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c. L'effet "Rayleigh" stimule
Les effets "Rayleigh" et Brillouin stimules sont traditionnellement associes dans les ouvrages traitant des
processus stimules dans les milieux moleculaires . La raison en est qu'ils decrivent tous deux des phenomenes
de diffusion de la lumiere par des inhomogeneites de quantites thermodynamiques. La distinction entre ces deux
effets se fait sans ambigui'te en choisissant 1'entropie 5 et la pression p comme variables thermodynamiques
independantes. On designe alors par effet "Rayleigh" les mecanismes de diffusion lies aux fluctuations isobares
d'entropie, et par effet Brillouin les processus au cours desquels la lumiere est diffusee par des fluctuations
isentropiques de pression &\ les variations correspondantes de la susceptibilite optique % du milieu etant
respectivement (d%/dS); et (3%/3p)5- Toutefois, il est plus commode pour le traitement theorique et
1'interpretation physique des resultats, de travailler avec les variables densite massique p et temperature T
comme quantites thermodynamiques independantes. On montre que ces deux approches peuvent etre reliees a
Faide de relations de la forme [Cummins 66]:

et une expression similaire pour (3%/3/?)5. Cp est la chaleur specifique a pression constante, v est la vitesse du
son dans le milieu, py-est le coefficient de dilatation thermique, et les barres designent la valeur moyenne dans le
milieu. Le second terme entre crochets de 1'Eq. (III.B-31), qui est associe a la dependance explicite en
temperature de la susceptibilite optique du milieu, est generalement suffisamment petit pour que Ton puisse le
negliger sans faire une erreur de plus de quelques % [Batra 69]. II en resulte que 1'effet "Rayleigh" depend
essentiellement de la variation de la susceptibilite avec la densite, et differe de 1'effet Brillouin par le fait
qu'aucune onde acoustique n'est impliquee dans les fluctuations de densite.

On distingue generalement deux types d'effet "Rayleigh" selon 1'origine de ces fluctuations. Ce sont d'une
part 1'effet Rayleigh electro strictif stimule, qui correspond a la diffusion de la lumiere par des fluctuations de
densite isobares induites par le processus d'electrostriction, et d'autre part 1'effet Rayleigh thermodiffusif
stimule, qui decrit le processus de diffusion de la lumiere par des fluctuations de densite isobares dues a la
dilatation thermique apres echauffement local du milieu par absorption de lumiere laser. Notre but n'etant pas ici
de presenter une etude detaillee de ces effets, nous nous contenterons d'en donner les principales
caracteristiques.

i. Dispositif experimental
L'observation de 1'effet "Rayleigh" stimule recquiert Futilisation d'une onde pompe de frequence CO et de
vecteur d'onde k, et faisant un angle 6 (pouvant prendre des valeurs de 0 a 180°) avec une onde sonde de
frequence 00,= CO + 8, et de vecteur d'onde ks. (Fig. III.B-10). L'interference de ces deux ondes conduit a un
champ electrique dont 1'intensite presente une composante modulee temporellement a la frequence 8, et
spatialement avec une periode de A72 sin(9/2) (ou X est la longueur d'onde des lasers). Cette modulation
d'intensite va alors donner lieu a une modulation de densite par les processus antagonistes d'electrostriction
(accumulation des molecules dans les zones de forte intensite, voir §111.B.3) et d'absorption de lumiere
(provoquant un echauffement local du milieu aux endroits de plus forte intensite et, par dilatation thermique, une
diminution de sa densite).

(1) L'emploi des guillemots pour designer 1'effet "Rayleigh" moleculaire a pour but d'effectuer la distinction entre cet
effet caract6ristique des molecules, et le processus plus general qui le sous-tend.

(2) Lors de 1'etude de 1'effet Brillouin stimule (§111.B.3), nous avons considere que 1'onde acoustique 6tait equivalente £
une modulation de densite. Ceci n'est en fait qu'une approximation (utilisee pour la premiere fois par Einstein et
Brillouin lui-meme pour d6crire les processus de diffusion spontan6e par des fluctuations lentes de variables
thermodynamiques). En fait, la densite" du milieu est une fonction de la pression et de 1'entropie.
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FIG. III.B-10 : Schema experimental pour 1'observation de 1'effet "Rayleigh" stimule. Deux faisceaux pompe (co) et sonde
(03 ) faisant entre eux un angle 6 (0-180°) se propagent a travers un milieu moleculaire. A la sortie de la cellule, 1'intensite du
faisceau sonde est mesuree en fonction de co? au moyen d'une photodiode Ph.

ii. Processus de relaxation
Nous nous interessons ici au processus de relaxation des fluctuations de densite isobares du milieu. La contrainte
que constitue 1'equation d'etat du fluide considere impose que de telles fluctuations s'accompagnent
necessairement de variations de temperature dans le milieu, si bien que la relaxation va faire intervenir tout a la
fois les processus de transport d'energie, de matiere, et de quantite de mouvement (equation de Navier-Stokes).
On peut alors montrer que le temps de relaxation des fluctuations isobares de densite sous Faction de ces
processus est egal a [Kaiser 12]-[Boyd 92] :

