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2. La rectification optique
Le dispositif experimental du paragraphe precedent (Fig. II.A-1) peut egalement etre le siege d'un deuxieme
phenomene non lineaire : la rectification optique. Connme nous 1'avons vu (Eq. II.A-3), la polarisation induite
dans le cristal par 1'onde pompe incidente peut comporter une composante de frequence nulle. II apparait done
une polarisation permanente dans le milieu, c'est-a-dire des charges electriques sur les faces du cristal
perpendiculaires & la direction de polarisation de 1'onde pompe, et par consequent une difference de potentiel qui
peut etre mesuree.

Donnons simplement un ordre de grandeur de 1'effet. Supposons pour simplifier un eclairement uniforme de
toute la section droite du cristal par le faisceau incident. La tension V entre les deux faces du cristal distantes de
Lest egale a la circulation du champ electrostatique induit 2^(0)/e0 , soil :

V =

Pour le cristal de KTP du paragraphe precedent, suppose de section carree de cote 1 mm, cette tension est de
Fordre du mV pour un faisceau incident de 250 W.

B. Effets impliquant deux ondes lasers
Considerons a nouveau le cas du cristal non lineaire du paragraphe precedent, mais eclaire a present par deux
faisceaux lasers monochromatiques de frequences CO] et co2. Supposons de plus, pour simplifier, que ces
faisceaux sont colineaires et de meme polarisation. Le champ electrique total dans le cristal est alors du type :

E(z, r) = £, exp[-/oo,f + ik}z] + Z? exp[-z'co2f + ikzz] + c.c. (II. B- 1 )
ou &, =«j C0|/c et &2 =«2C02/C sont 1£S vecteurs d'onde des faisceaux lumineux (avec n\ et «2 l£s indices de
refraction du cristal aux frequences CO] et C02). Comme 1'exprime la relation constitutive (I.B-8), le cristal peut
alors acquerir une polarisation non lineaire contenant plusieurs composantes de Fourier spatiales (vecteur d'onde
K) et temporelles (frequence co) associees aux processus non lineaires suivants :
4 co = 2co, et K = 2&, ou co = 2co2 et K = 2k^ [susceptibilite non lineaire de la forme x^(2co;;co,,co,)].

II s'agit du doublage de frequence etudie au paragraphe precedent.
^ co = COi+(02 et K = k{+k2 [susceptibilite ^((f>]+(d2',(f>l,(a2)] : il s'agit du processus d' addition de

frequences, qui generalise a des frequences differentes le doublage de frequence deja considere.
4 co = O e t K = 0 [susceptibilite ^ (0;K),'~tt),)] : c'est le phenomene de rectification optique decrit au

§II.A.2.
4 (0 = co1-co2 et K = k} -k} [susceptibilite % (co, -co2;(01,-a)2)] : c'est le processus de melange

parametrique entre les deux ondes incidentes, que nous aliens maintenant etudier.

1. Le melange parametrique
Placons-nous dans le cas ou 1'onde E^ qui a la plus grande frequence est egalement la plus intense (on 1'appelera
1'onde pompe), de sorte que 1'on pourra negliger la variation de son amplitude lors de 1'interaction non lineaire.
La composante de polarisation impliquee dans 1'effet parametrique s'ecrit :

et donne naissance a un champ de frequence co3 =00] -co2 dont 1'enveloppe lentement variable £3(2) obeit a
1'Eq. (I.B-26) qui prend ici la forme :

8,«iW-^2n3c
ou n3 est 1'indice de refraction du milieu a la frequence (03, et Ak = K-i-k^-kl-k2-k^. Remarquons que des
lors que £3(2) est non nul, il y a possibilite de melange parametrique entre 1'onde intense E\ et E3, engendrant
une polarisation a la frequence CO,-co3 =(Q2, qui va done servir de terme source pour la variation de
1'enveloppe T^, selon 1'equation :

.(2)
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Chacun des champs E2 et E3 varie done d'une maniere proportionnelle a 1'amplitude de l'autre(1). Selon le
signe des seconds membres des Eqs (II.B-3) et (II.B-4), en d'autres termes selon la phase relative des differents
champs presents, cette interaction peut conduire a une amplification de E2 et E3 , ou a leur attenuation
(simultanement, le champ E\ est attenue dans le premier cas, et amplifie dans le second). La reduction de
1'efficacite du processus d'amplification lorsque la condition d'accord de phase (I.B-22), c'est-a-dire ici M = 0,
n'est pas verifiee, apparait tres clairement sur les Eqs (II.B-3) et (II.B-4). Celles-ci montrent en effet que si M
n'est pas nul, le facteur exp[/Mz] contribue a la phase relative des champs d'une maniere qui depend du point
du cristal z. Apres propagation des ondes sur une longueur L donnee, 1'effet cumulatif sera done maximum
lorsque M = 0, cas ou il y a interference constructive parfaite entre les champs rayonnes par les differents
points du cristal.

La condition d'accord de phase est realisee pour :
«,«, = n2(02 + n3co3 (II.B-5)

Dans ce cas, les gains en intensite pour les deux ondes faibles sont maximaux. De surcroit, les equations
couplees (II.B-3) et (II.B-4) se resolvent facilement et conduisent aux expressions des amplitudes Ej et 2^ a la
sortie du cristal:

2c
(II.B-7)

FIG. II.B-1 : Interpretation quantique du processus de m61ange parametrique. L'absorption d'un photon pompe de frequence
0), est suivie de 1'emission stimulee d'un photon signal de frequence co2. Conformement & la condition de conservation de
1'energie du systerne {champ + mat6riau}, ce processus s'accompagne de remission d'un photon complementaire de
frequence (03.
Dans la configuration oil le champ E3 est initialement nul (E^O^O), on obtient done un effet de gain
parametrique sur 1'onde E2, appelee onde signal, egal a coshf^pLJ, avec de plus generation d'une nouvelle
onde £3 dans le milieu, appelee onde complementaire^. Comme dans le cas du doublage de frequence, le
processus de gain parametrique peut s'interpreter quantiquement en termes d'absorption et d'emission de
photons. On le represente, en appliquant les regies de correspondance du §I.C.3 a la composante de polarisation

(1) De meme, les champs E2 et Ey par ph6nomene d'addition de frequence, creent un terme source pour la variation du
champ Er Toutefois, cet effet fait intervenir le produit des amplitudes de deux champs supposes peu intenses, et est
done negligeable devant les deux processus consideres ici.

(2) Ces ondes sont appelees en anglais signal et idler, dont la traduction Iitt6rale est "oisive" (qui est parfois employee).
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(II.B-2), par le diagramme de la Fig. II.B-1, ou 1'amplification du champ £2 apparatt comme resultant de
1'absorption d'un photon de 1'onde pompe a la frequence C01; suivie de 1'emission stimulee d'un photon de
frequence o>2, et creation d'un photon complementaire a la frequence C03 (garantissant la conservation de
1'energie totale du systeme {champ + mate'riau}). Ce diagramme montre clairement pourquoi le phenomene
d'amplification a la frequence C02 s'accompagne de la creation d'une nouvelle onde a la frequence 0)3.

Donnons enfin un ordre de grandeur du gain realisable experimentalement. Le coefficient gpar L dans un
cristal de KTP de longueur 1 cm, eclaire par un laser continu de 1 W, de longueur d'onde 0.53 ^tm, et focalise de
maniere optimale (comme pour le cas du doublage de frequence) vaut 0.02. Ici encore, 1'effet est faible, et il est
necessaire de recourir a des lasers impulsionnels pour atteindre un regime ou les effets d'amplification sont
facilement observables en un seul passage dans le milieu non lineaire.

2. L'oscillateur parametrique optique
Nous avons montre au paragraphe precedent qu'un cristal non lineaire soumis a une onde intense de frequence
(Oj peut se comporter comme un amplificateur optique a une frequence inferieure co2, et que cette amplification
est inseparable de la generation dans le milieu d'une troisieme onde de frequence co3 =(0] -C02. Un tel cristal
peut done etre utilise, au meme litre qu'un amplificateur a inversion de population, pour realiser un oscillateur
optique. Le dispositif correspondant, dont nous allons a present decrire les proprietes essentielles, porte le nom
d'oscillateur parametrique optique (ou OPO).

