 

Dans le cas du fonctionnement en mode continu, les histogrammes sont très différents comme 

le montre celui tracé sur la Figure V.11. En effet, un bruit de fond d’environ 4 coïncidences par 

intervalle de 500 ps est observé. Un pic plus de dix fois plus intense (63 coïncidences) signe 

clairement la corrélation en temps d’arrivée des photons jumeaux. Il est à noter que le pic de 

coïncidences, comme pour le fonctionnement en régime femtoseconde, n’est pas centré à un 

délai nul. Lors de leur propagation dans le cristal de KTP, les deux photons d’une paire ne sont 

pas régis par le même indice de réfraction parce qu’ils sont issus d’un accord de phase de type 

II. Ainsi, ils ne se propagent pas à la même vitesse.  

 
Figure V.11 : Histogramme de coïncidences entre les deux canaux de polarisations croisées 

en fonction du temps. L’intensité de pompe est fixée à 100mW.  L’intégration est réalisée sur 

2000s. 

 

 

Ces premiers histogrammes ont été enregistrés avec un dispositif expérimental non optimisé. 

Ultérieurement, la distance entre le cristal et l’objectif de microscope a été considérablement 

réduite. Par ailleurs, l’Université de Genève a mis à notre disposition de nouveaux détecteurs 

beaucoup plus sensibles, dont les caractéristiques ont été données dans les paragraphes 

précédents. L’efficacité de détection du dispositif a alors été grandement amélioré. Ainsi sur 

la Figure V.12, un histogramme de coïncidences est tracé pour une puissance de pompe de 

95mW et un temps d’intégration de 120s. Le bruit moyen est de l’ordre de 68 coïncidences, et 

un pic de paires réparti sur 300 ps rassemble 1646 occurrences. Etant donné que l’objectif de 

microscope utilisé pour cette mesure ne transmet que 19% du signal à 1600 nm, le nombre de 

paires de photons générés est au moins égal à 8400 pour 120 secondes, et donc de 70 par 

seconde. Les détecteurs utilisés donnent un signal moyen de 48000 Hz pour le détecteur 1 et 

59900 Hz pour le détecteur 2.  Le bruit (dark count) sur chaque détecteur est de 1200 Hz 

environ. 
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Figure V.12 : Histogramme de coïncidences obtenu après amélioration du dispositif 

expérimental et installation des nouveaux détecteurs (1 et 2). Temps d’intégration : 120 s. 

Puissance de pompe : 95 mW. Binning 100 ps.  

 

 

Dans la suite de ce travail seront explorées les limites de la détection pour ce générateur de 

paires en fonction de la puissance de pompe ou de l’état de polarisation du faisceau de pompe.  

 

V.3.4 Etude du nombre de paires en fonction de la puissance de pompe 

 

La caractérisation de ce générateur de paires et de son étage de détection est poursuivie par 

l’évaluation du nombre de paires détectées en fonction de la puissance du laser de pompe. Pour 

cette première série d’expérience, la longueur d’onde du laser Ti:Sa a été fixée à 792 nm. 

L’angle 𝜃 dans le plan xOz du cristal a été ajusté de façon à réaliser l’accord de phase. La 

puissance de la pompe a été ajustée de 154 mW jusqu’à 1,46 mW. Les détecteurs 1 et 2 décrits 

ci-avant ont été utilisés. Le bruit résiduel sur chaque détecteur est de 1150 Hz pour le détecteur 

1 et 1200 Hz pour le détecteur 2. Les histogrammes de coïncidences entre le détecteur 1 et le 

détecteur 2 ont été enregistrés avec un temps d’intégration de 120 s. L’intervalle de temps 

(binning) utilisé pour construire l’histogramme est fixé à 100 ps. La largeur du pic de 

coïncidences, clairement observable sur la Figure V.12, est de 300 ps. C’est pourquoi la 

déduction du nombre de paires générées à partir des histogrammes obtenus est faite par la 

somme des contributions sur 300 ps. Par ailleurs, pour tracer l’évolution du nombre de paires 

en fonction de la puissance de la pompe, le nombre de paires a été corrigé de la transmission à 

1600 nm de l’objectif de microscope. La Figure V.13 reproduit cette évolution.  
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Figure V.13 : Evolution de nombre de paires détectées par seconde en fonction du nombre 

de photons de pompe. La longueur d’onde de pompe est fixée à 792 nm.  

