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c. L’effet “Rayleigh” stimulé

Les effets “Rayleigh” et Brillouin stimulés sont traditionneliement associés dans les ouvrages traitant des
processus stimulés dans les milieux moléculaires® ’. La raison en est qu’ils décrivent tous deux des phénomenes
de diffusion de la lumiére par des inhomogénéités de quantités thermodynamiques. La distinction entre ces deux
effets se fait sans ambiguité en choisissant I’entropie S et la pression p comme variables thermodynamiques
indépendantes. On désigne alors par effet “Rayleigh” les mécanismes de diffusion liés aux fluctuations isobares
d’entropie, et par effet Brillouin les processus au cours desquels la lumiere est diffusée par des fluctuations
isentropiques de pression (2), les variations correspondantes de la susceptibilité optique %, du milieu étant
respectivement (ax/BS)p et (9x/dp)s. Toutefois, il est plus commode pour le traitement théorique et
Pinterprétation physique des résultats, de travailler avec les variables densité massique p et température T
comme quantités thermodynamiques indépendantes. On montre que ces deux approches peuvent étre reliées a

P’aide de relations de la forme [Cummins 66] :

2) o) 5 |
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et une expression similaire pour (ax/ap)y C, est la chaleur spécifique a pression constante, v est la vitesse du
son dans le milieu, B est le coefficient de dilatation thermique, et les barres désignent la valeur moyenne dans le
milieu. Le second terme entre crochets de I’Eq. (III.B-31), qui est associé a la dépendance explicite en
température de la susceptibilité optique du milieu, est généralement suffisamment petit pour que I’on puisse le
négliger sans faire une erreur de plus de quelques % [Batra 69]. Il en résulte que I’effet “Rayleigh” dépend
essentiellement de la variation de la susceptibilité avec la densité, et differe de I’effet Brillouin par le fait
qu’aucune onde acoustique n’est impliquée dans les fluctuations de densité.

On distingue généralement deux types d’effet “Rayleigh” selon I’origine de ces fluctuations. Ce sont d’une
part 'effet Rayleigh électrostrictif stimulé, qui correspond a la diffusion de la lumiére par des fluctuations de
densité isobares induites par le processus d’électrostriction, et d’autre part I’effet Rayleigh thermodiffusif
stimulé, qui décrit le processus de diffusion de la lumiére par des fluctuations de densité isobares dues a la
dilatation thermique aprés échauffement local du milieu par absorption de lumigre laser. Notre but n’étant pas ici
de présenter une étude détaillée de ces effets, nous nous contenterons d’en donner les principales

caractéristiques.

i. Dispositif expérimental

L’observation de Deffet “Rayleigh” stimulé recquiert Iutilisation d’une onde pompe de fréquence w et de
vecteur d’onde Kk, et faisant un angle 6 (pouvant prendre des valeurs de 0 & 180°) avec une onde sonde de
fréquence ;= ® + J, et de vecteur d’onde k, (Fig. IILB-10). L’interférence de ces deux ondes conduit 4 un
champ électrique dont 'intensité présente une composante modulée temporellement a la fréquence 8, et
spatialement avec une période de A/2sin(6/2) (ol A est la longueur d’onde des lasers). Cette modulation
d’intensité va alors donner lieu a une modulation de densité par les processus antagonistes d’électrostriction
(accumulation des molécules dans les zones de forte intensité, voir §1I1.B.3) et d’absorption de lumiére
(provoquant un échauffement local du milieu aux endroits de plus forte intensité et, par dilatation thermique, une
diminution de sa densité).

(€8] L’emploi des guillemets pour désigner I’effet “Rayleigh” moléculaire a pour but d’effectuer la distinction entre cet
effet caractéristique des molécules, et le processus plus général qui le sous-tend.

@) Lors de I'étude de I’effet Brillouin stimulé (§111.B.3), nous avons considéré que I’onde acoustique était équivalente a
une modulation de densité. Ceci n’est en fait qu’une approximation (utilisée pour la premitre fois par Einstein et
Brillouin lui-méme pour décrire les processus de diffusion spontanée par des fluctuations lentes de variables
thermodynamiques). En fait, la densité du milieu est une fonction de la pression et de I'entropie.
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FIG. HL.B-10 : Schéma expérimental pour I’observation de I'effet “Rayleigh” stimulé. Deux faisceaux pompe (®) et sonde
(o,) faisant entre eux un angle 6 (0-180°) se propagent a travers un milieu moléculaire. A Ia sortie de la cellule, I"intensité du
faisceau sonde est mesurée en fonction de @, au moyen d’une photodiode Ph.

ii. Processus de relaxation

Nous nous intéressons ici au processus de relaxation des fluctuations de densité isobares du milieu. La contrainte
que constitue 1'équation d’état du fluide considéré impose que de telles fluctuations s’accompagnent
nécessairement de variations de température dans le milieu, si bien que la relaxation va faire intervenir tout a la
fois les processus de transport d’énergie, de mati¢re, et de quantité de mouvement (€quation de Navier-Stokes).
On peut alors montrer que le temps de relaxation des fluctuations isobares de densité sous I’action de ces

processus est égal a [Kaiser 72]-[Boyd 92] :

