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b. La diffusion Raman spontanee'1}

Le principe du processus Raman spontane est schematise sur la Fig. III.B-5. Un photon incident co est diffuse en
un photon co$, la difference d'energie h((O - C05) = fi(i)ba etant absorbee par le centre diffuseur du materiau [Fig.
III.B-5(a)]. L'excitation du milieu peut se traduire par un changement d'etat electronique, ou plus frequemment
dans le cas des molecules, par une modification de niveau vibrationnel ou rotationnel (la frequence cofcu

correspond alors a la frequence de vibration de la molecule). La frequence c% est appelee frequence Stokes. Elle
est inferieure a la frequence incidente d'une quantite correspondant a la frequence d'excitation du materiau. Si
toutefois le systeme diffuseur est initialement dans un etat excite, il peut effectuer une transition vers un niveau
d'energie inferieur lors de la diffusion [Fig. III.B-5(b)]. Dans ce cas, la lumiere diffusee contient des frequences
anti-Stokes^ superieures a la frequence incidente : 00^5 = co + coia. Dans les milieux moleculaires, 1'intensite de
la lumiere diffusee a la frequence anti-Stokes est generalement de plusieurs ordres de grandeur plus faible que
celle a la frequence Stokes, car 1'intensite des raies Raman est proportionnelle a la population du niveau initial
du processus de diffusion, et qu'a 1'equilibre thermique la population du niveau \b} est plus faible que celle du
niveau |a) d'une quantite egale au facteur de Boltzmann exp(-ficfl6a/fcB7*).

(a)

(b) }AS

\b)

FIG. III.B-5 : Processus de diffusion Raman spontanee d'un photon incident co. (a) Processus Stokes, (b) Processus anti-
Stokes.

L'efficacite du processus de diffusion Raman spontanee est caracterisee par la section efficace differentielle
de diffusion d'un photon de frequence co et de polarisation e en un photon de frequence c% et de polarisation e5.
Cette section efficace est donnee par la formule de Kramers-Heisenberg, dont une demonstration est proposee en

(1) Pour plus de details, voir [Bloembergen 67].
(2) La denomination Stokes et anti-Stokes a une origine purement historique et n'a aucune signification physique

particuliere.
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ou Q represente Tangle solide de diffusion, ns 1'indice de refraction du milieu a la frequence Stokes, d
1'operateur moment dipolaire electrique, et |c) un etat d'energie du systeme diffuseur distinct de |a) et \b}.
Pour conclure, signalons que le processus de diffusion Raman spontanee est un processus peu efficace : meme
pour les milieux assez denses, la section efficace totale de diffusion a la frequence Stokes par unite de volume
est typiquement egale a 10~6 cm'1. Ainsi, apres propagation a travers 1 cm de milieu diffuseur, seul un
millionieme de Fenergie incidente aura etc diffuse ! Cependant, comme nous allons le voir dans le prochain
paragraphe, stimule par la presence d'une onde laser suffisamment intense, le processus de diffusion Raman peut
devenir beaucoup plus efficace.

c. La diffusion Raman stimulee

(a)

/zco

nftco

(b)
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FIG. III.B-6 : Processus de diffusion Raman stimulee de 1'onde sonde, resultant d'une competition entre amplification (a) et
absorption (b).

Le principe du processus Raman stimule est schematise sur la Fig. III.B-6(a). Dans ce cas, le materiau est
simultanement eclaire par une onde (sonde) a la frequence CO, et une onde (pompe) a la frequence CO. Un photon
03S est emis de fa?on stimulee dans le mode de 1'onde sonde, conduisant a une amplification de la sonde aux
depens de 1'onde pompe. Ici encore, la difference d'energie h(w-(f>s) = ft(»ba est absorbee par le materiau
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diffuseur. L'efficacite de ce processus peut etre assez grande, et la puissance transferee a la frequence Stokes
atteint couramment plus de 10% de la puissance pompe incidente.

