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ABSTRACT

This dissertation presents the experimental and theore-
tical analysis of a stimulated photon echo process which is
produced by a sequence of broadband light pulses.

The coherence time 1, of the light pulses is much smal-
ler than their duration ty. When the two first pulses issue
from the same source, the time resolution is determined by 7.
instead of ty. This feature is applied to the study of an ato-
mic velocity distribution with width wp. Under the condition
that :

T << wa << T
c D L
The characteristic time wal may be determined with time reso-
lution t,.

Power effects are examined in detail. Their theoretical
analysis relies on the theory of stochastic linear differential
equations. It is shown that none of the standard methods,
which are used for solving these equations, may apply to the
foreseen case.

Coherent transients produced by incoherent light pul-
ses, should be well suited to the fast sampling of spectral
line inhomogeneous width and to the study of fast relaxation
and of high frequency quantum beats.

KEY WORDS : photon echoes, four wave mixing, brodband excita-
tion, stochastic differential equation.
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[+ INTRODUCTION

Au cours de ces derni&res années, plusieurs expérien-
ces de spectroscopie cohérente résolue dans le temps ont été
consacrées a8 1'étude de collisions atomiques en phase vapeur
[1-4]. Les signaux recueillis dans ces expériences sont sen-
sibles 3 1'angle de diffusion des particules et apportent
donc une information sur la section efficace différentielle
du processus collisionnel. Dans l'expérience d'écho de pho-
ton stimulé réalisée récemment au laboratoire [2], 1'échantil-
lon est un gaz constitué de systémes 3 trois niveaux a, b, e¢.
L'échantillon est illuminé par deux impulsions laser succes-~
sives, séparées par un intervalle de temps t,, et accordées
d la longueur d'onde A de la transition a-b. Cette séquence
d'impulsions construit dans la distribution de vitesse axiale

des atomes une modulation de période A/t Cette structure

12°
est progressivement détruite par les changements de vites-

se que produisent les collisions avec les atomes d'un gaz
étranger. Une troisidme impulsion, accordée i la transition
b-c, sonde 3 l'instant ty ce qui subsiste de la modulation
construite par les deux premi&res impulsions. Le taux de re-
laxation de cette modulation s'exprime en fonction de la sec-
tion efficace des collisions qui produisent un changement de

vitesse supérieur 3 A/t Une impulsion laser accordée a

12°
une transition entre un niveau c et un niveau b' voisin de
b est susceptible de sonder le transfert collisionnel de b
vers b' de la modulation construite par les deux premidres
impulsions dans la distribution de vitesse atomique. On dé-
tecte alors les atomes pour lesquels le changement de vites-
se collisionnel au cours de ce transfert est inférieur 2

)‘/tlz'

Il était ré&cemment encore admis que 1'excitation cohérente

produite par une impulsion lumineuse de durée T s'étendait

L
fixait du méme coup une borne supérieure A/TL d la période

sur un intervalle spectral de largeur t. . Cette quantité

de la modulation construite par les deux premi&res impulsions

dans la distribution de vitesse atomique. Avec des impulsions



de 1'ordre de 5 ns cette limite n'exc&de gu&re 50 m/s et res-
treint l'étude des changements de vitesse collisionnels au

domaine des petits angles de diffusion.

De fagon plus générale, il &était admis que 1. repré-

L
sentait la limite de résolution dans la détermination de
l1'intervalle entre des impulsions laser. successives. Or, des
études de relaxation de coh&rences optiques [5-7] ont montré
que cette limite de résolution est fixée, non par T mais
par le temps d'autocorrélation T de la lumiére. Pour des
impulsions 3 spectre non structuré, ce paramétre s'identifie
3 1'inverse de la largeur spectrale. Une source superradian-
te 3 large spectre d'émission permet ainsi d'atteindre sans
grande difficulté un temps de ré&solution de l'ordre de la

picoseconde alors que la durde de l'impulsion qu'elle dé&li-

vre excéde la nanoseconde.

La transposition de ces résultats dans le domaine

spectral suggdre qu'une corrélation peut &tre Etablie par

une séquence de deux impulsions entre des termes spectraux
distants de T:l. D&s lors la borne supérieure 3 la pé&riode

de modulation dans la distribution de vitesse est }\/‘rc

et non A/TL. Le domaine des grands angles de diffusion s'ou-
vre alors 3 1'étude des changements de vitesse collision-
nels en spectroscopie cohérente résolue dans le temps. On
peut par ailleurs envisager l'&tude par cette voie de
processus inélastiques dont le d&faut d'énergie important

modifie profondément la distribution des vitesses atomiques.

Dans ce mémoire nous nous attachons & mettre en &8vi-
dence l'excitation cohérente sur toute sa largeur v d'une

distribution de vitesse atomique caractérisé@e par :

A/T. << vV << Xt

L

Ce faisant nous sommes confrontés & des effets de puissan-

ce que nous nous efforgons d'élucider.



La section II de ce mémoire présente un apergu his-
torique des méthodes de spectroscopie cohé&rente en &tablis-
sant une filiationm avec la Résonance Magnétique Nucléaire.
Dans cette section nous examinons ensuite en dé&tail le mé-
canisme de formation du signal d'écho de photon dans 1'hypo-
th&se simple d'excitation instantanée. La section III aban-
donne l'hypothé&se d'excitation instantanée et examine la
formation d'un signal d'&cho stimulé par une séquence d'im-
pulsions de lumi&re incohérente, dans la limite des champs
faibles. La section IV envisage l'excitation en bande large
par des impulsions intenses. On est ainsi conduit & recher-
cher la solution de 1'&quation de Bloch & coefficients aléa-
toires. Les solutions approchées ainsi obtenues sont utili-
sées dans la section V pour le calcul du signal d'&cho de
photon stimulé. La section VI est consacrée 3 la descrip-
tion du montage expérimental. Les résultats expérimentaux

sont exposés et discutés dans la section VII .
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SECTION 1T

SPECTROSCOPIE COHERENTE RESOLUE DANS LE TEMPS

IT.1, HISTORIQUE

IT.1.1. INTRODUCTION

Les transitoires coh&rents produits par excitation
laser sont considérés comme la transposition, dans le domai-
ne optique, de processus observés en résonance magnétique
nucléaire. Une analogie s'établit entre l'excitation lumineu-
se d'une transition atomique et la précession d'un moment
magnétique dans un champ magnétique. Dans ce paragraphe nous
examinons quelques notions mises en oeuvre dans les expérien-
ces de résonance magné;ique nucléaire. Etendues ensuite aux
expériences de transitoires optiques coh&rents, ces notions
illustrent la filiation qui, de l'expérience de Stern et
Gerlach et de la mesure des spins nucléaires, conduit au
phénoméne d'écho de photon par l'intermédiaire des travaux

de Rabi, Ramsey et Hahn.

IT.1.2, RESONANCE MAGNETIQUE NUCLEAIRE SUR DES JETS
ATOMIQUES

Dans l'expérience de Stern et Gerlach, un jet atomi-
que ou moléculaire paramagnétique traverse un champ magné-
tique inhomogéne perpendiculaire 3 la direction du jet. Le
jet d'atomes de moment cinétique interne HJ est décomposé en
2J+]1 composantes par le champ. La valeur du moment magnétique
est déduite de la mesure des déflections produites. Dans
l'expérience de Rabi [8] le champ magnétique inhomogéne,
dirigé suivant 1'axe 0%, Etablit un lien entre la direction

de la vitesse atomique et la composante du moment magnétique
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le long de 0?, appelée composante longitudinale. Le jet ato-
mique posséde 3 la sortie du four une certaine ouverture an-
gulaire. Les atomes issus du four dans la direction 9 (figu-
re II.1) par rapport & 1'axe 0y sont distribués uniformément
sur les 2J+1 valeurs de la composante longitudinale du mo-
ment magnétique. Le jet traverse une premi@re ré&gion de champ
inhomogéne A qui disperse en 2J+1 composantes le jet Elémen-
taire €mis dans la direction 8. Seules certaines de ces com-
posantes traversent le collimateur placé en F. Sur la figure
IT.1 la fente F est traversée par les atomes de moment longi-
tudinal -1/2 &mis dans la direction 9 et par les atomes de
moment longitudinal +1/2 émis dans la direction -6. Les ato-
mes s€lectionnés par la fente F rencontrent une seconde ré-
gion de champ inhomogéne B, symétrique de A par rapport a F
dans laquelle ils subissent une déflection &gale et opposée

d celle subie dans A. Les atomes sélectionnés par F attei-
gnent le dé&tecteur D pourvu que la composante longitudinale
de leur moment magnétique ne soit pas modifie avant leur
entrée dans l'entrefer B. Cet ensemble constitue donc un dé-
tecteur de variation de la composante longitudinale du mo-

ment magnétique.