 

Par ailleurs, à très basse puissance de pompe, soit 1,4 mW, nous avons enregistré un 

histogramme en intégrant sur 60 mn. Le signal sur chaque détecteur n’excède pas 1300 Hz, ce 

qui est très proche de leur bruit résiduel.  Dans ce cas présenté en Figure V.14, le nombre de 

« fausses » coïncidences est très faible, et le pic dû aux paires est clairement visible malgré 

tout : 56 paires ont été détectées, soit environ une paire par minute.  C’est une performance 

honorable qui peut encore être améliorée en soignant le dispositif expérimental, en particulier 

vis-à-vis de la transmission de l’objectif, et en diminuant le bruit sur chaque détecteur à l’aide 

d’un meilleur filtrage des hautes longueurs d’onde.  

 
Figure V.14 :  Histogramme de coïncidences pour une puissance de pompe de 1,46 mW à 

792 nm. Le temps d’intégration est de 60minutes. 
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L’étape suivante consiste à vérifier que les photons mesurés sont bien issus de la fluorescence 

paramétrique. Ceci est réalisé par l’étude de l’influence de la polarisation du faisceau pompe. 

 

 

V.3.5 Etude du nombre de paires en fonction de la polarisation de la pompe 

 

Cette seconde série d’expérience a été réalisée en installant une lame demi-onde à 800 nm en 

amont du cristal de KTP de façon à changer la polarisation de la pompe. Pour que la génération 

de paires soit en accord de phase de type II, il faut que les photons de la pompe soient polarisés 

selon l’axe y de KTP. Changer la polarisation de la pompe grâce à la lame demi-onde constitue 

donc une autre façon de changer la puissance utile pour la génération de paires. Cela permet 

donc de vérifier que les coïncidences mesurées sont bien dues au phénomène optique non 

linéaire visé et non pas à de la luminescence de centres colorés. 

Ces expériences ont été réalisées à 798 nm, qui est une longueur d’onde légèrement différente 

des expériences précédentes. Il a donc fallu régler l’angle du cristal pour retrouver un accord 

de phase parfait. La puissance de pompe est fixée à 163mW. La proportion utile au processus 

non linéaire de cette puissance incidente va donc dépendre de l’angle de la lame demi-onde. La 

Figure V.15 montre l’évolution du nombre de coïncidences correspondant aux paires de 

photons en fonction de l’angle de la lame demi-onde. De ces résultats est déduite la Figure V.16 

qui présente l’évolution du nombre de paires corrigé des pertes optiques en fonction de la 

puissance utile de pompe.  

 
Figure V.15 :  Evolution du nombre de paires en fonction de l’orientation de la lame demi-

onde. A 0° et 180°, la pompe est polarisée selon la direction Y du cristal et l’interaction est 

donc la plus efficace. 
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Figure V.16 : Evolution du nombre de paires détectées en fonction de la puissance de 

pompe « utile ». La longueur d’onde de la pompe est ici fixée à 798 nm. 

 
 

 

L’évolution linéaire ainsi obtenue est comparable avec ce qui a été obtenu en diminuant 

directement la puissance de pompe. Ce qui confirme que les photons responsables des 

coïncidences sont bien générés par fluorescence paramétrique. Ces résultats seront comparés 

avec le modèle quantique donné en section I.5. 
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V.4 Comparaison avec les prévisions théoriques de la règle d’or de 

Fermi  

 

Des deux séries de mesures précédentes, il est possible de déduire que le nombre de paires 

détectées par seconde pour une puissance de pompe de l’ordre de 100 mW (soit environ 3.1017 

photons par seconde) varie entre 50 et 60. Ce chiffre ne tient toutefois pas compte de toutes les 

pertes, en particulier celles dues à l’injection et de la propagation du signal dans les fibres 

optiques, qui restent difficiles à évaluer. En revanche, il est intéressant de comparer ces mesures 

avec la prédiction théorique utilisant la règle d’or de Fermi pour la génération de paires, décrite 

dans la section I.5, et rappelée ici :  
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Le Tableau V.1 donne les paramètres utilisés pour estimer le nombre de paires à partir de  

l’équation (I.71). 