[ pC,
= - (IL.B-32)
20(k-k,)*  80k’sin’(6/2)
oll ¢ est la conductivité thermique du milieu. On reconnait alors sur 1'Eq. (III.B-32) I’expression du temps de
relaxation d’une modulation de densité de pas A/2 sin(6/2), par un processus de diffusion spatiale de coefficient :

D=2 (IIL.B-33)
pC,
cette diffusion étant ici un peu particuliére, puisque procédant d’échanges de matiére, mais aussi d’énergie.
L’ordre de grandeur typique du temps de relaxation T pour un angle 8 de 180° est de 10 ns (cas des milieux de
faible conductivité thermique), mais il peut devenir considérablement plus long dans le cas ol pompe et sonde
font entre elles un angle trés petit.

ili. Effet Rayleigh électrostrictif stimulé
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FIG. IILB-11 : Gain Rayleigh de la sonde g, en fonction du parametre sans dimension 31, en présence d’électrostriction. Le

processus Rayleigh électrostrictif se manifeste sur le spectre de transmission sous Ia forme d’une résonance dispersive de
largeur 1/1. L’amplification de la sonde (g, > 0) correspond aux fréquences Stokes.
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En raison du processus d’électrostriction (voir §1I1.B.3), la modulation d’intensité liée a I’interférence de la
pompe et de la sonde va conduire & une variation spatio-temporelle de densité, éventuellement déphasée en
raison du temps de réponse fini T du milieu, et tendant & accumuler les molécules dans les zones de plus forte
intensité. La diffraction de I’onde pompe sur cette modulation de densité se manifeste alors sur le spectre de
transmission de la sonde sous la forme d’une résonance “Rayleigh” d’allure dispersive, et présentant une partie
en amplification et une partie en absorption (voir Fig. IILB-11).

iv. Effet Rayleigh thermodiffusif stimulé

L’effet Rayleigh thermodiffusif stimulé ne se produit que dans les milieux absorbant la lumiére. Dans ce cas, la
modulation spatio-temporelle d’intensité liée a ’interférence de la pompe et de la sonde s’accompagne d’une
variation modulée de la température sous 1effet de I’absorption de lumiére laser, et par suite du phénoméne de
dilatation thermique, d’une modulation spatio-temporelle de densité, éventuellement déphasée en raison du
temps de réponse fini T du milieu. On voit alors qu’au contraire du processus d’électrosctriction, cet effet tend a
accumuler les molécules dans les zones de plus faible intensité. La diffraction de la pompe sur cette modulation
de densité conduit également a une résonance “Rayleigh” d’allure dispersive sur le spectre de transmission de la
sonde (voir Fig. IIL.B-12).

Caractéristiques physiques

Centres diffuseurs

Milieu fluide dense, T = 300 °C Molécules, atomes

Taux de relaxation Origine de la relaxation

Diffusion spatiale par
transport d’énergie et de matiére

sin?(6/2) x 10 MHz

Excitation Caractéristiques Mécanisme
par la sonde sonde de diffraction
Modulation de densité
0 : angle entre pompe et Diffraction de Bragg

Par électrostriction
(effet Rayleigh
électrostrictif)

Par absorption laser
(effet Rayleigh
thermodiffusif)

sonde

sur réseau de densité

Tableau ITLB-2: Caractéristiques typiques de I’effet “Rayleigh” stimulé.




Optique non linéaire 143

La comparaison des Figs IIL.B-11 et IIL.B-12 montre que la résonance Rayleigh thermodiffusive a un signe
opposé a la résonance Rayleigh €lectrostrictive. Ceci est tres naturel puisque nous avons vu que I’électrostriction
et I’absorption ont des effets opposés. En effet, pour une modulation d’intensité donnée, les variations locales de
densité dues a ces deux processus ont des signes exactement opposés, et engendrent naturellement des
résonances de signes différents. Une autre caractéristique trés importante de ces deux types de résonances est
que dans un milieu absorbant la lumiére, I’effet Rayleigh €lectrostrictif est presque toujours négligeable devant
I’effet thermodiffusif, et la résonance “Rayleigh” présente alors toujours I’allure de la Fig. III.B-12. Plus
précisément, on peut montrer que dans la trés grande majorité des milieux moléculaires, la présence d’impuretés,
méme en faible concentration, contribue a rendre le mécanisme d’absorption trés nettement dominant sur celui
d’électrostriction, la tendance s’inversant uniquement dans le cas de milieux trés purs ol le coefficient

d’absorption est inférieur 2 10> cm!. Ceci rend donc I'observation de I’effet Rayleigh électrostrictif
extrémement difficile.
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FIG. IIL.B-12 : Dépendance du gain de la sonde g  en fonction du paramétre sans dimension 81, en présence d’absorption
laser. Le processus Rayleigh thermodiffusif se manifeste sur le spectre de transmission sous la forme d’une résonance
dispersive de largeur 1/1. L’amplification de la sonde (g, > 0) correspond aux fréquences anti-Stokes.

Nous concluons en mentionnant que I’effet “Rayleigh” conduit généralement a des gains typiques d’un ordre
de grandeur inférieurs aux gains Raman, et de deux ordres de grandeur inférieurs aux gains Brillouin. Les
caractéristiques des deux effets “Rayleigh” sont résumées dans le Tableau II1.B-2.