La relation entre les processus d'emission stimulee et spontanee s'exprime par le fait que la probabilite qu'a
un oscillateur de frequence COA. d'effectuer une transition d'un etat a ns quanta d'excitation vers un etat a ns+l
quanta est proportionnelle a ns. + 1 (nv - 0 pour le processus spontane). Comme nous 1'avons vu, le nombre de
quanta (dns) diffuses spontanement par element de longueur dz et par unite d'angle solide dQ s'exprime au
moyen de la section efficace differentielle de diffusion Raman spontanee :

ou N est le nombre de centres diffuseurs (generalement des molecules) par unite de volume, na la probabilite
qu'un tel centre soit dans le niveau d'energie le plus bas |a), et n le nombre de photons lasers pompes incidents.

Un second facteur differencie les processus spontanes et les processus stimules. Les premiers sont en effet
proportionnels a la population du niveau initial, tandis que les seconds dependent de la difference entre les
populations des niveaux initial et final. En effet, au processus d' amplification stimule partant du niveau |a) et
aboutissant au niveau \b) [Fig. III.B-6(a)] s'oppose, lorsque le niveau \b) est peuple, le processus d'absorption
stimulee partant de \b) et aboutissant a \a) [Fig. III.B-6(b)]. Une autre difference entre processus Raman
spontane et stimule tient au continuum d'etats finaux a considerer. Dans le cas du processus spontane, la
direction et la polarisation du photon emis sont des quantites partiellement indetermine'es et le continuum d'etats
est relatif au rayonnement, alors que pour le processus stimule, le photon emis a des caracteristiques
parfaitement definies et le continuum d'etats est relatif au systeme materiel. La variation du nombre de photons
Stokes par emission et absorption Raman stimulees peut s'exprimer selon :

. . R / 3
C A v

dz
ou V est le volume de quantification du rayonnement, et v^ = ox, / 2n. Le dernier facteur exprime le fait que la
densite d'etats finaux est differente pour les processus spontane et stimule. Dans le cas des processus spontanes,
la quantite qui intervient est le nombre de modes du vide par unite d'angle solide, et par unite de frequence
V v2 n* I c1 . Pour 1'absorption et 1'emission stimulee de photons Stokes dans une onde electromagnetique, c'est
la densite d'etats du materiau qui compte. Cette quantite peut etre decrite en termes d'une fonction de forme
normalisee A(vv), qui peut souvent etre represented par une Lorentzienne presentant une resonance pour
eo, = (0 - co/,0, de demi-largeur a mi-hauteur Tah :

A(v,) = ~. ———— ̂  2 . (HI.B-4)(co-cov-co fco) +r;fc
C'est cette lorentzienne qui donne leurs formes caracteristiques aux resonances Raman stimulees representees
sur le spectre de la Fig. III.B-2(b). Comme a resonance A = 2/Fafc) 1'expression (III.B-3) montre que le
phenomene de diffusion stimulee depasse celui de diffusion spontanee a condition que le nombre de photons
sondes ns soit bien superieur au nombre de modes du vide electromagnetique contenu dans 1'intervalle de
frequence correspondant a la largeur Tab. C'est cette propriete qui a rendu 1'observation de 1'effet Raman stimule
impossible avant 1'avenement de sources lasers de forte puissance, et ce n'est pas un hasard si la premiere
observation a ete effectuee dans le laboratoire ou le laser a rubis fut mis au point !

En integrant 1'equation differentielle (III.B-3), on trouve que le nombre de photons ns., ou de maniere
equivalente 1'intensite de 1'onde sonde 7 .̂ qui lui est proportionnelle, croit de fa9on exponentielle au cours de sa
propagation a travers le milieu Raman :

/,(L) = /,(0)exp(&L) (IH.B-5)
ou L est la longueur de la zone d' interaction entre champs et milieu diffuseur. Le coefficient de gain gs se deduit
sans difficulte de 1'Eq. (III.B-3) :

gs = N(na-nb)(dG«p/d&)(c3n2£0 A(v,)/2v? n] h<o) I (III.B-6)
/ etant 1'intensite de 1'onde pompe (le nombre de photons pompes est bien entendu proportionnel a 1'intensite de
1'onde laser pompe), et n est 1'indice du milieu a la frequence CO.
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Donnons un ordre de grandeur de ce gain dans le cas du nitrobenzene (liquide) qui donna lieu a la premiere
observation de 1'effet Raman stimule: (dha/2nc ~ 1345 cm"' , of = 6. 1CT30 cm2 (section efficace totale de
diffusion), rha/2nc ~ 4 cm"1, na ~ 1, et gs ~ 0.3 cm"1 pour une intensite laser de 108 W/cm2. Un tel gain permet
de realiser un laser Raman en pla9ant le milieu non lineaire a 1'interieur d'une cavite fermee par deux miroirs de
coefficients de reflexion a la frequence Stokes R\ et R2. La condition d'oscillation s'ecrit alors :