Dans l'expérience de Rabi, la région C comprise en-
tre A et B est soumise & un champ uniforme Ho’ dirigé sui-
vant 0%. Une cavité radiofré&quence y est place. Les atomes
subissent en la traversant une variation de la composante
longitudinale de leur moment magnétique. L'&tude du mouve-
ment classique d'un moment magnétique dans un champ précise
la description du phénoméne. Un moment magnétique 3 placé
dans un champ homogéne H est soumis 2 un couple €t =% 4.
L'équation fondamentale de la dynamique classique s'@crit
alors : N

%=Y§Aﬁ (II.1)
odi y représente le rapport gyromagnétique qui relie le
moment cinétique G au moment magnétique 3 :5 = yg. Dans
le référentiel tournant 3 la fréquence 3, 1'é8quation (II.1)

devient
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3 s (3
= @
=Y S A (H + Y> (11.2)

Deux cas particuliers nous seront utiles

> e 3 - .
a) H = Hok ol Ho est constant. Dans le référentiel
- -> R -
tournant 3 la fréquence w, = -YyH le moment magnétique S est
- - : Ir.3
une constante. Dans le référentiel au repos, S tourne au-

tour de H 3 la fréquence de Larmor w g (figure I11.2).

b)
- -
H et H,.
o 1
fréquence

est la somme de deux champs perpendiculaires

>

H

= -

H  est comstant, H, est un champ tourmant 3 la
-

w. Dans le référentiel tournant avec Hl’ 1'évo-

>

S

lution de
> 1

-> -> . - "
H, = % (o =w)k + H, (figure II.3) & la fréquence yH_.

se traduit par une précession autour de

La cavité RF située dans la région C de l'expérien-
: . > - .
ce de Rabi produit un champ H1 tournant 4 la vitesse w dans
le plan x0y. Le moment magnétique accomplit, autour du

chanmp ﬁe défini plus haut, une précession d'angle :
1/2
¢ = T[(mo w) by HIJ (11.3)
o la durée 1 d'interaction avec Hl est le rapport de la
longueur & et de la vitesse atomiqgue v. Si S: est la compo-
sante longitudinale du moment magnétique avant l'entrée

dans la région C, sa valeur 3 la sortie de C est
i

£ | S, 2 2
s = (w =w)” + .(yH,) cos ¢ |(IT.4)
z 2 2 o] 1
[CEp® + Cugmw)
En fixant YHIT = (2n+l1)m, on réalise la variation maximale
de Sz pour w_ = w. La transmission du systéme est alors mi-

nimale. La variation du flux de particules recueillies en

D en fonction de w fait apparaitre une raie centrée en w de
largeur YHI [8]. La résolution pour la mesure de w est don-
née par la largeur de raie YH . Comme il faut que

YHlT 2z (2n+1)w la limite de résolution est w/Tt. Un traite-
ment quantique du basculement des spins peut aussi &tre réalisé.

Pour un spin 1/2 par exemple, la probabilité de transition

s'éerit [8]
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P(1/2,-1/2) = 5 5 sin (?} (11.5)
(YED? + (o =)

Ramsey améliore la précision de la mesure 3 1l'aide
d'une méthode de champs séparés [9]. Dans cette expérien-
ce le dispositif de dé&tection de la variation de Sz est
identique 3 celui de l'expérience de Rabi. En revanche 1la
région C comporte un systéme de deux cavités radiofréquen-
ce immergées dans un champ homogéne ﬁo (figure II.4). Sup-
posons dans un premier temps que (m-wo)r << 1. Dans cette
hypothé&se, lors de la traversée des cavité&s RF, la préces-—
sion de § se produit autour du champ effectif ﬁe = ﬁl,dans
le référentiel tournant. Le passage 3 travers la premiére
cgvitéffait donc varier la composante longitudinale S, de

i

S Sz = S: cos YTHI. Par le choix de TyHl = % on obtient

z
Sg = 0. On place ainsi le moment angulaire dans le plan

7

.
transverse, c'est-3-dire perpendiculaire 3 H . A la sortie
PR . z - P
de la cavité le moment angulaire S tourne & la fréquence de

Larmor w,o= yHO. Le jet atomique rencontre alors une secon-

de cavité radiofréquence située & la distance L >> % de la
premiére. A l'entrée de cette seconde cavité il existe un

- ->

angle entre le champ tournant H1 et le moment S. En effet
+ *

le champ H1 tourne 3 la fréquence w et le moment magnétique

& la fréquence w L'angle o = (ﬁl,g) vaut donc
a = % + % (m-wo) i l'entrée de la seconde cavité (figure
II.4). Dans la seconde cavité, § tourne 3 nouveau de —

2

autour du champ effectif ﬁe = | A la sortie de la secon-

K
de cavité - et donc de la région C - la composante longi-

. > . :
tudinale de S vaut ainsi :

=-i' =—i -
S, Sz sin o Sz cos[(w wO)L/v] (I1.6)

En fonction de w s le signal recueilli par le dé&tecteur D
présente une structure sinusoidale de période 27v/L connue
sous le nom de franges de Ramsey. L'hypoth&se simplifica-
trice (m-wo)r << | nous a conduit 3 examiner le phénoméne
prés du centre de la raie, de largeur YHI = 1/1t, obtenue

dans l'expérience initiale de Rabi. C'est biemn 13, et 1l2a

seulement, que les franges de Ramsey sont observables. En

effet, le jet atomique n'est pas monociné&tique et, loin du



centre de la raie, les franges sont brouillées par la com-
binaison des contributions apportées au signal par les dif-
férentes classes de vitesse. L'allure du signal attendu est
représentée sur la figure II.5 oll <v> désigne la vitesse
quadratique moyenne. La frange centrale a son maximum en
W= W La limite de résolution pour la mesure de w, passe
ainsi de mv/% dans l'expérience de Rabi & nv/L dans 1l'expé-

rience de Ramsey.

IT.1.3. ECHOS DE SPIN

Les expériences de Rabi et de Ramsey réalis&es sur

jets atomiques se caractérisent par :

- la d8tection de la composante longitudinale du
moment magnétique
- 1l'absence de phénomé&ne de relaxation

= P >
- 1'homogénéité du champ magnétique H.

Il faut renoncer d ces troils caractéristiques dans une ex-
périence de R.M.N. en phase condensée liquide ou solide.
Dans une telle expérience les moments magnétiques sont dé-
tectés par l'intermédiaire de 1'énergie &lectromagnétique
qu'ils émettent ou absorbent. La détection du rayonnement
€mis suppose l'excitation préalable de la composante trans-—
verse du moment magnétique car l'amplitude du champ &lec-
tromagnétique &mis par un moment magnétique en précession
autour de 0z est proportionnelle 3 cette composante. Divers
phénoménes détruisent ce rayonnement. Le retour & 1'équili-
bre thermique conduit 3 1'alignement progressif des moments
magnétiques le long de 0z suivant la loi de distribution
exp ﬁog/kT. Cette relaxation est caractérisée par le temps
de relaxation spin=-réseau T, Par ailleurs un fort couplage
entre moments angulaires résulte de leur proximité& en phase
condensée. Cette interaction a deux conséquences. Elle con-
duit d'abord & l'interruption de la précession par transfert
d'énergie 34 un moment magnétique voisin en un temps T'z' appe lé

temps de basculement mutuel spin-spin. Elle conduit aussi 3



l'addition, au champ appliqué ﬁo’ d'un champ local dfi aux
spins. I1 en résulte une inhomogénéIté spatiale du champ ma-
gnétique et une dépendance spatiale de la fréquence de
Larmor. Le dé&saccord de fréquence entre les composantes
transverses de S en différents points de 1'échantillon pro-
voque l'annulation de la composante transverse totale. Ce-
pendant & la différence des relaxations spin-spin et spin-
réseau cette relaxation inhomogéne ne détruit pas la rela-
tion de phase entre les différentes composantes transverses.
En effet, 3 l'instant t apré&s leur excitation, les compo-
santes tranverses en ?1 et ;2 font un angle bien défini :
[wo(;l) . wo(¥2) t. La relaxation inhomogé&ne apparait donc
comme un phénoméne réversible. Cette description de la re-
laxation inhomogéne suppose constant le champ local &tabli
en chaque point. En fait ce champ fluctue car l'orientation
des spins qui le créent n'est pas constante. Ces fluctua-
tions tendent 3 détruire la relation angulaire entre les
composantes transverses situées emn ; et ;2. Le temps de

1

relaxation Té caractérise l'effet combiné de ce phénoméne

et du basculement mutuel spin-spin.

Hahn [10] s'affranchit de la relaxation inhomogé&ne
dans une expérience d'étude de la relaxation dans les 1li-
quides en utilisant une séquence d'impulsions excitatrices
radiofréquence. Dans un liquide, le champ local, rapidement
fluctuant, ne participe pas 3 la relaxation inhomogéne [10].
Dans l'expérience considérée, 1'aimant utilisé est seul
responsable de 1'hétérogénéité spatiale du champ magnétique.
Une premi&re impulsion de durée Tt telle que en tout point
(wo(?)-w)r << 1, est appliquée a l'instant £ (figure II1.6).
T = L. Elle am&ne donc

l 1 2°
les moments magnétiques dans le plan transverse. Apr@s son

Son amplitude H, est telle que YH

extinction les moments tournent dans le plan tranverse du
-5

référentiel tourmant 3 la vitesse angulaire wo(r) - w. Une

deuxiéme impulsion de durée 2t et d'amplitude H1 est appli-

pliquée 3 1l'instant t, tel que t,-t, >> 1., Cette impulsion

2 2 71
fait tourner les composantes transverses d'un angle 7 au-
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tour de ﬁl dans le référentiel tournant (figure II.7). L'an-

gle décrit par la composante transverse au point T s'écrit
aprés cette opération de symétrie : (wo(¥)-w)(t-2t2+t1)+ﬂ.
Toutes les composantes transverses sont donc alignées 2

l'instant-t = 2t,-t,.
alors émis par l'échantillon. Il est appelé& &cho de spin.