C. Le mélange a quatre ondes

Parmi les effets non linéaires du troisieme ordre impliquant trois ondes lasers, nous avons choisi d’étudier ici
plus particulierement les processus que 1’on regroupe traditionnellement sous le terme de mélange a quatre
ondes (“four-wave mixing” en anglais). Une telle appellation, surprenante au premier abord dans la mesure o
seules trois ondes lasers sont incidentes sur le milieu non linéaire, est due au fait que I’interaction de ces trois
faisceaux avec le milieu peut donner naissance a une (voire a plusieurs) nouvelle onde, susceptible d’interagir 2
son tour avec les trois champs incidents. Selon que toutes les ondes incidentes ont ou non la méme fréquence, on
parlera de mélange dégénéré ou non dégénéré a quatre ondes. Nous considérerons ici ces deux situations, dans le
cas particulier oii la non-linéarité est de type effet Kerr optique (voir $1ILA).

1. Mélange non dégénéré a quatre ondes dans un milieu Kerr
Considérons un milieu Kerr interagissant avec deux ondes pompes intenses E et £’ se propageant en sens
opposés (vecteurs d’onde k et -k), et une onde sonde de faible intensit€ E, se propageant dans la direction +z
(vecteur d’onde k, e, proche de k) (voir Fig. IIL.C-1). Nous nous plagons dans la situation ol les ondes pompes
ont méme fréquence ®=217c/Ay, proche de la fréquence @, =w+8 de I’onde sonde (|§|<<®). Nous
supposons en outre que les trois faisceaux lasers ont méme polarisation (qui ne sera donc pas prise en compte
par la suite). Le champ électrique total prend donc la forme :
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E(r,t)= [fexp(ik. r)+ £ exp(—ik.r)+ E, exp(-idt + iksz)]exp(—i(ot) +c.c. ane-n
=&(r,t)exp(—iot) +c.c. »

ol &(r,r) est une quantité complexe homogene & un champ électrique, dépendant lentement du temps (2

I’échelle des fréquences optiques), et décrivant I’amplitude et la phase locale du champ électrique total.
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FIG. I11.C-1 : Disposition des champs incidents dans une expérience de mé21ange a quatre ondes. L’angle entre pompes et
sonde, exagéré sur la figure pour des raisons de clarté, est typiquement de 10™ radian.

L’Eq. (III.A-1) reliant la polarisation non lin€aire d’un milieu Kerr & intensité du champ électrique le
traversant étant une relation locale, reste valide dans le cas présent, a la condition toutefois que la différence de
fréquence & entre pompes et sonde reste suffisamment petite(”. Elle prend alors la forme :

2 .
P = o xOle(r1)[ &(r,1) exp(~icor) (IL.C-2)
ou xm est la susceptibilité non linéaire d’ordre 3, supposée indépendante de la fréquence laser a ’échelle de 3.
L’interaction non linéaire du milieu et des différents faisceaux lasers en présence se manifeste donc par la
création d’une polarisation présentant de nombreuses composantes de Fourier spatiales et temporelles. En ne
retenant que les termes d’ordre au plus 1 en champ sonde (champ de faible intensité), la polarisation non linéaire
s’écrit :

~,

PM =2, exp(ik.r)+ B, exp(—ik.r) + B exp(3ik.r) + B exp(-3ik.r) | exp(—iox)

+[1}m,‘s exp(ik,z)+ %

réac

exp(-2ik.r +ik,z) + B exp(2ik.x + ik,z) Jexp(—iw,) (IILC-3)
+[1Pq,",, exp(—ik,z)+ By exp(2ik.r—ikz)+ B, exp(~-2ik.r ~ ikxz)] exp[—i(Z(o -, )t]

Remarquons tout d’abord que compte tenu de 1’orientation relative des vecteurs d’onde des champs pompes et

sonde considérée ici (Fig. III.C-1), il est impossible de satisfaire, méme approximativement, la condition

d’accord de phase pour les processus non linéaires associés aux composantes de polarisation 2;, P,, P;, et 7,

(voir §1.B.4.b). Les effets non linéaires a priori observables sont donc entierement décrits au moyen de la

polarisation :

P = [, exp(ik.r)+ B}, exp(~ik.r)|exp(~iwt)
H B s exp(ik,2) + B exp(-2iK.x + ik,z) |exp(~itw 1) (II1.C-4)
+[ B ar €Xp(—ik,2)+ B, ., exp(2ik.r — iksz)] exp[—i(20) -, )t]

dont nous allons étudier les différents termes, et les processus non linéaires qui leur sont associés. Pour cela,

deux solutions s’offrent & nous :

] La premiére repose sur une description enti¢rement classique des champs, et fait essentiellement
intervenir la diffraction des ondes pompes et sonde sur des réseaux d’indice induits par la présence des
champs lasers. Cette approche est basée sur la propriété qu’a un milieu Kerr de posséder un indice de
réfraction dépendant linéairement de 1’intensité totale du champ électrique le traversant. Dans la situation
qui nous intéresse ici, la présence des ondes pompes et sonde se traduit par I’apparition dans le milieu de
I’indice non linéaire :

1) Plus précisément, il faut d’une part que le milieu non linéaire réagisse de fagon quasi-identique vis-a-vis d’un
faisceau de fréquence ® ou de fréquence w+3, et d’autre part que 1/8 soit suffisamment petit devant le temps
caractéristique de réponse de la non-linéarité.
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™ (r,1) = my (e, 1) (IILC-5)

L’intensité locale du champ laser ]&(r,t)l2 présentant différentes composantes de Fourier spatiales et
temporelles, il en sera de méme de I’indice du milieu. C’est la diffraction des ondes pompes ou sonde sur
ces réseaux modulés d’indice qui donnera lieu aux ondes décrites par la polarisation non linéaire
(II1.C-4). Une telle interprétation des processus non linéaires nécessitera simplement ’identification des
ondes responsables de la modulation d’indice, ainsi que de I’onde diffractée.