exp(2£vL) = /?, R2 exp(-2oL) (III.B-7)
ou le terme de gauche represente le gain au cours d'un aller-retour dans la cavite, et ou les pertes liees aux
phenomenes de diffusion, absorption, diffraction... sont incorporees dans le coefficient de pertes a. Bien
entendu, la condition (III.B-7) est identique a la condition d'oscillation d'un laser conventionnel.

3. La diffusion Brillouin stimulee
La diffusion Brillouin est la diffusion de la lumiere par une onde acoustique, c'est-a-dire par une onde de
pression (et done de densite) se propageant dans le milieu. Elle se manifeste generalement sur le spectre de
transmission de 1'onde sonde sous la forme de deux resonances de forme lorentzienne [voir Fig. III.B-2(b)]
centrees en 8 = ±QB (HB : frequence de 1'onde acoustique), et dont Pamplitude est d'autant plus importante que
Tangle entre pompe et sonde est proche de 71 (ondes se propageant en sens opposes). Son interpretation est
particulierement commode dans le cadre d'une approche classique, en termes de couplage parametrique entre les
champs lasers et 1'onde de densite, considered comme un champ de phonons acoustiques. C'est cette approche
que nous presentons ici, en decrivant plus particulierement le cas ou le milieu non lineaire est un fluide
moleculaire.

a. L'electrostriction
L' interpretation d'un processus de diffusion stimulee dans un formalisme classique passe par la description du
mecanisme d'excitation d'une observable a partir des ondes pompe et sonde. Dans le cas de 1'effet Brillouin
stimule, le processus a considerer est celui de la generation d'une onde acoustique a partir d'un champ
electrique. Le mecanisme habituellement implique est 1'electrostriction, c'est-a-dire la tendance d'un systeme a
devenir plus dense en presence d'un champ electrique. On peut 1'interpreter d'un point de vue microscopique en
considerant la force agissant sur une molecule individuelle en presence d'un champ electrique E. La molecule
acquiert en effet un moment dipolaire electrique d = ccE (ou oc designe la polarisabilite, supposee isotrope, de la
molecule), et stocke ainsi une energie :

U = -lEd.dE' = -a\EE'.dE' = --a.E2

Jo Jo 2
En presence d'un champ electrique, la molecule subit done la force :

qui est proportionnelle au gradient de 1'intensite du champ electrique, moyennee en temps a 1'echelle d'une
periode optique (les molecules ne pouvant "suivre" les variations de 1'intensite laser aux frequences optiques).
Dans le cas le plus courant ou a est positive, cette force tend done a augmenter la densite moleculaire dans les
zones de plus grande intensite de champ electrique.

b. La diffusion Brillouin stimulee induite par electrostriction
Nous considerons une experience pompe-sonde dans la geometric la plus favorable pour 1'effet Brillouin
stimule, ou les ondes pompe et sonde se propagent en sens opposes : un milieu interagit avec un champ
pompe E de frequence CO et de vecteur d'onde k > 0, et un champ sonde Es de frequence CO,. =co + 8, et de
vecteur d'onde —k (voir Fig. III.B-7). Le champ electrique total prend done la forme :

£.„. - [ Eexp(ffa) + £ exp(-/8r - /fe)lexp(-Kor) + c.c.1 J (III.B-10)
= £(z, t] exp(-tcor) + c. c.

