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ii. Cas des faibles reflectivites
Tant que |lEc.|«|£v|, il est possible de resoudre 1'Eq. (III.C-16) en supposant le second membre constant, et en
imposant la condition aux limites :

exprimant qu'aucun champ n'entre par 1'arriere du milieu (de longueur L) dans la direction -z. La solution de
1'Eq. (III.C-16) est alors:

pour 0 < 2 < L. En particulier, on peut en deduire le coefficient de reflexion (en intensite) defini comme le
rapport des intensites entre le champ conjugue et le champ sonde dans le plan z = 0, en d'autres termes le champ
conjugue sortant du milieu et le champ sonde y entrant. On trouve ainsi :

2

iii. Cas des fortes reflectivites : solution exacte
Des que la non-linearite ou la longueur du milieu est suffisante pour que Rc s'approche de 1, il n'est plus
possible de considerer "Es comme une constante au second membre de 1'Eq. (III.C-16). II faut alors considerer
1'ensemble du systeme d'equations couplees pour "Ec et "E^. Le terme source de 1'equation d'evolution (I.B-26) de
1'enveloppe £? est proportionnel a la composante de polarisation ¥s = 2s0^'3' ££' £* (et done au conjugue de
Fonde conjuguee), ce qui conduit a 1'equation suivante pour le champ sonde £v :

(III.C-21)
Le complexe conjugue de 1'Eq. (III.C-21) et 1'Eq. (III.C-16) constituent alors un systeme de deux equations
differentielles lineaires couplees^ ' :

avec conditions aux limites :

:-23)

La resolution du systeme (III.C-22) ne presente aucune difficulte. II admet comme solution dans 1'intervalle
0<z<L:

-0 COS[\K\L]
• n i/ r ^ ^ (III.C-24)K . s m / - L )

La valeur du coefficent de reflexion (en intensite) du miroir a conjugaison de phase defini comme en (III.C-20)
vaut alors :

Rc =tan2(|A:|L) (III.C-25)
Ce coefficient est done plus grand que 1 lorsque \K\L est compris entre n/4 et n/2. Le faisceau reflechi est alors
plus intense que le faisceau incident. Lorsque \K\L s'approche de la valeur n/2, le coefficient de reflexion tend
meme vers 1'infini ! Ce resultat (non physique) est lie a notre hypothese sur la Constance des amplitudes des
ondes pompes dans le milieu. En fait, lorsque Rc devient grand, les ondes sonde et conjuguee peuvent avoir une
amplitude comparable a celle des ondes pompes, et done modifier leur propagation. Pour trouver la solution du
probleme dans ce cas, il faut resoudre un systeme de quatre equations differentielles non lineaires couplees,
puisque 1'amplitude des ondes pompes est dans ce cas fonction de z. La resolution complete de ce systeme

(1) Le fait que les Eqs (III.C-22) soient lineaires provient de 1'hypothese selon laquelle 1'amplitude des ondes pompes
n'est pas affectee par le processus de conjugaison de phase (voir §I.B.4.c).
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montre que Rc peut effectivement devenir tres grand lorque \K\L s'approche de 7t/2, et des valeurs voisines de
1000 ont etc observees experimentalement.

Un autre phenomene interessant est que 1'apparition de 1'onde conjuguee s'accompagne d'une amplification
de I'onde sonde. En effet, d'apres 1'Eq. (III.C-24), 1'onde sonde a la sortie du milieu non lineaire (dans le plan
z = L) a pour amplitude :

(in.c-26)

(III.C-27)

de sorte que le coefficient de transmission Ts en intensite pour I'onde sonde est egal a

v —— TTT-TT•s cos2(\K\L]

qui est evidemment plus grand que 1 . II est interessant de noter, en combinant les Eqs (IH.C-25) et (III.C-27),
que Ton a :

Ts -Rc = \ (III.C-28)
Cette relation signifie que la difference entre les intensites des ondes sonde et conjuguee est independante de L,
et coincide avec 1' intensite de I'onde sonde a F entree du milieu. L'accroissement de F intensite de I'onde sonde
est done egal a Fintensite de I'onde conjuguee. En d'autres termes, le processus physique cree autant de photons
dans I'onde sonde que dans I'onde conjuguee. Ceci est en fait naturel au vu de la Fig. III.C-9 decrivant la
conjugaison de phase comme un processus d'absorption d'un photon dans chacune des ondes pompes, et
d'emission d'un photon dans les ondes Es et £..

D. Resume des points importants
^ La non-linearite d'ordre 3 est la non-linearite d'ordre le plus bas se manifestant dans un milieu possedant

la symetrie d' inversion.
4 Elle donne lieu a Feffet de generation de troisieme harmonique, ainsi qu'a des effets de melange d'ondes

analogues.
4 L'un des effets non lineaires d'ordre 3 les plus importants est Feffet Kerr optique, decrivant la

proportionnalite de Findice de refraction d'un materiau avec Fintensite du champ laser le traversant. Cet
effet est implique dans des processus tres importants du point de vue pratique, tels que Fauto-focalisation,
F auto-modulation de phase et de frequence, la propagation sans deformation des solitons (pour une
discussion de ces effets, voir les cours de A. Brun et D. Hulin dans ce volume), le melange a quatre
ondes, etc... L' effet Kerr optique joue egalement un role central dans tous les dispositifs de commutation
et de traitement du signal "tout optiques". L'exemple type en est une cavite Fabry-Perot remplie par un
milieu Kerr. Celle-ci peut se comporter comme un veritable transistor optique, et donner lieu a un
phenomene de bistabilite optique que Fon peut esperer un jour exploiter pour fabriquer des memoires
optiques.