 

2ω 

(nm) 
ω(nm) 

s 

(nm) 

χ(2) 

(pm/V) 

L 

(mm) 

P0 

(mW) 
n P(W) 

800 1600 1 4 2 100 1,7 2,3x10-14 

Tableau V.1 : Paramètres utilisés pour le calcul du nombre de paires à 2ω =1600 nm en utilisant 

la règle d’or de Fermi.   est la largeur spectrale du signal de paires, χ(2) est le coefficient non 

linéaire effectif moyen, L est la longueur d’interaction, P0 la puissance incidente de la pompe, 

P la puissance générée. 

 

Le nombre de paires par seconde pour une puissance incidente utile de 100 mW est estimé par 

le modèle à 105, soit de trois ordres de grandeur plus élevé que ce que donnent les mesures. 

Compte tenu du fait qu’il existe une marge de progression pour améliorer le dispositif 

expérimental et que le calcul par la règle d’or de Fermi est approximatif, ce résultat est 

satisfaisant et très encourageant pour la mise en œuvre des expériences de génération de triplets 

de photons à venir.  
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V.5 Conclusion  

 

Ces nouveaux détecteurs et l’électronique associée ont donc été pris en main par le biais de 

l’étude de la fluorescence paramétrique d’ordre 2. Si ces détecteurs sont optimisés pour les 

fréquences correspondant à la bande télécom, les expériences de génération de photons jumeaux 

ont permis de vérifier leur efficacité et de mettre en lumière leur grande sensibilité aux photons 

de basse longueur d’onde. Ainsi, le filtrage spectral est primordial.  

Les premières mesures de génération de triplets sont encore en cours. Trois cristaux de KTP 

différents sont étudiés. Le cristal massif est utilisé en fluorescence paramétrique et en régime 

mono-injecté avec une diode laser émettant un faisceau continu à 1471nm. Ce dernier régime a 

mis en exergue la nécessité de filtrer fortement les photons d’injection.  

La fluorescence paramétrique à partir d’un laser Nd :YAG doublé en fréquence a également été 

testée au sein du cristal de QPPKTP et du guide d’onde taillé en arête dont les caractérisations 

ont été décrites dans les chapitres III et IV. Un signal est détecté, clairement dû à la présence 

du cristal, car il disparait quand le cristal est escamoté : il est de l’ordre de 10 000 Hz pour une 

puissance de pompe de 0,2W. En revanche, aucun pic de coïncidences n’a pu à ce jour être 

mesuré. Ce signal est probablement composé de triplets de photons mélangés à des photons 

générés par un centre coloré de KTP. Une analyse spectroscopique est en cours et devrait 

permettre d’optimiser le filtrage spectral afin de sortir le pic de coïncidence du bruit de fond. 

Finalement, l’ensemble du protocole de détection est en cours d’optimisation pour l’observation 

des triplets de photons.
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Conclusion  

 

 Il n'est guère de passion sans lutte. 

Albert Camus, Le Mythe de Sisyphe 

 

Cette thèse a porté sur l’étude de milieux non linéaires pour la génération paramétrique de 

triplets de photons. Depuis la première démonstration expérimentale de 2004 réalisée au sein 

de l’équipe à Grenoble dans un cristal massif de KTP, où deux faisceaux de stimulation avaient 

dû être utilisés pour améliorer le rendement de conversion, l’équipe n’a cessé d’améliorer 

l’expérience tout en cherchant de nouveaux matériaux et en développant les modèles théoriques 

associés.  

Une caractérisation complète de guides d’ondes monocristallins de KTP taillés en arête a été 

présentée. Les indices effectifs appropriés ont été déterminés. Ils ont permis la modélisation des 

interactions optiques non linéaires conduisant à la possibilité de sélectionner les longueurs 

d’onde d’accord de phase désirées en fonction des dimensions transverses du guide. Grâce à ce 

modèle, des configurations d’accord de phase ont été calculées pour des générateurs de triplets 

de photons dans la bande télécom. La validité du modèle et sa précision ont d’abord été 

confirmées par des expériences de génération de second harmonique puis de génération de 

troisième harmonique. Cette dernière validation est d’autant plus importante que la génération 

de troisième harmonique présente les mêmes conditions d’accord de phase que la génération de 

triplets de photons. C’est aussi la première fois qu’une génération de troisième harmonique en 

accord de phase par biréfringence est réalisée au sein d’un guide d’onde monocristallin.  

