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ii. Cas des faibles réflectivités
Tant que \‘ZL.I <<]‘E‘\.], il est possible de résoudre I’Eq. (111.C-16) en supposant le second membre constant, et en
imposant la condition aux limites :

£,(L)=0 (IIL.C-18)
exprimant qu’aucun champ n’entre par I’arriére du milieu (de longueur L) dans la direction —~z. La solution de
I’Eq. (III.C—16) est alors :

E.(2)=~iK(z-L)E, (IIL.C-19)
pour 0 £ z<L. En particulier, on peut en déduire le coefficient de réflexion (en intensité) défini comme le
rapport des intensités entre le champ conjugué et le champ sonde dans le plan z = 0, en d’autres termes le champ
conjugué sortant du milieu et le champ sonde y entrant. On trouve ainsi :

_zof

.
3 = =|KL[" (II1.C-20)
|Z,(0)

iii. Cas des fortes réflectivités : solution exacte
Dés que la non-linéarité ou la longueur du milieu est suffisante pour que R, s’approche de 1, il n’est plus
possible de considérer Z\' comme une constante au second membre de I’Eq. (III.C-16). Il faut alors considérer
I’ensemble du systéme d’équations couplées pour E_et E. Le terme source de I’équation d’évolution (1.B-26) de
I’enveloppe ‘E, est proportionnel a la composante de polarisation %, =2£0x(3 504 'E: (et donc au conjugué de
I’onde conjuguée), ce qui conduit a I’équation suivante pour le champ sonde E, :

0,E, =+iKE, (IIL.C-21)
Le complexe conjugué de I'Eq. SIII.C—21) et I’'Eq. (II1.C-16) constituent alors un systeme de deux équations
différentielles linéaires couplées(1 :

9,E, =—iK"E,
N * L.C-22
{ azzc' =-iK Zx ( )
avec conditions aux limites :
f’s(o) = E.\'.O
{EC(L) -0 (1I1.C-23)

La résolution du systéme (III.C-22) ne présente aucune difficulté. Il admet comme solution dans !’intervalle
0<z<L:
M « cos||K|(z—L
£1(o) 2, Kl ]

' cos[|K|L]

K . sin[|K|(z—L1)]
_‘:ES 0T T
(K] ™" cos[|K|L]
La valeur du coefficent de réflexion (en intensité) du miroir & conjugaison de phase défini comme en (II1.C-20)
vaut alors :

(II1.C-24)
fc(Z) =—i

R, =tan’(|K|L) (II1.C-25)
Ce coefficient est donc plus grand que 1 lorsque |K|L est compris entre 11/4 et /2. Le faisceau réfléchi est alors
plus intense que le faisceau incident. Lorsque |K|L s’approche de la valeur 11/2, le coefficient de réflexion tend
méme vers I’infini ! Ce résultat (non physique) est li€ a notre hypothése sur la constance des amplitudes des
ondes pompes dans le milieu. En fait, lorsque R, devient grand, les ondes sonde et conjuguée peuvent avoir une
amplitude comparable a celle des ondes pompes, et donc modifier leur propagation. Pour trouver la solution du
probleéme dans ce cas, il faut résoudre un systtme de quatre équations différentielles non linéaires couplées,
puisque I’amplitude des ondes pompes est dans ce cas fonction de z. La résolution compléte de ce systeme

[¢))] Le fait que les Eqgs (II1.C-22) soient linéaires provient de 1’hypothese selon laquelle I’amplitude des ondes pompes
n’est pas affectée par le processus de conjugaison de phase (voir §1.B.4.c).
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montre que R, peut effectivement devenir trés grand lorque |K|L s’approche de 7t/2, et des valeurs voisines de
1000 ont été observées expérimentalement.

Un autre phénomene intéressant est que I’apparition de I’onde conjuguée s’accompagne d’une amplification
de U'onde sonde. En effet, d’aprés I’Eq. (II1.C-24), I’onde sonde 2 la sortie du milieu non linéaire (dans le plan
z = L) a pour amplitude :

Z.0
E(L)=—F"— 1I.C-26
s( ) COS(IK’L) ( )
de sorte que le coefficient de transmission 7, en intensité pour I’onde sonde est égal & :
L (I11.C-27)

I= cos’(|K|L)
qui est évidemment plus grand que 1. Il est intéressant de noter, en combinant les Eqs (II1.C-25) et (II1.C-27),
que ['ona:

T,-R. =1 (I11.C-28)
Cette relation signifie que la différence entre les intensités des ondes sonde et conjuguée est indépendante de L,
et coincide avec I’intensité de ’onde sonde a I’entrée du milieu. L’accroissement de ’intensité de I’onde sonde
est donc égal a I'intensité de I’onde conjuguée. En d’autres termes, le processus physique crée autant de photons
dans I'onde sonde que dans I’'onde conjuguée. Ceci est en fait naturel au vu de la Fig. II1.C-9 décrivant la
conjugaison de phase comme un processus d’absorption d’un photon dans chacune des ondes pompes, et
d’émission d’un photon dans les ondes E et E_.

D. Résumé des points importants

¢ La non-linéarité d’ordre 3 est la non-linéarité d’ordre le plus bas se manifestant dans un milieu possédant
la symétrie d’inversion.

¢ Elle donne lieu a I’effet de génération de troisieme harmonique, ainsi qu’a des effets de mélange d’ondes
analogues.