. -
2a(k-ks)2 80k2sin2(0/2)

ou a est la conductiyite thermique du milieu. On reconnait alors sur 1'Eq. (III.B-32) 1'expression du temps de
relaxation d'une modulation de densite de pas A72 sin(6/2), par un processus de diffusion spatiale de coefficient :

aD = (III.B-33)

cette diffusion etant ici un peu particuliere, puisque procedant d'echanges de matiere, mais aussi d'energie.
L'ordre de grandeur typique du temps de relaxation T pour un angle 6 de 180° est de 10 ns (cas des milieux de
faible conductivite thermique), mais il peut devenir considerablement plus long dans le cas ou pompe et sonde
font entre elles un angle tres petit.

iii. Effet Rayleigh electrostrictif stimule
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FIG. III.B-11 : Gain Rayleigh de la sonde gt en fonction du parametre sans dimension 8t, en presence d'61ectrostriction. Le
processus Rayleigh 61ectrostrictif se manifeste sur le spectre de transmission sous la forme d'une resonance dispersive de
largeur l/i. L'amplification de la sonde (g? > 0) correspond aux frequences Stokes.
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En raison du processus d'electrostriction (voir §111.B.3), la modulation d'intensite liee a 1'interference de la
pompe et de la sonde va conduire a une variation spatio-temporelle de densite, eventuellement dephasee en
raison du temps de reponse fini T du milieu, et tendant a accumuler les molecules dans les zones de plus forte
intensite. La diffraction de 1'onde pompe sur cette modulation de densite se manifeste alors sur le spectre de
transmission de la sonde sous la forme d'une resonance "Rayleigh" d'allure dispersive, et presentant une partie
en amplification et une partie en absorption (voir Fig. III.B-11).

iv. Effet Rayleigh thermodiffusif stimule
L'effet Rayleigh thermodiffusif stimule ne se produit que dans les milieux absorbant la lumiere. Dans ce cas, la
modulation spatio-temporelle d'intensite liee a 1'interference de la pompe et de la sonde s'accompagne d'une
variation modulee de la temperature sous 1'effet de 1'absorption de lumiere laser, et par suite du phenomene de
dilatation thermique, d'une modulation spatio-temporelle de densite, eventuellement dephasee en raison du
temps de reponse fini t du milieu. On voit alors qu'au contraire du processus d'electrosctriction, cet effet tend a
accumuler les molecules dans les zones de p\usfaible intensite. La diffraction de la pompe sur cette modulation
de densite conduit egalement a une resonance "Rayleigh" d'allure dispersive sur le spectre de transmission de la
sonde (voir Fig. III.B-12).

Caracteristiques physiques Centres diffuseurs

Milieu fluide dense, T ~ 300 °C Molecules, atomes

iii hi ' i i i i i i i iii i if: i i i i i i i : ii^lii iii l£ iiiSjIpiip** \i liii^iiiifiii ilT|̂ |!!|ip1 ; i i!l̂ i|*|̂ iî ti|p
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Taux de relaxation Origine de la relaxation

sin2(6/2) X 10 MHz Diffusion spatiale par
transport d'energie et de matiere

Excitation
par la sonde

Modulation de densite

Par electrostriction
(effet Rayleigh
electrostrictif)

Par absorption laser
(effet Rayleigh
thermodiffusif)

Caracteristiaues
sonde

9 : angle entre pompe et
sonde

Mecanisme
de diffraction

Diffraction de Bragg
sur reseau de densite

Tableau III.B-2: Caracteristiques typiques de 1'effet "Rayleigh" stimuli.
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La comparaison des Figs III.B-11 et III.B-12 montre que la resonance Rayleigh thermodiffusive a un signe
oppose a la resonance Rayleigh electrostrictive. Ceci est tres naturel puisque nous avons vu que 1'electrostriction
et 1'absorption ont des effets opposes. En effet, pour une modulation d'intensite donnee, les variations locales de
densite dues a ces deux processus ont des signes exactement opposes, et engendrent naturellement des
resonances de signes differents. Une autre caracteristique tres importante de ces deux types de resonances est
que dans un milieu absorbant la lumiere, 1'effet Rayleigh electrostrictif est presque toujours negligeable devant
1'effet thermodiffusif, et la resonance "Rayleigh" presente alors toujours Failure de la Fig. III.B-12. Plus
precisement, on peut montrer que dans la tres grande majorite des milieux moleculaires, la presence d'impuretes,
meme en faible concentration, contribue a rendre le mecanisme d'absorption tres nettement dominant sur celui
d'electrostriction, la tendance s'inversant uniquement dans le cas de milieux tres purs ou le coefficient
d'absorption est inferieur a 10~3 cm"1. Ceci rend done 1'observation de Feffet Rayleigh electrostrictif
extremement difficile.

FIG. III.B-12 : Dependance du gain de la sonde gs en fonction du parametre sans dimension §T, en presence d'absorption
laser. Le processus Rayleigh thermodiffusif se manifeste sur le spectre de transmission sous la forme d'une resonance
dispersive de largeur 1/T. L'amplification de la sonde (gs > 0) correspond aux frequences anti-Stokes.