Nous supposons ici que la condition d'accord de phase (II.B-5) est remplie, et nous nous plagons dans le cas
ou 1'interaction parametrique est peu efficace, de sorte que le facteur gpar L est petit devant 1. En negligeant la
variation spatiale de 1'amplitude £, du champ pompe, les Eqs (I.B-6) prennent alors la forme simplified :

2n: c
(• = 2,3) (II.B-9)

Les amplitudes £2 et £3 jouent dans ces equations des roles totalement symetriques. II y a en fait amplification
croisee des deux champs £, et E2, chacun servant de terme source pour la variation de 1'autre. Dans la mesure ou
ne nous les distinguerons pas, nous les qualifierons collectivement de champs signaux.

FIG. II.B-2 : Schema de principe d'un oscillateur parametrique optique en anneau.
L'OPO est schematise sur la Fig. II.B-2 : il est constitue d'un cristal non lineaire de longueur L dans lequel

se produit 1'interaction parametrique, insere dans une cavite optique de longueur L' delimitee par des miroirs
totalement reflechissants pour les frequences C02 et C03, et un miroir de sortie de coefficient de reflexion R peu
different de 1 (c'est-a-dire de coefficient de transmission T = \- R«l). Nous supposerons pour simplifier que
cette cavite est en anneau. L'ensemble est pompe par un champ laser intense a la frequence C0| (les miroirs sont
suppos6s transmettre parfaitement cette onde, qui atteint done I'entr6e du cristal sans etre perturbee).

Discutons a present les conditions d'oscillation de 1'OPO, en ecrivant que le champ se retrouve identique a
lui-meme, en phase et en amplitude, au bout d'un tour de la cavite :
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+ Condition d'oscillation sur la phase : En ecrivant que la phase des champs signaux reste inchangee
(modulo 27t) apres un tour de cavite, on obtient les relations :

n
(II.B-10)

ou pi et/?3 sont des entiers. L'Eq. (II.B-10) indique que la cavite optique doit etre doublement resonnante
pour les deux ondes qui vont osciller dans 1'OPO. Elle impose (avec la relation supplementaire
CO] = C02 +co3) les frequences auxquelles il peut y avoir emission parametrique. Elle determine egalement
la longueur de cavite, qui doit satisfaire :

On voit done que 1'OPO n'oscille que pour un ensemble discret de longueurs de la cavite, a la difference
d'un laser oil 1' oscillation est possible pour toute longueur. En fait, un calcul plus detaille montre que
1'oscillation a lieu pour des longueurs pouvant s'ecarter legerement des valeurs obtenues par la formule
(II.B-11). Pratiquement, cette condition implique que I'OPO est beaucoup plus sensible qu'un laser aux
fluctuations de longueur de la cavite (vibrations, dilatation).
Condition d'oscillation sur 1 'amplitude : Les amplitudes des champs signaux a la sortie et a 1'entree du
cristal doivent etre liees par :

2i-(0) = V^2i(L)»(l-772)2i(£,) (i = 2,3) (II.B-12)
ce qui, combine aux relations (II.B-8), conduit au systeme d'equations suivant pour les champs a 1'entree
du cristal (on ne retient que les termes d'ordre 1 en 7) :

Ce systeme lineaire homogene n'admet une solution non nulle en T^, £3 qu'a la condition que son
determinant soil nul, c'est-a-dire :

Cette relation fixe une valeur pour le champ pompe qui depend du coefficient de reflexion de la cavite.
Elle signifie qu'il existe une puissance pompe minimum, ou puissance seuil, correspondant a 1'egalite
entre gains et pertes au cours d'un tour de cavite, pour que 1'emission de 1'OPO puisse avoir lieu. Cette
condition de seuil d'oscillation est equivalente a celle d'un laser, mais fait intervenir le carre de la
transmission T au lieu de T simplement. Cette difference est encore a mettre sur le compte du caractere
doublement resonnant de 1'OPO. Donnons un ordre de grandeur du seuil d'oscillation dans les conditions
experimentales considerees au paragraphe precedent : cristal de KTP de longueur 1 cm pompe par un
laser continu de 0.53 (J.m focalise de maniere optimale, avec un miroir de couplage de coefficient de
transmission T - 1% : il n'est que de 50 mW. Cette faible valeur du seuil d'oscillation montre bien tout
1'interet des cavites resonnantes pour augmenter 1'efficacite des effets optiques non lineaires.

Lorsque la condition (II.B-14) est satisfaite, 1'Eq. (II.B-13) conduit a la relation suivante entre les amplitudes des
deux champs signaux :

L' interpretation physique de cette relation simple, appelee relation de Manley-Rowe, semble peu evidente au
premier abord. En fait, en utilisant 1'Eq. (II.B-9), il est possible de la recrire sous la forme equivalente suivante :

2£0n2c|£2(0)f ^2e0n3c|^(0)|2 (HB-16)
fU£>2 #CQ3

Son interpretation apparait alors plus transparente : elle indique que les flux numeriques de photons (flux
energetique divise par 1'energie d'un photon) dans les deux champs signaux emis par 1'OPO sont egaux. La
relation (II.B-15) corrobore ainsi 1' interpretation quantique du melange parametrique donnee au paragraphe
precedent (Fig. II.B-1) : les photons etant crees par paires (<02, co3), il y en a necessairement toujours le meme
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nombre dans chacun des deux modes. Ceci illustre clairement 1'interet de la description quantique des processus
non lineaires : un calcul semi-classique effectue sans faire appel a la notion de photon ne trouve d'interpretation
simple et naturelle que dans le cadre de la theorie quantique du rayonnement.

En conclusion, on retrouve pour 1'OPO des conditions de fonctionnement tres proches de celles d'un laser :
existence d'un seuil d'oscillation, frequences d'emission determinees. Les equations sont legerement plus
compliquees que dans le cas d'un laser du fait de la presence simultanee de deux champs aux frequences C02 et
0)3, qui sont recycles par la cavite optique et couples par interaction non Hneaire. Malgre des puissances
maximales relativement basses (moins de 100 mW continus), liees essentiellement a des problemes de
dommages optiques dans le cristal non Hneaire dus aux fortes densites de puissance optiques requises, 1'OPO est
une source de grand interet en raison de certaines caracteristiques originales :
4 L'OPO emet deux faisceaux possedant les memes proprietes de coherence qu'un faisceau laser habituel.
4 II presente d'autre part 1'interet d'etre facilement accordable, puisque ses frequences d'emission ne sont

pas liees a des niveaux d'energie bien definis d'un atome ou d'une molecule. Tres etudie pour cette raison
dans les annees 65-70, il a etc progressivement supplante par les lasers a colorants, plus faciles a
manipuler, a stabiliser, ayant une meilleure qualite de faisceau, et de puissance maximale plus importante.
Sa grande compacite, ainsi que la mise au point ces dernieres annees de cristaux non Hneaires plus
efficaces et resistant mieux aux fortes puissances, lui vaut toutefois aujourd'hui un regain d'interet, en
particulier dans le domaine des applications militaires.

4 II a ete demontre que le rayonnement produit par generation parametrique a des proprietes quantiques
particulieres en ce qui concerne les fluctuations d'intensite lelative des deux faisceaux signaux,
apparaissant comme de veritables "jumeaux" quantiques. L'OPO permet egalement de produire des etats
"comprimes" du rayonnement (en anglais : squeezed states) [Fabre 90].

C. Resume des points importants
4 La non-linearite d'ordre 2 se manifeste uniquement dans les milieux ne possedant pas la symetrie

d'in version.
4 Elle donne lieu a tous les processus de melange d'ondes, incluant la somme et la difference de

frequences, ainsi qu'au phe'nomene de rectification optique.
4 La polarisation non Hneaire oscillant a la frequence double de celle du champ incident donne naissance au

processus de generation de seconde harmonique qui, lorsque la condition d'accord de phase est verifiee,
peut atteindre une efficacite depassant 50% a des puissances lasers moderees. Elle a ouvert la voie a la
realisation de sources lumineuses coherentes dans de nouvelles gammes de longueurs d'onde.