L L’un des effets non linéaires d’ordre 3 les plus importants est I’effet Kerr optique, décrivant la
proportionnalité de I'indice de réfraction d’un matériau avec 'intensité du champ laser le traversant. Cet
effet est impliqué dans des processus trés importants du point de vue pratique, tels que 1’auto-focalisation,
I’auto-modulation de phase et de fréquence, la propagation sans déformation des solitons (pour une
discussion de ces effets, voir les cours de A. Brun et D. Hulin dans ce volume), le mélange a quatre
ondes, etc... L’effet Kerr optique joue également un rdle central dans tous les dispositifs de commutation
et de traitement du signal “tout optiques”. L’exemple type en est une cavité Fabry-Perot remplie par un
milieu Kerr. Celle-ci peut se comporter comme un véritable transistor optique, et donner lieu a un
phénomeéne de bistabilité optique que I’on peut espérer un jour exploiter pour fabriquer des mémoires
optiques.

L4 La spectroscopie non linéaire donne accés a des informations sur la mati¢re qu’il est souvent impossible
d’obtenir par d’autres moyens. Parmi les techniques spectroscopiques en absorption, la spectroscopie non
linéaire a deux photons sans effet Doppler, ainsi que 1’absorption saturée, jouent un rdle de tout premier
plan dans le domaine de la métrologie des fréquences (voir le cours de C. Chardonnet dans ce volume).
La spectroscopie non linéaire en transmission repose sur les processus de diffusion stimulée. L’effet
Raman stimulé se produit entre niveaux de molécules ou d’atomes ayant des énergies et des populations
différentes. Elle donne des informations sur la structure des niveaux et leurs facteurs d’occupation. La
diffusion Brillouin stimulée correspond a la diffusion de la lumiére par les fluctuations de densité
associées 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 matériaux. Il s’agit du
processus de diffusion stimulée donnant lieu aux gains les plus importants. La diffusion Rayleigh
stimulée, ou mélange a deux ondes, est li¢e a la diffusion de la lumiére par des modulations lentes ¢t non
propagatives de certaines observables du milieu sous I’effet des ondes incidentes. Elle donne



Optique non linéaire 157

généralement des informations de nature dynamique sur les phénomenes de relaxation se produisant dans
le matériau.

2 Le mélange 2 quatre ondes occupe une place privilégiée parmi les effets non linéaires d’ordre 3, par la
richesse des processus auxquels il donne lieu, et notamment le plus célebre d’entre eux : la conjugaison
de phase. Ce processus permet de réaliser des miroirs capables de rectifier la courbure des fronts d’onde
aprés propagation dans un milieu inhomogene. Ces miroirs a conjugaison de phase, qui peuvent posséder
des coefficients de réflexion trés largement supérieurs a 100%, sont aujourd’hui utilisés pour améliorer
les performances de certains lasers de puissance. Le processus de conjugaison de phase peut également se
manifester dans les milieux Raman ou Brillouin, ainsi que dans les matériaux photoréfractifs. L’intérét
majeur de ces milieux est qu’ils permettent de réaliser des miroirs a conjugaison de phase “auto-pompés”,
ne nécessitant pas deux ondes pompes pour alimenter constamment le miroir. Le prix & payer est que ces
miroirs possédent des coefficients de réflexion inférieurs a2 100%, que I’onde conjuguée de phase est de
fréquence différente de celle de I’onde incidente, et qu’ils ne fonctionnent qu’au-dela d’une intensité
incidente seuil (pour ces questions, voir le cours de J.-L. Ayral dans ce volume).

IV. Conclusion : Quelques récents développements
en optique non linéaire

La plupart des processus non linéaires que nous avons présentés dans ce cours ont été observés et interprétés au
cours des années 60-70, c’est-a-dire des les débuts de I’optique non linéaire. Cela pourrait laisser I’impression
que malgré les améliorations constantes des techniques et des matériaux, qui permettent d’augmenter sans cesse
la performance des systémes, I’optique non linéaire est aujourd’hui une discipline ayant perdu quelque peu son
“piment”, car peu susceptible de donner lieu 2 de nouvelles découvertes. Nous ne pouvions donc pas conclure ce
cours sans donner quelques exemples des développements les plus récents de ce domaine de recherche, et dont
I’originalité et la nouveauté illustrent bien le capital de surprises et I’étendue des défis posés a la sagacité des
chercheurs que recele aujourd’hui encore I’optique non linéaire.

A. Les instabilités transverses et la turbulence optique

La formation de structures organisées par brisures spontanées de symétrie est 1’une des caractéristiques les plus
fascinantes des systtmes dynamiques non linéaires. L’un des exemples les plus connus de morphogénése
spontanée est I’instabilité de Rayleigh-Bénard se traduisant par 1’apparition dans un fluide d’un réseau de
cellules de convection pouvant prendre selon les conditions la forme de rouleaux ou d’hexagones. Si de telles
études sont menées depuis de nombreuses années dans plusieurs branches de la Physique, et en particulier en
hydrodynamique, leur apparition en optique non linéaire est beaucoup plus récente, et constitue aujourd’hui un
domaine de recherche trés actif. La morphogénése en optique non linéaire se traduit par I’apparition sur le profil
transverse des faisceaux lasers de structures réguli¢res, voire de tourbillons ou d’autre défauts topologiques tels
que des dislocations. A plus fortes non-lin€arités, ces structures peuvent évoluer jusqu’a la turbulence (optique).

Les premieres expériences effectuées dans les années 1980 ont essentiellement porté sur I’étude de la

morphogénése dans les cavités lasers, et ont principalement consisté en la redécouverte de phénomenes

hydrodynamiques bien connus. Il a méme été démontré que dans certaines conditions, les équations dynamiques

du laser étaient équivalentes a celles de I’hydrodynamique® .