¢ La second approche est basée sur une description quantique du rayonnement laser. Elle consiste a
associer aux différentes composantes de la polarisation (III.C-4) des diagrammes représentant
I’absorption ou I’émission de photons pompes ou sonde, et conduisant in fine a I’émission d’un photon
ayant les caractéristiques spectrales des composantes de polarisation considérées. On utilisera pour cela
les régles de correspondance classique — quantique décrites au §1.C.3.

Nous discutons a présent les différents processus physiques décrits par la polarisation (III.C-4) au moyen de ces

deux interprétations.

a. Modification de I'indice de réfraction des ondes pompes

par elles-mémes
Les composantes de polarisation ®,, et %, rayonnent un champ ayant les mémes caractéristiques (vecteur
d’onde, fréquence) que les ondes pompes E et E’. Elles sont associées a une modification de I’indice de
réfraction de ces ondes (%Z,, et B, étant purement en phase avec les ondes E et E’). Considérons plus
particulierement la composante %, , (le cas de %, s’en déduit par écharge de £ et E’). Elle est donnée d’apres

les Eqs (IILC-1), (IIL.C-2) et (IIL.C-4) par :
2= x"Y [|95|2 £+Ef £+ (2" )z]

s ) ) (II1.C-6)
=eox(2 +2/2T )2

El

FIG. IIL.C-2 : Représentation schématique des processus quantiques correspondant aux trois termes de I'Eq. (111.C-6).
L’onde E est représentée par un trait continu, tandis que I’onde E’ est représentée par un trait pointillé.

La premiére ligne de (II1.C-6) permet d’interpréter trés simplement I’effet de modification d’indice de I'onde
pompe E. Le premier terme n’est autre que I'effet Kerr optique considéré au §1ILA.1, et reflete la modification
d’indice de ’onde E par elle-méme. Il est associé au diagramme de la Fig. II1.C-2(a), et correspond 2 la simple
propagation de I’onde pompe E 2 travers un milieu dont I’indice de réfraction est modifié de fagon uniforme par
interaction non linéaire. Le second terme est semblable au premier, mais fait intervenir Vintensité de /’autre
onde pompe E’. Il décrit un effet Kerr croisé, et correspond a la modification de I’'indice de réfraction de I’onde
E due & la présence de I’autre onde intense E’. Il est associé au diagramme de la Fig. II1.C-2(b), et correspond
également a la propagation de ’onde E 2 travers un milieu d’indice de réfraction modifié de fagon uniforme par
interaction non linéaire. Le troisiéme terme est de nature différente, puisqu’il fait intervenir la création d’une
modulation spatiale d’indice de vecteur d’onde 2k (terme en EE’). Il est associé au diagramme de la
Fig. I1.C-2(c), et correspond & un mécanisme de diffraction vers I’arriere de 1'onde pompe E’ sur le réseau
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d’indice li€ & la modulation spatiale de I’intensité de I’onde stationnaire formée par les champs E et E’ (voir
Fig. [IL.C-3). ’

On voit ainsi que la deuxieme ligne de I'Eq. (II1.C-6) est 2 manipuler avec précautions car elle regroupe sous
forme condensée des processus physiques distincts, qui peuvent étre affectés de fagons différentes par une
perturbation extérieure. Ainsi, dans un milieu gazeux ou les atomes ou molécules responsables de la non-
linéarité sont en mouvement trés rapide, le troisiéme terme ne contribuera pas (ou peu) a la modification
d’indice des ondes pompes, le réseau d’indice de période = Ay/2 étant “brouillé” trés rapidement par I’ agitation
thermique. Par contre, les premier et second termes subsisteront. Ceci montre, si besoin en était, que la
compréhension physique des processus est indispensable a I’interprétation ou a la prédiction quantitative des
résultats d’une expérience.

FIG. III.C-3 : L’interférence des deux ondes pompes induit dans le milieu Kerr un réseau d’indice statique modulé
spatialement avec une périodicité = Ay/2 (). La diffraction vers I'arriere du champ E” sur ce réseau conduit 2 une onde ayant
les mémes caractéristiques que E (b). Cette onde diffractée contribue 2 la modification d’indice de I’onde E.

b. Modification de I'indice de I’'onde sonde par les ondes pompes

La composante de polarisation %, , rayonne un champ ayant des caractéristiques identiques 2 celles de I’onde
sonde E;. Elle est semblable aux composantes P, et &, étudiées précédemment, et décrit comme elles une
modification d’indice, qui porte cependant ici sur I’onde sonde. L’expression de %, ; déduite des Egs (IIL.C-1),
(IIL.C-2) et (JII.C-4) est :