(1) C'est en effet la situation ou le recouvrement entre ondes pompe et sonde, et done le gain Brillouin, est maximal.
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Nous supposons que la densite massique p du milieu moleculaire est regie par 1'equation des ondes de
P acoustique :

c^P_rv2^P_-v2v2 = V f
dt2 dt

ou v est la vitesse du son, et ^ est un parametre d'amortissement . Le terme source de 1'Eq. (III.B-11)
correspond a la divergence de la densite volumique de force f qui, d'apres les Eqs (III.B-9) et (III.B-10), est de
la forme :

En ne retenant que les termes presentant une dependance spatiale, seuls susceptibles d'induire une onde
acoustique, on obtient pour le terme source :

V. f = A q2 [E £, exp(-i8f - iqz) + c.c] ez (III.B-13)

ou 1'on a pose q = 2k. II est alors naturel de chercher la solution stationnaire forcee de 1'Eq. (III.B-11) sous la
forme :

p = p0 + Apexp(-/8r - iqz) (III.B-14)
ou p0 est la densite massique du milieu en 1'absence de champ. En portant (III.B-13) et (III.B-14) dans
1'Eq. (III.B-11), et en supposant que Ap varie lentement avec z et t @\ on obtient alors :

(Qg-62-/8rB)Ap + 2zftBv—— = Aq2tE"'Es (III.B-15)v ' oz
ou 1'on a introduit la largeur Brillouin :

rfi = <?2£; (III.B-16)
ainsi que la frequence Brillouin :

Q.B = qv (III.B-17)

"«c ———————
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FIG. III.B-7 : Representation schematique d'une experience de diffusion Brillouin stimulee. L'action combinee des champs
pompe et sonde donne naissance a une onde acoustique (onde de densite) de frequence 6.

La polarisation du milieu etant proportionnelle au produit de la densite de molecules par 1'amplitude du
champ laser total, il apparait clairement d'apres 1'Eq. (III.B-14) que le milieu va acquerir, du fait de la presence
de 1'onde acoustique, une composante de polarisation ay ant les memes caracteristiques (frequence et direction de
propagation) que 1'onde sonde. Cette composante, qui decrit le processus de diffraction de 1'onde pompe sur le
reseau de densite associe a 1'onde acoustique, est de la forme :

PNL(<os) = BAp'Eexp(-ikz) (III.B-18)
Le systeme forme par les champs pompe et sonde et la modulation de densite massique Ap associee a 1'onde
acoustique est done entierement decrit au moyen du systeme de deux equations couplees constitue de
1'Eq. (III.B-15), et de 1'equation des ondes (I.B-26), qui prend ici la forme :

(1) Voir par example [Fabelinskii 68], §34.9.
(2) L'amortissement de 1'onde acoustique resulte de transferts de quantite de mouvement (viscosite) et de chaleur a

1'interieur du milieu. Voir par exemple [Boyd 92], p. 303.
(3) Ceci est analogue a 1'approximation de 1'enveloppe lentement variable considered au §I.B.4.d.
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dz 2e0

Ce systeme d'equations a une structure analogue a celui regissant le processus de melange parametrique [voir
Eqs (II.B-3) et (II.B-4)]. Comme annonce, on peut done interpreter 1'interaction entre les ondes pompe et sonde
et 1'onde acoustique qu'elles generent comme un processus de couplage parametrique entre champs lasers et
champ de phonons acoustiques.

L'Eq. (III. B- 15) peut en fait souvent etre simplified significativement en omettant le dernier terme du
membre de gauche. Ce terme decrit la propagation des phonons. Or, les phonons hypersoniques sont tres
fortement amortis et se propagent sur des distances tres courtes, typiquement de 1'ordre de 10 fois la longueur
d'onde optique. Dans la mesure ou le terme de droite de (III.B-15) varie significativement sur une echelle
spatiale beaucoup plus grande, il est possible de negliger le terme de derivee spatiale. On obtient dans ce cas
sans difficulte I'amplitude de 1'onde acoustique induite par la presence des ondes lasers :

d'ou Ton deduit immediatement :

/^K) ~ -ffif12 %r exp(-ifa)LlB — o — 101 B

La densite de puissance n transferee du milieu diffuseur vers 1'onde sonde, qui donne acces au spectre de
transmission de 1'onde sonde, est alors donnee en bonne approximation au voisinage des resonances (8 = ±
par :