^ La spectroscopie non lineaire donne acces a des informations sur la matiere qu'il est souvent impossible
d'obtenir par d'autres moyens. Parmi les techniques spectroscopiques en absorption, la spectroscopie non
lineaire a deux photons sans effet Doppler, ainsi que Fabsorption saturee, jouent un role de tout premier
plan dans le domaine de la metrologie des frequences (voir le cours de C. Chardonnet dans ce volume).
La spectroscopie non lineaire en transmission repose sur les processus de diffusion stimulee. L' effet
Raman stimule se produit entre niveaux de molecules ou d'atomes ayant des energies et des populations
differentes. Elle donne des informations sur la structure des niveaux et leurs facteurs d' occupation. La
diffusion Brillouin stimulee correspond a la diffusion de la lumiere par les fluctuations de densite
associees aux ondes acoustiques se propageant dans les solides, les liquides ou les gaz. Elle donne des
informations sur la vitesse et la dynamique de propagation du son dans les materiaux. II s'agit du
processus de diffusion stimulee donnant lieu aux gains les plus importants. La diffusion Rayleigh
stimulee, ou melange a deux ondes, est liee a la diffusion de la lumiere par des modulations lentes et non
propagatives de certaines observables du milieu sous Feffet des ondes incidentes. Elle donne
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generalement des informations de nature dynamique sur les phenomenes de relaxation se produisant dans
le materiau.
Le melange a quatre ondes occupe une place privilegiee parmi les effets non lineaires d'ordre 3, par la
richesse des processus auxquels il donne lieu, et notamment le plus celebre d'entre eux : la conjugaison
de phase. Ce processus permet de realiser des miroirs capables de rectifier la courbure des fronts d'onde
apres propagation dans un milieu inhomogene. Ces miroirs a conjugaison de phase, qui peuvent posseder
des coefficients de reflexion tres largement superieurs a 100%, sont aujourd'hui utilises pour ameliorer
les performances de certains lasers de puissance. Le processus de conjugaison de phase peut egalement se
manifester dans les milieux Raman ou Brillouin, ainsi que dans les materiaux photorefractifs. L'interet
majeur de ces milieux est qu'ils permettent de realiser des miroirs a conjugaison de phase "auto-pompes",
ne necessitant pas deux ondes pompes pour alimenter constamment le miroir. Le prix a payer est que ces
miroirs possedent des coefficients de reflexion inferieurs a 100%, que Fonde conjuguee de phase est de
frequence differente de celle de Ponde incidente, et qu'ils ne fonctionnent qu'au-dela d'une intensite
incidente seuil (pour ces questions, voir le cours de J.-L. Ayral dans ce volume).

IV. Conclusion : Quelques recents developpements
en optique non lineaire

La plupart des processus non lineaires que nous avons presentes dans ce cours ont etc observes et interpretes au
cours des annees 60-70, c'est-a-dire des les debuts de 1'optique non lineaire. Cela pourrait laisser 1'impression
que malgre les ameliorations constantes des techniques et des materiaux, qui permettent d'augmenter sans cesse
la performance des systemes, 1'optique non lineaire est aujourd'hui une discipline ayant perdu quelque peu son
"piment", car peu susceptible de donner lieu a de nouvelles decouvertes. Nous ne pouvions done pas conclure ce
cours sans donner quelques exemples des developpements les plus recents de ce domaine de recherche, et dont
1'originalite et la nouveaute illustrent bien le capital de surprises et 1'etendue des defis poses a la sagacite des
chercheurs que recele aujourd'hui encore 1'optique non lineaire.

A. Les instabilites transverses et la turbulence optique
La formation de structures organisees par brisures spontanees de symetrie est 1'une des caracteristiques les plus
fascinantes des systemes dynamiques non lineaires. L'un des exemples les plus connus de morphogenese
spontanee est 1'instabilite de Rayleigh-Benard se traduisant par 1'apparition dans un fluide d'un reseau de
cellules de convection pouvant prendre selon les conditions la forme de rouleaux ou d'hexagones. Si de telles
etudes sont menees depuis de nombreuses annees dans plusieurs branches de la Physique, et en particulier en
hydrodynamique, leur apparition en optique non lineaire est beaucoup plus recente, et constitue aujourd'hui un
domaine de recherche tres actif. La morphogenese en optique non lineaire se traduit par 1'apparition sur le profil
transverse des faisceaux lasers de structures regulieres, voire de tourbillons ou d'autre defauts topologiques tels
que des dislocations. A plus fortes non-linearites, ces structures peuvent evoluer jusqu'a la turbulence (optique).
Les premieres experiences effectuees dans les annees 1980 ont essentiellement porte sur 1'etude de la
morphogenese dans les cavites lasers, et ont principalement consiste en la redecouverte de phenomenes
hydrodynamiques bien connus. II a meme ete demontre que dans certaines conditions, les equations dynamiques
du laser etaient equivalentes a celles de 1'hydrodynamique .