P,

in

ie=tox® [|f|2 £ +ET £ +(E E)E+(E, E")E’]
QILC-7)
= 26020 [P + ),
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Nous remarquons tout d’abord par comparaison des Eqs (IIL.C-6) et (III.C-7) que la modification d’indice de
I’onde sonde est différente de celle des ondes pompes, résultat qui resterait d’ailleurs valide dans la situation ol
une seule onde pompe serait présente dans le milieu. Les premier et second termes de I’Eq. (IIL.C-7), associés
aux diagrammes de la Fig. III.C-4(a-b), sont trés semblables au second terme de I’Eq. (IIL.C-6), et décrivent un
effet Kerr croisé impliquant une modification de V’indice non lin€aire de 1’onde sonde par la présence des ondes
intenses E et E’. Les troisiéme et quatrieme termes de I’Eq. (III.C-7) [voir Fig. II1.C-4(c-d)] sont eux semblables
au troisieme terme de I'Eq. (II1.C-6), et correspondent a la diffraction des ondes pompes sur les réseaux d’indice
associés aux modulations d’intensité des champs obtenus en combinant I’onde sonde avec 1’une des ondes
pompes. Une différence importante avec la situation du paragraphe précédent réside toutefois dans le fait que ces
réseaux d’indice sont non seulement modulés spatialement, mais aussi temporellement (a la fréquence de
battement & entre les ondes pompes et sonde). C’est précisément parce que ces réseaux sont modulés
temporellement que 1’onde pompe diffractée subit un changement de fre’cé]u)ence (effet Doppler), conduisant & un
champ ayant exactement les mémes caractéristiques que ’onde sonde* ” (voir Fig. III.C-5). Il est également
important de noter la différence de périodicité spatiale entre les réseaux d’indice associ€s aux troisiéme
(périodicité de I’ordre de A,/2) et quatrieme (périodicité trés grande devant A;) termes, qui peut jouer sur le poids
effectif de ces différentes contributions.

() (d)

FIG. ITI.C-4 : Représentation schématique des processus quantiques correspondant aux quatre termes de ’Eq. (III.C-7).
L’onde sonde est représentée par un trait gris continu.

(€)] Il s’agit du processus analogue a celui impliqué dans les résonances du spectre de transmission considérées au §1I11.B
(voir Fig. IILB-3). La différence réside ici dans le fait que c’est la composante en phase de la polarisation qui est
impliquée dans la modification d’indice.
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FIG. II1.C-5 : L’interférence de I’onde pompe E et de I’onde sonde induit dans le milieu Kerr un réseau d’indice modulé
temporellement (fréquence 8) et spatialement (a). La diffraction vers I’avant du champ E sur ce réseau conduit 2 une onde
ayant les mémes caractéristiques que I’onde sonde (b). Cette onde diffractée contribue a la modification d’indice du champ
E

=

c. Réaction distribuée!”

La composante de polarisation %,,,. est associée a la méme fréquence @, que I’onde sonde, mais posséde un
vecteur d’onde différent : X, = ke, —2k. Comme nous I’avons vu au §1.B.4.b, pour que cette composante de
polarisation rayonne de fagon efficace un champ dans la direction K,,,, (champ qui n’est pas présent initalement
dans le milieu), il faut que la condition d’accord de phase (1.B-22) soit vérifiée. En d’autres termes, il faut que la
période spatiale du champ de dipbles, égale a 21cllc,m IA] =27t|k e —2k|_‘ coincide avec la longueur d’onde
d’un champ faible de fréquence w,, dont nous avons vu au paragraphe précédent qu’elle était affectce par la
présence des ondes pompes mtenses( ) Comme cette derni¢re quantité est aussi égale a 21r|k| , il faut

vérifier :

k.| = ke, —2K| (I1IL.C-8)
En d’autres termes, il faut pouvoir construire un triangle isocele de cotés X, =k.e, ~2k et ke,, et dont Ja
base soit 2k (voir Fig. II1.C-6). Il est important de noter que c’est parce que la modification d’indice non
linéaire est différente pour les ondes faibles et intenses que la condition d’accord de phase (II1.C-8) peut étre
vérifiée (puisque la norme de k doit &tre différente de celle de k). Ainsi, la condition (III.C-8) déterminera, a

(8] En anglais : “distributed feedback™.
2) La modification d’indice décrite par I'Eq. (II.C-7) reste en effet valide pour un champ de direction quelconque.
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paramétres lasers fixés (fréquence et intensité), une valeur de 1’angle entre pompes et sonde pour que le champ

de direction K,4,. soit rayonné par le milieu

réac

FIG. II1.C-6 : Disposition des vecteurs d’onde. (a) Dans le cas général. (b) Dans le cas ot il y a accord de phase (condition
(II1.C-8) vérifiée).

Considérons plus précisément I’origine d’un tel effet, qui porte le nom de réaction distribuée. D’apres les
Egs (IIL.C-1), (II1.C-2) et (II1.C-4), ©,,,. a pour expression :

rec
Briae = €0 X" [(f ) +(2 f*)zf] (IL.C-9)
=2¢,x® (z’ f’)fs -

(b)

FIG. III.C-7 : Représentation schématique des processus quantiques correspondant aux deux termes de I'Eq. (II1.C-9).