-Es-~ sgn(S)
'

ou sgn designe la fonction signe (sgn(x>0) = 1 ; sgn(x<0) = -1), et oil / et 7S sont les intensites des ondes pompe
et sonde. Comme annonce, le spectre de transmission presente done deux resonances centrees en 8 = ± QB, ayant
une forme de lorentzienne, proportionnelles a 1'intensite de 1'onde pompe, et de largeur Ffi. Plus precisement, la
sonde subit un phenomene d' amplification pour 8 = -QB, et d'absorption pour 8=+Q.B. Nous constatons
clairement sur 1'Eq. (III.B-22) que le transfert de puissance entre pompe et sonde est, comme attendu, lie au fait
que la polarisation non lineaire PNL((f>s) contient une composante en quadrature avec 1'onde sonde [voir
Eq. (III.B-23)]. Or cette composante, qui implique la largeur Brillouin Fg, est deja apparente sur 1'expression
(III.B-22) decrivant la modulation de densite associee a 1'onde acoustique. C'est parce que cette modulation de
densite n'est pas en phase avec 1'excitation induite par Faction conjuguee des ondes pompe et sonde (en raison
du processus d'amortissement de 1'onde acoustique decrit par le taux TB) qu'il y a transfert de puissance entre
pompe et sonde, et apparition de resonances sur le spectre de transmission.

Nous concluons en donnant un ordre de grandeur des parametres caracteristiques de 1'effet Brillouin stimule
dans le cas d'un milieu constitue de molecules d'acetone : Q.B/2n~4.6 GHz, rB/2n = 200 MHz, et un gain
lineique
Raman).
lineique de 1'ordre de 2 cm ' pour un laser de 108 W/cm2 (a comparer a 0.3 cm ' avec le meme laser pour le gain

4. La diffusion Rayleigh stimulee ou melange a deux ondes
La diffusion Rayleigh spontanee est un processus de diffusion elastique de la lumiere a basse energie,
schematise sur la Fig. III.B-8. Un photon incident de frequence (0 (petite devant les frequences de resonance du
systeme diffuseur) et de polarisation e, est diffuse en un photon de meme frequence et de polarisation e^, le
centre diffuseur restant dans le meme etat d'energie a Tissue du processus. De meme que dans le cas de la
diffusion Raman spontanee, on caracterise ce processus par une section efficace differentielle de diffusion, de la
forme [Cohen-Tannoudji 88] :

(a\d.eR\b){b\d.e\a} . (a\d.e\b)(b\d.eR\a}2

do. i- C0u,,+C0
(III.B-23)

ou les notations sont identiques a celles du §111.B.2
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Partant du principe qu'a tout processus spontane est associe un processus stimule, il semble naturel de
chercher a relier les effets Rayleigh spontane et stimule par une procedure analogue a celle employee au
§111.B.2.c dans le cas de la diffusion Raman. Ce faisant, on se heurte immediatement a une difficulte liee au
caractere elastique de la diffusion Rayleigh, dont le corollaire est que les niveaux initial et final du processus de
diffusion sont identiques (done de meme population), et qui conduit a une compensation exacte entre
amplification et absorption stimulees de 1'onde sonde ! Ce resultat ne signifie toutefois pas qu'il n'existe pas de
diffusion Rayleigh stimulee, mais plus simplement qu'a 1'ordre 2 de la theorie des perturbations utilise pour
1'etablissement de 1'expression (III.B-23) (voir annexe), les diagrammes associes a 1'amplification et a
1'absorption de la sonde se compensent exactement. Comme nous aliens le voir, il est en fait generalement
necessaire de faire intervenir les processus dissipatifs se produisant dans le milieu afin de mettre en evidence
1'effet Rayleigh stimule. En consequence, la description de cet effet dans le cadre de la mecanique quantique est
tres souvent delicate .

\b)

ftco

FIG. III.B-8 : Processus de diffusion Rayleigh spontanee d'un photon incident de frequence (o.
Nous lui prefererons ici une approche classique, en termes de creation sous 1'effet combine du champ pompe