Un rayonnement radiofréquence est

De la variation d'intensité du signal en fonction de 1l'in-
tervalle t,-t, on déduit le taux de relaxigion i? la ?o?po-
sante transverse du moment magnétique : T2 = T1 + T2 :
L'échange d'énergie entre spins voisins par basculement
mutuel est un ph&nomé&ne résonnant qui requiert que les deux
spins impliqués poss&dent la méme fréquence de Larmor [l1l].
Ce couplage se produit donc & l'intérieur d'un domaine ol
le champ magnétique statique est localement homogé&ne. Cet
échange ne modifie ni l'énergie totale des deux spins ni

la composante longitudinale totale du point T. Si on négli-
ge les fluctuations de champ local la relaxation de la com-
posante longitudinale est due seulement au couplage spin-
réseau de temps caractéristique Tl' Une expérience d'écho
d'un autre type permet d'isoler la relaxation de cette com-
posante. Deux impulsions radiofréquence identiques, séparées

par un intervalle ¢t et telles que yH;tT = n/2 sont appli-

quées i l'échantilléi. Cette excitation est semblable &
celle utilisée par Ramsey sur un jet atomique. A 1l'issue
de cette séquence, la composante longitudinale au point T
est N { > N
Sz(r) = Sz(r) cos[(w-wo(r))tlz] (I1.7)
Le temps L/v de parcours de l'intervalle entre cavités dans
1'expérience de Ramsey (cf, &q. II.6) est remplacé par

l'intervalle t entre impulsions. Les franges de Ramsey

12
observées précédemment en fonction de H , se trouvent ici
inscrites dans la distribution des spins en fonction du
champ statique effectif HO(¥) (figure II.8). Cette structu-
re sinusoidale s'efface avec un temps caractéristique T, en
1'absence de fluctuations de champ local. A l'instant ts
une troisidme impulsion identique aux deux premié&res cons-

truit une composante transverse 3 partir de ce qui reste

de la structure sinusoidale dans la composante longitudina-
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le. Le réalignement des composantes transverses associées

-

aux différentes fréquences de Larmor se produit 3 l'instant

t,+t et détermine 1'émission d'un rayonnement radiofré&-

3712
quence appelé é&cho de spin stimulé&. Le temps de relaxation

T, est déterminé par 1'étude de la variation de l'intensité

1
du signal en fonction de l'intervalle t3-t2.

IT.1.4. ECHOS DE PHOTON

La transposition de ces mécanismes dans le domaine
optique est inaugurée en 1964 par la premié&re expérience
d'écho de photon [12,13]. Un atome & deux niveaux, a et b,

distants d'une énergie ﬁwa et couplés par une transition

b
dipolaire électrique, se comporte, aprés excitation lumineu-
se résonnante, comme un dipdle électrique rayonnant 3 la
fréquence w_+ Lorsque tous les dip8les d'un &chantillon
oscillent & la méme fréquence, la largeur de raie est liée

3 la durée de vie finie du dip8le. Elle est appelée largeur
homogé&ne. L'élargissement inhomogéne apparait lorsque les
Emetteurs ont des fréquences différentes. C'est le cas

dans un &chantillon solide ol les niveaux atomiques sont
déplacés par un environnement qui varie d'un site & 1l'autre
(champ cristallin, impuretés...). La raie d'émission appa-
ralit comme une combinaison de raies individuelles dont les
centres sont déplacés les uns par rapport aux autres, On dit
que la raie est élargie de mani&re inhomogé&ne. Dans le cas
des gaz auxquels on se limite par la suite, cet &largisse=
ment est dfi au déplacement Doppler qui dépend de la vitesse
axiale des atomes et varie donc d'une classe de vitesse &
une autre, Au déplacement par effet Doppler de la fréquence
d'émission correspond un déphasage Doppler entre les clas~-
ses de vitesse. On consid&re des atomes qui ont une compo-
sante de vitesse v, suivant la direction de propagation de
la lumidre laser et qui interagissent avec une séquence de

deux impulsions (w,z) séparés par un intervalle de temps tis

tr8s supérieur & leur durée (figure II.9.a). Lorsque tous
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les atomes de l'&chantillon appartiennent 3 la méme classe
de vitesse [vz], un rayonnement dit de précession libre est
émis dans la direction du faisceau laser, apré&s extinction
de la premidre impulsion, pendant un temps t de l'ordre de
l1'inverse de la largeur homogéne t ~ l/y (figure II1.9.Db).
Lorsque les vitesses atomiques sont distribuées sur un do-
maine de largeur v tel que kv >> y, les dipdles se dépha-
sent et leur rayonnement de précession libre s'éteint par
interférence destructive au bout d'un temps t &~ 1/kv (figu-
re II1.9.c). La deuxiéme impulsion illumine 1'échantillon

au bout du temps t]2 que nous supposons grand devant 1/kv
mais petit devant y-l. Pendant cet intervalle de temps,
chaque classe de vitesse accumule un déphasage kvzt12 par
rapport 4 la classe de vitesse nulle. La deuxime impulsion
inverse le signe de la phase (figure II.10) qui continue
ensuite & E&voluer au cours du temps. La phase

[—kvzt

+ kvz(t—tlz)] s'annule 8 t = 2t Un rayonnement

12 12°
de précession libre est donc émis pendant 1l'intervalle de
temps v 1/kv oll les dipSles restent en phase. Ce signal est

appelé écho de photon.

Dans le paragraphe suivant nous examinons en détail

la formation de ce signal,

IT.2, FORMATION DES ECHOS DE PHOTON DANS UN SYSTEME A DEUX
NIVEAUX PAR DES IMPULSIONS COLINEAIRES

II1.2.1. EXCITATION LASER D'UN SYSTEME ATOMIQUE A DEUX
NIVEAUX

Dans ce paragraphe nous &crivons 1'&quation d'évolu-
tion d'un &chantillon de gaz atomique excité& & résonance
par un laser et nous développons l'analogie avec la préces-

sion de Larmor d'un moment magnétique.



Nous considérons un &chantillon de gaz formé de sys-
témes & deux niveaux non dégénérés a et b couplé&s par tran-
sition dipolaire &lectrique. Les grandeurs sensibles 3 1'ex-
citation laser, telles que la densité& atomique N, du niveau
i et la densité de polarisation P, sont directement reliées
aux &léments de la matrice demnsité& p :

N. = p..

. 11 (I1.8)
P = Trace (up)

ol u est le moment dipolaire &lectrique. La densité de po-
larisation s'exprime en fonction des &lé&ments non diago-
naux de la matrice densité (uab = 0 pour a = b) qui sont
caractéristiques de la superposition des &tats atomiques
et qu'on désignera par cohérences optiques (atomiques).
L'échantillon est &clairé par une onde laser, polarisée
suivant x, qui se propage dans la direction z et dont le

champ est décrit par :
Ex(z,t) = E(t) cos(wt-kx+p(t)) (11.9)

ol E(t) est r&el. On suppose que l'Echantillon est optique-
ment mince. Le champ pergu par les atomes coincide alors
avec le champ appliqué. L'évolution du systéme est décrite
par l'équation de Schrddinger et la matrice densité@ p cor-

respondante obé&it & l1'équation :
iﬁé + iﬁ$.$p = [H,p] +terme de relaxation (I1.10)
H est le hamiltonien total du syst&me :

H=H_ + H (I1.11)

) int.
H est le hamiltonien du systime en l'absence d'interaction

avec le champ Electromagnétique de 1l'onde laser.

<a|HO[a> . ﬁma
<b|H°|b> = o, (11.12)
Eb - Ea = ﬁwab > 0

Le terme d'interaction dans 1'approximation dipolaire &lec-
trique s'écrit :

Hint. = Uy Ex(z,t) (I1.13)
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Les €léments de matrice non nuls de My sont

<a|uX|b> = (IT.14)

uab

Les états |a> et [b> sont choisis de telle sorte que Hab soit
réel. La relaxation est dé€crite de fagon phénoménologique par
des taux de décroissance. Le taux de relaxation de la cohéren-
ce est y_,. Dans un systéme & deux niveaux fermé le dépeuple-
ment du niveau b, caractérisé@ par le taux Yy o s 'accompagne du
peuplement du niveau a au méme taux. L'&quation (II.10) s'é-

crit donc :

. +->_vp
P VVP aa

aa 1X(pba-pa5)cos(wt—kz+w(t)) * Y 0L

. Seain . A
b + vabb = 1X(pab pba)cos(mt-kx+w(t)) = Y4Phb (I1.15)

. —_— . A .
Pap ¥ VVpab = 1X(pbb-paa)cos(wt-kz+w(t)) + (1wab Yab)pab

ol X(t) = E(t)/h.

Hab
Les équations (I1.15) prennent une forme simplifiée en uti-
lisant l'approximation des ondes tournantes qui consiste 3
remplacer P,y PAT sab expi(wt-kz) et & négliger les termes
non résonnants, ce qui revient 3 &liminer les termes qui
oscillent rapidement. Pour les atomes de vitesse v, (classe

de vitesse vz) le systé&me différentiel s'écrit alors

SR T SRR R

Paa = 2 Xpba *Pab Y5Pbb

Pob = " Paa (IT.16)
N

_ i _ Y _ ~
pab - 2X[pbb paa] i lApab Yabpab

u .
a4 = —w+wab+zz et X = fghE(t)elw(t)

le terme de déplacement Doppler.