L'onde £,
Le premier terme de la premicére tigne de I’Eq. (HI1.C-9), associé au diagramme de la Fig. III.C-7(a),
correspond a la diffraction vers I’avant de I’onde pompe E’ sur le réseau d’indice induit sous 1’action combinée

est représentée par un trait gris pointillé.

1) En fait, il n’existe pas toujours de valeurs de I’angle telle que la condition (III.C-8) soit vérifiée. Celle-ci implique en
effet que la norme de k soit inférieure a celle de &, ce qui suppose une condition supplémentaire sur le signe de x(3).
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de I’onde sonde et de I'onde pompe E, et qui est modulé spatialement (avec une périodicité grande devant Aol et
temporellement (a la fréquence 3). Le second terme de I’'Eq. (HL.C-9) correspond quant 2 lui 2 la diffraction vers
I’arriere du faisceau sonde sur le réseau d’indice associé a ’onde stationnaire obtenue par superposition des

deux ondes pompes, et qui est modulé spatialement avec une périodicité de I’ordre de Ay/2 [diagramme de la
Fig. II1.C-7(b)].

d. Conjugaison de phase vers I'avant
La composante de polarisation %, ,, rayonne un champ de fréquence 2w — @, (non présent initialement dans le
milieu), et de vecteur d’onde 2k —k;e,, opposé a celui associé a la composante de polarisation 2., . Comme au
paragraphe précédent, I’émission d’un tel champ est sujette a la condition d’accord de phase :

k| =12k~ ke, (IIL.C-10)
non automatiquement satisfaite, mais qui peut 1'étre en raison de la différence de modification (non linéaire)
d’indice pour les ondes faibles et intenses.

FIG. II1.C-8 : Représentation schématique du processus de conjugaison de phase vers I’avant. L’onde conjuguée de phase
est représentée par un trait gris pointillé. On notera que I’onde pompe E’ ne participe pas au processus.

D’apres les Egs (IIL.C-1), (II1.C-2) et (IIL.C-4), %, 4y @ POUT expression :

2,0 =€ X (EE JE (ILC-11)
Cette composante est proportionnelle a E, , ¢’est-2-dire au complexe conjugué de E,- L'onde a laquelle %, ,,
donne naissance apparaft donc comme ayant une phase conjuguée de celle de I’onde incidente, et se propageant
dans une direction proche de celle de I’onde sonde. Ceci est a I’origine du terme “conjugaison de phase vers
I’avant” adopté pour décrire cette situation. Le processus physique sous-tendu par I’expression (IIL.C-11) est
représenté sur le diagramme de la Fig. III.C-8, et correspond a la diffraction de I’onde pompe E sur le réseau
d’indice créé par I'interférence de I'onde sonde avec E (réseau modulé spatialement et temporellement). On
pourra noter sur I’Eq. (III.C-11) que le mécanisme de conjugaison de phase vers ’avant implique en fait
uniquement 1’onde pompe se propageant dans une direction proche de celle de I’onde sonde. Il s’agit donc d’un
mécanisme observable en présence d’une seule onde pompe, c’est-a-dire dans la géométrie d’interaction
considérée au §I11.B.

e. Conjugaison de phase vers l'arriére
La composante de polarisation dont ’expression est :

3 s o
Q;p,ar =& X( )[(ff\_ )f + (Z fs )f]
=2eo Y (£E)E
présente une grande analogie avec la composante /79 discutée précédemment. Elle est en particulier
proportionnelle au complexe conjugué de Z_. Elle s’en différencie toutefois par deux points essentiels :

4 L’onde associée se propage dans la direction opposée a celle de ’onde sonde (d’ol le nom de
conjugaison de phase vers [’arriére).

Trp.ar

(II1.C-12)
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* Le processus de conjugaison de phase vers [’arriére satisfait automatiquement la condition d’accord de

phase dés lors que la différence de fréquence & entre pompe et sonde est suffisamment faible (plus
précisément, il faut vérifier 8 <<c¢/2L, ou L est la longueur de la zone d’interaction entre champs et
milieu non linéairc(l)).

%
§
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%
%
%
| H
o
A‘t;_é
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(a)

FIG. IIL.C-9 : Représentation schématique des processus quantiques impliqués dans le phénomene de conjugaison de phase
vers 'arriere [voir Eq. (I1I.C-12)]. L’onde conjuguée de phase est représentée par un trait gris pointillé. On notera que les
deux ondes pompes participent au processus.

(b)

Pour cette derniére raison, le mécanisme de conjugaison de phase vers I’arriére est beaucoup plus général et
facile & observer que le processus de conjugaison de phase vers I’avant. Comme le montre I’Eq. (III.C-12), ce
mécanisme est lié a la diffraction d’une onde pompe sur le réseau d’indice (modulé temporellement et
spatialement) induit par I’onde sonde et I’autre onde pompe (voir également la Fig. II1.C-9). A la différence du
processus de conjugaison de phase vers ’avant, les deux ondes pompes sont ici impliquées. En fait, le processus

de conjugaison de phase vers I’arriere posséde des caractéristiques tres originales qui permettent de fonder de

grands espoirs quant a ses applications futures. Nous allons en donner un apergu en présentant dans le
paragraphe suivant ’un des dispositifs les plus étonnants basés sur ce phénomene.