L’étude des instabilités transverses dans les systémes passifs est, elle, plus récente. Les trois systémes les
plus étudiés sont :

* Une cavité Fabry-Perot remplie d’un milieu non linéaire, et traversée par une onde laser. Le dispositif
expérimental correspondant est identique a celui de la Fig. III.A-3. Dans un tel systéme, le phénomeéne de
contre-réaction nécessaire a I’apparition des instabilités est dii aux miroirs du Fabry-Perot qui renvoient le
champ sur lui-méme. Un tel systéme donne lieu & un phénomene de brisure spontanée de la symétrie

(1) Pour les instabilités transverses dans les lasers, voir par exemple [Green 90] et [Brambilla 91].
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cylindrique du faisceau laser incident, avec génération 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 mémes polarisation et fréquence, mais se
propageant en sens opposés. Le dispositif expérimental est identique a celui de la Fig. I11.C-1, mais sans
onde sonde [voir Fig. C-1(a)]. Les instabilités spatiales sont dues aux processus de mélange a quatre
ondes étudiés au §I11.C, les champs sonde, conjugués de phase vers I’avant et I’arriére, et de réaction
distribuée étant générés spontanément et simultanément sous I’effet d’une instabilité se produisant dans le
milieu Kerr au-dela d’un certain seuil d’intensité des faisceaux lasers incidents. Le mécanisme de contre-
réaction impliqué dans I’instabilité est lié aux processus de conjugaison de phase vers I'arriére et de
réaction distribuée. Les instabilités spatiales se manifestent par 1’émission d’un cOne de lumiére autour
des faisceaux lasers incidents. Selon les parametres expérimentaux (intensité et fréquence lasers), le profil
transverse de ce champ peut prendre des allures diverses, comme montré sur la Fig. C-1(b) (pour une
approche théorique simple d’un tel systéme, voir {Courtois 92]).

(a)

Milieu
Kerr

(b)

~_

FIG. C-1 : (a) Représentation schématique d’une expérience de morphogénese dans un systéme passif constitué d’un milieu
Kerr traversé par deux ondes lasers (en noir) se propageant en sens opposés. L’instabilité transverse (en gris) est observée au
moyen d’un écran. (b) Allures caractéristiques du profil transverse de I’instabilité selon la valeur des paramétres lasers
(fréquence et intensité) (d’apres [Petrossian 92]).

L4

Un faisceau laser interagissant avec un systéme constitué d’un milieu non linéaire et d’un miroir de
renvoi (responsable de la contre-réaction). Le schéma expérimental d’une telle expérience est représenté
sur la Fig. C-2(a). Compar€ au cas précédent, un tel systéme présente I’avantage de la simplicité, tant sur
le plan théorique qu’expérimental. La possibilité de faire varier la distance entre le milieu non linéaire et
le miroir donne en particulier un degré de liberté supplémentaire, qui permet de comparer aisément les
modeles théoriques aux expériences. Lorsque le milieu non linéaire est assimilable a un milieu Kerr, les
instabilités transverses observées sont analogues, tant sur le plan théorique qu’expérimental, a celles de la
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Fig. C-1(b). Ceci montre la tres grande universalité des instabilités spatiales se produisant dans un milieu
Kerr, quels que soient les détails du montage expérimental. Toutefois, une expérience récente
[Grynberg 94] a montré que lorsque la non-linéarité du milieu difféere fortement du type Kerr, de
nouveaux motifs transverses ayant la forme de fleurs a trés grand nombre de pétales peuvent apparaitre
[voir Fig. C-2(b)].
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FIG. C-2 : (a) Représentation schématique d’une expérience de morphogénése dans un systéme passif constitué d’un milieu

non linéaire et d’un miroir de couplage. Le faisceau laser incident (en noir) donne naissance a une instabilité transverse (en

gris), qui est observée sur un écran situé a I’arriere du miroir partiellement transmettant. (b) Allures caractéristiques du profil
transverse de I’instabilité selon la valeur des parametres (fréquence et intensité lasers, distance milieu non linéaire-miroir)

(d’apres [Grynberg 94]).

Comme le montre la derniére expérience discutée ici, le domaine de recherche que constituent les instabilités
transverses en optique non linéaire semble aujourd’hui atteindre sa pleine maturité. Aprés une période
euphorique ou, il faut bien I’avouer, seuls des phénoménes proches de ceux connus et largement étudiés en
hydrodynamique ont été mis en évidence, sans faire véritablement progresser la compréhension de la
morphogénese, 1’optique non linéaire commence a affirmer aujourd’hui ses spécificités. Or celles-ci sont
nombreuses, et porteuses de futures découvertes originales. Par exemple :

L La lumiere posséde des caractéristiques quantiques qui doivent se traduire au niveau des instabilités (voir
par exemple [Grynberg 93b]).

4 Le champ électrique est intrinséquement de nature vectorielle. Les instabilités liées a la polarisation du
champ peuvent donc étre d’un type nouveau.

* Le phénomeéne de conjugaison de phase fait apparaitre dans le couplage non linéaire des termes
proportionnels aux complexes conjugués des champs, ce qui n’a pas d’analogue naturel en
hydrodynamique. Or, il est connu en théorie des équations aux dérivées partielles que des équations ou
figurent simultanément un champ et son complexe conjugué ont des propriétés trés originales (et
d’ailleurs mal connues). On peut donc ici également attendre des instabilités d’un type nouveau.
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L 4 La variété des milieux non linéaires, et la plage de puissance et d’accordabilité des lasers font de
I’optique une discipline privilégiée pour I’étude de la morphogénése. Comme aucune autre branche de la
physique, I’optique non linéaire permet en effet de réaliser des expériences simples et rapides (les temps
de réponse des milieux optiques non linéaires étant considérablement plus courts que ceux des systémes
hydrodynamiques), tout en bénéficiant d’une tres vaste gamme d’intensités et de types de non-linéarités.
Sa place ne pourra toutefois s’affirmer qu’a la condition de développer des méthodes de diagnostic aussi
performantes que la vélocimétrie laser utilisée en hydrodynamique, notamment pour 1’étude des
instabilités a I'intérieur méme du milicu non linéaire. Il serait également souhaitable que les physiciens de
I’optique non linéaire prennent pleinement conscience des enjeux et des expériences pouvant faire
véritablement avancer les connaissances dans ce domaine si fascinant et esthétique de la morphogénése
spontanée.