et de 1'onde sonde d'une observable macroscopique modulee temporellement a la difference de frequence
8 = cov — co entre sonde (cov) et pompe (co), mais ne se propageant pas (a la difference des ondes acoustiques
considerees au paragraphe precedent), et sur laquelle 1'onde pompe vient se diffracter, rayonnant un champ
pouvant interferer avec 1'onde sonde. Comme nous 1'avons vu precedemment, 1'origine du transfer! de puissance
entre pompe et sonde se situe dans 1'existence dans le milieu non lineaire d'une composante de polarisation
ayant memes frequence et vecteur d'onde que la sonde, mais oscillant en quadrature avec elle. Or 1'existence
d'une telle composante de polarisation signifie generalement que le milieu diffuseur n'est pas capable de suivre
instantanement la modulation temporelle imposee par la sonde a la frequence de battement 8 entre pompe et
sonde (le milieu diffuseur est totalement insensible aux modulations a frequence optique). L'aptitude du milieu a
suivre 1'excitation etant caracterisee par un taux de reponse y, il convient de distinguer plusieurs cas limites
selon la grandeur relative de 8 et y. Ainsi, si 8 « y, le milieu est capable de s'adapter a chaque instant a
1'excitation de la sonde, la polarisation du milieu est en phase a tout instant avec la sonde, et 1'intensite de la
sonde demeure inchangee en cours de propagation a travers le milieu. De meme, lorsque 8 » y, la modulation
temporelle imposee par la sonde est trop rapide pour que le milieu puisse y repondre, de telle sorte qu'aucune
polarisation (tant en phase qu'en quadrature) n'est induite dans le milieu. Finalement, la condition a satisfaire
pour qu'apparaisse une resonance Rayleigh stimulee sur le spectre de transmission de la sonde, est que 8 = y.
Ceci signifie en particulier que la largeur des resonances Rayleigh stimulees, d'allure generalement dispersive
[voir Fig. III.B.2(b)], sera de 1'ordre de grandeur d'un taux caracteristique de relaxation du milieu. Ainsi, alors
que les processus Raman stimules donnent essentiellement acces aux caracteristiques statiques du milieu
(positions et populations des niveaux d'energie), 1'effet Rayleigh stimule fournit des informations sur la

(1) Pour un exemple d'une telle approche, voir [Grynberg 93].
(2) Le taux de r6ponse d'un milieu n'est autre que le taux devolution intervenant dans la relaxation vers son etat

stationnaire, de telle sorte que nous emploierons par la suite indifferemment le terme de taux de reponse ou de taux
de relaxation.
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dynamique du milieu diffuseur. Enfin, les taux de reponse typiques d'un milieu etant generalement tres
inferieurs a ses frequences de resonance ou aux frequences acoustiques, les structures Rayleigh stimulees
s'observeront au centre des spectres (8 ~ 0), pour des frequences de 1'onde sonde beaucoup plus proches de la
frequence du champ pompe que dans les cas Raman ou Brillouin.

Mentionnons pour memoire que de telles resonances induites par la relaxation peuvent egalement se produire
entre etats d' energies et de populations differentes. On peut alors montrer que contrairement aux resonances
Raman qui font intervenir la difference de population entre de tels niveaux et ont une allure lorentzienne, les
resonances induites par la relaxation (parfois appelees en anglais "two-wave mixing" ou "two-beam coupling
resonances") font intervenir la somme des populations des niveaux et ont une forme dispersive. L' existence de
telles resonances a ete consideree pour la premiere fois par Bogdan, Downer et Bloembergen [Bogdan 81]. Les
structures Raman et Rayleigh, de meme position et de meme largeur, coexistent done en principe toujours, mais
les resonances induites par relaxation ont generalement une amplitude sensiblement plus faible, et peuvent
souvent etre negligees lors de 1' interpretation des structures laterales des spectres.

a. L'effet Rayleigh stimule induit par relaxation
Nous considerons ici le cas d'une experience pompe-sonde dans un milieu diffuseur simple ou existe un seul
processus de relaxation de taux y, et nous montrons que ce processus se manifeste generalement sur le spectre
de transmission de la sonde sous la forme d'une resonance dispersive de demi-largeur y. Le milieu est suppose
interagir avec un champ pompe E de frequence optique GO et de vecteur d'onde k, ainsi qu'avec une onde sonde
Es de frequence cos = 00 + 8 tres proche de co, et de vecteur d'onde kv. Le champ laser total est done de la forme :

E..., = [£exp(/k. r) + £ exp(-/8f + /'k.. . r)l exp(-/ow) + c. c.L n J n FV (III.B-24)
= ^(r,r)exp(-t'cor) + c.c.