La caractérisation de la SHG a été essentiellement menée dans la première génération de guides 

d’une dizaine de mm élaborés par Femto-ST et fabriqués selon l’axe X du cristal de KTP. Les 

faibles rendements de conversion mesurés n’excèdent pas 3%. Cette faiblesse ne remet pas en 

cause l’efficacité du processus de SHG. Seule une modélisation basée sur une pompe dépeuplée 

permet en effet de rendre compte des observations expérimentales. L’accord entre calcul et 

expérience est excellent et a fait l’objet d’un article publié dans Optics Letters en 2018. Il est à 

noter que le faible rendement de conversion est à corréler aux pertes conséquentes du signal de 

second harmonique lors de la propagation dans le guide. Ces pertes sont principalement dues 

aux effets combinés de défauts introduits dans l’étape de poli-sciage et d’une épaisseur de 

couche de silice trop faible : du fait de la proximité avec l’or, la lumière fuit par onde 

évanescente au fur et à mesure de la propagation dans le guide. Il sera possible d’agir sur ces 

deux paramètres dans les prochaines générations de guide. Cette première étude a également 

permis d’identifier que la propagation selon la direction Y est à privilégier. En effet, les 

conditions d’accord de phase pour la TPG, modifiées dans les guides de section micrométrique 

en comparaison du cristal massif, permettront dans ce cas de travailler dans la bande télécom. 

Les expériences de THG ont été réalisées dans une nouvelle génération de guides Y pour 

laquelle l’étape de poli-sciage a été soignée, et présentant une épaisseur de Silice inchangée, de 

300 nm. Les conditions d’accord de phase montrent que pour un guide de dimensions 

transverses proches de 6 µm, il est possible de travailler avec un laser de pompe à 532 ou 527 

nm pour générer des triplets de photons vers 1600 nm.  Le rendement de conversion de la THG 
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est de 3,2%, ce qui est un très bon résultat pour une THG directe. De plus l’accord entre théorie 

et expérience est parfait. Un article est en cours de rédaction. L’ensemble de ces résultats 

convergents ouvre la voie à des expériences de TPG sur la base des nouvelles générations de 

guides qui corrigeront tous les défauts identifiés lors du présent travail.  

Une alternative à la TPG du troisième ordre a également été étudiée dans les cristaux à domaines 

ferroélectriques inversés quasi-périodiquement. La caractérisation d’un cristal spécifique à base 

de KTP a été conçu pour la génération de triplets de photon par cascade de deux processus du 

deuxième ordre a été réalisée. Cet échantillon a été caractérisé par le biais d’expériences de 

THG. Partant d’un faisceau pompe aux alentours de 1586 nm, la première étape de la cascade 

est une SHG.  La seconde étape utilise ces photons de SHG pour générer un signal de THG par 

couplage avec les photons de la pompe. Le rendement de conversion optimisé de la THG dans 

cet échantillon de QPPKTP de 10 mm de long dépasse les 40%, ce qui est un très bon résultat.  

Par ailleurs, l’accord entre les calculs qui tiennent compte du couplage entre les deux étapes de 

la cascade et les mesures est excellent. Ces expériences ont été publiées en 2020 dans OSA 

Continuum. 

Un générateur de photons jumeaux basé sur un cristal massif de KTP pompé par un laser Ti:Sa 

continu a ensuite été conçu et mis en œuvre pour la prise en main de nouveaux détecteurs à base 

de nanofils supraconducteurs de MoSi de haute sensibilité dans l’infrarouge. Ces compteurs de 

photons uniques ont permis l’observation de pics de coïncidences caractéristiques de 

l’occurrence des paires de photons. Dans ce cristal de KTP de 2mm de longueur ont été 

mesurées environ 100 paires/s, résultat qui se compare bien avec les estimations issues de la 

règle d’Or de Fermi. Il est aussi à noter que ce taux de paires est également celui qui est attendu 

pour les triplets en configuration optimale. Ce détecteur est donc parfaitement adapté à la 

problématique de la TPG. La prise en main de ces détecteurs dans cette première expérience de 

coïncidence de paires met en lumière les étapes incontournables qui seront nécessaires pour la 

caractérisation des générateurs de triplets de photon, notamment quand seront utilisés les guides 

arêtes monocristallins de KTP.   