4 Un des processus non lineaires d'ordre 2 les plus interessants est le phenomene d'amplification
parametrique. Ce processus se produit lorsqu'une onde signal de faible puissance et de frequence co, se
propage dans un milieu non Hneaire en presence d'une onde pompe intense de frequence plus elevee co,.
Le battement entre les ondes pompe et signal donne alors lieu a la generation d'un champ
complementaire de frequence (03 = 0)] -co2, proportionnel au produit des champs pompe et signal. Le
battement entre 1'onde complementaire et 1'onde pompe donne alors naissance a une polarisation de
frequence o>, -Oi3 = co2 proportionnelle au produit des ondes pompe et complementaire, c'est-a-dire au
carre de 1'onde pompe multiplie par le champ signal. Cette composante de polarisation peut donner lieu a
un phenomene d'amplification de 1'onde signal tres efficace lorsque la condition d'accord de phase est
verifiee (d'ou egalement un phenomene d'amplification de 1'onde complementaire). L'oscillateur
parametrique optique est une source coherente, compacte et accordable sur une large gamme spectrale,
basee sur ce mecanisme d'amplification.
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III. Effets non lineaires du troisieme ordre
Nous considerons a present le cas des effets non lineaires associes a 1'existence d'une susceptibilite du troisieme
ordre x qui, comme nous 1'avons vu, est la susceptibilite non lineaire d'ordre le plus has apparaissant dans les
milieux possedant la symetrie d'inversion. L'existence d'une polarisation cubique en amplitude du champ
electrique donne lieu a une tres grande variete de phenomenes optiques non lineaires. Une des consequences de
cette diversite est la difficulte d' interpretation de certaines experiences ou plusieurs effets se manifestent
simultanement, en etant par nature meme couples de fa?on non lineaire. Or dans la pratique, un dispositif
experimental (par exemple un laser a gain Raman) est generalement base sur un seul processus optique non
lineaire, et il convient avant tout de lutter centre tout autre effet susceptible d'en affecter les caracteristiques ou
les performances. II est done indispensable d'acquerir une bonne connaissance des processus non lineaires
elementaires susceptibles d'apparaitre, de leurs conditions d'apparition et de leurs caracteristiques, afin de
pouvoir les identifier, mais aussi les favoriser ou les eliminer. Comme au chapitre precedent, nous distinguerons
les effets impliquant une seule, deux, ou trois ondes lasers differentes.

A. Effets impliquant une seule onde laser
Parmi les processus non lineaires de troisieme ordre impliquant une seule onde laser, nous avons choisi de
discuter ici plus particulierement 1'effet Kerr optique . Get effet, certainement 1'un des plus importants de toute
1'optique non lineaire pour ses implications et ses applications, correspond a la propriete de certains materiaux
de posseder un indice de refraction dependant lineairement de I'intensite du laser les traversant. L' effet Kerr
intervient dans une tres grande variete de phenomenes tels que 1'auto-focalisation, 1' auto-modulation de phase et
de frequence, la propagation d'impulsions solitons, les dispositifs de commutation et de traitement du signal
optiques, etc. . . Notre but ici sera simplement de donner deux exemples parmi tant d'autres de systemes donnant
lieu a un effet Kerr optique, puis d'illustrer 1'interet d'un tel effet pour la conception de dispositifs qui
permettront peut-etre un jour de realiser un ordinateur entierement optique.

1 . L'effet Kerr optique
Dans le formalisme de I'optique non lineaire, 1'effet Kerr optique correspond a 1'existence dans un materiau
d'une susceptibilite non lineaire de troisieme ordre purement reelle de la forme %^3'(co;co,-(0,co). Eclaire par
une onde laser d' amplitude £, de frequence co, et de vecteur d'onde k, le materiau acquiert done une polarisation

(2)non lineaire de la forme :
P/VL(co) = e05((3)(co;co,-co,(o)|2;|2£exp(ik.r)

qui se traduit par une modification de 1' indice de refraction du materiau du type :

Le premier terme n0 est 1' indice de refraction lineaire "habituel" a la frequence laser, tandis que le second terme
n^l^f corrige 1'indice d'une quantite proportionnelle a I'intensite du champ. Ce phenomene est appele effet
Kerr optique, car il est 1'analogue pour des champs electriques oscillant aux frequences optiques de 1'effet Kerr
habituel (a savoir la modification de 1'indice d'un milieu sous 1'effet d'un champ electrostatique, utilise par
exemple pour le declenchement des lasers impulsionnels ). n2 est relie a la susceptibilite non lineaire par :

n2=5c(3)(co;co,co,-co)/2n0

(1) Un autre effet important, la generation de troisifeme harmonique, est en fait tres semblable au doublage de frequence
presente au chapitre precedent.

(2) Comme dans le cas de la rectification optique, nous avons reinclus le facteur de degenerescence lie ^ la symetrie
intrinseque de permutation dans la definition de la susceptibilite.

(3) L'effet Pockels, processus non lineaire de second ordre se traduisant par une modification de 1'indice de refraction du
milieu sous 1'effet d'un champ electrique statique, est egalement utilise pour le declenchement de tels lasers.
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FIG. III.A-1 : Diagramme quantique associe a 1'effet Kerr optique. Deux photons lasers sont absorbes et deux autres emis,
laissant 1'energie du milieu non lineaire inchangee.
La description quantique de Feffet Kerr optique, representee sur la Fig. III.A-1, n'est pas d'une tres grande
suggestivite. On peut toutefois remarquer qu'elle correspond a Fabsorption et a 1'emission de deux photons de
meme frequence (celle du laser incident), de sorte que 1'energie du milieu reste inchangee au cours du processus.
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Tableau III.A-1 : CaracteYistiques typiques des non-linearites Kerr selon leur origine.
De nombreux phenomenes physiques peuvent etre a 1'origine d'un effet Kerr. Le Tableau III.A-1 en indique

un certain nombre, avec la valeur typique de n2 associee, ainsi que le temps de reponse T du processus non
lineaire (c'est-a-dire la duree caracteristique d'interaction laser-materiau necessaire a 1'instauration de la reponse
non lineaire du milieu). Nous allons ici considerer plus particulierement deux phenomenes choisis pour leur
simplicite. Nous debuterons par le cas des atomes a deux niveaux ou la saturation de la transition atomique
conduit a un effet Kerr.

a. Reponse non lineaire d'atomes a deux niveaux
Le modele de 1'atome a deux niveaux occupe une place privilegiee dans tous les manuels d'optique non lineaire.
Bien que surprenante a premiere vue (il n'y a pas de veritables atomes a deux niveaux, la plupart des
applications pratiques de 1'optique non lineaire n'utilisent pas de vapeurs atomiques), 1'importance donnee a ce
modele repose en fait sur de solides bases physiques. D'une part, la reponse non lineaire d'un atome a deux
niveaux, qui peut aisement etre calculee dans le cadre de la mecanique quantique, possede des caracteristiques
communes a de nombreux materiaux. D'autre part, les details de la structure du spectre d'energie d'un milieu ne
jouent souvent pas un role fondamental dans sa reponse non lineaire. Du fait du comportement resonnant des
non-linearites au voisinage de transitions particulieres entre niveaux d'energie, il apparait en effet que les
processus non lineaires impliquent frequemment un nombre tres reduit de niveaux, qu'il est meme souvent
possible de ramener a une seule paire. Le modele de 1'atome a deux niveaux suffit alors a decrire la reponse non
lineaire du milieu etudie.

L'interaction entre un atome a deux niveaux et un champ laser est decrite au moyen de 1'equation de Bloch
optique decrivant 1'evolution de la matrice densite du systeme atomique. Cette equation, ainsi que la
determination de son etat stationnaire, sont tres connues et ne presentent pas de difficulte. Notre but n'est pas ici
de rappeler cette approche (que Ton pourra par exemple trouver dans [Cohen-Tannoudji 88]), mais simplement
d'en utiliser les resultats. Nous ferons plus particulierement usage de 1'expression du dipole atomique moyen
induit par un champ laser :

£(r, t) = £exp(-/co? + ik. r) + c.c. (III.A-4)
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suppose quasi-resonnant avec la transition atomique, et qui prend la forme :
(d) = e0 x£exp(-/(0f + /k. r) + c. c. (III.A-5)

ou la susceptibilite atomique x, = Y/ + i %" est donnee par:

Y =

r/2

avec A/ la densite atomique, F la largeur naturelle du niveau excite de 1'atome, A = to - COA le disaccord entre la
frequence laser (to) et la frequence de transition atomique (to^), et Q = -2d\'E\/h la frequence de Rabi
resonnante decrivant le couplage entre le champ laser d' amplitude £et le dipole atomique d. Comme le montre
1'Eq. (III.A-6), la susceptibilite atomique presente au denominateur un terme proportionnel au carre de la
frequence de Rabi, c'est-a-dire proportionnel a 1'intensite du champ electrique. Ce terme traduit 1'existence d'un
phenomene de saturation de la transition atomique a forte intensite laser. On constate egalement que les effets
dispersifs (decrits par Y/) et d'absorption (decrits par Y/') sont dans un rapport -2A/F. Ainsi, a la limite des
grands disaccords a resonance :

|A|»T (III.A-7)
un ensemble d'atomes a deux niveaux se comportera comme un milieu purement dispersif (milieu sans perte).
Enfin, on notera qu'a la limite des faibles intensites lasers ou la frequence de Rabi Q. peut etre negligee au
denominateur de 1'Eq. (III.A-6), la susceptibilite (lineaire) d'un ensemble d'atomes a deux niveaux est
exactement de la forme (LA-7) obtenue dans le cadre du modele simple de 1'oscillateur harmonique (voir §I.A).