Nous concluons en mentionnant que 1'effet "Rayleigh" conduit generalement a des gains typiques d'un ordre
de grandeur inferieurs aux gains Raman, et de deux ordres de grandeur inferieurs aux gains Brillouin. Les
caracteristiques des deux effets "Rayleigh" sont resumees dans le Tableau III.B-2.

C. Le melange a quatre ondes
Parmi les effets non lineaires du troisieme ordre impliquant trois ondes lasers, nous avons choisi d'etudier ici
plus particulierement les processus que Ton regroupe traditionnellement sous le terme de melange a quatre
ondes ("four-wave mixing" en anglais). Une telle appellation, surprenante au premier abord dans la mesure ou
seules trois ondes lasers sont incidentes sur le milieu non lineaire, est due au fait que 1'interaction de ces trois
faisceaux avec le milieu peut donner naissance a une (voire a plusieurs) nouvelle onde, susceptible d'interagir a
son tour avec les trois champs incidents. Selon que toutes les ondes incidentes ont ou non la meme frequence, on
parlera de melange degenere ou non degenere a quatre ondes. Nous considererons ici ces deux situations, dans le
cas particulier ou la non-linearite est de type effet Kerr optique (voir §III.A).

1. Melange non degenere a quatre ondes dans un milieu Kerr
Considerons un milieu Kerr interagissant avec deux ondes pompes intenses E et£' se propageant en sens
opposes (vecteurs d'onde k et -k), et une onde sonde de faible intensite Es se propageant dans la direction +z
(vecteur d'onde ksez proche de k) (voir Fig. III.C-1). Nous nous platens dans la situation ou les ondes pompes
ont meme frequence co = 27T.c/X.0, proche de la frequence u)s=co + 8 de 1'onde sonde (|8|«co). Nous
supposons en outre que les trois faisceaux lasers ont meme polarisation (qui ne sera done pas prise en compte
par la suite). Le champ electrique total prend done la forme :
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E(r, t) = [£exp(*k. r) + Tf exp(-*'k. r) + £. exp(-f8? + ik.z}] exp(-/otf) + c. c.L V n y j (III.C-1)

ou ^(r,f) est une quantite complexe homogene a un champ electrique, dependant lentement du temps (a
1'echelle des frequences optiques), et decrivant 1'amplitude et la phase locale du champ electrique total.

milieu
Kerr

£',co
FIG. III.C-1 : Disposition des champs incidents dans une experience de melange a quatre ondes. L' angle entre pompes et
sonde, exagere sur la figure pour des raisons de clarte, est typiquement de 10 radian.

L'Eq. (III.A-1) reliant la polarisation non lineaire d'un milieu Kerr a 1'intensite du champ electrique le
traversant etant une relation locale, reste valide dans le cas present, a la condition toutefois que la difference de
frequence 8 entre pompes et sonde reste suffisamment petite . Elle prend alors la forme :

ou %^3' est la susceptibilite non lineaire d'ordre 3, supposee independante de la frequence laser a 1'echelle de 8.
L' interaction non lineaire du milieu et des differents faisceaux lasers en presence se manifeste done par la
creation d'une polarisation presentant 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 intensite), la polarisation non lineaire
s'ecrit :

PNL = \rind exp(/k. r) + <S'md exp(-ik. r) + 2} exp(3fk. r) + 2>2 exp(-3/k. r)]exp(-/cor)
+[2/«(/,i- exP('M) + "Preac exp(-2/k. r + iksz) + TT, exp(2/k. r + iksz)] exp(-/oy ) (III.C-3)

+\TCI, Mr exp(-iksz) + Tcptav exp(2/k. r - iksz) + 2^ exp(-2zk. r - iksz)\ exp[-/(2oo - CO, )r]
Remarquons tout d'abord que compte tenu de 1'orientation relative des vecteurs d'onde des champs pompes et
sonde consideree ici (Fig. III.C-1), il est impossible de satisfaire, meme approximativement, la condition
d'accord de phase pour les processus non lineaires associes aux composantes de polarisation T\, !?2, 2*3, et 2>4

(voir §I.B.4.b). Les effets non lineaires a priori observables sont done entierement decrits au moyen de la
polarisation :

PNL = \<p.nd exp( ik. r) + T-nd exp(-/k. r)] exp(-i(f>t)

+\Tind <s exp(i^z) + Triac exp(-2/k. r + iksz}\ exp(-/co(f ) (III.C-4)

+['PCp>ar exp(-^z) + fcpav exp(2ik.r - /^z)]exp[-/(2(o - cov)r]
dont nous allons etudier les differents termes, et les processus non lineaires qui leur sont associes. Pour cela,
deux solutions s'offrent a nous :
4 La premiere repose sur une description entierement classique des champs, et fait essentiellement

intervenir la diffraction des ondes pompes et sonde sur des reseaux d'indice induits par la presence des
champs lasers. Cette approche est basee sur la propriete qu'a un milieu Kerr de posseder un indice de
refraction dependant lineairement de 1'intensite totale du champ electrique le traversant. Dans la situation
qui nous interesse ici, la presence des ondes pompes et sonde se traduit par 1' apparition dans le milieu de
1' indice non lineaire :