. On reconnait dans

En réalisant les substitutions suivantes

_ N - N
YT Pab ’ba
RERAV] V]
vo=ile,, P ap) (IT.17)
W T Ppp T Paa

on obtient les &quations de Bloch optiques



Yoo Eeyoykyw — -
u 2(xx)w Av Y pY

= %(X+X*)w + Au - vy . v (I1.18)

ab
i o= (R v =y, (e=w®) = E(x-x*)u
2 b 2

ot -w® est la population du niveau a en 1'absence d'excita-
tion. En 1'absence de relaxation l'é&quation (II.18) se ré&-

duit 3 un systéme différentiel homog&ne qui s'écrit

A
[xd >0 3

- %13 (I1.19)

-~

ou

o

(u,v,w] et E = [-[X[cos w,-|x|sin p,A]

Le vecteur de Bloch B effectue autour de § un mouvement ana-
logue & la précession de Larmor d'un dipdle magnétique dans
un champ magnétique., La transformation Pap = Eab expi(wt=-kz)
effectuée plus haut nous place d'emblée dans un ré&férentiel
de Bloch tournant analogue au référentiel tournant envisagé
dans le cas de la résonance magnétique. La résolution des
€quations de Bloch dans le cas général est compliquée par le
fait que la direction du vecteur § autour duquel s'accomplit
la précession dépend de l'amplitude du champ et du d&saccord
de fréquence entre le champ et 1'atome. Durant l'impulsion
laser la direction de ce vecteur &volue ; d'abord dirigée
suivant 1'axe 0Z, elle s'incline vers 1l'axe (-cos @, =sin @)
dans le plan X0Y & mesure que l'amplitude du champ augmente
puis elle se redresse le long de l'axe 0Z tandis que 1'im-
pulsion s'@teint. Par ailleurs, le terme non homogéne wao
ajoute une difficulté supplémentaire dans le cas oll la rela-
xation doit &tre prise en compte. Les chapitres III et IV de
ce mémoire examinent plus précisément le probl&me posé par
la résolution de l'équation (II.19). D&s maintenant nous
notons quelques situations limites ol l'équation (II.18) est
soluble. Dans ces exemples l'échantillon est irradi& par une

impulsion lumineuse de durée 7, et la largeur Doppler est

L

désignée par wy = kv.

a) YpTL << 1, waTL << 1, @ est constante. La rotation
du vecteur de Bloch autour de 0Z pendant la durée de 1l'im-

pulsion est alors imperceptible. En d'autres termes le dépha-



sage qui se construit entre le champ et les dip8les en rai-

son du dé€saccord de fréquence est négligeable. Le mouvement
+ . - » 3 .

de B se réduit 34 une précession de vitesse angulaire X(t)

autour de 1l'axe fixe (-cos ¢,-sin ¢,0).

b) YbTL << 1, p est constante et X(t) est une fonc-
tion rectangulaire du temps dont les bords sont abrupts. Le
mouvement du vecteur de Bloch se réduit 3 une rotation &

2 2)1/2

la vitesse (X +A autour de l'axe fixe (-|X|cos o,

-|X|sin @,a).

¢) vy Ty << 1, |e|2 << 1 ot § = [X(t)dt.est l'aire de
1l'impulsion. Cette hypoth&se de champ faible autorise la

résolution perturbative de l'é&quation du mouvement,

Les caractéristiques principales de la formation d'un
transitoire cohérent dépendent peu des conditions précises
d'excitation. Aussi examinerons nous dans ce chapitre 1la

formation de ces transitoires dans la limite a).

IT.2.2. RAYONNEMENT DE PRECESSION LIBRE

Nous considérons l'excitation 3 résonance d'une va-

peur atomique par une impulsion de durée T. telle que

L
WwpTy << . La phase ¢ du champ est supposée constante. Sans
perte de généralité nous posons 9 = 0. Par ailleurs nous
ignorons tous les processus de relaxation homogéne dont les
taux Yij sont supposés tré&s inférieurs & l'inverse de tous
les temps caractéristiques du problé&me. Le vecteur de Bloch
initial, avant irradiation laser, est :
0
B(v_,0)= 0 (I1.20)
= -nW(v_ )
n z
oi n est la densité atomique et W(vz) est la fonction de
distribution de vitesse atomique 3 1'&quilibre thermodynami-

que dans la direction du faisceau lumineux. L'impulsion lu-

mineuse fait tourner le vecteur de Bloch d'um angle
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+ o0
g = [ dtX(t) autour de 1l'axe -0X dans l'espace de Bloch.

rabad » 0 »
A l'instant t immédiatement ultérieur 3 l'extinction de

l'impulsion excitatrice le vecteur de Bloch vaut

g 0
B(v_,t.) = -nW(v,)sin 6 (11.21)
z’1
-nW(vz)cos 6
Au deld de l'instant ty le vecteur de Bloch accomplit un
mouvement de pr&cession autour de l'axe 0Z 3 la vitesse an-

gulaire kv, . A l'instant t le vecteur de Bloch vaut :

-sin ¢ sin 6
B(vz,t) = —nw(vz) cos ¢ sin © (11.22)
cos 6

ol ¢ = kvz(t=t1).

De méme que les composantes transverses des moments magnéti-
ques situés en différents points d'un échantillon soumis 2
un champ statique inhomogéne se déphasent entre elles, de
méme le font les composantes transverses des vecteurs de
Bloch optiques associés 3 différentes classes de vitesse

axiale.

Une polarisation optique oscillante de densité
> -+
P = Tr up naft de la composante transverse du vecteur de
Bloch par l'intermé&diaire des &l&ments non diagonaux de la

matrice densité

pab(z,vz,t) = %(u(vz,t)+iv(vz,t)>expi(wt—kz) (11.23)

>
Les composantes de P sont :

P (z,v, ,t) uab(oab+oba)

W(vy)sin 8 expi(wabt-kz+kvz(t—tl)>+C.C.
(I1.24)

;B
17Hab

Py(z,vz,t) Pz(z,vz,t) = 0

Les dipdles rayonnent un champ électromagné&tique. Le champ
, . - o e . >
rayonné au point r par les dipdles situ€s au point r est

[14]: 9
>+ > k -1kRf/> > -
E(ro,r,vz,t) = —% X ¢ (nAP(r,vz,t)>An (II1.25)

B=



- -> . N - N
ro-r. Dans la limite ol la distance de

l1'échantillon 3 l'observateur est tré&s sup@rieure_ & la di-
rr
o

- -> -
ol n = R/R et R =

mension de l'échantillon, on remplace R par r, * On en

. . . . o
déduit la relation sulvante

E(;o,¥,vz,t) = exp ik(?.

Hlon+

> -
. - z>E(r0,0,vz,t) (11.26)

Le champ total rayonné est obtenu par sommation sur la zone
active et sur la vitesse. Pour mener le calcul & son terme
nous supposons que l'E@chantillon est un parallélépipéde de
longueur L le long de la direction du faisceau laser et de
dimension transversale d. La direction d'observation ?.:o/ro
est définie par des cosinus directeurs (a,B,Y). Aprés som~

mation sur le volume actif V on obtient :
- > L d d > >
E(ro,vz,t) = Vf(kf(y-l)>f<k7a>f(kEB>E(ro,O,vz,t) (11.27)

o f(x) = sin x/x. La sommation sur la vitesse axiale v,

conduit finalement i
T
> > _ "o iN i - _ Br a d \./,.d.\
E(ro,t) = 4_"-'—2—'Uab51n 8 W(k(t tl))f<k2(Y 1)>f<k§d/f\k78} X
. >
X exp 1<wabt-kro> + C.C. (1I1.28)

ol W(k(t-tl)> = f+ w(vz)exp ikvz(t-tl)dvz et ol N est le nom-
bre total d'atomes excités. Dans l'équation (II1.28) le com-
portement temporel du champ rayonné est décrit par la fonc-
tion ﬁ(k(t—tl)). Elle indique que ce rayonnement, appelé
rayonnement de précession libre, s'&teint au bout d'un temps
de l'ordre de wgl. La direction d'émission est précisée

par le produit f(k%(y—l)) x f(kda/2) x f(kdB/2). L'émission
dans la direction d'angle 8 par rapport & la direction du
faisceau laser et 3 1l'azimut @ est caract@risé par les

cosinus directeurs :
o = sin 6 cos @ ; B = sin 6 sin ¢ ; y = cos 6

La fonction f(x) est centrée en O et sa largeur est de l'or-
dre de 27m. Comme les dimensions du volume actif sont trés
supérieures 3 la longueur d'onde, la direction d'émission

du rayonnement de précession libre est confinée & un angle
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solide tel que y-1, a, B << 1. L'ouverture 6 de cet angle

solide est donc tré&s inférieure &4 1'unité., Plus précisément

f(k(y=1)L/2))xf(kda/2)xf(kdB/2) =

4
La dimension transverse fixe une ouverture angulaire

L 2T _ A
et v el (I1.30)

2
Pour 68 = 0 l'argument de f(kLgr> s'écrit

2
f(kLe—)f(kdesinw/Z)f(kdecosco/z) (II.29)

KL— = 321— (I1.31)

Dans un montage typique (L = 10 cm, d = 1 mm, A = .5 p)

cette quantité est tré&s inférieure 3 1l'unité. Ainsi 1'ou-
verture angulaire du rayonnement est-elle complé&tement

fixée par la dimension transverse de l'échantillon. On recon-
nait en fait dans la distribution angulaire du rayomnnement
celle de la diffraction d'une onde plane par une ouverture

ajustée aux dimensions transverses du volume actif,.

En conclusion, les dip8les cré&é&s par ume impulsion
laser €mettent un rayonnement de précession libre dirigé
suivant la direction de 1l'onde excitatrice et domt 1l'ouver-
ture angulaire est limitée par diffraction. Bien que les di-
pSles soient toujours présents dans la vapeur, leur rayonne-
ment s'éteint par interférence au bout d'un temps de l'ordre
de w;l. Une relation de phase subsiste cependant entre tous
les dipdles. Les &chos de photon rév&lent cet ordre caché

[15].