B. Génération d’harmoniques d’ordre tres élevé dans les
gaz

La possibilité de réaliser la génération d’harmoniques (impaires) dans les gaz a €té identifiée dés les années 70.
Toutefois, jusqu’a une époque trés récente, les lasers disponibles ne permettaient d’observer que les
harmoniques d’ordre peu €levé (typiquement 3, 5, 7, voire 9). Pour disposer d’une source de rayonnement
cohérent de longueur d’onde aussi courte que possible, les lasers utilisés devaient donc étre choisis eux-mémes
de longueur d’onde courte. Cette situation a été totalement bouleversée a la fin des années 80, lorsque deux
équipes de Chicago et Saclay ont observé la génération d’harmoniques d’ordre considérablement élevé (jusqu’a
135 fois la fréquence initiale !), en utilisant des lasers tr&s intenses et de courte durée d’impulsion, le phénomeéne
étant (autre caractéristique inattendue) d’autant plus efficace que la longueur d’onde du laser est grande. De
plus, contrairement aux idées intuitives basées sur la théorie des perturbations, la distribution en intensité des
harmoniques observées ne décroit pas avec I’ordre du processus [L’Huillier 92], mais reste constante sur un
large domaine spectral (elle présente une forme de plateau), puis décroit brutalement a partir d’une certaine
fréquence de coupure.

Multiplicateur
Miroir torique d'électrons
secondaires
Jet atomique
Réseau Piege laser

FIG. C-3 : Dispositif expérimental pour la détection des harmoniques d’ordre trés élevé générées par interaction d’un laser
intense avec un jet de gaz (d’apres [L’Huillier 93)).

Le dispositif expérimental utilisé dans ces expériences est représenté sur la Fig. C-3. Le rayonnement produit
dans ['axe de propagation du laser est analysé a I’aide d’un couple miroir torique-réseau plan, qui permet 2 la
fois de refocaliser spatialement le rayonnement, et de le disperser spectralement. Les harmoniques ainsi séparées
sont détectées par un multiplicateur d’électrons secondaires, tandis que le rayonnement incident réfléchi par le
réseau est piégé. La Fig. C-4 montre un résultat typique obtenu dans le cas du xénon avec un laser de type verre
dopé au néodyme de durée 1 ps, de longueur d’onde 1053 nm, et d’intensité 10" W/em?. Apres la décroissance
attendue pour les ordres 3 et 5 (dans le cadre de la théorie des perturbations), 'intensité des harmoniques reste
pratiquement constante jusqu’a I’ordre 23 environ, avant de décroftre a4 nouveau brusquement. Cette distribution
caractéristique est due au fait que I’éclairement laser est suffisamment intense pour induire une réponse non
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perturbative de 1’atome au champ électrique (en d’autres termes, la polarisation non linéaire n’admet plus de
développement en puissances du champ électrique incident).

Number of photons

FIG. C-4 : Spectre d’harmoniques obtenu avec un jet de xénon (d’apres [Balcou 921).
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Si 'on utilise des gaz rares plus Iégers, comme le néon ou I’hélium, il est possible d’observer des
harmoniques d’ordre encore plus élevé, et donc d’aller davantage vers les courtes longueurs d’onde. La Fig. C-5
résume les résultats obtenus sur les quatre gaz rares Xe, Ar, Ne et He. Les harmoniques d’ordre maximum
observées sont respectivement la 27°, 57°, 135° et 125° (en fait, dans les deux derniers cas, cette limite est
imposée par les performances du spectrometre utilisé dans les expériences).
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FIG. C-5 : Spectre d’harmlosniques 9btenu avec un jet de Xe, Ar, Ne et He éclairé par un laser verre dopé néodyme ayant une
puissance de ’ordre de 10~ W/cm” (d’apres [L'Huillier 93)). Les quantités représentées correspondent i une estimation du
nombre de photons obtenus a chaque tir laser.

L’interprétation physique de ces résultats est aujourd’hui encore en développement, mais semble s’articuler
autour du scénario en trois étapes suivant {L'Huillier 93b] :
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Ionisation de I’électron par effet tunnel a travers la barriere coulombienne abaissée par le champ laser
Accélération de I’électron dans le champ laser,
Recombinaison vers I'état fondamental (avec émission d’un photon de grande énergie) lorsque la
trajectoire classique de I’électron passe dans le voisinage du potentiel atomique.
Dans I’avenir, cette technique de génération d’harmoniques devrait permettre de disposer dans le domaine
spectral des rayons X mous d’une source pulsée, cohérente, accordable, c’est-a-dire ayant toutes les
caractéristiques d’un laser. Elle reste aujourd’hui un domaine de recherche trés actif.

L 2R 2K 2

C. Réponse optique non linéaire liée aux degrés de liberté
de translation des atomes

Les milieux gazeux ont de tout temps constitué un champ d’investigation privilégié de I’optique non linéaire, en
raison principalement de la simplicité de leur description au niveau quantique. Tous les milieux de ce type
étudiés jusqu’aux années 90 étaient caractérisés par des températures se situant entre 300 et 500 kelvins. Le
développement des techniques de refroidissement d’atomes par laser jusqu’'a des températures extrémement
basses (de I’ordre du microkelvin) permet de disposer aujourd’hui de milieux gazeux tout a fait originaux, dont
certaines propriétés sont liées au caractére quantique du mouvement du centre de masse des atomes'!). A ce
titre, ils constituent un champ d’investigation tout a fait nouveau pour I’optique non linéaire.