L'etude des instabilites transverses dans les systemes passifs est, elle, plus recente. Les trois systemes les
plus etudies sont:
4 Une cavite Fabry-Perot remplie d'un milieu non lineaire, et traversee par une onde laser. Le dispositif

experimental correspondant est identique a celui de la Fig. III.A-3. Dans un tel systeme, le phenomene de
contre-reaction necessaire a 1'apparition des instabilites est du aux miroirs du Fabry-Perot qui renvoient le
champ sur lui-meme. Un tel systeme donne lieu a un phenomene de brisure spontanee de la symetrie

(1) Pour les instabilites transverses dans les lasers, voir par exemple [Green 90] et [Brambilla 91].
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cylindrique du faisceau laser incident, avec generation d'un champ ayant une structure transverse de type
rouleau ou hexagone (voir par exemple [Lugiato 87] et [Firth 92]).
Un milieu Kerr interagissant avec deux faisceaux lasers de memes polarisation et frequence, mais se
propageant en sens opposes. Le dispositif experimental est identique a celui de la Fig. III.C-1, mais sans
onde sonde [voir Fig. C-l(a)]. Les instabilites spatiales sont dues aux processus de melange a quatre
ondes etudies au §III.C, les champs sonde, conjugues de phase vers 1'avant et 1'arriere, et de reaction
distribuee etant generes spontanement et simultanement sous 1'effet d'une instabilite se produisant dans le
milieu Kerr au-dela d'un certain seuil d'intensite des faisceaux lasers incidents. Le mecanisme de contre-
reaction implique dans 1'instabilite est lie aux processus de conjugaison de phase vers 1'arriere et de
reaction distribuee. Les instabilites spatiales se manifestent par 1'emission d'un cone de lumiere autour
des faisceaux lasers incidents. Selon les parametres experimentaux (intensite et frequence lasers), le profil
transverse de ce champ peut prendre des allures diverses, comme montre sur la Fig. C-l(b) (pour une
approche theorique simple d'un tel systeme, voir [Courtois 92]).

Milieu
Kerr

(b)

FIG. C-l : (a) Representation schematique d'une experience de morphogenese dans un systeme passif constitue d'un milieu
Kerr traverse par deux ondes lasers (en noir) se propageant en sens opposes. L'instabilite transverse (en gris) est observee au
moyen d'un ecran. (b) Allures caracteristiques du profil transverse de 1'instabilite selon la valeur des parametres lasers
(frequence et intensite) (d'apres [Petrossian 92]).

4 Un faisceau laser interagissant avec un systeme constitue d'un milieu non lineaire et d'un miroir de
renvoi (responsable de la centre-reaction). Le schema experimental d'une telle experience est represente
sur la Fig. C-2(a). Compare au cas precedent, un tel systeme presente 1'avantage de la simplicite, tant sur
le plan theorique qu'experimental. La possibilite de faire varier la distance entre le milieu non lineaire et
le miroir donne en particulier un degre de liberte supplementaire, qui permet de comparer aisement les
modeles theoriques aux experiences. Lorsque le milieu non lineaire est assimilable a un milieu Kerr, les
instabilites transverses observees sont analogues, tant sur le plan theorique qu'experimental, a celles de la
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Fig. C-l(b). Ceci montre la tres grande universalite des instabilites spatiales se produisant dans un milieu
Kerr, quels que soient les details du montage experimental. Toutefois, une experience recente
[Grynberg 94] a montre que lorsque la non-linearite du milieu differe fortement du type Kerr, de
nouveaux motifs transverses ayant la forme de fleurs a tres grand nombre de petales peuvent apparaitre
[voirFig. C-2(b)].

(a)

(b)

FIG. C-2 : (a) Representation schematique d'une experience de morphogenese dans un systeme passif constitue d'un milieu
non lineaire et d'un miroir de couplage. Le faisceau laser incident (en noir) donne naissance il une instabilite transverse (en
gris), qui est observee sur un ecran situe a Farriere du miroir partiellement transmettant. (b) Allures caracteristiques du profil
transverse de 1'instabilite selon la valeur des parametres (frequence et intensite lasers, distance milieu non lineaire-miroir)
(d'apres [Grynberg 94]).

Comme le montre la derniere experience discutee ici, le domaine de recherche que constituent les instabilites
transverses en optique non lineaire semble aujourd'hui atteindre sa pleine maturite. Apres une periode
euphorique ou, il faut bien 1'avouer, seuls des phenomenes proches de ceux connus et largement etudies en
hydrodynamique ont etc mis en evidence, sans faire veritablement progresser la comprehension de la
morphogenese, 1'optique non lineaire commence a affirmer aujourd'hui ses specificites. Or celles-ci sont
nombreuses, et porteuses de futures decouvertes originales. Par exemple :
4 La lumiere possede des caracteristiques quantiques qui doivent se traduire au niveau des instabilites (voir

par exemple [Grynberg 93b]).
4 Le champ electrique est intrinsequement de nature vectorielle. Les instabilites liees a la polarisation du

champ peuvent done etre d'un type nouveau.
4 Le phenomene de conjugaison de phase fait apparaitre dans le couplage non lineaire des termes

proportionnels aux complexes conjugues des champs, ce qui n'a pas d'analogue nature! en
hydrodynamique. Or, il est connu en theorie des equations aux derivees partielles que des equations ou
figurent simultanement un champ et son complexe conjugue ont des proprietes tres originales (et
d'ailleurs mal connues). On peut done ici egalement attendre des instabilites d'un type nouveau.
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4 La variete des milieux non lineaires, et la plage de puissance et d'accordabilite des lasers font de
1'optique une discipline privilegiee pour 1'etude de la morphogenese. Comme aucune autre branche de la
physique, 1'optique non lineaire permet en effet de realiser des experiences simples et rapides (les temps
de reponse des milieux optiques non lineaires etant considerablement plus courts que ceux des systemes
hydrodynamiques), tout en beneficiant d'une tres vaste gamme d'intensites et de types de non-linearites.
Sa place ne pourra toutefois s'affirmer qu'a la condition de developper des methodes de diagnostic aussi
performantes que la velocimetrie laser utilisee en hydrodynamique, notamment pour 1'etude des
instabilites a Finterieur meme du milieu non lineaire. II serait egalement souhaitable que les physiciens de
1'optique non lineaire prennent pleinement conscience des enjeux et des experiences pouvant faire
veritablement avancer les connaissances dans ce domaine si fascinant et esthetique de la morphogenese
spontanee.