2. Les miroirs a conjugaison de phase

P,

Comme nous 1’avons montré au paragraphe précédent, I’interaction d’un milieu Kerr avec deux ondes lasers
pompes intenses et une onde sonde de faible intensité induit dans le milieu une composante de polarisation
cp,ar

rayonnant un champ “conjugué de phase” E_ de fréquence 2w — ®,, et se propageant dans la direction
opposée a celle de I’onde sonde E. Nous présentons ici illustration la plus populaire de ce phénomene : le
miroir a conjugaison de phase, qui renvoie un rayon lumineux exactement dans la direction opposée a la
direction incidente (et non pas dans la direction symétrique par rapport a la normale, comme le prévoit la loi de
Descartes). Parmi les nombreux processus physiques permettant de réaliser de tels miroirs (effet Raman stimulé,
effet Briilouin stimulé, effet photoréfractif...), nous ne décrirons ici que les miroirs basés sur le mélange a quatre
ondes de’ge’nére’(z) dans un milieu Kerr, correspondant a la situation étudiée précédemment dans le cas
particulier ®, = @ (8 = 0). Le champ conjugué de phase sera donc rayonné dans la direction exactement opposée

a celle de I’onde sonde (voir Fig. II1.C-10), et la condition d’accord de phase sera rigoureusement vérifiée (le
vecteur d’onde de la composante de polarisation

7, ., Ctantégal 3 —k e,).
M

La différence d’indice de réfraction du milieu aux fréquences o et 20w, peut également conduire 4 la satisfaction
de la condition d’accord de phase.
@

Historiquement, 1a conjugaison de phase fut observée pour la premitre fois en 1972 par Boris Zel’dovich et ses
collaborateurs. Cette expérience, réalisée par diffusion Brillouin stimulée, ne suscita pas de réactions, a I’époque,
dans la communauté scientifique. Il fallut attendre que Robert Hellwarth et Amon Yariv suggerent en 1977
I’utilisation d’un autre mécanisme (le mélange a quatre ondes) pour réaliser des miroirs a conjugaison de phase, pour
que le sujet prenne réellement son essor. Le domaine de recherche se développa alors trés vite, le nombre d’articles
originaux se chiffrant par centaines chaque année.
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FIG. II1.C-10 : Conjugaison de phase par mélange dégénéré a quatre ondes. La direction de I’onde conjuguée de phase est
rigoureusement opposée a celle de I’onde sonde.

a. Conjugaison de phase et renversement du temps
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FIG. IIL.C-11 : Déformation d’un front d’onde initialement plan (a) apres traversée dans un milieu inhomogene (b). L’action
du miroir a conjugaison de phase renverse le sens de propagation des rayons en conservant le front d’onde (c). D’apres la loi
du retour inverse de la lumigre, le faisceau réfléchi posseéde un front d’onde a nouveau plan apres tranversée du milieu
optique inhomogene.

Considérons ’expression décrivant la propagation spatio-temporelle du champ sonde :

E,(z,t)=E, exp(—iwt + ikz) +c.c. (IL.C-13)
et supposons que 1’on renverse le sens du temps. Le champ obtenu :
E (z,—t) = E exp(ion +ikz) +c.c. (IIL.C-14)

a la méme dépendance spatio-temporelle que le champ de I’onde conjuguée E,(z,t) générée par la composante
de polarisation %,,,, [Eq. (IIL.C-4)]. Il en résulte que I"action du milieu créant I’onde conjuguée peut &tre décrite
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comme un renversement du sens du temps pour I’onde sonde incidente'"
suivre exactement le méme trajet que [’onde incidente, mais en sens inverse.

Pour illustrer cette propriété, considérons la propagation d’une onde incidente initialement plane
[Fig. IIL.C-11(a)] a travers un milieu déformant (objet O de la Fig. IIL.C-11), puis réfléchi sur un milieu
conjuguant la phase (appelé miroir a conjugaison de phase). Apres traversée de O, le front d’onde est déformé
puisque les chemins optiques suivis par les divers rayons lumineux dans le milieu O sont différents
[Fig. II.C-11(b)]. L’action du miroir & conjugaison de phase étant analogue a un renversement du sens du
temps, nous obtenons apres réflexion [Fig. II1.C-11(c)] un front d’onde identique au front d’onde incident de la
Fig. II1.C-11(b). L"application de la loi du retour inverse de la lumiére montre alors que le front d’onde réfléchi
est & nouveau plan aprés une seconde traversée du milieu déformant [Fig. IIL.C-11(d)]. Si nous remplagons le
milieu conjuguant la phase de la Fig. III.C-11 par un miroir normal, il n’y a pas, bien entendu, rectification du
front d’onde. Bien au contraire, la déformation est augmentée aprés un second passage dans le milieu déformant
(voir Fig. I.C-12).

. Ainsi, ’onde conjuguée va-t-elle

—_—>

Miroir
normal

(a)

A

()
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FIG. III.C-12 : Réflexion d’un front d’onde déformé sur un miroir normal. Les diverses étapes (a-d) peuvent étre comparées
avec les étapes similaires obtenues dans le cas de la réflexion sur un miroir a conjugaison de phase (Fig. H1.C-11).