(1) Plus pr6cis6ment, il faut d'une part que le milieu non lineaire r6agisse de fa9on quasi-identique vis-a-vis d'un
faisceau de fr6quence to ou de frequence co+8, et d'autre part que 1/8 soil suffisamment petit devant le temps
caract6ristique de reponse de la non-lin6arite.
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nNL(r,t) = n2\£,(r,t)\ (IH.C-5)
L'intensite locale du champ laser |%(r,?)| presentant differentes composantes de Fourier spatiales et
temporelles, il en sera de meme de 1'indice du milieu. C'est la diffraction des ondes pompes ou sonde sur
ces reseaux modules d'indice qui donnera lieu aux ondes decrites par la polarisation non lineaire
(III.C-4). Une telle interpretation des processus non lineaires necessitera simplement 1'identification des
ondes responsables de la modulation d'indice, ainsi que de 1'onde diffractee.

4 La second approche est basee sur une description quantique du rayonnement laser. Elle consiste a
associer aux differentes composantes de la polarisation (III.C-4) des diagrammes representant
1'absorption ou 1'emission de photons pompes ou sonde, et conduisant in fine a 1'emission d'un photon
ayant les caracteristiques spectrales des composantes de polarisation considerees. On utilisera pour cela
les regies de correspondance classique —» quantique decrites au §I.C.3.

Nous discutons a present les differents processus physiques decrits par la polarisation (III.C-4) au moyen de ces
deux interpretations.

a. Modification de I'indice de refraction des ondes pompes
par elles-memes

Les composantes de polarisation Timl et 2^ rayonnent un champ ayant les memes caracteristiques (vecteur
d'onde, frequence) que les ondes pompes E et £". Elles sent associees a une modification de I'indice de
refraction de ces ondes (T inJ et T{lvl etant purement en phase avec les ondes £ et £ ')• Considerons plus
particulierement la composante Tind (le cas de T?nil s'en deduit par echai.ge de "E et £'). Elle est donnee d'apres
les Eqs (III.C-1), (III.C-2) et (III.C-4) par :

2}«/ = £o 5C(3) f |2f £ + |£f E+(££'* H
(III.C-6)

(a) (b) (c)
FIG. III.C-2 : Representation schematique des processus quantiques correspondant aux trois termes de 1'Eq. (III.C-6).
L'onde E est repre'sentee par un trait continu, tandis que I'onde £" est representee par un trait pointille.

La premiere ligne de (III.C-6) permet d'interpreter tres simplement 1'effet de modification d'indice de I'onde
pompe E. Le premier terme n'est autre que 1'effet Kerr optique considere au §III.A.l, et reflete la modification
d'indice de I'onde E par elle-meme. II est associe au diagramme de la Fig. III.C-2(a), et correspond a la simple
propagation de I'onde pompe E a travers un milieu dont I'indice de refraction est modifie de facon uniforme par
interaction non lineaire. Le second terme est semblable au premier, mais fait intervenir I'intensite de /'autre
onde pompe E'. II decrit un effet Kerr croise, et correspond a la modification de I'indice de refraction de I'onde
E due a la presence de 1'autre onde intense £". II est associe au diagramme de la Fig. III.C-2(b), et correspond
egalement a la propagation de I'onde E a travers un milieu d'indice de refraction modifie de fagon uniforme par
interaction non lineaire. Le troisieme terme est de nature differente, puisqu'il fait intervenir la creation d'une
modulation spatiale d'indice de vecteur d'onde 2k (terme en ££'*). II est associe au diagramme de la
Fig. III.C-2(c), et correspond a un mecanisme de diffraction vers 1'arriere de I'onde pompe E' sur le reseau
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d'indice lie a la modulation spatiale de 1'intensite de 1'onde stationnaire formee par les champs E et £" (voir
Fig. III.C-3).

On voit ainsi que la deuxieme ligne de PEq. (III.C-6) est a manipuler avec precautions car elle regroupe sous
forme condensee des processus physiques distincts, qui peuvent etre affectes de fa?ons differentes par une
perturbation exterieure. Ainsi, dans un milieu gazeux ou les atomes ou molecules responsables de la non-
linearite sont en mouvement tres rapide, le troisieme terme ne contribuera pas (ou peu) a la modification
d'indice des ondes pompes, le reseau d'indice de periode = \J2 etant "brouille" tres rapidement par 1'agitation
thermique. Par centre, les premier et second termes subsisteront. Ceci montre, si besoin en etait, que la
comprehension physique des processus est indispensable a F interpretation ou a la prediction quantitative des
resultats d'une experience.