ITI.2.3. ECHO DE PHOTON

Comme les &chos de spin, les &chos de photon mettent
en &vidence la réversibilité du déphasage inhomogé&ne. Le si-
gnal d'écho de photon est obtenu par l'application d'une se-
conde impulsion laser 3 une assemblée de dipdles optiques
formés par une premi&re impulsion, apr&s extinction de leur

rayonnement de précession libre.



La représentation du vecteur de Bloch illustre bien

ce mécanisme de remise en phase lorsque les aires

+ oo
Si = I Xi(t)dt des deux impulsions successives sont res-

- CO

pectivement 61 = %, 62 = m. Les vecteurs de Bloch associés
aux différentes classes de vitesse axiale v, sont amenés
dans le plan transverse par la premi&re impulsion 3 1'ins-
tant t, (figure II.11). Ils se d&calent par rapport au vec-
teur de Bloch associé 3 la classe de vitesse nulle, 3 la
vitesse angulaire kvz. A l'instant t 1l'angle dé&crit dans le
plan transverse par rapport 3 la position imitiale commune
est kvz(t-tl) (figure II.12). La deuxiéme impulsion appli-
quée 3 l'instant t, raméne les vecteurs de Bloch dans le
plan transverse aprés une rotation de =7 autour de 1l'axe OX.
Au terme de cette rotation, la position angulaire du vec-~
teur de Bloch par rapport a4 la position initiale commune

est kvz(tl-tz) + 7 (figure II.13). A un instant t ulté-
rieur, la précession dans le plan transverse amé&ne le vec-

teur de Bloch & la position kvz(t-Zt +t1) + m. Les vecteurs

2
de Bloch associés 3 toutes les classes de vitesse se re-

trouvent donc alignés & l'instant t = 2t,~-t, (figure II.l4).

2 "1
La relaxation inhomogéne ayant &té &liminée , l'échantillon
€met alors unm rayonnement de précession libre analogue 3 ce-
lui dont nous avons dégagé les caractéristiques dans le pa-

ragraphe précédent :

- 1l est émis 3 la fréquence de la transition atomi-
que

= il est dirigé suivant l'axe de propagation des im-
pulsions excitatrices

- sa durée est de l'ordre de (k;)-l.

Nous déterminons plus précisément 1'évolution d'un
€chantillon soumis & une sé&quence de deux impulsions laser
séparées dans le temps en retenant les hypoth&ses définies
dans le paragraphe pré&cédent : l'excitation est produite i

résonance (@ = wab)’ la durée 1. des impulsions vérifie

L

WpTp << 1. Nous supposons en outre que les deux impulsions

se propagent dans le méme sens et qu'elles sont en phase.
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Par commodité nous abandonnons la représentation du vec-

teur de Bloch et nous définissons le vecteur

A"

pab(t)
A(t) = gba(t) (11.32)
w(t)

A l'instant t compris entre la i-&me et la i+1-8me impulsion,

+ 3 . -~ 13
le vecteur A(t) s'exprime en fonction de sa valeur 3 l'instant

sion suivante :

- n - > " - > - >
A(e) = p_p(t)a, + Ppalti)By + wlt, )y, (II.33)

ol
p . +i@
2 +1mi 2 +lwi ia.b. e x
a, e b, e i1 .
i~y L0 ~io,
g - b2 o Lp'1 g - 2 o i > =1aibi e
i i L a * Yy
2ia.b, -2ia.b 2a.=1
i1 i1 i
+c ei.‘
ol Oi = f dtxi(t), wi(t) B kvz(t-ti), a; = cos -3, bi = sin

=00
On désigne par A(J)(t) la j-é&me composante du vecteur

- . - . s . .
A(t). A l'instant t apr&s la deuxiéme impulsion on a

0 = a2 A enalD « AP el «

+ A(3)(t£)yél) (II.34)

> -
Les composantes de A(tz) sont

A(j)(t;) - w(tI)ng) (II.35)

. : N .
Substituant dans l'expression de Pap ©OF obtient

pab(;,z,t) = -inw(vz){alblag exp+i<wl(t2)+w2(t)>}

-alblbg exp—i(q(tz)—wz(t)>+a2b2<2a%-l>exp+i(w2(t))} X
x exp i(wt-kKr) (II.36)

L'intégration sur la vitesse conduit finalement 3

t, immédiatement antérieur & la i-&me impulsion par l'expres-



N

+t1)) +

172

- " 2 -~ -~
pab(r,t) = -1n{albla2 W(k(t-tl))-alb b W(k(t-Zt2
2
1

+ aZbZ(Za -l)ﬁ[k(t-tz)]}exp i(wt—z;) (1I1.37)

De cet élément non diagonal de la matrice densité& nait un

rayonnement de précession libre composé de trois signaux suc-
cessifs associds aux trois termes qui apparaissent dans 1'ex-
pression de pab(;,t). La durée de chaque signal, fix&e par la
largeur de la fonction ﬁ(x), est de l'ordre de 1/kv. Ils sont

centrés respectivement en t 2t,-t, et t, (figure II.!5). On

1° 2 71 2
reconnait dans les composantes centrées en tl et t2 les rayon-

nements de précession libre, synchrones des impulsions, qui
sont discutés dans le paragraphe précé&dent. La composante

| est 1'écho de photon. Comme prévu son am-
plitude est maximale lorsque 61 = % et 62 = 1. On note que le

signal ne dépend pas de la forme des impulsions excitatrices

centrée en 2t2-t

mais seulement de leur aire. Les expressions (II.34, 35)
indiquent que 1'écho provient du terme Bél)yiz)w(ti), c'est-
d-dire qu'il résulte de la formation, par la deuxiéme impul-
sion, d'une cohérence Eab d partir d'une cohérence Sba pro-
duite par la premidre impulsion. Ainsi les populations des
niveaux ne sont impliquées dans la formation de 1'Echo de
photon que pendant la durée des impulsions excitatrices.
Pourvu que cette durée soit trds inférieure & l'intervalle
t,, entre les impulsions , l'intensitd du signal n'est affec-
tée que par la relaxation des seules coh&rences agissant pen-
dant l'intervalle 2t12 qui sépare la premid&re impulsion de
1'écho. La relaxation inhomogéne &tant &liminée par le mé-

canisme méme de formation de 1'&cho, on distingue dans un

gaz :

- la relaxation par émission spontanée. Elle est ca-
ractérisée par le taux Yab qui représente la largeur natu-

relle de la raie a-b ;

- la relaxation par collision &lastique. Au cours
d'une collision &lastique la relation de phase entre les
&tats |a> et |b> peut &tre détruite. Ce processus est ca-

ractérisé par le taux de collisions déphasantes yzz [16,17].
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Il est analogue au processus d'échange d'énergie entre spins
observé en RMN [10]. Lorsque la cohé&rence ° b survit 3 une

collision, le changement de vitesse qu'elle subit cependant,
perturbe le mécanisme de remise en phase des classes de vi-
tesse [1,18]. Ce processus est analogue aux fluctuations de

champ magnétique local rencontrées en RMN ;

- la relaxation par collisions inélastiques. Elle pro-

duit la transition collisiounnelle entre 8tats.

IT.2.4. ECHO DE PHOTON STIMULE

Dans le paragraphe précédent nous avons montré&@ qu'un
signal d'écho nait de la mémoire conservée par les cohéren-
ces optiques de leur excitation par ume s&quence de deux im-
pulsions résonnantes. Nous examinons maintenant le souvenir
que les populations des niveaux conservent de cette excita-

tion et le signal qui en résulte,.

Pour illustrer ce processus considérons une séquence de
deux impulsions d'aires 61 = 62 = 7/2 séparées par un inter-
valle de temps t12. Juste avant 1l'application de la seconde
impulsion, les vecteurs de Bloch associés aux différentes
classes de vitesse axiale sont distribués dans le plan trans-
verse suivant 1'angle kvzt12 décrit depuis leur position ini-
tiale commune (figure II.12). La seconde impulsion améne ces
vecteurs dans le plan X0Z. La composante longitudinale du
vecteur de Bloch associé& 3 la classe de vitesse v, s'écrit
alors : nw(vz)cos kvztIZ' Or cette composante longitudinale
représente la différence des populations des niveaux dont la
valeur 3 1'équilibre thermodynamique est -nw(vz). Ainsi une

modulation sinusoidale de période XA/t est-elle inscrite

12
par la séquence d'impulsions dans la distribution de vitesse
des populations des niveaux. Nous reconnaissons 13 une struc-
ture analogue 3 celle observée par Hahn dans une expérience
d'écho de spin stimulé [10]. Cette structure est alors ins-

crite dans la distribution des spins en fonction du champ



magnétique statique effectif Ho(¥). Elle est analogue 3 cel-
le obtenue par Ramsey dans son exp&rience en RMN sur jet
atomique [9]. Tandis que la composante transverse du vecteur
de Bloch poursuit sa rotation & la vitesse kvz, la composan-
te longitudinale reste fixe. Une troisidme impulsion d'aire
% appliquée 3 l'instant £ty construit une composante tramsver-
se & partir de la structure sinusoidale inscrite dans la com-
posante longitudinale:. La rotation de cette composante autour
de l'axe 0Z fait apparaitre un terme indépendant de v, au

bout d'un temps t aprés la troisiéme impulsion. Cette re-

12
° - . [ 3 ° o 2
mise en phase détermine 1 é€mission d'un rayonnement de

précession libre appelé &cho de photon stimulé [2,19].