B. Generation d'harmoniques d'ordre tres eleve dans les
gaz

La possibilite de realiser la generation d'harmoniques (impaires) dans les gaz a etc identified des les annees 70.
Toutefois, jusqu'a une epoque tres recente, les lasers disponibles ne permettaient d'observer que les
harmoniques d'ordre peu eleve (typiquement 3, 5, 7, voire 9). Pour disposer d'une source de rayonnement
coherent de longueur d'onde aussi courte que possible, les lasers utilises devaient done etre choisis eux-memes
de longueur d'onde courte. Cette situation a ete totalement bouleversee a la fin des annees 80, lorsque deux
equipes de Chicago et Saclay ont observe la generation d'harmoniques d'ordre considerablement eleve (jusqu'a
135 fois la frequence initiale !), en utilisant des lasers tres intenses et de courte duree d'impulsion, le phenomene
etant (autre caracteristique inattendue) d'autant plus efficace que la longueur d'onde du laser est grande. De
plus, contrairement aux idees intuitives basees sur la theorie des perturbations, la distribution en intensite des
harmoniques observees ne decroit pas avec 1'ordre du processus [L'Huillier92], mais reste constante sur un
large domaine spectral (elle presente une forme de plateau), puis decroit brutalement a partir d'une certaine
frequence de coupure.

Multiplicateur
Miroir torique d'electrons

secondaires

Reseau

FIG. C-3 : Dispositif experimental pour la detection des harmoniques d'ordre tres eleve generees par interaction d'un laser
intense avec un jet de gaz (d'apres [L'Huillier 93]).

Le dispositif experimental utilise dans ces experiences est represente sur la Fig. C-3. Le rayonnement produit
dans 1'axe de propagation du laser est analyse a 1'aide d'un couple miroir torique-reseau plan, qui permet a la
fois de refocaliser spatialement le rayonnement, et de le disperser spectralement. Les harmoniques ainsi separees
sont detectees par un multiplicateur d'electrons secondaires, tandis que le rayonnement incident reflechi par le
reseau est piege. La Fig. C-4 montre un resultat typique obtenu dans le cas du xenon avec un laser de type verre
dope au neodyme de duree 1 ps, de longueur d'onde 1053 nm, et d'intensite 10 W/cm . Apres la decroissance
attendue pour les ordres 3 et 5 (dans le cadre de la theorie des perturbations), 1'intensite des harmoniques reste
pratiquement constante jusqu'a 1'ordre 23 environ, avant de decroitre a nouveau brusquement. Cette distribution
caracteristique est due au fait que 1'eclairement laser est suffisamment intense pour induire une reponse non
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perturbative de 1'atome au champ electrique (en d'autres termes, la polarisation non lineaire n'admet plus de
developpement en puissances du champ electrique incident).
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FIG. C-4 : Spectre d'harmoniques obtenu avec un jet de xenon (d'apres [Balcou 92]).
Si Ton utilise des gaz rares plus legers, comme le neon ou 1'helium, il est possible d'observer dcs

harmoniques d'ordre encore plus eleve, et done d'aller davantage vers les courtes longueurs d'onde. La Fig. C-5
resume les resultats obtenus sur les quatre gaz rares Xe, Ar, Ne et He. Les harmoniques d'ordre maximum
observees sont respectivement la 27°, 57°, 135° et 125° (en fait, dans les deux derniers cas, cette limite est
imposee par les performances du spectrometre utilise dans les experiences).

Xe 10 Torr z=3.5 mm
Ar 15 Torr z~2 mm
Ne 40 Torr z=0
He 70 Torr z=0

10
75

Harmonic Order
100 125

FIG. C-5 : Spectre d'harmoniques pbtenu avec un jet de Xe, Ar, Ne et He eclaire par un laser verre dope neodyme ayant unc
puissance de 1'ordre de 10 W/cm (d'apres [L'Huillier93]). Les quantites representees correspondent a une estimation du
nombre de photons obtenus a chaque tir laser.

L'interpretation physique de ces resultats est aujourd'hui encore en developpement, mais semble s'articuler
autour du scenario en trois etapes suivant [L'Huillier 93b] :
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4 lonisation de Pelectron par effet tunnel a travers la barriere coulombienne abaissee par le champ laser
4 Acceleration de 1'electron dans le champ laser,
4 Recombinaison vers Petal fondamental (avec emission d 'un photon de grande energie) lorsque la

trajectoire classique de 1'electron passe dans le voisinage du potentiel atomique.
Dans Pavenir, cette technique de generation d'harmoniques devrait permettre de disposer dans le domaine

spectral des rayons X mous d 'une source pulsee, coherente, accordable, c'est-a-dire ayant toutes les
caracteristiques d 'un laser. Elle reste aujourd'hui un domaine de recherche tres actif.

C. Reponse optique non lineaire liee aux degres de liberte
de translation des atomes

Les milieux gazeux ont de tout temps constitue un champ d' investigation privilegie de Poptique non lineaire, en
raison principalement de la simplicite de leur description au niveau quantique. Tous les milieux de ce type
etudies jusqu'aux annees 90 etaient caracterises par des temperatures se situant entre 300 et 500 kelvins. Le
developpement des techniques de refroidissement d'atomes par laser jusqu'a des temperatures extremement
basses (de Pordre du microkelvin) permet de disposer aujourd'hui de milieux gazeux tout a fait originaux, dont
certaines proprietes sont liees au caractere quantique du mouvement du centre de masse des atomes . A ce
titre, ils constituent un champ d'investigation tout a fait nouveau pour Poptique non lineaire.