(b)

E,co
FIG. III.C-3 : L'interference des deux ondes pompes induit dans le milieu Kerr un reseau d'indice statique module
spatialement avec une periodicite ~ ^72 (a). La diffraction vers 1'arriere du champ £" sur ce reseau conduit k une onde ayant
les memes caracteYistiques que E (b). Cette onde diffracted contribue & la modification d'indice de 1'onde E.

b. Modification de I'indice de 1'onde sonde par les ondes pompes
La composante de polarisation find s. rayonne un champ ayant des caracteristiques identiques a celles de 1'onde
sonde Es. Elle est semblable aux composantes Tind et T-'nel etudiees precedemment, et decrit comme elles une
modification d'indice, qui porte cependant ici sur 1'onde sonde. L'expression de Tind s deduite des Eqs (III.C-1),
(III.C-2) et (III.C-4) est:

(III.C-7)
-2e0x(3)(|£|2+|£:f)2;s
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Nous remarquons tout d'abord par comparaison des Eqs (III.C-6) et (III.C-7) que la modification d'indice de
I'onde sonde est differente de celle des ondes pompes, resultat qui resterait d'ailleurs valide dans la situation oil
une seule onde pompe serait presente dans le milieu. Les premier et second termes de 1'Eq. (III.C-7), associes
aux diagrammes de la Fig. III.C-4(a-b), sont tres semblables au second terme de 1'Eq. (III.C-6), et decrivent un
effet Kerr croise impliquant une modification de 1'indice non lineaire de I'onde sonde par la presence des ondes
intenses E et £". Les troisieme et quatrieme termes de 1'Eq. (III.C-7) [voir Fig. III.C-4(c-d)] sont eux semblables
au troisieme terme de 1'Eq. (III.C-6), et correspondent a la diffraction des ondes pompes sur les reseaux d'indice
associes aux modulations d'intensite des champs obtenus en combinant I'onde sonde avec 1'une des ondes
pompes. Une difference importante avec la situation du paragraphe precedent reside toutefois dans le fait que ces
reseaux d'indice sont non seulement modules spatialement, mais aussi temporellement (a la frequence de
battement 8 entre les ondes pompes et sonde). C'est precisement parce que ces reseaux sont modules
temporellement que I'onde pompe diffractee subit un changement de frequence (effet Doppler), conduisant a un
champ ayant exactement les memes caractdristiques que I'onde sonde (voir Fig. III.C-5). II est egalement
important de noter la difference de periodicite spatiale entre les reseaux d'indice associes aux troisieme
(periodicite de 1'ordre de A,0/2) et quatrieme (periodicite tres grande devant X0) termes, qui peut jouer sur le poids
effectif de ces differentes contributions.

(a) (b)

V
(d)

FIG. III.C-4 : Representation schematique des processus quantiques correspondant aux quatre termes de 1'Eq. (III.C-7).
L'onde sonde est representee par un trait gris continu.

(1) II s'agit du processus analogue ii celui implique dans les resonances du spectre de transmission considerees au §111.B
(voir Fig. III.B-3). La difference reside ici dans le fait que c'est la composante en phase de la polarisation qui est
impliquee dans la modification d'indice.
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FIG. III.C-5 : L'interference de 1'onde pompe E et de 1'onde sonde induit dans le milieu Kerr un reseau d'indice module
temporellement (frequence 8) et spatialement (a). La diffraction vers 1'avant du champ E sur ce reseau conduit a une onde
ayant les memes caracteristiques que 1'onde sonde (b). Cette onde diffractee contribue a la modification d'indice du champ
E

S-

c. Reaction distribuee^
La composante de polarisation !PrA|C est associee a la meme frequence cos. que 1'onde sonde, mais possede un
vecteur d'onde different: Kre-ac = fcsez -2k. Comme nous 1'avons vu au §I.B.4.b, pour que cette composante de
polarisation rayonne de fa?on efficace un champ dans la direction Kre-ac (champ qui n'est pas present initalement
dans le milieu), il faut que la condition d'accord de phase (I.B-22) soil verifiee. En d'autres termes, il faut que la
periode spatiale du champ de dipoles, egale a 2n|Kre-at.| =2n|A:Jez-2k| , coincide avec la longueur d'onde
d'un champ faible de frequence cov, dont nous avons vu au paragraphe precedent qu'elle etait affectee par la

(2). Comme cette derniere quantite est aussi egale a 2d/: , il fautpresence des ondes pompes intenses
verifier:

En d'autres termes, il faut pouvoir construire un triangle isocele de cotes Kr(?at. = k!&z -2k et &se.,, et dont la
base soil 2k (voir Fig. III.C-6). II est important de noter que c'est parce que la modification d'indice non
lineaire est differente pour les ondes faibles et intenses que la condition d'accord de phase (III.C-8) peut etre
verifiee (puisque la norme de k doit etre differente de celle de ks). Ainsi, la condition (III.C-8) determinera, a

(1)
(2)

En anglais : "distributed feedback".
La modification d'indice decrite par 1'Eq. (III.C-7) reste en effet valide pour un champ de direction quelconque.
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parametres lasers fixes (frequence et intensite), une valeur de Tangle entre pompes et sonde pour que le champ
de direction Kr(?ac soit rayonne par le milieu^ .

*,ez-2k

FIG. III.C-6 : Disposition des vecteurs d'onde. (a) Dans le cas general, (b) Dans le cas ou il y a accord de phase (condition
(III.C-8) verifiee).