Lorsque la condition (III.A-7) est verifiee, et que la frequence de Rabi H reste petite devant |A| , ce que nous
supposerons par la suite, il est possible d'effectuer un developpement perturbatif de 1'Eq. (III.A-6) en puissances
du petit parametre Q/A. En se limitant aux deux premiers termes non nuls du developpement, et a 1'ordre 0 en
17 A, nous trouvons ainsi :

X = X(1) + X(3)|£|2 (HI.A-8)

5CUJ=_J_±L_ (III.A-9)

est la susceptibilite lineaire, et ou :

x<3)=+
 2N* ^ (III.A-10)

est la susceptibilite non lineaire d'ordre 3 (!'absence de susceptibilite non lineaire du second ordre resultant de la
symetrie d'inversion des atomes). On constate alors d'une part que les susceptibilites x et X sont toutes
deux reelles (limite dispersive), et d'autre part que leurs signes sont opposes, comme cela est naturel pour un
effet de saturation. Notons de plus que X et x changent de signe de part et d'autre de la resonance atomique
(changement de signe de A). __

L'indice de refraction du milieu n = -^/1 + X peut dans ces conditions s'ecrire sous la forme (III.A-2) avec, a
la limite des milieux dilues ou |x|« 1 :

Un ensemble d'atomes a deux niveaux (comme par exemple une vapeur atomique) peut done effectivement
conduire a un effet Kerr optique. II offre 1'avantage de pouvoir faire varier a volonte le signe de n2 en changeant
le signe du disaccord a resonance. L'ordre de grandeur de 1'effet realisable dans un tel milieu est indique dans le
Tableau III.A-1. Ce tableau montre egalement que les milieux atomiques realisent 1'un des meilleurs compromis
entre importance («2) et temps de reponse (qui correspond a la duree de vie du niveau excite de la transition
atomique) de la non-linearite.
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b. Non-linearite Kerr liee a ('orientation de molecules
Une dependance lineaire de 1'indice de refraction avec 1'intensite du champ incident se rencontre egalement pour
des molecules anisotropes telles que CS2, benzene, acetone, etc... De telles molecules ont en effet tendance a
s'orienter le long de la direction du champ electrique d'une onde laser, entrainant ainsi une modification de
I'indice de refraction du milieu. Get effet peut aisement se comprendre sur le cas d'une molecule ayant la forme
d'un cigare (comme CS2), et pour laquelle la polarisabilite OLH vue par une onde laser polarisee le long du grand
axe de symetrie de cette molecule est plus grande que celle a± vue par un champ polarise orthogonalement a cet
axe (Fig. III.A-2).

Du fait de cette anisotropie de polarisabilite, le dipole d induit dans une telle molecule par le champ laser E
(polarise lineairement) n'est generalement pas parallele a ce champ, si bien que la molecule est soumise a un
couple :

C = dxE (III. A-12)
dont 1'effet est de 1'orienter le long du champ electrique. Cette tendance des molecules a s'aligner le long d'une
direction privilegiee est toutefois attenuee par 1'agitation thermique, qui tend a rendre 1'orientation des
molecules totalement aleatoire. L'etat stationnaire du milieu, resultant d'un equilibre entre ces deux effets, peut
etre caracterise au moyen de la fonction de distribution de Maxwell-Boltzmann /(9,(p) pour les angles 6 et 9
des coordonnees spheriques, reperant la position du grand axe de la molecule par rapport au champ laser
(Fig. III.A-2). On peut montrer que cette fonction de distribution est de la forme [Boyd 92] :

6 - l)E2/kBT (III. A-13)

ou kB est la constante de Boltzmann, T la temperature du milieu, la barre representant la moyenne temporelle sur
un temps long devant la periode optique (le temps typique d'orientation des molecules etant de 1'ordre de la
picoseconde, c'est-a-dire beaucoup plus long que la periode optique, le milieu n'est sensible qu'a 1'intensite
moyenne du champ laser).

FIG. III.A-2 : Molecule en forme de cigare pr6sentant une anisotropie de polarisabilite responsable du phenomene
d'orientation de la molecule le long du champ laser.

La connaissance de la distribution d'orientation des molecules (III.A-13) permet alors de determiner la
valeur de la polarisabilite moyenne (a) du milieu, et done la susceptibilite et I'indice. On trouve ainsi que
I'indice de refraction du milieu est de la forme (III.A-2), avec :

= 1 +——(~ + 6e0../ v2 (III.A-14)yy ((v _ Q£ ) v '
th= 90E0kBT

ou N est le nombre de molecules par unite de volume. L'ordre de grandeur de la non-linearite Kerr associee est
donnee dans le Tableau III.A-1. Elle est typiquement de quatre ordres de grandeur plus faible que celle des
atomes a deux niveaux, mais son temps de reponse (temps d'orientation des molecules) est egalement de quatre
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ordres de grandeur plus faible (ce qui peut etre interessant pour 1'utilisation de lasers impulsionnels). Une autre
difference importante avec le cas des atomes a deux niveaux reside dans le fait que n2 est ici toujours positif,
quelles que soient les valeurs des polarisabilites a,, et a±. Ceci est du au fait que le couple orientant les
molecules est toujours dirige de maniere que le champ laser voie la plus grande valeur de la polarisabilite.

2. La bistabilite optique
Nous illustrons a present 1'interet de 1'effet Kerr optique pour la realisation de dispositifs entierement optiques
ayant des fonctionnalites analogues aux circuits electroniques.

a. Milieu Kerr dans une cavite
Considerons un milieu Kerr place dans une cavite Fabry-Perot, et etudions la transmission de ce systeme sous
1'action d'un champ laser incident d'intensite /, (voir Fig. III.A-3).

II est bien connu que la transmission T d'une telle cavite est maximum lorsque la distance L entre les deux
miroirs est un multiple entier de la demi-longueur d'onde laser A,/2, et qu'elle decroit lorsque 2L/A, s'ecarte de
cette valeur entiere p (Fig. III.A-4). La longueur d'onde Xde la lumiere dans la cavite est egale a :

A, = X0/n (III. A-15)
ou n est 1'indice du milieu Kerr donne par 1'Eq. (III.A-2), et ou X,0 est la longueur d'onde de la lumiere dans le
vide. Le rapport 2LA,, qui determine la transmission de la cavite, s'ecrit done :

et depend de 1'intensite du champ electrique se propageant dans le milieu par 1'intermediaire de 1'indice n.
Remplagons dans 1'expression donnant 1'indice du milieu :

n = n0+n2Ic (III. A-17)
1'intensite dans la cavite /cpar 1'intensite transmise /,qui lui est reliee par la formule :

I,=T2IC (III. A-18)
ou T2 est la transmission du miroir de sortie. Nous pouvons alors recrire 1'Eq. (III.A-16) sous la forme :

(III. A-19)

(III.A-20)

La transmission 7du Fabry-Perot etant egale a /,//,, nous trouvons finalement:

2 Z//A,= WQ -I- /^ — T ''

FIG. III.A-3 : Cavite Fabry-Perot remplie par un milieu Kerr. Le milieu non lineaire, de longueur L, est suppose remplir
toute la cavit6 qui est fermee par deux miroirs de coefficients de transmission Tj et T2.
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II apparait ainsi que pour un milieu Kerr, 2L/X est une fonction lineaire de la transmission T de la cavite, qui
depend elle-meme du facteur 2Lfk (voir Fig. III.A-4). Les points de fonctionnement du systeme sont done
obtenus en cherchant 1'intersection de la courbe de reponse du Fabry-Perot presentee sur la Fig. III.A-4, avec la
courbe decrivant la variation de 2L/A, avec T [Eq. (III.A-20)]. Selon les valeurs des parametres 2L/X0 et
n2 Ii/T2, plusieurs comportements sont possibles. Ceux-ci peuvent etre analyses de fa§on purement graphique,
mais il est egalement possible dans certains cas d'en obtenir une description analytique simple, en utilisant une
expression approchee du pic de transmission du Fabry-Perot represente sur la Fig. III.A-4. Nous considererons
ici le cas d'une cavite Fabry-Perot de grande finesse, pour laquelle les pics de transmission sont donnes en bonne
approximation par la lorentzienne :