Les mesures de coïncidences dans le cas de la génération de triplets de photons par fluorescence 

paramétrique du troisième ordre dans des guides cristallins taillés en arête pourront donc 

commencer lorsque des échantillons de longueurs plus importantes, de l’ordre de 3 cm, et avec 

une épaisseur de couche de silice de 0,6 à 2µm seront disponibles. Il est alors attendu de l’ordre 

de 100 triplets par seconde en pompant avec 5W en continu à 532 nm. De tels échantillons sont 

en cours de fabrication à Femto-ST. Des expériences préliminaires de pompage à 532 nm ont 

toutefois été menées dans du KTP massif ou avec les guides arêtes de même que dans les 

QPPKTP. Pour l’instant, aucun pic de coïncidence sortant du bruit de mesure n’a été mesuré, 

ce qui n’est pas surprenant du fait de la faible longueur d’interaction. Mais ces tentatives ont 

permis d’identifier un continuum de lumière parasite identique à tous les échantillons. Il s’agit 

donc-là très probablement de la luminescence d’un centre coloré propre à KTP.  La 

caractérisation de cette fluorescence est actuellement en cours au C2N. Ces mesures devraient 

permettre une analyse de comment filtrer efficacement ces photons et donc l’amélioration 

significative du rapport signal sur bruit rendant possibles les nombreuses expériences 

quantiques. Un soin particulier devra être apporté au couplage de la lumière sortant d’un guide 

avec les SNSPD fibrés de sorte à limiter les pertes.  Tous ces travaux seront menés dans le cadre 

de l’ANR TriQuI. 
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Concernant l’optimisation de la technologie QPPKTP, le projet est de tailler des guides arêtes, 

à l’instar de ce qui a été fait avec le KTP mono-domaine. C’est également un projet en cours 

qui se fera en collaboration avec l’Université de Tel Aviv et Femto-ST dans le cadre du 

Laboratoire International Associé Imaginano. 

A moyen terme, il est envisagé de réaliser un oscillateur paramétrique optique (OPO) 

monolithique, c’est-à-dire que les miroirs seront directement déposés sur les faces d’entrée et 

de sortie du milieu non linéaire. Il pourra s’agir de KTP ou QPPKTP massifs ou en guides 

arêtes. Une telle architecture devrait permettre une augmentation de l’efficacité du processus 

ainsi qu’une sélection spectrale adaptée. Cette dernière amélioration sera particulièrement 

intéressante pour la génération de triplets en accord de phase par biréfringence pour laquelle le 

spectre d’émission est très large, conduisant ainsi à une forte dilution spectrale de l’énergie 

générée. 
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Résumé 

Le travail réalisé au cours de cette thèse est centré sur la conception et la caractérisation de 

générateurs de triplets de photons par processus optiques non linéaires. Ces triplets forment 

un nouvel état de la lumière où les trois photons peuvent être intriqués et conduire à des 

protocoles d'information quantique efficaces. Les travaux pionniers de l'équipe ont porté sur 

un générateur de triplets en accord de phase par biréfringence basé sur un cristal massif en 

régime bi-stimulé. L’objectif aujourd'hui est de tendre vers le régime spontané. Deux 

nouvelles technologies ont alors été considérées : d'une part les guides d’onde monocristallins 

en accord de phase et taillés en arête, et d'autre part les cristaux à domaines ferroélectriques 

inversés quasi-périodiquement pour une cascade de processus en quasi-accord de phase. La 

caractérisation optique non linéaire complète de tels dispositifs a été réalisée. 

 

 

Mots-clés  

Triplets de Photons – Génération de Troisième Harmonique – Optique non linéaire – Etats 

Intriqués – Optique Quantique. 

 

 

Summary 

The work carried out during this thesis is focused on the design and characterization of photon 

triplet generators by nonlinear optical processes. These triplets form a new state of light where 

the three photons can be entangled and lead to efficient quantum information protocols. The 

pioneering work of the team were focused on a birefringent phase-matching triplet generator 

based on a bulk crystal in the bi-stimulated regime. The current objective is to move towards 

the spontaneous regime. Two new technologies were thus considered: on the one hand, single-

crystal ridge waveguides for birefringent phase-matching, and on the other hand, quasi-

periodically poled crystals for a cascade of 2 quasi-phase matched processes. The complete 

nonlinear optical characterization of such devices has been performed. 
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