L’étude des propriétés non linéaires des atomes froids (principalement par des techniques de spectroscopie
non linéaire de type pompe-sonde, voir §IIL.B) a débuté en 1991 et a déja donné lieu a I’observation de
nombreux phénomeénes impliquant Ja réponse non linéaire a I’excitation laser des degrés de liberté de translation
du centre de masse atomique. Nous discutons ici brievement deux exemples de tels eftets.

1. Les résonances induites par le recul
Comme nous ’avons vu au §II1.B.2, I’observation de I’effet Raman stimulé nécessite 1’existence de niveaux
d’énergie non dégénérés possédant des populations différentes. Les situations habituellement envisagées sont
celles ol ces niveaux appartiennent a un spectre d’énergie discret. En fait, une telle propriété n’est nullement
nécessaire a |’existence d’un effet Raman. Faisant suite 4 une prédiction théorique par [Guo 92], une expérience
récente [Courtois 94] utilisant un ensemble d’atomes de césium refroidis par laser a permis d’observer un tel
effet dans le cas ol les niveaux d’énergie appartiennent au spectre continy lié¢ a I'énergie cinétique des atomes.
Considérons une situation expérimentale semblable & celle envisagée au §1I11.B.2, mais pour le cas d'un
atome a deux niveaux (|a) et |b)) interagissant avec une onde pompe de fréquence ® et de vecteur d’onde
k=ke,, et une onde sonde de fréquence w, =+ et de vecteur d'onde k, =kcosBe, +ksinBe, (voir
Fig. C-6). Deux processus ayant des effets opposés contribuent alors a la partie centrale du speélre de
transmission de 1’onde sonde : d’une part un mécanisme de gain associé a I’absorption d’un photon pompe
suivie de I’émission stimulée d’un photon sonde, se traduisant par une modification de I'impulsion du centre de
masse atomique de p a p+h(k—kx) (en raison de la conservation de I’impulsion totale du systéme
{atome + champ} au cours du processus). D’autre part, un mécanisme d’absorption li€ au processus inverse
d’absorption d’un photon sonde suivie de 1’émission stimulée d’un photon pompe, avec changement de
I'impulsion atomique de p+#(k—k,} a p. En fait, les populations 7{p] et n[p+h(k—kx)] des classes
d’impulsion initiale et finale du processus de diffusion étant généralement différentes, I'un des mécanismes de
transfert de puissance entre pompe et sonde surpasse 1’autre, de sorte que 1’onde sonde gagne (ou perd) de
’énergie, proportionnellement a la différence de populations n[p]—n[p+h(k—k_\.)]. La somme de toutes ces
processus de diffusion Raman stimulée élémentaires, moyennés sur la distribution d’impulsion atomique totale,
conduit a une résonance dite “induite par le recul” au centre du spectre de transmission de 1’onde sonde.

[€Y)] Pour plus de détails, voir le cours d”Y. Castin dans ce volume.
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FIG. C-6 : (a) Schéma du montage expérimental utilisé pour 1’observation des résonances induites par le recul. (b-
¢) Processus Raman stimulé entre les états externes atomiques d’énergie E = Py /2M . La population des différentes classes
d’impulsion étant une fonction décroissante de |p,|, I’'onde sonde subit un processus de gain pour § < 0 (b), et d’absorption
pour 8> 0 (c).

Afin de préciser la forme d’une telle résonance, considérons le cas simple ol I’angle 8 entre pompe et sonde
est suffisamment petit pour pouvoir négliger les termes d’ordre 0% 11 est alors trés facile d’estimer I'allure de
cette résonance. Les conditions de conservation de 1’énergie et de I'impulsion pour le systeéme {atome + champ}
montrent en effet que la contribution élémentaire de chaque classe d’impulsion consiste en un résonance Raman
stimulée ayant une forme de Lorentzienne, centrée en 8 =4k8p, /M (M étant la masse atomique), et de demi-
largeur v (le taux de relaxation typique des populations des classes d’impulsion). Le coefficient d’amplification
de I’onde sonde (1ié a I’amplitude de la résonance du spectre de transmission) est alors proportionnel & {voir
Eq. (I.B-6)] :

y[n(p),)— Tt(p), - ehk)]
(5-0kp, /M) +v*

&{d)= dep“. (C-1)
ou [ désigne I’intensité du champ pompe. Le gain de I’onde sonde apparait comme une somme sur toutes les
classes d’impulsion dtomique, de résonances Raman stimulées du type de celles de la Fig. IIL.B-2(b). Le fait que
cette somme soit en fait une intégrale provient de ce que les états initial et final des processus Raman
élémentaires appartiennent a un continuum. Si la distribution d’impulsion atomique varie peu a I’échelle de 8hk
(ce qui est trés généralement le cas), il est possible de remplacer la différence de populations
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n(p\,)—n(pv —Ohk) par than(p),)/ap‘, dans I’'Eq. (C-1). En supposant en outre que la distribution d’impulsion
atomique suit une loi de Maxwell-Boltzmann :

n(p,) =m(0)exp(- p f2Mk,T) (C-2)
ou k, est la constantc de Boltzmann, et T la température du milieu, il apparait sur ’'Eq. (C-1) que le gain de
’onde sonde est égal au produit de convolution d’unc Lorentzienne de largeur 2My/k0, et d’une dérivée de
gaussienne de largeur 2MV (ou v est la vitesse quadratique moyenne des atomes). En se limitant au cas
cxpérimental ol le taux de relaxation 7y vérific ¥ <<k8v, il est alors possible de remplacer, dans le produit de
convolution, la Lorentzicnne par une distribution de Dirac. L’Eq. (C-1) se transforme alors simplement en :

T hl & §?
A8)=—{|= ——— - C-
g_\( ) 2 kgT kBv CXP( 2(k6§)zJ 3

La dépendance en fréquence du gain de I’onde sonde présente donc la forme d’une dérivée de gaussienne, dont
la demi-largeur BV donne directement acces a la largeur Doppler du milieu, et donc & sa température T
(Fig. C-7). Les résonances induites par le recul présentent donc des caractéristiques trés différentes des structures
figurant habituellement sur un spectre de transmission (voir §111.B.4).