Tm" " " '~x (III.A-21)7-_
l + 4F2(2L/'k-p)

ou Tm~,, est la transmission maximum de la cavite :

T -• (III.A-22)

qui est egale a 1 lorsque ses deux miroirs ont memes coefficients de reflexion '(/?i = R2), et F est la finesse de la
cavite :

(III.A-23)
l-VK,/?2

qui caracterise la largeur de la courbe representee sur la Fig. III.A-4. En utilisant les Eqs (III.A-19) et (III.A-21),
nous trouvons ainsi I'equation implicite suivante pour 1'intensite transmise /,:

/, =-
T I (III.A-24)

E-H

FIG. III.A-4 : Transmission de la cavite Fabry-Perot en fonction du rapport ILfL
Afin de simplifier les developpements ulterieurs, nous utiliserons les quantites sans dimension :

---p

(III.A-25.C)
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x caracterise 1'ecart a resonance de la cavite ; /, et I, sont respect!vement proportionnelles aux intensites
incidente et transmise. L'Eq. (III.A-24) s'ecrit avec ces notations :

7,/.=• (III.A-26)

II est alors plus commode d'etudier les variations de 1'intensite incidente 7, en fonction de 1'intensite transmise
I,, et d'en deduire la variation graphique de 7, en fonction de 7,. L'etude de la fonction 7, = /(7.J montre que

I— • • ~ — 1 7 ~ \celle-ci est monotone pour \x\ < V3 . Dans ce cas, il est facile de trouver la fonction inverse /, = / I/, I • C'est ce
cas que nous etudierons d'abord. Pour simplifier la discussion, nous supposerons en outre n2 >0 , ce qui
permettra de se restreindre au quart de plan ou 7, et 7, sont positifs [voir Eqs (III.A-25)].

b. Le transistor optique
Considerons une valeur de x comprise entre —v3 et 0. La variation de 7, en fonction de 7, est representee sur la
Fig. III.A-5. Pour de faibles valeurs de 1'intensite incidente, les effets non lineaires sont negligeables et 7, varie
lineairement en fonction de 7,. Quand 1'intensite incidente croit, la pente 37,/3/, crolt egalement, passe par une
valeur maximum pour 7, = 70, puis decroit.

Des applications interessantes d'un tel systeme peuvent etre obtenues pour des valeurs de 7, proches de 70.
Supposons que 1'intensite 7, soit soumise a de petites variations autour de sa valeur moyenne egale a 70 :

7,=70+A7, (III.A-27)
Ces variations vont se repercuter sur 7,, qui va lui aussi presenter des variations autour de sa valeur moyenne
/ , =

7, = 7, + A7, (III.A-28)
En revenant aux intensites /, et /, [voir Eqs (III.A-25)], nous obtenons, en supposant Tmax = 1 :

A/, =gA7, (III.A-29)
oil g est un nombre qui peut etre grand devant 1 (g tend vers +°° lorsque x tend vers —\/3 ). Au voisinage de ce
point, les variations d'intensite incidente sont considerablement amplifiees. Ce fonctionnement en regime
d'amplification difference lie est tres analogue a celui obtenu en electronique pour un transistor. C'est pourquoi
ce dispositif est appele transistor optique.

FIG. III.A-5 : Variation de I'intensit6 transmise en fonction de I'intensit6 incidente pour un disaccord x= -1.7
En theorie, la caracteristique representee sur la Fig. III.A-5 a un caractere universel et peut etre obtenue avec

n'importe quel milieu Kerr. En pratique, pour atteindre la meme valeur de 70 (qui est une quantite sans
dimension), il faudra des intensites incidentes /, tres differentes selon les milieux, puisque le coefficient non
lineaire «2 varie de fa?on considerable selon les materiaux (voir Tableau III.A-1). Cherchons quelle relation doit
verifier 1'intensite incidente pour que la courbe de la Fig. III.A-5 soit decrite jusqu'au point d'inflexion. Dans le
cas ou x — —y3, la courbe I, = f~ I /,-1 possede une tangente verticale pour 7, =!Q— 8/3-\/3 . Pour observer un
phenomene d'amplification differentielle au voisinage du point d'inflexion, il faut done avoir :
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3V3
(III.A-30)

(III.A-31)

Placons-nous, pour simplifier, dans la situation ou les deux miroirs de la cavite ont meme transmission (7^ = T2),
ce qui entraine 7max = 1. Dans ce cas, nous pouvons, a 1'aide de 1'Eq. (III.A-25.c), recrire la relation (III.A-30)
sous la forme :

Ij L > 2
T2 \0 ~3V3F

L'intensite dans la cavite est au maximum egale a 7,/72 . Le premier membre de 1'Eq. (III.A-31) decrit done le
dephasage de la lumiere du a la modification non lineaire d'indice lors de sa propagation dans le milieu. Le
second membre est de 1'ordre de grandeur de la largeur relative des pics de transmission de la cavite. Pour
observer les effets non lineaires considered dans ce paragraphe, il faut done que la contribution de I'indice non
lineaire au dephasage lors de la propagation dans le milieu soit superieure a la largeur relative de la courbe de
transmission de la cavite. Ces effets seront d'autant plus facilement observables que le coefficient non lineaire
n2 sera plus grand et que la finesse F de la cavite sera plus elevee.

Notons une autre application possible de la courbe de transmission de la Fig. III.A-5 : il s'agit de la mise en
forme d'impulsions lumineuses. Considerons une impulsion incidente sur la cavite Fabry-Perot [voir
Fig. III.A-6(a)]. A la sortie, et dans les conditions de la Fig. III.A-5, nous obtiendrons 1'impulsion decrite par la
Fig. III.A-6(b). Aux pentes douces de la Fig. III.A-6(a) succedent ainsi les flancs raides de la Fig. III.A-6(b). Une
telle forme est associee a la faible transmission de la cavite a basse intensite, a laquelle succede une plage de
variation brutale de Fintensite transmise au voisinage de I- = I0. Ceci est une methode pour obtenir une
impulsion lumineuse se rapprochant d'une fonction creneau (encore appelee impulsion carree).

(a)

I,

(b)

FIG. III.A-6 : Transformation d'une impulsion incidente (a) par un Fabry-Perot rempli d'un milieu Kerr. Les parametres
correspondent £ ceux de la Fig. III.A-5. L'impulsion & la sortie de la cavite (b) se rapproche d'une fonction creneau.
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c. Les conditions de la bistabilite optique
Nous etudions ici la bistabilite optique due a la modification non lineaire de 1'indice de re fraction ̂ \

Considerons a nouveau la fonction I, donnee par 1'Eq. (III.A-26), mais supposons a present que x est inferieur a
—\3 . Dans une telle situation, la courbe representant les variations de 7, en fonction de 7, est multivaluee (voir
Fig. III.A-7). II existe en effet une plage de valeurs de 1'intensite incidente (comprise entre 7inf et 7SU sur la
Fig. III.A-7) pour laquelle 7, peut prendre trois valeurs differentes.

Tant que 7, est inferieur a 7inf ou superieure a 7sup, la solution pour 7, est unique. En revanche, lorsque 7,
est compris entre 7jnf et 7sup, il y a trois solutions mathematiques possibles pour 7,. Une etude dynamique de la
stabilite de ces solutions (en etudiant, par exemple, 1'evolution temporelle du systeme a partir d'une valeur
proche de ces solutions) prouve qu'il existe deux solutions stables et une solution instable. Cette solution
instable correspond a la partie tracee en pointilles sur la courbe de la Fig. III.A-7. L'existence de deux solutions
stables pour 1'intensite transmise (pour la meme valeur de 1'intensite incidente) est a 1'origine de la
denomination "bistabilite optique" donnee a ce phenomene.

FIG. III.A-7 : Variation de 1'intensite transmise en fonction de 1'intensite incidente pour un disaccord x = -3. Pour toutes
les valeurs de 7, comprises entre 7inf et 7sup, il y a trois solutions possibles pour 7,. En fait, une de ces solutions
(correspondant a la branche tracee en pointilles) est instable vis-a-vis d'une petite perturbation. Les deux autres solutions
sont par contre stables.

Du point de vue de la physique et des applications, il est important de comprendre laquelle de ces deux
solutions stables sera effectivement choisie par le systeme. En pratique, la solution observee dependra de
I'histoire anterieure du systeme. Supposons qu'initialement, 1'intensite incidente soit tres faible et qu'elle croisse
progressivement, le systeme evoluera continument sur la branche inferieure de la courbe de bistabilite jusqu'au
moment ou 1'intensite 7, depassera la valeur 7sup, auquel cas le systeme sera oblige de sauter sur la branche
superieure, le point de fonctionnement passant ainsi brutalement de B a C (voir Fig. III.A-8). Lorsque 1'intensite
incidente decroit a partir du point de fonctionnement C, 1'intensite transmise evolue continument sur la branche
superieure de la courbe de bistabilite jusqu'au moment ou 7, ayant atteint la valeur 7inf, le systeme n'a plus
d'autres solutions que de sauter du point de fonctionnement D au point A (Fig. III.A-8).