L'etude des proprietes non lineaires des atomes froids (principalement par des techniques de spectroscopie
non lineaire de type pompe-sonde, voir §111. B) a debute en 1991 et a deja donne lieu a Pobservation de
nombreux phenomenes impliquant la reponse non lineaire a Pexcitation laser des degres de liberte de translation
du centre de masse atomique. Nous discutons ici brievement deux exemples de tels effets.

1. Les resonances induites par le recul
Comme nous Pavons vu au §111. B. 2, Pobservation de Peffet Raman stimule necessite Pexistence de niveaux
d'energie non degeneres possedant des populations differentes. Les situations habituellement envisagees sont
celles oil ces niveaux appartiennent a un spectre d'energie discret. En fait, une telle propriete n'est nullement
necessaire a Pexistence d'un effet Raman. Faisant suite a une prediction theorique par [Guo 92], une experience
recente [Courtois 94] utilisant un ensemble d'atomes de cesium refroidis par laser a permis d'observer un tel
effet dans le cas ou les niveaux d'energie appartiennent au spectre continu lie a Penergie cinetique des atomes.

Considerons une situation experimentale semblable a celle envisagee au §111. B. 2, mais pour le cas d 'un
atome a deux niveaux (\a) et \b)) interagissant avec une onde pompe de frequence co et de vecteur d'onde
k = &e.., et une onde sonde de frequence co s=co + 5 et de vecteur d'onde kv = A:cos9e, + /cs in6e v (voir
Fig. C-6). Deux processus ayant des effets opposes contribuent alors a la partie centrale du spectre de
transmission de Ponde sonde : d'une part un mecanisme de gain associe a Pabsorption d'un photon pompe
suivie de Pemission stimulee d'un photon sonde, se traduisant par une modification de Pimpulsion du centre de
masse atomique de p a p + /i(k — kv) (en raison de la conservation de Pimpulsion totale du systeme
{atome + champ} au cours du processus). D'autre part, un mecanisme d'absorption lie au processus inverse
d'absorption d'un photon sonde suivie de Pemission stimulee d'un photon pompe, avec changement de
Pimpulsion atomique de p + /i(k-k () a p. En fait, les populations 7i[p] et 7i[p + /z(k-k ()j des classes
d'impulsion initiate et finale du processus de diffusion etant generalement differentes, Pun des mecanismes de
transfer! de puissance entre pompe et sonde surpasse Pautre, de sorte que Ponde sonde gagne (ou perd) de
Penergie, proportionnellement a la difference de populations 7t[p]-7c|p + / j (k-k v ) j . La somme de toutes ces
processus de diffusion Raman stimulee elementaires, moyennes sur la distribution d'impulsion atomique totale,
conduit a une resonance dite "induite par le recul" au centre du spectre de transmission de Ponde sonde.

(1) Pour plus de details, voir le cours d'Y. Castin dans ce volume.
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k v , o>

FIG. C-6 : (a) Schema du montage experimental utilise pour ['observation des resonances induites par le recul. (b-
c) Processus Raman stimule entre les etats externes atomiques d'energie E = p^./2M. La population des differentes classes
d'impulsion etant une fonction decroissante de py , 1'onde sonde subit un processus de gain pour 8 < 0 (b), et d'absorption
pour 8> 0 (c).

Afin de preciser la forme d'une telle resonance, considerons le cas simple ou Tangle 0 entre pompe et sonde
est suffisamment petit pour pouvoir negliger les termes d'ordre 6 . II est alors tres facile d'estimer 1'allure de
cette resonance. Les conditions de conservation de Fenergie et de 1'impulsion pour le systeme {atome + champ}
montrent en effet que la contribution elementaire de chaque classe d'impulsion consiste en un resonance Raman
stimulee ayant une forme de Lorentzienne, centree en 8 = fc6/?v/M (M etant la masse atomique), et de demi-
largeur y (le taux de relaxation typique des populations des classes d'impulsion). Le coefficient d'amplification
de 1'onde sonde (lie a 1'amplitude de la resonance du spectre de transmission) est alors proportionnel a [voir
Eq. (III.B-6)] :

(C-l)

ou / designe 1'intensite du champ pompe. Le gain de 1'onde sonde apparait comme une somme sur toutes les
classes d'impulsion atomique, de resonances Raman stimulees du type de celles de la Fig. III.B-2(b). Le fait que
cette somme soil en fait une integrale provient de ce que les etats initial et final des processus Raman
elementaires appartiennent a un continuum. Si la distribution d'impulsion atomique varie peu a 1'echelle de 6M
(ce qui est tres generalement le cas), il est possible de remplacer la difference de populations
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7t(/jyJ-7ifpv-6M) par 6M9rtfpv)/Qpv dans 1'Eq. (C-l). En supposant en outre que la distribution d'impulsion
atomique suit une loi de Maxwell-Boltzmann :

ou kB est la constantc de Boltzmann, et T la temperature du milieu, il apparait sur 1'Eq. (C-l) que le gain de
1'onde sonde est egal au produit de convolution d'une Lorentzienne de largeur 2My/kQ, et d'une derivee de
gaussienne de largeur 2Mv (ou v est la vitesse quadratique moyenne des atomes). En se limitant au cas
experimental ou le taux de relaxation y verifie y « kQv, il est alors possible de remplacer, dans le produit de
convolution, la Lorentzienne par une distribution de Dirac. L'Eq. (C-l) se transforme alors simplement en :

11 5 ( 82

2 kRT kQv* (C-3)
2(kQvY

La dependance en frequence du gain de 1'onde sonde presente done la forme d'une derivee de gaussienne, dont
la demi-largeur kQv donne directement acces a la largeur Doppler du milieu, et done a sa temperature T
(Fig. C-7). Les resonances induites par le recul presentent done des caracteristiques tres differentes des structures
figurant habituellement sur un spectre de transmission (voir §III.B.4).