L' interaction simultanee avec ces champs induit dans le milieu diffuseur une polarisation P :

qui possede une composante ayant les meme caracteristiques (frequence et vecteur d'onde) que 1'onde sonde.
Elle est associee a une susceptibilite %, solution de 1'equation devolution :

ou xl/ est 'a valeur stationnaire de la susceptibilite en 1'absence de sonde, et y le taux caracteristique du
processus de relaxation. Le second membre de 1'Eq. (III.B-26) decrit la modification de la susceptibilite du
milieu sous 1'influence de 1'onde sonde (il s'agit done d'un processus non lineaire). La valeur stationnaire de
cette susceptibilite non lineaire se deduit immediatement de 1'Eq. (III.B-26) :

La composante de la polarisation du milieu ayant les memes frequence et vecteur d'onde que le faisceau sonde
s'ecrit alors :

<P = -̂ -|£|2 £ (III.B-28)
y - io

d'ou Ton deduit 1'expression de la densite de puissance n transferee du milieu diffuseur vers 1'onde sonde :

- J - - 0 v T r r . -
dt ' 8~+y-

avec / et 7V les intensites des ondes pompe et sonde, et ou Ton a suppose (3 reel (ce qui est generalement une
bonne approximation). Comme annonce, le spectre de transmission de la sonde presente done une resonance
centree en 8 = 0, d'allure dispersive et de demi-largeur y 2 . La sonde subit done un phenomene d'extra-
amplification et d'extra-absorption de part et d'autre de 8 = 0, sans qu'il soil a priori possible de determiner si

(1) L'existence d'un tel processus de relaxation est une condition necessaire a 1'etablissement d'un regime stationnaire
dans le milieu diffuseur, et est done implicitement present dans tous les systemes a 1'equilibre.

(2) Dans le cas d'un milieu optiquement mince, le transfer! de puissance de 1'onde pompe vers 1'onde sonde est en effet
directement proportionnel a FT.
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1'amplification correspond aux frequences Stokes ou anti-Stokes. On s'assure en outre que pour 8 ~ 0 (le milieu
suit parfaitement la modulation de la sonde), et pour 8 » y (le milieu est incapable de suivre la modulation
temporelle trop rapide imposee par la sonde), le transfert de puissance vers 1'onde sonde tend bien vers zero.

Nous aliens a present illustrer le processus de diffusion Rayleigh stimulee sur deux exemples tires de la
physique des milieux moleculaires, qui permettront d'entrevoir la diversite des phenomenes physiques pouvant
donner naissance a une resonance Rayleigh sur le spectre de transmission de 1'onde sonde.

b. L'effet "Rayleigh-wing" stimule
L'effet "Rayleigh-wing" stimule fut observe experimentalement pour la premiere fois en 1965 par Mash et al.
[Mash 65], puis par Cho et al. en 1967 [Cho 67], et decrit theoriquement par Bloembergen et Lallemand
[Bloembergen 66], ainsi que par Chiao et al. [Chiao 66]. L'origine de ce processus de diffusion Rayleigh
stimulee reside dans la tendance qu'ont les molecules anisotropes (CS2, benzene, acetone...) a s'orienter le long
de la direction du champ electrique d'une onde laser, entrainant une modification de 1'indice de refraction du
milieu (voir §111.A.l.b). Comme nous 1'avons mentionne au §III.A.l.b, cette tendance est partiellement centre-
balancee par 1'agitation thermique qui tend a rendre isotrope la distribution d'orientation des molecules.
L'evolution dynamique de 1'orientation moleculaire est caracterisee par un temps de desorientation t. II est
donne par la theorie de Debye des molecules polaires [Debye 29] :

r_4na_^ (ffl.B-30)

ou T| est la viscosite du fluide, et a le rayon moyen de la molecule. Ce temps varie sensiblement d'un fluide a un
autre, son ordre de grandeur typique etant la picoseconde.
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FIG. III.B-9 : Schema experimental pour 1'observation de 1'effet "Rayleigh-wing" stimule. Deux faisceaux pompe (0>) et
sonde (cop ayant des polarisations lineaires orthogonales se propagent ^ travers un milieu contenant des molecules
anisotropes de type CS2. A la sortie de la cellule, 1'intensite du faisceau sonde est mesuree en fonction de (£>s au moyen d'une
photodiode Ph, et presente une resonance "Rayleigh-wing" au voisinage de cos = co, de largeur de 1'ordre de 10 ^ 100 GHz.