Pour obtenir l'expression du terme de cohérence res-
ponsable du signal nous abandonnons la représentation du
vecteur de Bloch et adoptons le formalisme du paragraphe
I1.2.3. A partir de 1'équation (II.33) nous &tablissons

. v - P s . .
l'expression de pab(vz,t) aprés la troisiéme impulsion

“’ab(v s£) = S;ES)W ,t) + p(s)(v »t)  (11.38)

ol
B;ES)(VZ,t) = agl) (v i ) + B(l)m (v ,t;) (I1.39)
3;2)(vz,t) - Ygl)W(vz,t;) (II.40)

v (n

Le terme p bs)(vz,t) provient de la composante transverse
présente avant l'application de la troisi&me impulsion.
Elle se développe par application répétée de l'équation

(I1.33). Aprés intégration sur v, on obtient

N(ns)(t) = -inW(vz){a b aéaSW(k(t t )) a blb§a3w(k(t 2t2+t ))+
+a1b1b§b Wik(t~-t +2t2—2t3» a, b ag 3 Wik (t- 2t3+t ))+
+(2a%-l)a2 2a3w(k(t t )) (2a l)a bgﬁ(k(t-2t3+t2))}

(I1.41)

Ce terme est & l'origine d'un rayonnement de précessiom li-

bre dont on reconnalt six composantes :



- deux d'entre elles sont synchrones des deux premid-
res impulsions et correspondent au rayonnement analysé au
paragraphe II.2.,1 ;

- trois autres centrées respectivement en 2t2—t1,
2t3-t1, 2t3-t2 correspondent aux signaux d'échos de photon
habituel formé&s par les deux premi&res impulsions, la pre-
miére et la troisime, et les deux derni&res respectivement ;

- une autre, enfin, centrée en 2t3—(2t2-t1), rend
compte du signal d'écho que produit la troisi&me impulsion
d partir de la composante transverse remise en phase en
2t2-tl, par la sé@quence des deux premi&res impulsions.

’\z(s

®ab
gitudinale présente avant la troisi&me impulsion. Aprés in-

Le terme )(vz,t) provient de la composante lon-

tégration sur la vitesse on obtient :
v(s) 1y 2_ 2_1,~ _ _
Pab (t) = 21nW(Vz)a3b3{(2al_l)(a2 f)w(k(t t3))

—alb1a2b2[W(k(t-t3+t2-t1))+W(k(t-t3+tl—t2))]}(II.42)
On reconnalt dans ce terme :

- une composante synchrone de la troisié&me impulsion
correspondant au rayonnement analysé au paragraphe II.2.1 ;

S5F B

t3+t2

Cette derniére contribution donne naissance au signal d'écho

;g)m qui

soit susceptible de produire un signal observable 3 un ins-

>> (k:\;)_l.

-t

- une composante centrée en t 9 3

1

- une composante centrée en t -t

. ~ . . N
de photon stimulé. C'est la seule contribution 3 p

tant t tel que t-t3

Pour la formation de ce signal, la mémoire de l'ex-
citation par la séquence des deux premidres impulsions est
stockée dans la modulation sinusoidale qu'elles inscrivent
dans la distribution de vitesse des populations des niveaux
a et b. L'intensité du signal est affectée par l'effacement
de cette structure di aux mécanismes de relaxation. A la

relaxation par émission spontanée s'ajoutent :
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- la relaxation par collision élastique. Elle détruit
la structure sinusoiIdale d'autant plus rapidement que sa
période A/t12 est plus petite. C'est un moyen d'accds 3 la
section efficace différentielle de diffusion &lastique en
phase vapeur [2,19,20] ;

- la relaxation par collision inélastique. Elle pro-
duit la transition entre a et b dans un syst@me 3 deux ni-
veaux. Si d'autres niveaux existent, un transfert collision-
nel de la structure sinusoidale peut s'opérer vers un niveau
c. Cette structure peut alors &tre sondée par une troisiéme
impulsion laser accordée 3 une transition c-d et une infor-
mation peut &tre ainsi obtenue sur le changement de vitesse

qui accompagne un transfert collisionnel [2].

Dans cette présentation des processus d'écho de pho-
tons nous avons limité le calcul au cas d'un systéme 3 deux
niveaux excités par une séquence d'impulsions colinéaires.
Dans le paragraphe suivant nous renongons 34 ces hypothéses

restrictives.

IT«3., GENERALISATION : SYSTEMES A PLUSIEURS NIVEAUX., IMPUL-
SIONS EXCITATRICES NON COLINEAIRES

IT.3.1. COMPOSITION DES PHASES

Il est difficile de résoudre 1l'équation de la ma-
trice densité@ en dehors du cadre fixé au paragraphe II.2.
Il est cependant possible de préciser quelques caracté&ris-
tiques du signal d'é&cho, telles que la direction ou 1'ins-
tant d'émission, sans résoudre exactement l'équation. Ces
caractéristiques découlent de la forme prise par la phase
de la cohérence optique qui est & l'origine du rayonnement
de précession libre. Nous é&tablissons cette phase a 1'aide

de régles simples. Nous déduisons de cette phase les carac-



téristiques d'émission de quelques signaux d'é&cho de photon.

L'excitation 3 résonance d'une transition atomique
par une impulsion laser conduit 3 la formationm de nouveaux
termes de cohérence et de populations & partir des cohéren-
ces et populations existantes. Nous supposons qu'd l'instant
£y deux transitions au plus sont simultané&ment excitées. Cha-
cune de ces transitions met en jeu un ou deux photons. Nous
supposons de plus qu'd l1l'instant t; l'excitation de chaque
transition est produite suivant un vecteur d'onde unique.
Nous rejetons ainsi en particulier la présence simultanée

>

de deux champs E(w,ﬁ) et E'(m',ﬁ') tels que w = w' et ¥ # k'.
Considérons un élément de matrice densité pyse Dans le ré-
férentiel de l'atome sa phase s'écrit : w;j(t) = (mi—wj)t.

A l'instant t. sont excit8es simultanément les transitions
i-k et j-2. Les fréquences d'excitation de ces transitions
sont :

w1=eik(w.

l—wk), w, = ejz(m.-ml) ol e,y = s1gne(mi—w

j K

A partir des—pij les champs appliqués construisent
l1'élément Prg dont la phase est obtenue en ajoutant 3
w;j(t) la phase apportée par les champs :

+ = - --)'—> 1 -+—>
wkz(t) (wi wj)t+e(w1t klr(ti))+s (wzt kzr(ti)) (I1.43)
ol e = ]l et €' = %1, et ?(ti) est la position de 1l'atome
3 1l'instant e, La phase w;l(t), associde 3 1'élément de

matrice Prg doit &voluer a8 la fréquence w, -w,. Cette con-

k 2
dition impose que :
. 1 =
wi + ewl wk, wj + € wz wl
On en déduit : e = —€;, et e' = iy L'équation (II.43) de-

vient alors :

+ - > > > >
wkz(t) = wij(t) - eik(wlt-klr(ti)) + ajg(wzt-kzr(ti))(II.44)
Par ailleurs, la position de l'atome 3 l'instant t s'exprime
en fonction de la position & l'instant t, par

?(t) = ?(ti) + 3(t-ti).



Finalement, on obtient la ré&gle de composition des phases
+

ke
hase de p aprés excitation en t., en fonction de la for-
P kg &P i

qui &tablit & 1'instant t la forme ¢, (t) que revét 1la
me w;j(t) que revétirait la phase de pij en 1'absence dfex-

clitation

+ - > > > > > >

®kz(t) = cpij(t)-eik(mlt—klr(t)+klv(t-ti))+ajz(w2t-k2r(t)+
+§2$(t-ti)) (IT.45)

Cette ré&gle générale peut &@tre particularisée.

a) Formation de pji 8 partir de pij'

Ce processus est opéré par une seule interaction &

la fréquence w = g, ,w,, = Reportant dans l'expres-

13915 T f3i%j1ic
sion (II.45) on obtient

w;i(t) - mzj(t)-zeij(wt-§¥<t>+§$(t-ti)) (11.46)

b) Formation de o d partir de pij.

L

Une seule transition est mise en jeu. L'expression

(I1.45) devient :

o;, () = w;j(t)+sj£(wt-ﬁ?(t)+§$(t-ti)) (I1.47)

Si une transition déterminée est soumise 3 deux exci-
tations simultanées de méme fréquence w mais de vecteurs d'on-
des différents k et ﬁ', une contribution de la forme
n<§—§')¥(:i) oi n € Z doit &tre adjointe au membre de droite
de l'équation (II.45). C'est une &ventualité que nous rejetons

dans nos hypothé&ses.

Différents chemins conduisent & la formation, 3 par-
tir des populations initiales, d'un terme de cohérence Pap?
source de rayonnement de précession libre sur la transition
a=b. Chaque chemin est constitué par la séquence d'interac-
tion avec les impulsions excitatrices. Les caractéristiques
du rayonnement produit & partir de chaque chemin sont dé-
duites de la phase accumulée le long du chemin considéré.
La phase finale comprend une composante de phase spatiale
qui indique la direction d'émission du rayonnement et une

. > PR . -
composante fonction de v dont on déduit l'instant d'émission.



Cette phase se calcule par application répétée de la régle
de composition (&quation II.45). Nous suivons cette démar-
che pour déterminer les caract&ristiques des signaux d'é&cho

de photon simple et stimulé.