Mentionnons pour terminer que I'interprétation de ce type de résonances en termes de processus Raman
stimulés n’est en fait pas totalement univoque. II est en effet possible de la décrire dans un autre point de vue en
termes de diffusion Rayleigh stimulée sur un réseau de densité induit dans le milieu par électrostriction ! Cette
ambiguité, liée au fait que le continuum d’énergie fait intervenir les degrés de liberté externes de 1’atome, est
elle aussi trés originale dans le domaine de la spectroscopie non linéaire (pour plus de détails, voir
[Courrois 94}).

1 1 1

-15 0 15
0 (kHz)

FIG. C-7 : Allure de la résonance induite par le recul apparaissant au centre du spectre de transmission de I’onde sonde. La
forme de la résonance correspond en bonne approximation a une dérivée de gaussienne (courbe continue en trait fin).

2. Spectroscopie Raman stimulée dans les réseaux optiques

L’état gazeux de la matiére est communément associ€ a I’image d’atomes en mouvement incessant, conférant au
milieu un caractére totalement désordonné et changeant. Cette situation est aujourd’hui renouvelée par les
techniques de refroidissement d’atomes par laser qui permettent de réaliser des milieux atomiques, appelés
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“réseaux optiques”, a la fois ordonnés, dilués (la distance typique entre atomes étant supéricure au micron), ct o
les atomes liés par la lumiére effectuent essentiellement un mouvement d’oscillation autour de leur position
d’équilibre.

Nous présentons la fagon dont un tel milieu est obtenu dans le cas simple d’une géométrie & une dimension.
Nous considérons un atome dont le moment cinétique du niveau fondamental vaut J, = 1/2. Celui-ci est en fait
composé de 2 sous-niveaux qui sont repérés par les nombres quantiques magnétiques m, = —1/2 et my = +1/2
(voir Fig. C-8). Le niveau fondamental est couplé a un niveau excité de moment cinétique Jp = 3/2 par un champ
laser quasi-résonnant, constitué de deux faisceaux de méme longueur d’onde A, de polarisations linéaires
orthogonales, et se propageant en sens opposés. La superposition de ces deux faisceaux donne naissance a une
onde stationnaire dont la polarisation change en chaque point de l'espace avec une périodicité A/2. Selon la phase
relative des ondes incidentes (phase qui varie avec le point), le champ résultant est de polarisation circulaire
(selon le sens de rotation du champ électrique, on parle de polarisation circulaire 6+ ou 67), linéaire ou

elliptique (Fig. C-8). Ce champ laser a deux effets essentiels sur les sous-niveaux mg = +1/2 et my = —1/2 :
o lin ot lin o~ lin ot
@ A, @\@ _____ NN N <g
® (V)
J,=3/2
—
EA M8 M4 3M8 M2 SMB 3MA4
Ja = 1 / 2 1 1 1 1 1 1 >
g — z
h my=—1/2
(b) my,=+1/2

FIG. C-8 : Gradient d’ellipticité du champ laser, et déplacements lumineux des sous-niveaux de I'état fondamental dans le
cas d’une transition atomique J, = 1/2 — J; = 3/2. (a) Le champ électrique résulte de la superposition de deux ondes lasers se
propageant en sens opposés, de méme intensité, et de polarisations linéaires orthogonales. 11 est caractérisé par un gradient
spatial d’ellipticité de période A/2. (b) Ce gradient d’ellipticité se traduit par une dépendance spatiale sinusoidale des
déplacements lumineux des sous-niveaux de 1’état fondamental, donnant lieu a des puits de potentiel dont les niveaux
quantiques de vibration les plus bas sont fortement peuplés.

. Le premier consiste en une modification des populations relatives de chacun de ces niveaux, et dépend de
la polarisation locale du champ (c'est I'effet de pompage optique prédit par Kastler en 1950). Notamment,
en un endroit ol le champ est polarisé circulairement, la lumiére tend a “pomper” tous les atomes dans un
seul sous-niveau (mg = +1/2 si le champ est polarisé (7+, mg = —1/2 si le champ est polarisé ¢~ ).

L 2 Le deuxie¢me effet conduit & un déplacement, généralement différent, des énergies des sous-niveaux (ce
sont les déplacements lumineux découverts par Cohen-Tannoudji en 1961). L’amplitude de cet effet
dépend 2 la fois de la polarisation locale du champ, et de la différence entre fréquence laser w et
fréquence de résonance atomique w, (celle-ci détermine en particulier le sens du déplacement des
niveaux : vers le bas si ® < ,, vers le haut si ® > w,). On montre en particulier que le déplacement du
sous-niveau mg, = +1/2 est maximal, et celui du sous-niveau m, = —1/2 minimal, aux points ot la lumiére
est polarisée 6% (la situation étant inversée aux points de polarisation G ).
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L’effet combiné du pompage optique et des déplacements lumineux tend donc & accumuler les atomes dans
le sous-niveau ayant le déplacement lumineux le plus grand. On voit en particulier que dans le cas ou la
fréquence laser est choisie telle que w <w, (déplacements lumineux négatifs), les atomes seront pompés
préférentiellement dans le sous-niveau ayant une énergie minimum. En fait, la variation continue de la
polarisation du champ dans I'espace va conduire & une modulation spatiale de 1’énergie des sous-niveaux
fondamentaux, jouant le role d’un potentiel extérieur pour les variables relatives a la position du noyau
(Fig. C-8). Cette situation est semblable a celle rencontrée en physique moléculaire ol c'est l'énergie
électronique qui détermine le potentiel dans lequel oscillent les noyaux. Il y a cependant une différence énorme
au niveau des ordres de grandeur. Dans les molécules, la profondeur des puits est déterminée par le potentiel
coulombien, et correspond en unité de température 2 une quantité de l'ordre de 10* K. Généralement, la molécule
est stable tant que la température environnante est petite devant cette profondeur de puits. Dans le cas des puits
de potentiel induits par I'interaction entre atome et lumiére, et présentés sur la Fig. C-8, la situation est toute
différente puisque la profondeur des puits est de I'ordre de 10~* K ! Il faut donc des températures trés basses,
dans le domaine du UK, pour que les atomes puissent se piéger durablement dans de tels puits.