Considerons plus precisement 1'origine d'un tel effet, qui porte le nom de reaction distribute. D'apres les
Eqs (III.C-1), (III.C-2) et (III.C-4), Trfac a pour expression :

(E"E*)-
(III.C-9)

(b)
FIG. III.C-7 : Representation schematique des processus quantiques correspondent aux deux termes de 1'Eq. (III.C-9).
L'onde Erfac est representee par un trait gris pointille.

Le premier terme de la premiere ligne de 1'Eq. (III.C-9), associe au diagramme de la Fig. III.C-7(a),
correspond a la diffraction vers 1'avant de 1'onde pompe E' sur le reseau d'indice induit sous Faction combinee

(1) En fait, il n'existe pas toujours de valeurs de Tangle telle que la condition (III.C-8) soit verifiee. Celle-ci implique en
effet que la norme de k soit inferieure a celle de ks, ce qui suppose une condition supplementaire sur le signe de %.(3)
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de 1'onde sonde et de 1'onde pompe E, et qui est module spatialement (avec une periodicite grande devant X,0), et
temporellement (a la frequence 8). Le second terme de 1'Eq. (III.C-9) correspond quant a lui a la diffraction vers
1'arriere du faisceau sonde sur le reseau d'indice associe a 1'onde stationnaire obtenue par superposition des
deux ondes pompes, et qui est module spatialement avec une periodicite de 1'ordre de ~kQl2 [diagramme de la
Fig. III.C-7(b)].

d. Conjugaison de phase vers I'avant
La composante de polarisation Tcpav rayonne un champ de frequence 2(0 - cov (non present initialement dans le
milieu), et de vecteur d'onde 2k-fc te?, oppose a celui associe a la composante de polarisation Tr^ac. Comme au
paragraphe precedent, 1'emission d'un tel champ est sujette a la condition d'accord de phase :

|̂  = |2k-A:,e,| (III.C-10)
non automatiquement satisfaite, mais qui peut 1'etre en raison de la difference de modification (non lineaire)
d'indice pour les ondes faibles et intenses.

FIG. III.C-8 : Representation schematique du processus de conjugaison de phase vers I'avant. L'onde conjuguee de phase
est representee par un trait gris pointille. On notera que 1'onde pompe £' ne participe pas au processus.

D'apres les Eqs (III.C-1), (III.C-2) et (III.C-4), Tcpav a pour expression :

Cette composante est proportionnelle a £, , c'est-a-dire au complexe conjugue de 2^. L'onde a laquelle fpcuv

donne naissance apparait done comme ayant une phase conjuguee de celle de 1'onde incidente, et se propageant
dans une direction proche de celle de 1'onde sonde. Ceci est a 1'origine du terme "conjugaison de phase vers
I'avant" adopte pour decrire cette situation. Le processus physique sous-tendu par 1'expression (III.C-11) est
represente sur le diagramme de la Fig. III.C-8, et correspond a la diffraction de 1'onde pompe E sur le reseau
d'indice cree par 1'interference de 1'onde sonde avec E (reseau module spatialement et temporellement). On
pourra noter sur 1'Eq. (III.C-11) que le mecanisme de conjugaison de phase vers I'avant implique en fait
uniquement 1'onde pompe se propageant dans une direction proche de celle de 1'onde sonde. II s'agit done d'un
mecanisme observable en presence d'une seule onde pompe, c'est-a-dire dans la geometric d'interaction
considered au §111. B.

e. Conjugaison de phase vers I'arriere
La composante de polarisation 1 ' r dont 1'expression est :

presente une grande analogic avec la composante &cpav discutee precedemment. Elle est en particulier
proportionnelle au complexe conjugue de £v. Elle s'en differencie toutefois par deux points essentiels :

^ L'onde associee se propage dans la direction opposee a celle de 1'onde sonde (d'ou le nom de
conjugaison de phase vers Farriere).
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Le processus de conjugaison de phase vers I'arriere satisfait automatiquement la condition d'accord de
phase des lors que la difference de frequence 8 entre pompe et sonde est suffisamment faible (plus
precisement, il faut verifier 8«c/2L, ou L est la longueur de la zone d'interaction entre champs et
milieu non Hneaire ).

(a) (b)
FIG. III.C-9 : Representation schematique des processus quantiques impliques dans le phenomene de conjugaison de phase
vers 1'arriere [voir Eq. (III.C-12)]. L'onde conjuguee de phase est represented par un trait gris pointille. On notera que les
deux ondes pompes participent au processus.

Pour cette derniere raison, le mecanisme de conjugaison de phase vers I'arriere est beaucoup plus general et
facile a observer que le processus de conjugaison de phase vers 1'avant. Comme le montre 1'Eq. (III.C-12), ce
mecanisme est lie a la diffraction d'une onde pompe sur le reseau d'indice (module temporellement et
spatialement) induit par 1'onde sonde et 1'autre onde pompe (voir egalement la Fig. III.C-9). A la difference du
processus de conjugaison de phase vers 1'avant, les deux ondes pompes sont ici impliquees. En fait, le processus
de conjugaison de phase vers 1'arriere possede des caracteristiques tres originales qui permettent de fonder de
grands espoirs quant a ses applications futures. Nous allons en donner un apergu en presentant dans le
paragraphe suivant 1'un des dispositifs les plus etonnants bases sur ce phenomene.