Mentionnons pour terminer que 1'interpretation de ce type de resonances en termes de processus Raman
stimules n'est en fait pas totalement univoque. II est en effet possible de la decrire dans un autre point de vue en
termes de diffusion Rayleigh stimulee sur un reseau de densite induit dans le milieu par electrostriclion ! Cette
ambigui'te, liee au fait que le continuum d'energie fait intervenir les degres de liberte externes de 1'atome, est
elle aussi tres originale dans le domaine de la spectroscopie non lineaire (pour plus de details, voir
[Courtois 94]).

-15 0 15

8 (kHz)
FIG. C-7 : Allure de la resonance induite par le recul apparaissant au centre du spectre de transmission de 1'onde sonde. La
forme de la resonance correspond en bonne approximation k une derivee de gaussienne (courbe continue en trait fin).

2. Spectroscopie Raman stimulee dans les reseaux optiques
L'etat gazeux de la matiere est communement associe a 1'image d'atomes en mouvement incessant, conferant au
milieu un caractere totalement desordonne et changeant. Cette situation est aujourd'hui renouvelee par les
techniques de refroidissement d'atomes par laser qui permettent de realiser des milieux atomiques, appeles



Optique non lineaire 165

"reseaux optiques", a la fois ordonnes, dilues (la distance typique entre atomes etant superieure au micron), ct ou
les atomes lies par la lumiere effectuent essentiellement un mouvement d'oscillation autour de leur position
d'equilibre.

Nous presentons la fa§on dont un tel milieu est obtenu dans le cas simple d'une geometric a une dimension.
Nous considerons un atome dont le moment cinetique du niveau fondamental vaut Ja - 1/2. Celui-ci est en fait
compose de 2 sous-niveaux qui sont reperes par les nombres quantiques magnetiques ma - -1/2 et ma = +1/2
(voir Fig. C-8). Le niveau fondamental est couple a un niveau excite de moment cinetique /£, = 3/2 par un champ
laser quasi-resonnant, constitue de deux faisceaux de meme longueur d'onde X, de polarisations lineaires
orthogonales, et se propageant en sens opposes. La superposition de ces deux faisceaux donne naissance a une
onde stationnaire dont la polarisation change en chaque point de 1'espace avec une periodicite A/2. Selon la phase
relative des ondes incidentes (phase qui varie avec le point), le champ resultant est de polarisation circulairc
(selon le sens de rotation du champ electrique, on parle de polarisation circulaire a+ ou a~), lineaire ou
elliptique (Fig. C-8). Ce champ laser a deux effets essentiels sur les sous-niveaux ma = +1/2 et ma - -1/2 :

lin lin

(a) {+. ft X.
03 I /

lin

X.

Jb = 3 / 2

EA

(b)

A/8 A/4 3A/8 A/2 5A/8
i

ma = - 1/2

ma = + 1/2

FIG. C-8 : Gradient d'ellipticite du champ laser, et emplacements lumineux des sous-niveaux de I'etat fondamental dans le
cas d'une transition atomique Ja = 111 —> Jh - 3/2. (a) Le champ electrique requite de la superposition de deux ondes lasers se
propageant en sens opposes, de meme intensite, et de polarisations lineaires orthogonales. II est caracterise par un gradient
spatial d'ellipticite de periode A/2. (b) Ce gradient d'ellipticite se traduit par une dependance spatiale sinusoi'dale des
deplacements lumineux des sous-niveaux de I'etat fondamental, donnant lieu a des puits de potentiel dont les niveaux
quantiques de vibration les plus has sont fortement peuples.

4 Le premier consiste en une modification des populations relatives de chacun de ces niveaux, et depend de
la polarisation locale du champ (c'est 1'effet de pompage optique predit par Kastler en 1950). Notamment,
en un endroit ou le champ est polarise circulairement, la lumiere tend a "pomper" tous les atomes dans un

_i_ _

seul sous-niveau (ma - +1/2 si le champ est polarise a , ma = -1/2 si le champ est polarise a ).
4 Le deuxieme effet conduit a un deplacement, generalement different, des energies des sous-niveaux (ce

sont les deplacements lumineux decouverts par Cohen-Tannoudji en 1961). L'amplitude de cet effet
depend a la fois de la polarisation locale du champ, et de la difference entre frequence laser CO et
frequence de resonance atomique COA (celle-ci determine en particulier le sens du deplacement des
niveaux : vers le bas si CO < (£>A, vers le haut si CO > co^). On montre en particulier que le deplacement du
sous-niveau ma = +1/2 est maximal, et celui du sous-niveau ma = -1/2 minimal, aux points ou la lumiere
est polarisee a+ (la situation etant inversee aux points de polarisation a ).
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L'effet combine du pompage optique et des deplacements lumineux tend done a accumuler les atomes dans
le sous-niveau ayant le displacement lumineux le plus grand. On voit en particulier que dans le cas ou la
frequence laser est choisie telle que co<U>A (deplacements lumineux negatifs), les atomes seront pompes
preferentiellement dans le sous-niveau ayant une energie minimum. En fait, la variation continue de la
polarisation du champ dans 1'espace va conduire a une modulation spatiale de 1'energie des sous-niveaux
fondamentaux, jouant le role d'un potentiel exterieur pour les variables relatives a la position du noyau
(Fig. C-8). Cette situation est semblable a celle rencontree en physique moleculaire ou c'est 1'energie
electronique qui determine le potentiel dans lequel oscillent les noyaux. II y a cependant une difference enorme
au niveau des ordres de grandeur. Dans les molecules, la profondeur des puits est determinee par le potentiel
coulombien, et correspond en unite de temperature a une quantite de 1'ordre de 104 K. Generalement, la molecule
est stable tant que la temperature environnante est petite devant cette profondeur de puits. Dans le cas des puits
de potentiel induits par 1'interaction entre atome et lumiere, et presentes sur la Fig. C-8, la situation est toute
differente puisque la profondeur des puits est de 1'ordre de 10~4 K ! II faut done des temperatures tres basses,
dans le domaine du |O.K, pour que les atomes puissent se pieger durablement dans de tels puits.