IT.3.2. ECHO SIMPLE

La formation de ce signal est traitée au paragraphe
II.2.2. dans le cas de deux impulsions colinéaires. La con-
dition de colinéarité est maintemant abandonnée. La premié-

. » -+ - -
re impulsion, de vecteur d'onde k crée une cohérence °ab

1,
8 partir de la population Paar On a waa(t) = 0 et

w;b(t) = eab(wt-ﬁl¥(t)+E13(c—tl)) (I1.48)

0 . ] > :
La deuxidme impulsion, de vecteur d'onde kZ’ produit une
contribution i °ba 8 partir de o La phase correspondante

(t)+i€23(t-t2)) (I1.49)

ab

I + - _ I
s'écrit wba(t) @ab(t) 2€ab(wt k2r

On obtient donc finalement

w;a(t) - sab(-wt+<iiziil)?(t)+(il(c-tl)-iiz(:-tz))§)
(1IT1.50)
ou [k,| = [k,| = k.

Le champ est &mis par 1l"échantillon & la fréquence
w, en phase aveec les dipdles créés. Son vecteur d'onde Ee’
de longueur k, est dirigé selom le vecteur (2§2_§1) qui ca-
ractérise la modulation spatiale de la densité& de polarisa-
tion optique formée dans l'échantillon. L'onde &mise en un
point ¥ de l'&chantillon présente en un point r' un dépha-
sage par rapport aux dip8les créés en ce point et domnc par
rapport 34 l'onde qu'ils émettent. Cet effet reste négligea-

ble tant que la condition d'accord de phase :

<|2E2-§1|—k>L << 1 (IT.51)

est vérifiée. En fonction de l'angle o = (iZ’El)’ la condi-

tion d'accord de phase s'dcrit kLOL2 << 1. Des valeurs typi-

ques k = lO7 m—l, L = 10 ecm, conduisent i az << MfG.



Par ailleurs, la remise en phase des différentes
classes de vitesse conditionne l'émission du signal d'écho.
En raison de l'isotropie de la distribution de vitesse, le
terme qui dépend de v dans 1'équation (II.50) est minimum
lorsque la norme de vV = -Kl(t-tl) + 2ﬁz(t—t2) est minimum.
On exprime V sous la forme

-

> >
vV = ko(t-2t2+tl) + K(3t=2t2-t1)

ot 2K = ﬁz-ﬁl, ZKO = §1+§2. Au premier ordre en o = 2K/ko,
le minimum de |$| est obtenu pour t = ZtZ-tl. A cet instant

on a

v o= AE(tz—tl).
Il subsiste donc & l'instant de remise en phase optimale
des dipdles un effet Doppler résiduel qui maintient entre
les classes de vitesse un déphasage de l'ordre de ZkVa(tzmtl).
Cet effet Doppler est di 3 la composante de vitesse trans-
versale par rapport & la direction de propagation des fais-
ceaux excitateurs. Pour une valeur typique kv = 1010 scl,

la condition d'é@limination de l'effet Doppler transversal
2kva(t2—t1) << 1

est moins restrictive que la condition d'accord de phase

examinée plus haut tant que Ey=t) < 50 ns.

Lorsque les conditions d'accord de phase et d'&limi-
nation de l'effet Doppler transversal sont satisfaites,
un &cho de photon est émis dans la direction 2E2-E1’ dis-
tincte de celles des impulsations excitatrices Kl et EZ'
Cette propriété est mise 8 profit pour améliorer la discri-

mination du signal d'écho [21].

La régle de composition des phases est établie pour
des transitions & un ou deux photons, La procédure dévelop-
pée dans ce paragraphe s'applique aussi au cas des &chos &

deux photons [22] et des &chos Raman (23],



IT.3.3. ECHO DE PHOTON STIMULE

Un systéme 3 deux niveaux est soumis 3 une séquence

. " - - -> .
de trois impulsions de vecteur d'onde k k2’ k3, accordées

1’
4 résonance avec la transition optique. Les deux premi&res
impulsions modifient la population du niveau a suivant deux

chemins possibles

(Al paa - pab > paa

[B] Paa - Pba > Paa

Les phases associées aux contributions 3 faa obtenues sui-

vant ces deux chemins sont respectivement

@;a(t;[A]) = eab((§2-§1)¥(t)+$(§l(c-tl)-Ez(t—tz)))
(I1.52)

w;a(t;[B]) -w:a(t;[A])

La trolisi@me impulsion &tablit, & partir de P, URE contri-

bution & la cohérence 0ape La composition des phases s'écrit

1]

w;a(t) m;a(t)-sab(wt—E3¥(t)+K3$(c—t3)) (I1.53)

Par substitution de (IL.53) dans (II1.52) on obtient finale-
ment

+ > > > >
wba(t,[A]) = eab(-wt+(k3+k2-kl)r(t)

+(E1(t-tl)—Kz(t—tz)—§3(t-t3))3)
(II.54)

1]

oy (e3[BD) -k,)T(t)

l

—wt+(k,+K

Eapl TWEHky
> > > \
+(—k1(t-tl)+k2(t—t2)-k3(t-t3)v/

A la différence du processus d'écho simple, le processus

d'écho stimulé permet de choisir des vecteurs d'onde non

colinéaires tels que ‘§3+ﬁ2—ﬁl[ = k ou IQZ—QI-KB[ = k. Le
vecteur d'onde de 1'é&cho, ﬁe = §3+E2—E1 (chemin [A]) ou
ﬁe = §3+K1-K2 (chemin [B]) vérifie alors exactement la con-

dition d'accord de phase., Les combinaisons possibles sont

représentées sur la figure II.16 dans une configuration co-
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Figure I1I1.16




planaire* [24].

Une remise en phase des dipdles, suffisante pour
1'émission d'un signal d'écho stimulé, n'est possible que
dans les configurations (a) et (b) suivant le chemin [A]
et (c) suivant le chemin [B]. Les termes dé&pendant de v

dans l1'équation (II.54) sont alors respectivement

(a) [aA] : [-Tzo(t-t3+t1-t2)+E(t3-t+tl-tz)}3
od 2K = ky-k, 2k = k,+k,
(b) [B] : [ﬁo(—t+t3-tl+t2)+E(tl+t2-t3-t)]-\;
ot 2K = k,-k,, 2k = K,+k
(c¢) [B] : [ﬁo(—t+t3-tl+t2)+ﬁ(-t+t1-t2+t3)]z
ou 2K = Kk +kK,, 2k = k,-K,
Au premier ordre en o = 2K/ko, la remise en phase optimale
s'accomplit & l'instant t = Lyttt . A cet instant les

termes dépendant de v dans l1'équation (II.54) sont respec—

tivement

(a) [A] : zﬁzctz-W
(b) [A] : 2E3(t3-t1)

(c) [B] : 2ﬁz(t2-tl)

La condition d'élimination de l'effet Doppler résiduel
s'écrit kVa(tz-tl) << | dans les configurations (a) [A] et

(c¢) [B]. Dans la configuration (b) [A], le terme de phase

* La géométrie coplanaire n'est pas indispensable pour

réaliser la condition d'accord de phase [25,26]. Ainsi,
>3

k,-k k,+k

B R ST TR 3 - > >,

soient K = » ko= 5 et soit K' tel que |K| = |[K']

et K.K' = K'. o = 0 (figure II.17). Alors, si ﬁl = E0+E"

le vecteur d'onde de 1'écho formé suivant le chemin [A] est :

N

> > > > > > e .
ke = k3+k2-k1 = ko-K' et ce vecteur satisfait la condition
-

| k
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Figure II.I17




2E$(t3-tl) rend compte 3 la fois du déphasage Doppler rési-
duel des dipdles au cours des intervalles [tl,tz] et
[t3,t3+t2-t1] et de l'effacement par diffusion du réseau
spatial de populations comnstruit par la séquence de deux
premi&res impulsions. La condition d'observation de 1'é&cho

stimulé s'écrit alors kva(t -ty) << 1.

3

Les exemples examinés dans les paragraphes II1.3.2 et
IT.3.3 concernent des systémes & deux niveaux. La démarche
proposée au paragraphe II.3.1 s'applique cependant 3 des sys-
témes plus complexes. Elle est adaptée en particulier & 1'é-

tude des '"&chos de photons & trois niveaux" [27].
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SECTION ITI

ECHOS DE PHOTON EN LUMIERE INCOHERENTE.
LIMITE DES CHAMPS FAIBLES

IIT.1, LA RESOLUTION TEMPORELLE DANS UNE EXPERIENCE D'ECHO
DE PHOTON

Dans le chapitre précédent, les impulsions laser sont

caractérisées par leur durée T, et l'intervalle de temps

tz+l_tg qui sépare deux impulsions successives. Les paramé-
tres temporels du systéme atomique sont les taux de relaxa-
tion Yij et la largeur Doppler kv. Nous avons supposé que la

durée des impulsions est beaucoup plus courte que tous les

temps caractéristiques du syst@me atomique : YijTL << 1,
kVTL << 1. Deux comnsé&quences en découlent -

- L'intervalle t£+l-tz entre impulsions est détermi-
né avec une résolution T Comme YijTL << |, cet 1intervalle
peut &tre choisi tré&s grand par rapport & L

- Un domaine spectral de largeur T£ est excité de

fagon cohérente. En d'autres termes, l'excitation &tablit
une corrélation entre des &€léments spectraux distants de
T;l. En particulier la distribution de vitesse toute entiédre
est excitée de fagon cohérente. Par ailleurs, deux états b
et ¢ reliés 3 1'état a par transition optique et tels que
(wb-wC)TL << | peuvent &tre excités de fagon cohérente., Un

effet de battement quantique peut alors se manifester [21].