2. Les miroirs a conjugaison de phase
Comme nous 1'avons montre au paragraphe precedent, 1'interaction d'un milieu Kerr avec deux ondes lasers
pompes intenses et une onde sonde de faible intensite induit dans le milieu une composante de polarisation
&cp ar rayonnant un champ "conjugue de phase" Ec de frequence 2co - co?, et se propageant dans la direction
opposee a celle de 1'onde sonde Es. Nous presentons ici 1'illustration la plus populaire de ce phenomene : le
miroir a conjugaison de phase, qui renvoie un rayon lumineux exactement dans la direction opposee a la
direction incidente (et non pas dans la direction symetrique par rapport a la normale, comme le prevoit la loi de
Descartes). Parmi les nombreux processus physiques permettant de realiser de tels miroirs (effet Raman stimule,
effet Brillouin stimule, effet photorefractif...), nous ne decrirons ici que les miroirs bases sur le melange a quatre

C2}ondes degenere dans un milieu Kerr, correspondant a la situation etudiee precedemment dans le cas
particulier cof = (0 (8 = 0). Le champ conjugue de phase sera done rayonne dans la direction exactement opposee
a celle de 1'onde sonde (voir Fig. III.C-10), et la condition d'accord de phase sera rigoureusement verifiee (le
vecteur d'onde de la composante de polarisation 'Pcpar etant egal a —ks ez).

(1) La difference d'indice de refraction du milieu aux frequences (Oy et 2o>-cov peut egalement conduire a la satisfaction
de la condition d'accord de phase.

(2) Historiquement, la conjugaison de phase fut observee pour la premiere fois en 1972 par Boris Zel'dovich et ses
collaborateurs. Cette experience, realisee par diffusion Brillouin stimulee, ne suscita pas de reactions, a Fepoque,
dans la communaute scientifique. II fallut attendre que Robert Hellwarth et Amon Yariv suggerent en 1977
1'utilisation d'un autre mecanisme (le melange & quatre ondes) pour realiser des miroirs a conjugaison de phase, pour
que le sujet prenne reellement son essor. Le domaine de recherche se developpa alors tres vite, le nombre d'articles
originaux se chiffrant par centaines chaque annee.
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£,co

milieu
Kerr

FIG. IH.C-10 : Conjugaison de phase par melange degenere a quatre ondes. La direction de 1'onde conjuguee de phase est
rigoureusement opposee a celle de 1'onde sonde.

a. Conjugaison de phase et renversement du temps

(a)

(b)

(c)

(d)

III\

Miroir a
conjugaison

de phase

FIG. III.C-11 : Deformation d'un front d'onde initialement plan (a) apres traversee dans un milieu inhomogene (b). L'action
du miroir & 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 lumiere, le faisceau reflechi possede un front d'onde a nouveau plan apres tranversee du milieu
optique inhomogene.

Considerons 1'expression decrivant la propagation spatio-temporelle du champ sonde :
Es(z,t) = £v exp(-/(0f + ikz) + c.c. (III.C-13)

et supposons que 1'on renverse le sens du temps. Le champ obtenu :
Es(z,-t) = <EsSKp(i<£>t + ikz) + c.c. (III.C-14)

a la meme dependance spatio-temporelle que le champ de 1'onde conjuguee Ec(z,t) generee par la composante
de polarisation T ar [Eq. (III.C-4)]. II en resulte que 1'action du milieu creant 1'onde conjuguee peut etre decrite
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comme un renversement du sens du temps pour I'onde sonde incidente . Ainsi, Vonde conjuguee va-t-elle
suivre exactement le meme trajet que I'onde incidente, mais en sens inverse.

Pour illustrer cette propriete, considerons la propagation d'une onde incidente initialement plane
[Fig. IILC-ll(a)] a travers un milieu deformant (objet O de la Fig. III.C-11), puis reflechi sur un milieu
conjuguant la phase (appele miroir a conjugaison de phase). Apres traversee de O, le front d'onde est deforme
puisque les chemins optiques suivis par les divers rayons lumineux dans le milieu O sont differents
[Fig. III.C-1 l(b)]. L'action du miroir a conjugaison de phase etant analogue a un renversement du sens du
temps, nous obtenons apres reflexion [Fig. III.C-1 l(c)] un front d'onde identique au front d'onde incident de la
Fig. III.C-1 l(b). L'application de la loi du retour inverse de la lumiere montre alors que \efront d'onde reflechi
est a nouveau plan apres une seconde traversee du milieu deformant [Fig. III.C-1 l(d)]. Si nous rempla5ons 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 deformation est augmentee apres un second passage dans le milieu deformant
(voir Fig. III.C-12).

(a)

(b)

(c)

Miroir
normal

(d) i
FIG. III.C-12 : Reflexion d'un front d'onde deforme sur un miroir normal. Les diverses etapes (a-d) peuvent etre comparees
avec les etapes similaires obtenues dans le cas de la reflexion sur un miroir a conjugaison de phase (Fig. III.C-11).