Montrons a présent brievement comment la rectification des fronts d’onde par un miroir a conjugaison de
phase peut étre utilisée en pratique. De telles corrections de front d’onde trouvent des applications naturelles
lorsque des rayonnements électromagnétiques doivent se propager sur de grandes distances dans 1’atmosphére.

(1) C’est la raison pour laquelle on parle parfois de “miroirs & remonter le temps” pour décrire (de fagon médiatique) les
propriétés de ces systémes générant une onde conjuguée. Une telle dénomination est toutefois inexacte pour une onde
non monochromatique, puisque les diverses composanies de Fourier ne sont pas réfléchies de la méme fagon par le

milieu conjuguant la phase (a cause de la dépendance de la susceptibilité non linéaire avec w).
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En effet, a cause des fluctuations de densité de ’air, 1’ atmosphére se comporte comme un milieu déformant (et
qui plus est, les déformations de front d’onde fluctuent dans le temps® ’). Ainsi, un faisceau laser ayant une
distribution transverse d’intensité de forme gaussienne, et possédant la symétrie cylindrique 2 la sortie du laser,
perd ces propriétés au fur et & mesure de sa propagation dans I’atmosphere. Il s’ensuit que la qualité du faisceau
se dégrade assez rapidement. Si le faisceau est réfléchi sur lui-méme par un miroir normal, la déterioration de la
qualité sera encore amplifiée sur le chemin retour, et I’émetteur réceptionnera un faisceau réfléchi trés perturbé.
Ceci est préjudiciable a la qualité des communications entre deux stations éloignées. Une fagon de résoudre cc
probléme serait de remplacer le miroir normal par un miroir a conjugaison de phase. Dans ce cas, les rayons
lumineux réfléchis suivraient le méme chemin que les rayons incidents'? et Ie faisceau retour serait
automatiquement ciblé sur la station émettrice (le transfert d’information entre les deux stations pouvant se faire,
par exemple, en modulant I’intensité du faisceau réfléchi).

Ce type de propriétés peut trouver des applications dans la communication entre deux stations terrestres, ou
entre station terrestre et satellite. Des applications, moins pacifiques, ont également été suggérées pour la
destruction des missiles ou des aéronefs. En effet, tout rayon lumineux diffusé par un missile retrouvera le
chemin menant a celui-ci s’il est réfléchi par un miroir & conjugaison de phase. Si I’on place devant un tel miroir
un milieu amplificateur, le faisceau réfléchi pourrait étre suffisamment intense pour endommager le missile, et le
neutraliser. Il convient toutefois de préciser que méme si certaines expériences de démonstration ont bien
fonctionné, un tel usage des miroirs a conjugaison de phase releve encore du scénario de science-fiction. Plus
généralement, la raison essentielle du retard pris par les applications des miroirs & conjugaison de phase est
I’absence sur le marché de matériaux possédant simultanément les propriétés requises de rapidité, de fortes non-
linéarités et d’achromaticité(3). On notera toutefois la trés récente apparition de miroirs a conjugaison de phase
dans des lasers commerciaux ou les propriétés de rectification de fronts d’onde sont exploitées pour s’ affranchir
du phénomene de lentille thermique se produisant en régime de forte intensité dans les barreaux amplificateurs.

b. Coefficient de réflexion - Amplification par conjugaison de phase

Une autre propriété importante des miroirs a conjugaison de phase est qu’ils peuvent avoir des coefficients de
réflexion supérieurs a 100%. Ces miroirs ont donc I’intérét supplémentaire de pouvoir fonctionner en régime
amplificateur. Nous montrons a présent comment se calcule ce coefficient de réflexion.

i. Equation des ondes

Nous supposons que les deux ondes pompes E et E’ ont mé€me intensité, et que leur propagation dans le milieu
Kerr n’est pas perturbée par les présence des ondes faibles E et E,. En particulier, I'amplitude de E et E’ est
supposée constante dans le milieu. Pour déterminer I’évolution des ondes E et E_ dans le milieu non linéaire, il
faut alors résoudre un systéme de deux équations couplées du type de I'Eq. (I1.B-26), 'une relative au champ se
propageant dans la direction +z (E,), et I’autre relative au champ se propageant dans la direction opposée (E).
En particulier, I’équation relative au champ conjugu€ :

E (z,t) = E exp(—iwt — ikz)+c.c. (IIL.C-15)
s’écrit :
0,E, =—iKE, (IIL.C-16)
ot K se déduit des Egs (I.B-26) et (IIL.C-12) :
K="y zg (IIL.C-17)
ng ¢

avec 1, 'indice de réfraction linéaire du milieu Kerr a la fréquence @ [voir Eq. (IILA-2)].

(1) Une manifestation bien connue de ce phénomene est le scintillement des étoiles.

2) 11 faut, bien entendu, que le temps mis par la lumiere pour faire un aller-retour soit petit devant le temps d’évolution
des fluctuations du milieu matériel traversé.

3) On trouvera plus de détails sur les applications des miroirs & conjugaison de phase dans les articles de vulgarisation
[Shkunov 85), [Pepper 861, [Grynberg 89]. Des informations complémentaires pourront étre trouvées dans les articles
de synthese [Pepper 85] et [Boyd-Grynberg 92]. On se reportera €galement au cours de J.-L. Ayral dans ce volume.
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