Le mecanisme responsable du refroidissement et du piegeage des atomes au fond de ces puits de potentiel est
discute dans le cours d'Y. Castin, et ne sera pas rappele ici. Considerons ce qui se passe lorsqu'un atome est
piege dans un tel puits de potentiel. Classiquement, il oscille au fond du puits avec une frequence Q.y dependant
de la courbure du potentiel et de la masse atomique. Comme la dimension des puits de potentiel est inferieure a
la longueur d'onde A,, 1'amplitude des oscillations de 1'atome au fond du puits peut elle-meme etre bien inferieure
a X. En fait, il est commode de decrire le mouvement des atomes dans le cadre de la mecanique quantique, la
temperature etant suffisamment basse pour que seuls les niveaux d'energie discrets les plus profonds des puits de
potentiel soient occupes de maniere significative. Comme pour la plupart des oscillateurs quantiques, les
energies des niveaux au voisinage du fond du puits sont donnees par 1'expression (n + l/2)ti£lv, ou n est un
entier positif, et h est la constante de Planck. On montre qu'une fraction significative, de 1'ordre du quart des
atomes, peut s'accumuler dans le niveau d'energie le plus bas (n = 0) dont 1'extension spatiale est typiquement de
1'ordre de X/30.

La premiere demonstration experimentale du mouvement oscillatoire des atomes dans le potentiel de la
Fig. C-8 a ete realisee a Paris en 1992 [Verkerk 92]. Cette experience repose sur 1'observation de processus de
diffusion Raman stimulee entre niveaux vibrationnels. On ajoute aux deux ondes de frequences CO de la Fig. C-8
creant le potentiel lumineux une onde sonde de tres faible intensite, dont la frequence G)s peut etre changee
continument de part et d'autre de CO. Comme nous 1'avons vu au §111.B.2, si la population du niveau vibrationnel
72 = 0 est superieure a la population du niveau n = 1, un transfer! resonnant de population entre ces niveaux se
produit lorsque la difference entre les quanta d'energie apportes par chaque onde est egale au quantum d'energie
de vibration, c'est-a-dire pour co-cos| = £lv (effet Raman stimule). Lorsque co - cos = + Q.v, il y a absorption
d'energie dans les ondes creant le potentiel lumineux, et amplification de 1'onde sonde [Fig. C-9(a)]. Si
co - co = - Qy, c'est le phenomene inverse qui se produit (absorption de 1'onde sonde) [Fig. C-9(b)]. Le spectre
experimental representant la variation de 1'intensite de 1'onde sonde apres transmission dans le milieu atomique
montre effectivement 1'existence d'une amplification resonnante pour co — cov = Qy, et d'une absorption
resonnante pour co - co v = - Qy [Fig- C-9(c)]. Ses caracteristiques (position et largeur des raies) confirment
1'existence du mouvement oscillatoire des atomes au fond des puits du potentiel lumineux, ainsi que la presence
d'une forte fraction d'atomes localises dans les niveaux d'energie les plus bas.

FIG. C-9 (page suivante) : Diffusion Raman stimulee entre niveaux vibrationnels. (a) Lorsque la frequence de 1'onde sonde
(co ) est inferieure a celle des ondes lasers (co) d'une quantite egale au quantum de vibration £lv, un transfer! de population
resonnant se produit entre niveaux de vibration differemment peuples (proportionnellement a la taille des disques noirs),
s'accompagnant de 1'amplification de 1'onde sonde aux depens des ondes lasers, (b) Processus inverse d'absorption de 1'onde
sonde au profit des ondes lasers lorsque 1'onde sonde a une frequence superieure a celle des ondes lasers, (c) Spectre
experimental montrant 1'existence de resonances Raman en amplification pour cOj-cos-Qy, et en absorption pour
co - co w Q,v, demontrant ainsi le mouvement de vibration des atomes au fond des puits du potentiel lumineux.
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Annexe : Formule de Kramers-Heisenberg
1. Presentation du probleme
Nous considerons un systeme diffuseur dont les niveaux d'energie sont representes schematiquement sur la
Fig. A-l, et nous cherchons a determiner la section efficace differentielle de diffusion Raman spontanee d'un
photon (laser) de frequence co, de vecteur d'onde k et de polarisation e, vers un photon (Stokes) de frequence c%
de vecteur d'onde ks et de polarisation es, associee a un changement de niveau d'energie du centre diffuseur
de |a) a \b). Comme on peut le voir sur la Fig. A-l, deux diagrammes contribuent a 1'amplitude de diffusion,
selon que le photon diffuse est emis avant ou apres 1'absorption du photon laser.