Le mécanisme responsable du refroidissement et du piégeage des atomes au fond de ces puits de potentiel est
discuté dans le cours d’Y. Castin, et ne sera pas rappelé ici. Considérons ce qui se passe lorsqu’un atome est
piégé dans un tel puits de potentiel. Classiquement, il oscille au fond du puits avec une fréquence Qy dépendant
de la courbure du potentiel et de la masse atomique. Comme la dimension des puits de potentiel est inférieure a
la longueur d'onde A, 'amplitude des oscillations de 'atome au fond du puits peut elle-méme étre bien inférieure
a A. En fait, il est commode de décrire le mouvement des atomes dans le cadre de la mécanique quantique, la
température étant suffisamment basse pour que seuls les niveaux d'énergie discrets les plus profonds des puits de
potentiel soient occupés de maniere significative. Comme pour la plupart des oscillateurs quantiques, les
énergies des niveaux au voisinage du fond du puits sont données par I’expression (n + 1/2)AQ,, ol n est un
entier positif, et % est la constante de Planck. On montre qu'une fraction significative, de l'ordre du quart des
atomes, peut s'accumuler dans le niveau d'énergie le plus bas (n = 0) dont I’extension spatiale est typiquement de
I’ordre de A/30.

La premiére démonstration expérimentale du mouvement oscillatoire des atomes dans le potentiel de la
Fig. C-8 a été réalisée a Paris en 1992 [Verkerk 92]. Cette expérience repose sur 1’observation de processus de
diffusion Raman stimulée entre niveaux vibrationnels. On ajoute aux deux ondes de fréquences @ de la Fig. C-8
créant le potentiel lumineux une onde sonde de trés faible intensité, dont la fréquence w, peut étre changée
continiiment de part et d'autre de ®. Comme nous 1’avons vu au $1I1.B.2, si la population du niveau vibrationnel
n =0 est supérieure a la population du niveau n = 1, un transfert résonnant de population entre ces niveaux se
produit lorsque la différence entre les quanta d'énergie apportés par chaque onde est égale au quantum d'énergie
de vibration, c'est-a-dire pour |(1)—u)xl =Q, (effet Raman stimulé). Lorsque ® — @ =+ Q,, il y a absorption
d’énergie dans les ondes créant le potentiel lumineux, et amplification de I'onde sonde {Fig. C-9(a)]. Si
-0, = —Qy, c'est le phénomene inverse qui se produit (absorption de l'onde sonde) [Fig. C-9(b)]. Le spectre
expérimental représentant la variation de l'intensité de I'onde sonde aprés transmission dans le milieu atomique
montre effectivement l'existence d'une amplification résonnante pour @ —®, = Qy, et d'une absorption
résonnante pour ® — ® (=~ Qy [Fig. C-9(c)]. Ses caractéristiques (position et largeur des raies) confirment
I’existence du mouvement oscillatoire des atomes au fond des puits du potentiel lumineux, ainsi que la présence
d’une forte fraction d’atomes localisés dans les niveaux d’énergie les plus bas.

FIG. C-9 (page suivante) : Diffusion Raman stimulée entre niveaux vibrationnels. (a) Lorsque la fréquence de I’onde sonde
(w,) est inférieure a celle des ondes lasers (w) d’une quantité égale au quantum de vibration Q, un transfert de population
résonnant se produit entre niveaux de vibration différemment peuplés (proportionnellement 2 la taille des disques noirs),
s’accompagnant de I’amplification de I'onde sonde aux dépens des ondes lasers. (b) Processus inverse d’absorption de 1’onde
sonde au profit des ondes lasers lorsque 1’onde sonde a une fréquence supérieure a celle des ondes lasers. (c) Spectre
expérimental montrant I’existence de résonances Raman en amplification pour @, — @ =-£,, et en absorption pour
©,—® =y, démontrant ainsi le mouvement de vibration des atomes au fond des puits du potentiel lumineux.
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Annexe : Formule de Kramers-Heisenberg

1. Présentation du probleme

Nous considérons un systeme diffuseur dont les niveaux d’énergie sont représentés schématiquement sur la
Fig. A-1, et nous cherchons a déterminer la section efficace différentielle de diffusion Raman spontanée d’un
photon (laser) de fréquence w, de vecteur d’onde k et de polarisation e, vers un photon (Stokes) de fréquence wy,
de vecteur d’onde kg et de polarisation eg, associée a un changement de niveau d’énergie du centre diffuseur
de |a) a |b). Comme on peut le voir sur la Fig. A-1, deux diagrammes contribuent 2 I’amplitude de diffusion,
selon que le photon diffusé est émis avant ou apres ’absorption du photon laser.