Ainsi, pour une intensite incidente comprise entre 7inf et 75up, le systeme possede deux points de
fonctionnement stables (par exemple P et P' sur la Fig. III.A-8), et le choix du point de fonctionnement depend
des valeurs anterieures prises par le systeme. Celui-ci se comporte done comme une memoire optique. Pour faire
basculer la memoire de P en P', il faut appliquer un creneau positif d'intensite, c'est-a-dire faire passer
transitoirement 1'intensite par une valeur superieure a 7 . Inversement, pour faire basculer la memoire de P' a
P, il faut diminuer transitoirement 1'intensite en-de?a de 7inf.

(D La bistabilite optique peut egalement etre due a la saturation de 1'absorption. Nous renvoyons le lecteur interesse par
une telle situation a [Lugiato 84].
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FIG. III.A-8 : Evolution de 1'intensite transmise lorsque I'intensit6 incidente crott, puis decrott.

d. Vers un calculateur optique
Les systemes decrits precedemment (transistor optique, bistable optique) ont fait I'objet de nombreuses
demonstrations experimentales de principe(1). II semble done possible a partir de tels elements de construire un
ordinateur ou des ondes lumineuses, se propageant dans des structures guidees comme les fibres optiques,
remplaceraient les courants electriques. Quels seraient les avantages d'un tel ordinateur ?

II est tout d'abord relativement facile d'obtenir et de faire se propager des impulsions lumineuses de durees
tres courtes (inferieures a la picoseconde). Cette propriete, jointe a la possibilite d'avoir des bistables optiques
dont le temps de commutation serait du meme ordre de grandeur, pourrait se reveler interessante pour realiser
des systemes rapides. Ensuite, les ondes lumineuses ne sont pas sensibles aux champs electromagnetiques
exterieurs, produits par exemple par les courants electriques. Dans un environnement electromagnetique
perturbe^, un systeme optique serait done plus digne de confiance qu'un systeme electronique. Notons
egalement que 1'optique permet un stockage tres dense de I'information : en effet, une unite de logique optique
doit occuper une surface de 1'ordre de la longueur d'onde au carre, ce qui dans le domaine visible ou du proche
infrarouge, permet d'envisager des densites de 1'ordre de 100 Mo par cm2.

En depit des avantages mentionnes ci-dessus, et malgre les demonstrations de principe deja realisees, il ne
semble pas que 1'ordinateur optique soit promis a un developpement imminent. II y a d'abord un probleme de
materiaux a resoudre : il faut en effet trouver des milieux ayant un temps de reponse tres rapide, une grande non-
linearite Kerr, et pouvant etre facilement miniaturises. Meme lorsque ce probleme sera resolu, la comparaison
avec d'autres systemes (comme ceux utilisant des jonctions Josephson) n'est pas toujours favorable a
1'ordinateur tout optique. En fait, il parait raisonnable de penser qu'a moyen terme, les systemes optiques se
developperont essentiellement sur quelques creneaux bien definis, comme le transport de 1'information au sein
de 1'ordinateur, le traitement parallele de 1'information, ou le traitement des images.

B. Effets impliquant deux ondes lasers
L'un des developpements les plus importants pour la physique fondamentale et appliquee auxquels ait donne
lieu Foptique non lineaire est sans aucun doute la spectroscopie non Hneaire. Le champ d'application de ces
techniques spectroscopiques est aujourd'hui considerable, et ne peut etre ici qu'effleure. Nous nous
concentrerons dans ce cours sur les principaux processus de diffusion stimulee impliques dans les experiences de
spectroscopie non lineaire de type pompe-sonde.

1. Generalites sur la diffusion stimulee
Le concept d'emission stimulee a etc introduit pour la premiere fois par Einstein en 1917. Celui-ci, etudiant
1'equilibre entre le rayonnement electromagnetique et un ensemble d'atomes a la temperature T, montra que

(1) Pour plus de details, voir [Gibbs 85].
(2) Dont un exemple extreme, mais preoccupant les militaires, est celui d'un territoire soumis au flux de radiations

consecutif a une explosion nucleaire en haute atmosphere.
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pour retrouver la formule de Planck pour le corps noir, il fallait introduire, outre 1'absorption et remission
spontanee, un nouveau terme : 1'emission stimulee. Apres les articles d'Einstein , de nombreux physiciens
s'interesserent a ce probleme tant du point de vue theorique qu'experimental. Get interet fut renforce par la mise

(2)en evidence d'une inversion de population dans une decharge de neon par Ladenburg et Kopferman en 1928 .
Assez curieusement, Finteret pour 1'emission induite decrut ensuite. En fait, les physiciens ne voyaient aucune
application possible a 1'emission stimulee, parce qu'ils ne croyaient pas qu'un systeme puisse s'eloigner
suffisamment de Fequilibre thermodynamique pour qu'un gain notable puisse etre obtenu. En d'autres termes,
on n'imaginait possibles des applications de 1'emission stimulee que dans des conditions oil gL » 1 (g etant le
gain par unite de longueur, et L la longueur du milieu amplificateur), conditions qui paraissaient impossibles a
remplir.

On doit a Townes le renouveau de remission stimulee. Aide de ses collaborateurs, il observa pour la
premiere fois en 1954 une oscillation maser dans une vapeur d'ammoniac (NH3) en exploitant Fidee
fondamentale selon laquelle, en pla?ant le milieu amplificateur dans une cavite resonnante, une oscillation peut
se produire meme pour gL« 1, des lors que le gain par emission stimulee excede les pertes (tres faibles) de la
cavite. Cette decouverte fut suivie quelques annees plus tard par la mise au point par Maiman du premier laser
(1960), qui allait a son tour conduire au developpement de 1'optique non lineaire et a la mise en evidence d'une
nouvelle classe d'effets stimules : les processus de diffusion stimulee.

(a)

CO milieu
diffuseur

(b)

CO

co+6

milieu
diffuseur

FIG. IH.B-1 : Schema d'une experience de spectroscopie non lineaire. (a) Le spectre de diffusion spontanee est obtenu en
enregistrant le spectre de la lumiere diffusee par un milieu non lineaire eclaire par un faisceau laser de frequence fixe co.
(b) Les processus de diffusion stimulee se manifestent par exemple sur le spectre de transmission d'une onde sonde de
frequence variable interagissant avec un milieu diffuseur pompe par une onde laser intense de frequence fixe o). Le spectre de
transmission est obtenu en enregistrant au moyen d'une photodiode (Ph) 1'intensite de 1'onde sonde transmise en fonction de
la difference de frequence 8 entre sonde et pompe.

A chaque processus de diffusion spontanee est en effet associe un processus stimule. Considerons
1'experience de diffusion spontanee representee sur la Fig. III.B-l(a) ou Ton observe la diffusion d'un faisceau

(1) Voir, par exemple, [Einstein 17].
(2) Ces auteurs n'ont pas observ6 1'amplification du champ incident, mais le renversement de la courbe d'indice, qui est