La mise en evidence de 1'effet "Rayleigh-wing" s'effectue de la maniere suivante. On eclaire le milieu
moleculaire a 1'aide d'une onde pompe de frequence co polarisee lineairement le long de la direction x. Cette
onde a pour effet d'aligner les molecules le long de 1'axe x par le processus que nous venons de discuter. On fait
egalement interagir ce milieu oriente avec une onde sonde de frequence co5 = CO + 8 polarisee lineairement le
long de la direction y (voir Fig. III.B-9). Au premier ordre en ramplitude de la sonde, on peut distinguer deux
effets de celle-ci sur les molecules. D'une part, le champ electrique de la sonde va induire un dipole dans la
molecule (proportionnel a la polarisabilite otj_, voir Fig. III.A-2) ayant une direction differente de celle du champ
pompe, et creant ainsi un couple module a la frequence 8 [voir Eq. (III.A-12)]. D'autre part, le dipole induit dans
les molecules par 1'onde pompe (proportionnel a la polarisabilite OH, voir Fig. III.A-2) n'etant pas dirige selon la
direction du champ sonde, les molecules vont egalement subir de la part de 1'onde sonde un couple, lui aussi
module a la frequence 8. La somme de ces deux contributions etant non nulle du fait de 1'anisotropie de
polarisabilite de la molecule, 1'effet global de la sonde va etre une modulation temporelle a la frequence 8 de
1'orientation moyenile des molecules autour de la direction du champ pompe.

Une autre fa$on d'interpreter la dynamique d'orientation des molecules est de remarquer que le champ laser
total (pompe + sonde) a une direction variant dans 1'espace a la frequence 8, le long de laquelle les molecules
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cherchent constamment a s'aligner. Comme nous 1'avons deja mentionne, le passage entre la situation ou les
molecules suivent adiabatiquement le champ electrique, et le cas ou elles restent insensibles aux variations de
champ, se produit pour |8| ~ l/i. Comme le temps caracteristique de reorientation des molecules t est de 1'ordre
de la picoseconde, on s'attend a ce que la resonance "Rayleigh-wing" stimulee ait une largeur de 1'ordre de 10 a
100 GHz, proportionnelle a la temperature et inversement proportionnelle a la viscosite du milieu [d'apres 1'Eq.
(III.B-30)]. L'origine physique du gain de la sonde est ici tres simple : en cream une modification de
1'orientation moyenne des molecules, 1'onde sonde induit une birefringence modulee a la frequence 8 dans le
milieu. La transmission du champ pompe de frequence co et polarise lineairement selon x dans ce milieu dont la
birefringence varie temporellement, conduit a un champ de frequence cos. = co + 8 de polarisation elliptique, dont
la composante selon y interfere avec 1'onde sonde et modifie son intensite. Les principals caracteristiques de
1'effet "Rayleigh-wing" stimule sont resumees dans le Tableau III.B-1.
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Caracteristiques physiques

Milieu liquide, T ~ 300 K
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Centres diffuseurs

Molecules anisotropes

Taux de relaxation

Taux de desorientation de Debye
10- 100 GHz

Excitation
par la sonde

Couple reorientant
les molecules

Origine de la relaxation

Viscosite, agitation thermique

m nUiJPTOJllllOSuNiilllSH^ ii!';:t iltS-

Caracteristiaues Mecanisme de
sonde diffraction

Polarisation orthogonale Birefringence
a celle de la pompe

Tableau III.B-1: Caracteristiques typiques de 1'effet "Rayleigh-wing" stimuli.
Mentionnons pour finir que 1'effet "Rayleigh-wing" peut egalement etre considere comme un effet Raman

stimule entre etats rotationnels de la molecule. Toutefois, ces etats ne sont pas resolus dans le fluide, car
1'elargissement lie au processus de relaxation est tres superieur a la separation des niveaux. La difference
d'energie h8 liee au changement de niveau de rotation des molecules est ainsi evacuee par le mecanisme
d'amortissement. Enfin, nous noterons pour memoire qu'il est egalement possible de donner une interpretation
de 1'effet "Rayleigh-wing" stimule en termes de couplage parametrique entre champs lasers et onde
d'orientation des molecules du milieu^^.

(1) Voir par exemple [Bloembergen 67].
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