Montrons a present brievement comment la rectification des fronts d'onde par un miroir a conjugaison de
phase peut etre utilisee en pratique. De telles corrections de front d'onde trouvent des applications naturelles
lorsque des rayonnements electromagnetiques doivent se propager sur de grandes distances dans 1'atmosphere.

(1) C'est la raison pour laquelle on parle parfois de "miroirs il remonter le temps" pour decrire (de facon mediatique) les
proprietes de ces systemes generant une onde conjuguee. Une telle denomination est toutefois inexacte pour une onde
non monochromatique, puisque les diverses composantes de Fourier ne sont pas reflechies de la meme fafon par le
milieu conjuguant la phase (a cause de la dependance de la susceptibilite non lineaire avec CD).
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En effet, a cause des fluctuations de densite de I'air, F atmosphere se comporte comme un milieu deformant (et
qui plus est, les deformations de front d'onde fluctuent dans le temps ). Ainsi, un faisceau laser ayant une
distribution transverse d'intensite de forme gaussienne, et possedant la symetrie cylindrique a la sortie du laser,
perd ces proprietes au fur et a mesure de sa propagation dans 1'atmosphere. II s'ensuit que la qualite du faisceau
se degrade assez rapidement. Si le faisceau est reflechi sur lui-meme par un miroir normal, la deterioration de la
qualite sera encore amplifiee sur le chemin retour, et 1'emetteur receptionnera un faisceau reflechi tres perturbe.
Ceci est prejudiciable a la qualite des communications entre deux stations eloignees. Une fa9on de resoudre ce
probleme serait de remplacer le miroir normal par un miroir a conjugaison de phase. Dans ce cas, les rayons
lumineux reflechis suivraient le meme chemin que les rayons incidents et le faisceau retour serait
automatiquement cible sur la station emettrice (le transfer! d'information entre les deux stations pouvant se faire,
par exemple, en modulant 1'intensite du faisceau reflechi).

Ce type de proprietes peut trouver des applications dans la communication entre deux stations terrestres, ou
entre station terrestre et satellite. Des applications, moins pacifiques, ont egalement ete suggerees pour la
destruction des missiles ou des aeronefs. En effet, tout rayon lumineux diffuse par un missile retrouvera le
chemin menant a celui-ci s'il est reflechi par un miroir a conjugaison de phase. Si Ton place devant un tel miroir
un milieu amplificateur, le faisceau reflechi pourrait etre suffisamment intense pour endommager le missile, et le
neutraliser. II convient toutefois de preciser que meme si certaines experiences de demonstration ont bien
fonctionne, un tel usage des miroirs a conjugaison de phase releve encore du scenario de science-fiction. Plus
generalement, la raison essentielle du retard pris par les applications des miroirs a conjugaison de phase est
1'absence sur le marche de materiaux possedant simultanement les proprietes requises de rapidite, de fortes non-
linearites et d'achromaticite . On notera toutefois la tres recente apparition de miroirs a conjugaison de phase
dans des lasers commerciaux ou les proprietes de rectification de fronts d'onde sont exploitees pour s'affranchir
du phenomene de lentille thermique se produisant en regime de forte intensite dans les barreaux amplificateurs.

b. Coefficient de reflexion - Amplification par conjugaison de phase
Une autre propriete importante des miroirs a conjugaison de phase est qu'ils peuvent avoir des coefficients de
reflexion superieurs a 100%. Ces miroirs ont done 1'interet supplementaire de pouvoir fonctionner en regime
amplificateur. Nous montrons a present comment se calcule ce coefficient de reflexion.

i. Equation des ondes
Nous supposons que les deux ondes pompes E et E' ont meme intensite, et que leur propagation dans le milieu
Kerr n'est pas perturbee par les presence des ondes faibles Es et Ec. En particulier, 1'amplitude de E et E' est
supposee constante dans le milieu. Pour determiner 1'evolution des ondes £v et Ec dans le milieu non lineaire, il
faut alors resoudre un systeme de deux equations couplees du type de 1'Eq. (I.B-26), 1'une relative au champ se
propageant dans la direction +z (E), et 1'autre relative au champ se propageant dans la direction opposee (£c).
En particulier, 1'equation relative au champ conjugue :

Ec(z,t) = 'Ec exp(-fcor - ikz) + c.c. (III.C-15)
s'ecrit:

az£c = -iAT£* (III.C-16)
oil K se deduit des Eqs (I.B-26) et (III.C-12):

K = ——%(3)££' (III.C-17)
n0c

avec nQ 1'indice de refraction lineaire du milieu Kerr a la frequence (0 [voir Eq. (III.A-2)].

(1) Une manifestation bien connue de ce phenomene est le scintillement des etoiles.
(2) II faut, bien entendu, que le temps mis par la lumiere pour faire un aller-retour soit petit devant le temps d'evolution

des fluctuations du milieu materiel traverse.
(3) On trouvera plus de details sur les applications des miroirs & conjugaison de phase dans les articles de vulgarisation

[Shkunov 85], [Pepper 86], [Grynberg 89]. Des informations complementaires pourront etre trouvees dans les articles
de synthese [Pepper 85] et [Boyd-Grynberg 92]. On se reportera egalement au cours de J.-L. Ayral dans ce volume.
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