une autre indication d'un milieu inverse.
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laser incident de frequence co par un milieu (on suppose ici 1'intensite laser suffisamment faible pour ne pas
affecter les proprietes optiques du milieu). De fa9on generate, 1'allure du spectre de la lumiere diffusee est du
type represente sur la Fig. III.B-2(a). On y distingue trois types de resonances se distinguant par leurs positions
ainsi que par leurs largeurs : Raman, Brillouin et Rayleigh. Ces trois types de structures se retrouvent dans
1'experience de diffusion stimulee schematisee sur la Fig. III.B-l(b), ou 1'intensite d'une onde laser sonde (de
faible intensite) est mesuree apres sa traversee a travers un milieu diffuseur pompe par une onde laser intense
(dite onde pompe) de frequence CO. En enregistrant cette intensite en fonction de la difference de frequence 8
entre sonde (frequence cov) et pompe (frequence co), on obtient le spectre de transmission represente sur la
Fig. III.B-2(b), ou Ton distingue a nouveau trois types de resonances ayant des formes differentes, mais de
memes positions et largeurs que leurs analogues spontanes de la Fig. III.B-2(a). On constate ainsi sur la
Fig. III.B-2(b) que selon les valeurs de la difference de frequence 8, I'onde sonde subit un processus
d'amplification ou d'absorption du a la presence de I'onde pompe dans le milieu, ce qui est la signature d'un
effet non lineaire. L'importance considerable des processus de diffusion stimulee reside dans le fait que leur
efficacite est beaucoup plus importante que celle de leurs analogues spontanes. Par exemple, la fraction de
lumiere diffusee spontanement lors de la propagation d'un laser a travers 1 cm d'eau est d'environ 10~5, tandis
que pour une meme longueur d'interaction, des gains de 1'ordre de 10 a 100% seront typiquement observes par
diffusion stimulee, permettant par exemple de realiser une oscillation laser a une frequence decalee par rapport a
une frequence pompe par ailleurs disponible.
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FIG. III.B-2 : Allure caracteristique d'un spectre de diffusion spontanee (a) et stimulee (b). Dans les deux cas, on observe
des structures resonnantes de type Raman, Brillouin, et Rayleigh (les echelles tant horizontales que verticales sont
fantaisistes, bien que respectant la hierarchic de position et d'amplitude des resonances habituellement observee dans une
experience). On notera qu'en 1'absence du champ pompe, les resonances du spectre de transmission disparaissent.
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Quelle est 1'origine du transfert de puissance entre pompe et sonde via le materiau ? Tout d'abord, nous
savons que la modification de 1'intensite de 1'onde sonde lors de son interaction avec le milieu non lineaire
provient de 1'existence dans celui-ci d'une polarisation induite ayant memes frequence et vecteur d'onde que
1'onde sonde, mais possedant une composante en quadrature avec elle (comme le montre 1'Eq. (I.A-8) decrivant
le transfert de puissance entre champ et materiau). Deuxiemement, une caracteristique essentielle d'une
experience pompe-sonde est que 1'onde sonde a une intensite beaucoup plus faible que 1'onde pompe, et modifie
done peu 1'etat du systeme {champ pompe + milieu non lineaire} en interaction. Ceci entrame que les
resonances apparaissant sur le spectre de transmission sont le resultat de la reponse lineaire de la polarisation du
milieu a 1'excitation de 1'onde sonde. Ces deux remarques, combinees au fait que le champ pompe considere ici
n'est constitue que d'une seule onde plane, permettent d'affirmer que du point de vue du formalisme de
1'optique non lineaire, les resonances apparaissant sur le spectre de transmission de 1'onde sonde sont associees a
1'existence dans le materiau d'une susceptibilite non lineaire de la forme %'3'(cos.;cos,,-co,co) ayant une partie
imaginaire x"'3' non nulle (% ' < 0 pour les resonances en amplification, %"'3' > 0 pour les resonances en
absorption) presentant un caractere resonnant pour certaines valeurs de la difference de frequence 8 = co^. — CO
entre pompe et sonde. On notera en particulier que le vecteur d'onde de la composante de polarisation associee a
la susceptibilite ^'(CO^CO^-G^CO) est egal a K = ks -k + k = k j ; de sorte que les processus non lineaires
impliques dans le spectre de transmission de 1'onde sonde satisfont automatiquement la condition d'accord de
phase.

Deux phenomenes physiques peuvent etre associes a une susceptibilite non lineaire de la forme
^3'(cOj;cos.,-co,co). Le premier correspond a la modification de 1'indice (complexe) du milieu non lineaire par
le champ pompe. Cette modification d'indice fait intervenir uniquement 1'onde pompe, et affecte generalement
la propagation du faisceau sonde de fa$on identique quelle que soit sa frequence (dans la mesure toutefois ou
elle reste suffisamment proche de celle du champ pompe). Elle se traduit habituellement par une translation
verticale globale du spectre de transmission de la sonde, et n'est done pas impliquee dans les structures
resonnantes. Le deuxieme phenomene correspond a 1'interaction du milieu non lineaire avec le champ resultant
de 1'interference entre les ondes pompe et sonde, et possedant une composante modulee temporellement a la
frequence de battement 8 entre ces deux ondes, et spatialement avec un vecteur d'onde egal a la difference des
vecteurs d'onde pompe et sonde. Lorsque 8 est petit devant les frequences optiques, cette composante peut
varier suffisamment lentement pour induire dans le materiau non lineaire la modulation d'une certaine
observable a la frequence 8 (par exemple la vibration, 1'orientation ou la densite des molecules du milieu). Selon
les caracteristiques propres du materiau, 1'amplitude de cette modulation pourra varier de facon resonnante
autour de certaines valeurs de la frequence 8. La diffraction de 1'onde pompe sur ce reseau d'observable module
temporellement et spatialement va alors donner naissance a une onde ayant les memes caracteristiques
(frequence et vecteur d'onde) que •!'onde sonde, et pouvant done interferer avec elle (voir Fig. III.B-3). C'est ce
phenomene qui est responsable de la modification resonnante d'intensite de 1'onde sonde, c'est-a-dire des
resonances du spectre de transmission. Dans cette image, le fait que seule la partie imaginaire de la susceptibilite
x'3'(cov;cos,-co,co) contribue au spectre de transmission est lie au fait que seule la composante du champ
diffractee qui est en phase avec 1'onde sonde modifie reellement 1'intensite de celle-ci (la composante en
quadrature modifiant son indice). Or, 1'existence d'une telle composante n'est pas a priori evidente. Elle
provient generalement du fait que les processus de relaxation se produisant dans le milieu non lineaire, et
tendant a le ramener constamment vers son etat initial, se traduisent par un retard de la modulation des
observables par rapport a 1'excitation liee a la sonde. C'est ce retard qui induit une composante en quadrature de
la polarisation, et par suite un champ diffracte en phase . On voit ainsi que les processus de relaxation jouent
un role essentiel dans 1'emergence des structures resonnantes du spectre de transmission de 1'onde sonde.

Une autre caracteristique de la composante de polarisation associee a la susceptibilite non lineaire
%'3'(cov;O)(,—co.co) est qu'elle est proportionnelle a 1'amplitude de 1'onde sonde et au module carre du champ
pompe, c'est-a-dire a 1'intensite pompe. En consequence, 1'amplitude des resonances du spectre de transmission
sera generalement directement proportionnelle au produit des nombres de photons pompes et sondes presents
dans le milieu non lineaire, comme attendu pour un processus stimule. Dans un langage plus classique, cette

(1) Comme le montre 1'Eq. (l.B-26), une composante de polarisation rayonne en effet un champ en quadrature avec elle-
meme [facteur i au second membre de 1'Eq. (I.B-26)].
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propriete peut s' interpreter de la fa9on suivante. Comme nous 1'avons vu, le battement entre les ondes pompe et
sonde conduit a la modulation d'une observable a la frequence 8, dont 1'amplitude est proportionnelle au produit
des champs pompe et sonde. L'interaction de 1'onde pompe et de cette observable donne alors naissance a une
composante de polarisation de meme frequence que 1'onde sonde, et d'amplitude proportionnelle au produit du
champ pompe et de 1'amplitude de modulation de 1'observable, c'est-a-dire au produit du champ sonde et de
1'intensite pompe. Ainsi, le battement entre 1'onde pompe et 1'observable modulee tend a amplifier 1'onde sonde,
tandis que le battement entre les ondes pompe et sonde tend a amplifier la modulation de 1'observable. Le lecteur
attentif aura reconnu ici tous les ingredients du melange parametrique etudie au §II.B, 1'onde sonde jouant le
role du champ signal, et 1'observable modulee celui du champ complementaire. L'analogic entre les processus
de diffusion stimulee et le melange parame'trique peut en fait etre poussee tres loin. On peut en effet associer a
1'observable modulee un champ de bosons : a la vibration de molecules sera associee un champ de phonons
optiques, a une onde acoustique un champ de phonons acoustiques, a une excitation electronique un champ
d'excitons, a 1'orientation de molecules une onde d'orientation, etc... Le transfer! de puissance entre pompe et
sonde s'interprets alors comme un processus de couplage parametrique entre les champs pompe et sonde avec
emission (ou absorption) d'un boson associe a 1'observable modulee dans le milieu non lineaire (voir
Fig. III.B-4).