FIG. A-1: Représentation schématique des niveaux d’énergie du centre diffuseur et du processus de diffusion Raman
spontanée d’un photon laser @ vers un photon Stokes . Le systeme, initialement dans I’état fondamental |a), effectue une
transition vers le niveau excité b) par passage virtuel dans un état intermédiaire. Cette transition s’accompagne de
I’absorption d’un photon pompe et de I’émission spontanée d’un photon Stokes. Le faisceau laser est trés désaccordé vis-a-
vis des transitions vers les autres niveaux d’énergie du systtme |c).

2. Calcul de 'amplitude de diffusion
Nous suivons ici la méthode exposée dans [ Cohen-Tannoudji 88]. L’amplitude de diffusion est évaluée par une
méthode perturbative basée sur la décomposition du Hamiltonien total H du systéme centre diffuseur-
rayonnement, en une partie “non perturbée” H, dont les états et énergies propres sont connus, et d’une
perturbation W = H — H,. H, sera ici le Hamiltonien décrivant la somme des énergies du champ
électromagnétique quantifié et du centre diffuseur. W sera le Hamiltonien d’interaction entre centre diffuseur et
rayonnement a I’approximation dipolaire électrique, en supposant pour simplifier les écritures que le centre
diffuseur est placé a I’origine des coordonnées d’espace :

W=-d.E,(0) (A-1)
“avec le développement usuel de E | (0) en modes (indicés par j) :
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J (a}-e}- —a;e;) (A-2)

l(O)——-iZ

ol Vreprésente le volume de quantification du rayonnement.
L’amplitude de transition Sj; de I’état intitial |(p,-) vers I’état final l(pf> au bout d’un temps d’interaction T est
donnée par :
S =8, -2mid(E, - E )T, (A-3)
ott 8P est une fonction delta de largeur /T qui exprime la conservation de I’énergie non perturbée a #/T pres
(incertitude liée au temps fini 7 d’interaction). En limitant le calcul perturbatif & I'ordre 2, 7; se réduit & :

7, = (0, Wle:) <‘9r|Wm Wlo,) (A-4)
ot { est un infiniment petit positif.
Les états initial ](p,-) et final ](p,) du processus de diffusion sont :
o:)=la:k,e) (A-5.2)
|0, ) =|biks.e5) (A-5.b)
d’énergies :
E,=E, +ho (A-6.2)
E; = E, +hog (A-6.b)
Compte tenu des Eqgs (A-1), (A-2) et (A-5), le premier terme de I'Eq. (A-4) est nul et 7; se réduit a :
(b;ks.e5|W|c;0)(c;0|W|a;k,e) . (b:kg.e5|W|c:k,e:kg, e5){cik, e;kg.e5|W]a:k, e) A7)

=2
p E, +ho—E, E, - hwg—
oli ’on distingue la contribution des deux processus (absorption-émission et émission-absorption) mentionnés au
paragraphe précédent. Dans cette expression, |0) représente le vide de rayonnement. Le calcul explicite des
éléments de matrice de W impliqués dans I’Eq. (A-7) conduit alors a I’expression suivante :
_ (——wm s (b|d.eg|c){c|d. e]a) (bld.e|c){c|d.eg|a) (A8)
—  E,tho-E, E,-hws-E.
qui, portée dans I'Eq. (A-3) (dom le premier terme est nul, les états initial et final étant par hypothése différents),
donne acces a I’amplitude de diffusion Raman spontanée.

3. Calcul de la section efficace différentielle de diffusion Raman
spontanée : formule de Kramers-Heisenberg

Le calcul de la probabilité de transition de ](p, |q>,> égale au module carré de I’amplitude de diffusion

calculée au paragraphe précédent, fait intervenir le carré d’une fonction delta 87 de targeur 1/T, proportionnel a

TP [Cohen-Tannoudji 88]. Cette probabilité est donc proportionnelle a Ja durée d’interaction, ce qui permet de

définir une probabilité de transition par unité de temps, que I’on trouve égale a [Cohen-Tannoudji 88 :

wy=—

", -E) a-9)

En fait, I’état final n’étant pas normalisable (car appartenant & un continuum), il est nécessaire pour aboutir A une
quantité ayant un sens physique, de définir la probabilité de transition par unité de temps vers un groupe d’états
finaux. Il est par exemple possible de définir ce groupe comme ayant un vecteur d’onde contenu dans un élément
d’angle solide dQ. On obtient alors comme taux de transition élémentaire par unité de temps :

-2 [o(E, - £) (10

oll p est la densité d’états finaux évaluée en Ef— E,». Enfin, I’état initial appartenant également a un continuum,
est non normalisable. II est toutefois possible d’associer un flux incident a un tel état, et de définir alors le
rapport entre la probabilité de transition par unité de temps de I’état |(p,-> vers un groupe d’états finaux repérés
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par un élément d’angle solide d<2, et le flux incident associé a |(p,-). Ce rapport n’est autre que la section efficace
différentielle de diffusion, qui est une quantité physique mesurable.
En utilisant I’expression de la densité d’état des photons dans le videM a1 fréquence Stokes g = 0 — Wy,
v (hog)
P(Ef=h(m_mba))=6n—)3(_h‘3€sT) (A-11)
ainsi que le flux incident de photons ¢/V, on déduit des Eqs (A-8), (A-10) et (A-11), I’expression de la section
efficace différentielle de diffusion Raman spontanée :

2
oy, oo} Z(bld.es[c)(c[d.eIa)+(b[d.e|c)(c|d.e5[a)l (A12)
aQ 16l el nict |< Wy, — O O+ O
(2)

avec g = O — Wy,. L’Eq. (A-12) porte le nom de formule de Kramers-Heisenberg "’

)] Dans le cas d’un milieu matériel dont I'indice 2 la fréquence wy est ng, il suffit de remplacer ¢ par ¢/ng
@) Cette expression differe de celle obtenue dans le cas d’un milieu matériel d’indice ng a la fréquence Stokes, par un
facteur égale au cube de cet indice.
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