FIG. A-l : Representation schematique des niveaux d'energie du centre diffuseur et du processus de diffusion Raman
spontanee d'un photon laser co vers un photon Stokes co^. Le systeme, initialement dans 1'etat fondamental \a), effectue une
transition vers le niveau excite |&) par passage virtuel dans un etat intermediaire. Cette transition s'accompagne de
1'absorption d'un photon pompe et de 1'emission spontanee d'un photon Stokes. Le faisceau laser est tres desaccorde vis-a-
vis des transitions vers les autres niveaux d'energie du systeme |c).

2. Calcul de 1'amplitude de diffusion
Nous suivons ici la methode exposee dans [Cohen-Tannoudji 88]. L'amplitude de diffusion est evaluee par une
methode perturbative basee sur la decomposition du Hamiltonien total H du systeme centre diffuseur-
rayonnement, en une partie "non perturbee" 7/0 dont les etats et energies propres sont connus, et d'une
perturbation W = H — H0. H0 sera ici le Hamiltonien decrivant la somme des energies du champ
electromagnetique quantifie et du centre diffuseur. W sera le Hamiltonien d'interaction entre centre diffuseur et
rayonnement a 1'approximation dipolaire electrique, en supposant pour simplifier les ecritures que le centre
diffuseur est place a 1'origine des coordonnees d'espace :

iy = -d.Ej_(0) (A-l)
avec le developpement usuel de Ex(0) en modes (indices par j ) :
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j
ou V represente le volume de quantification du rayonnement.

L'amplitude de transition S^ de 1'etat intitial |(p,} vers 1'etat final (f>^) au bout d'un temps d'interaction 7"est
donnee par :

J ft — u / / — ^ . l u u \i^i — i I ft (^~3)

ou 8(r) est une fonction delta de largeur h/T qui exprime la conservation de Fenergie non perturbee a ft/T pres
(incertitude liee au temps fini T d'interaction). En limitant le calcul perturbatif a 1'ordre 2, Tt-, se reduit a :

W———l-——-W|(p,.) (A-4)
EI ~HQ + 'C

ou ^ est un infiniment petit positif.
Les etats initial |9,-) et final 9^ \ du processus de diffusion sont:

|9,-} = |a;k,e} (A-5.a)

9; \ = |i>;k5,e5) (A-5.b)

d'energies :
£,. = Eu + ha (A-6.a)

Ef = Eh + hws (A-6.b)
Compte tenu des Eqs (A-l), (A-2) et (A-5), le premier terme de 1'Eq. (A-4) est nul et Tj/ se reduit a :

(fe;kc,es |w|c;k,e;kc,ecXc;k,e;kc,ec|W|a;k,e)
\ * J * .3 | | * . . . . . . . . . . <•> -J / V J ••> 1 I ' / A T\———————————————————————————————————————————————— ^^_Y_ i ^

ou Ton distingue la contribution des deux processus (absorption-emission et emission-absorption) mentionnes au
paragraphic precedent. Dans cette expression, |0) represente le vide de rayonnement. Le calcul explicite des
elements de matrice de W impliques dans 1'Eq. (A-7) conduit alors a 1'expression suivante :

£u-te>5-£c.
qui, portee dans 1'Eq. (A-3) (dont le premier terme est nul, les etats initial et final etant par hypothese differents),
donne acces a 1'amplitude de diffusion Raman spontanee.

3. Calcul de la section efficace differentielle de diffusion Raman
spontanee : formule de Kramers-Heisenberg

Le calcul de la probabilite de transition de [9,} a 9 / y , egale au module carre de 1'amplitude de diffusion
calculee au paragraphe precedent, fait intervenir le carre d'une fonction delta 8 de largeur 1/7", proportionnel a
T 5 [Cohen-Tannoudji 88]. Cette probabilite est done proportionnelle a la duree d'interaction, ce qui permet de
definir une probabilite de transition par unite de temps, que 1'on trouve egale a [Cohen-Tannoudji 88] :

(A-9)

En fait, 1'etat final n'etant pas normalisable (car appartenant a un continuum), il est necessaire pour aboutir a une
quantite ayant un sens physique, de definir la probabilite de transition par unite de temps vers un groupe d'etats
finaux. II est par exemple possible de definir ce groupe comme ayant un vecteur d'onde contenu dans un element
d'angle solide dQ.. On obtient alors comme taux de transition elementaire par unite de temps :

ou p est la densite d'etats finaux evaluee en Ef= £,. Enfin, 1'etat initial appartenant egalement a un continuum,
est non normalisable. II est toutefois possible d'associer un flux incident a un tel etat, et de definir alors le
rapport entre la probabilite de transition par unite de temps de 1'etat |<p(.) vers un groupe d'etats finaux reperes
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par un element d'angle solide dQ., et le flux incident associe a |(p,}. Ce rapport n'est autre que la section efficace
differentielle de diffusion, qui est une quantite physique mesurable.

En utilisant 1'expression de la densite d'etat des photons dans le vide^ a la frequence Stokes (% = co - cofca-:

ainsi que le flux incident de photons c/V, on deduit des Eqs (A-8), (A- 10) et (A-l 1), 1'expression de la section
efficace differentielle de diffusion Raman spontanee :

\6n2 co,.,, - co ecu + co
/9s)

avec (0$ = (0— co/^. L'Eq. (A-12) porte le nom dzformule de Kramers-Heisenberg .

(A-12)

(1) Dans le cas d'un milieu materiel dont 1'indice a la frequence o>5 est ns, il suffit de remplacer c par dns
(2) Cette expression differe de celle obtenue dans le cas d'un milieu materiel d'indice ns a la frequence Stokes, par un

facteur egale au cube de cet indice.
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