FIG. III.B-3 : L'interference de 1'onde pompe £((0,k) et de 1'onde sonde ^((o + S.k,) induit dans le milieu non lineaire un
reseau d'observable module temporellement (frequence 8) et spatialement (vecteur d'onde k v - k ) (a). La diffraction du
champ E sur ce reseau conduit ^ une onde ayant les memes caract6ristiques que 1'onde sonde (b). Selon sa phase, 1'onde
diffractee peut interferer avec 1'onde Es, et conduire £ son attenuation ou £ son amplification.
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En fait, la description du processus de transfer! de puissance entre pompe et sonde via le material! que nous
venons de decrire n'est pas la seule possible. II existe en effet un autre point de vue, complementaire du
precedent (chacun apportant des eclairages sur des aspects differents du processus etudie), base sur une
description entierement quantique du systeme {champ + materiau}. Dans cette approche (qui est a priori non
triviale car la susceptibilite non lineaire ^'(co^oOj.-co.co) ne rentre pas dans le cadre general des regies de
correspondance classique —> quantique du §I.C.3), les effets non lineaires responsables des resonances du
spectre de transmission de 1'onde sonde sont interpretes comme des processus de diffusion des photons par le
materiau, celui-ci etant decrit par Fensemble de ses niveaux quantiques (qui peuvent etre des niveaux d'energie
electroniques, de vibration, de rotation, ou un produit tensoriel de ceux-ci avec les quanta de vibration du
materiau dans son ensemble (phonons acoustiques et optiques), voire avec des plasmons, des excitons ou des
polaritons). Comme nous 1'avons deja mentionne, 1'approche quantique est commode lorsque le processus non
lineaire peut etre decrit au moyen d'un petit nombre de diagrammes quantiques. Elle permet generalement
d'obtenir une interpretation naturelle de la position des resonances (liee a 1'energie des etats quantiques du
materiau), et de leur dependance avec la population des niveaux d'energie. De plus, les conditions de
conservation de 1'energie et de 1'impulsion du systeme (champ + materiau} au cours du processus non lineaire
apparaissent de fagon beaucoup plus naturelle que dans 1'approche classique. Par centre, 1'approche quantique
n'apporte pas toujours d'image claire concernant le role exact des processus de relaxation se produisant dans le
milieu, et fait mal ressortir les modifications du milieu induites par les champs (vibrations, rotations, modulation
de ladensite, etc...).

/5,k,-k

(b)
FIG. III.B-4 : Interpretation du processus de gain (a) et d'absorption (b) de 1'onde sonde en termes de melange parametrique
entre pompe (co), sonde (co+5), et champ de boson (8) lie & 1'observable modulee. (a) L'absorption d'un photon pompe et
d'un boson est suivie de 1'emission stimulee d'un photon sonde. (b) Processus inverse avec absorption d'un photon sonde
suivie de 1'emission stimulee d'un photon pompe, qui s'accompagne de la generation d'un boson complementaire. Noter que
1'energie et 1'impulsion du syst&me {photons+ bosons} sont conservees au cours des processus.

Nous allons ici illustrer ces differents points de vue en etudiant successivement les processus de diffusion
Raman, Brillouin et Rayleigh stimulee tels qu'ils se manifestent sur le spectre de transmission de 1'onde sonde
[experience de la Fig. III.B-l(b)]. Nous degagerons pour chacun d'eux les phenomenes physiques qui les sous-
tendent, ainsi que les principales caracteristiques des resonances associees. Nous aurons ainsi une vision des
informations qu'il est possible de tirer d'une experience de spectroscopie non lineaire de type pompe-sonde.

2. La diffusion Raman stimulee
Le processus de diffusion Raman resulte generalement (mais pas toujours) de 1'interaction de la lumiere avec les
modes de vibration (frequence Qv) des molecules constituant le milieu diffuseur. II se manifeste sur le spectre de
transmission sous la forme de resonances ayant une forme de lorentzienne, centrees en ± £lv, et d'amplitudes
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proportionnelles a la difference de population entre les niveaux de vibration impliques. II fournit done des
informations sur la position et la population des niveaux quantiques du systeme diffuseur etudie.

Bien que la diffusion Raman stimulee puisse s'interpreter classiquement en termes de couplage parametrique
entre champs lasers et champ de phonons optiques decrivant la vibration des molecules^), nous la presentons ici
dans le cadre de 1'approche quantique, qui est dans ce cas precis particulierement simple et suggestive.

a. Bref historique^
Si le phenomene de diffusion elastique de la lumiere etait bien connu des le debut du siecle, grace aux travaux
de Lord Rayleigh [Rayleigh 71] et de J. J. Thomson(3), il fallut attendre les premiers developpements de la
theorie quantique, et en particulier les idees de Bohr sur les proprietes de 1'absorption et de 1'emission de la
lumiere par les atomes, pour que naisse 1'idee d'une diffusion associee a un changement de longueur d'onde du
rayonnement. L'existence du processus de diffusion inelastique de la lumiere fut ainsi predite pour la premiere
fois en 1923 par Smekal [Smekal 23] a partir d'arguments de conservation de 1'energie. Cette idee fut reprise et
developpee par Kramers et Heisenberg [Kramers 25] qui, en utilisant le principe de correspondance, parvinrent a
1'expression quantique exacte pour la section efficace de diffusion inelastique. Klein [Klein 27] ebaucha une
approche semi-classique et calcula, en utilisant la theorie des perturbations en representation de Schrodinger,
1'element de matrice de 1'operateur dipole electrique oscillant a la frequence Stokes, qu'il porta ensuite dans la
formule classique donnant 1'energie rayonnee par un dipole pour obtenir 1'intensite diffusee. La quantification
du champ electromagnetique par Dirac [Dirac 27] et sa demonstration rigoureuse de la formule de Kramers-
Heisenberg, furent suivies de la decouverte theorique par Goppert-Mayer [Goppert-Mayer 31] des processus
stimules a deux photons. II est interessant de noter que ce travail fut le premier a reconnaitre la possibilite d'un
effet Raman stimule. Placzek [Placzek 34] resuma ces theories dans son traite sur la diffusion Raman, en
presentant egalement pour la premiere fois une discussion du processus Raman en termes de polarisabilite non
lineaire de la molecule. Toutefois, bien que mentionnant le travail de Goppert-Mayer, Placzek y considera la
diffusion inelastique comme etant incoherente, ignorant la possibilite d'une diffusion stimulee.

Raman et Krishnan [Raman 28] observerent pour la premiere fois le phenomene de "rayonnement modifie",
ou diffusion Raman spontanee(4). Bien entendu, la source de pompage (la lumiere du soleil) etait bien trop faible
pour produire le moindre gain a la frequence Stokes. Us interpreterent ce phenomene comme etant du a "1'effet
des fluctuations (des atomes) autour de leur etat normal". Presque simultanement, Landsberg et Mandel'stamm
[Landsberg 28] decouvrirent une diffusion similaire dans des solides. Au cours des deux annees qui suivirent,
cet effet fut catalogue dans de nombreux liquides et gaz differents. En leur temps, ces experiences furent
considerees comme des preuves de la theorie quantique qui sert de base a la demonstration de la formule de
Kramers-Heisenberg. Par exemple, R. W. Wood, cite par Jayaraman et Ramdas [Jayaraman 88], declara : "II me
semble que cette tres belle decouverte... est 1'une des preuves les plus convaincantes de la theorie quantique que
Ton ait ace jour".

Entre 1927 et la fin des annees 50, la diffusion Raman se developpa en tant qu'outil spectroscopique
important, mais on n'accorda que peu d'attention a la possibilite d'une diffusion stimulee. Cette situation fut
profondement modifiee par 1'avenement des lasers et la decouverte de 1'optique non lineaire dans les annees 60.
Le developpement de sources lumineuses coherentes de forte puissance impliqua la possibilite d'obtenir des
champs diffuses de maniere stimulee et contenant un grand nombre de photons par mode, renforcant ainsi
1'utilite de 1'effet Raman en tant qu'outil spectroscopique. La diffusion stimulee fut observee pour la premiere
fois assez fortuitement dans le nitrobenzene par Woodbury et Ng [Woodbury 62], et fut identifiee comme telle
par Eckhardt et al. [Eckhardt 63].

Parmi les diverses approches theoriques qui furent alors developpees pour rendre compte de ce resultat, nous
utiliserons dans ce paragraphe celle d'Hellwarth [Hellwarth 63] afin de discuter plus en details les liens entre
effets Raman spontane et stimule.

(1) Voir par exemple [Bloembergen 67], [Shen 84].
(2) Pour plus de details, on pourra consulter [Raymer9Q].
(3) Les travaux de J. J. Thomson sur la diffusion elastique des rayons X par des particules libres datent des annees 1900.
(4) L'effet fut observe dans une soixantaine de liquides, ainsi que dans des vapeurs denses d'ether ou d'amylene

(diethyl&her et 2-me~thyl-2-butene selon la nomenclature officielle).
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