Ainsi l'excitation laser peut-elle dans ces conditions
€tre considérée comme instantanée. Lorsque ces conditions ne
sont plus satisfaites, un paramé@tre temporel supplémentaire

P - . . . . t s
compléte la caractérisation des impulsions. Il s'agit de

leur largeur spectrale w, dont nous supposons que l'inverse

L

-1 . S = :
wp s'identifie 4 leurs temps d'autocorrélation T,



Examinons d'abord le cas d'une impulsion limitée par
P P

transformée de Fourier, telle que w v 1, L'intervalle en-

L'L
tre impulsions est toujours déterminé avec la résolution T
-1
L 3
< -1 . = .
résonnant i T prés avec le laser. Si kvtL > 1, 1'excita-

tion ne couvre qu'un domaine limité& de la distribution de

L'impulsion laser excite un domaine spectral de largeur

[ De peuvent

vitesse. Deux &tats distants de (wb—wc) > T

édtre excités simultanément.

Dans le cas de la formation des &chos par une séquen-

ce d'impulsions de lumié&re incohérente (w >> 1), toutes

T
L'L
produites par des sources distinctes, le temps de résolution

2+1-t2 reste TL et la dlstagie ma-

ximum de corrélation entre &léments spectraux reste T

dans la détermination de t

Considérons maintenant le cas ol deux impulsions sé-
parées dans le temps sont formées par dédoublement, retard
différentiel puis recombinaison & partir d'un seul faisceau
initial de lumi&re incohé&rente. Ces deux impulsions sont
alors cohérentes entre elles. Il a €té montré récemment
[5-7] que le temps pendant lequel &volue une cohérence opti-
que p_, entre deux interactions successives avec ces deux
impulsions accordées sur la transition a-b est déterminé
avec une résolution T, < w;l << T L'établissement d'une
corré@lation entre &léments spectraux distants de TEI est
donc attendue. Une telle corrélation conduirait 4 1l'exci-
tation cohé&rente de toute la distribution de vitesse pour-
vu que k;Tc << 1, ainsi qu'd 1'apparition de battements
quantiques entre niveaux distants de (wb-wc) < T;l. Nous
examinons la manifestation d'une telle corrélation dans le
cas d'un processus d'écho de photon stimulé produit dans un

systé&me & deux niveaux par des impulsions de lumidre inco-

hérente qui vérifient la relation : kVTc << 1 << kVTL.



IIT+2, ECHO DE PHOTON STIMULE EN LUMIERE INCOHERENTE

ITII.2.1., POSITION DU PROBLEME

Nous recherchons, dans le signal d'écho stimulé, 1la
manifestation de 1l'excitation cohérente de la distribution
de vitesse sur toute sa largeur lorsque kVTc << 1 <« kVTL.
Elle nous est apportée par le comportement du signal au

voisinage de |t2-t1| = 0.

Considérons les configurations de vecteurs d'onde
(b) [A] et (b) [B] de la figure II.16. Nous avons vu au pa-
ragraphe II.3.3 que la remise en phase des classes de vites-
se conditionne 1'émission d'un signal d'écho stimulé et que
cette remise en phase, assurée dans la configuration (b) [A],
est impossible dans la configuration (b) [B]. Or le passage
de ty=ty > 0 i ty=ty; <0 revient & échanger les deux premié&-
res impulsions et 3 passer de la configuration (b) [A] 3 la
configuration (b) [B]. La disparition du signal dans la con-
figuration (b) [B] résulte du déphasage des classes de vites-
se pendant l'intervalle entre les deux premi&res impulsions.
Si kVTL << 1, le déphasage entre classes de vitesses s'ac-
complit en un temps de l'ordre de (kV)-l. Le signal dispa-
rait dans la configuration (b) [B] d&s que l'intervalle en-
tre les deux premié&res impulsions excéde (kV)—l. Ainsi,
l'extinction du signal au passage de la configuration (b) [A]
3 la configuration (b) [B] s'op&re-t-elle s?r un domaine

de l'ordre de (kv) . Si k?r'rL > 1,

> kv, les deux premiéres impulsions

de variation de ‘tz-t1|

et si, dans le cas oi Wy

ne sont pas cohé&rentes entre elles, un domaine spectral de

largeur T est excité de fagon cohérente et le déphasage en-

L
tre classes de vitesses s'op@re sur un intervalle de temps de
l'ordre de T - L'extinction du signal au passage de (b) [A]

3 (b) [B] s'op&re sur un intervalle de l'ordre de Ty
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L'excitation cohérente de la distribution de vites-
se sur toute sa largeur par une séquence de deux impulsions
mutuellement cohé&rentes, telles que k;Tc << 1 << k;TL de-
vrait se manifester par l'extinction du signal au passage
de (b) [A] & (b) [B] sur un domaine de variation de [tz-tl|
de l'ordre de (k;)m1 alors méme que k;TL > |, Dans les pa-
ragraphes qui suivent nous nous proposons de préciser ces
propriétés par le calcul dé&taillé du signal d'écho de photon sti-

mulé et par la discussion de ses conditions d'observation.

IT1.2.2., EXPRESSION FORMELLE DU SIGNAL

Nous considérons la formation d'un signal d'&cho
stimulé dans une vapeur composée de syst@mes 3 deux niveaux
a et b. Trois impulsions laser de vecteurs d'onde Kl’ KZ’
E3, résonnantes avec la transition a-b, sont appliquées &
1'échantillon aux instants Eys By Ege Nous nous plagons

dans le cadre des hypothéses suivantes :

H1 : les impulsions 1l et 3 sont colinfaires : ﬁl = §3

Hy ¢ l'aire 64 X3(t)dt de la troisié&me impulsion
vérifie 63 << 1

Hy o l'impulsion 3 traverse l'&chantillon aprds ex-

tinction des deux premi&res impulsions.

Les deux premié&res impulsions inscrivent dans la
différence des populations des niveaux a et b un réseau
de Bragg de vecteur K = (ﬁz—gl) (¢f. paragraphe I1II.3.3).
La différence de populations résultante peut se développer

en composantes de Fourier sous la forme

x
> > " - . o>
nab(r,v) = 2 nab(p;v)exp -ipKr (I1I1I.1)

p=0
Le signal d'écho de photon stimulé est produit par la cohé&-

rence optique ®ab qui résulte de l'interaction de la troi-
e . . > > .
siéme impulsion avec nab(r,v). Au premier ordre de pertur-

bation en x3(t) on obtient



de' X4 (t")e ab(p v)

N e

]
P

ft -1(k3+pK)r+1k V(t t' ) -

o

(111.2)

Le champ produit est obtenu par sommation des contributions
des différentes classes de vitesse. La composante d'ordre p

est proportionnelle 2

N L (we-(E+pR)T (= 3 . L ik,
Ee(r,t) « e J dTX3(t—T) Jd vnab(p,v)e
N (II1.3)
Nous envisageons les rayonnements émis dans les directions
B o= 4K = K, et k! = E,-K = 2k -k,.
Les énergies Wﬁ et WQ; des signaux correspondants sont pro-
portionnelles &
W { f { X% (£-1) Xy (EmT )Id3vfd3v'ﬁ:b(l;$)ﬁab(l,3')x
N = E (VT V't ")
(III.4)
Wory fdtfmdr'fwdrx*(t—r)x (t-r')fd3v[d3v'ﬁ* (-1,3)& (-1,30X
ke 3 3 ab ab
R I G AR AP
Xa 3

Pour déterminer ces expressions 11 est nécessaire de préciser
= -

la forme des termes nab(tl,v), Nous l'obtenons d'abord dans

la limite des champs faibles.

[I11.3, EXPRESSION DU SIGNAL DANS LA LIMITE DES CHAMPS FAIBLES

A 1'ordre le plus bas, la perturbation produite par
les deux premié&res impulsions dans la diff&rence des popula-

tions des niveaux a et b s'dcrit

T R T2
(2)(r v) = _%n;g)(v)[e EE f dtJ dre ° xT(t)xz(t-T)

-0 o

iEr e ® lkOVT ]
+e dec| dre x¥(t)yx,(t=t) { +C.C. (III.5)
2 1 ]

- 0 0
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-> > o>
k0 = (k1+k2)/2

=

)

Cette expression se réarrange sous la forme
>
(2) ;2> _ _1 (0),> = -iKre,» >
oy (r,v) = 0. (r,v)e S(kov)+C.C. (I11.6)
+ 0 +® e
ol S(w) = J dtf de'e™ Tk (et x, (' -t) (III.7)

-0 -0

Dans 1'&tablissement de 1'équation (III.5) nous négligeons
la diffusion des atomes au cours de l'intervalle de temps
qui sépare les deux premi&res impulsions de la troisicéme

(cf. paragraphe II.3.3).

A cette étape du calcul, la propri&té de cohérence
mutuelle des deux premi&res impulsions est introduite sous
la forme

xz(t) = Xl(t—tlz) ol t12 = tz—tl (I11.8)

L'équation (III.6) devient alors :

(2) ,» = a _1 (o) ,» L TTLY > >
n_y (r,v) = RS (v)exp 1(Kr+kovt12)S(k0V)+C.C.
~+ oo + . N (III.g)
ol S(w) = I dtJ dt'et? x¥ (e x (e'=t) (III.10)

On constate qu'au deuxidme ordre du développement perturba-
tif seules apparaissent les composantes de Fourier ﬁab(o,z)
et ﬁab(il,z) du réseau de Bragg mentionné au paragraphe
précédent. On obtient plus précisément
- 1 (o) ,» > > S N -
n,(l,v) = -=n (v)S(k v)exp-ik vt = n* (-1,v)
ab 2 ab o o 12 ab (III.11)
Reportant ces expressions dans l'&quation (III.4)
on trouve enfin
War

k

. « ! dr’f drxg(t-r)x3(t-r')fd3vfd3v'nig)f$)n§g)(3')X

o 0
xS*(Koz)S(Koz')xexp-i[w_(z,r)-w_(;',T')]

(I11.12)



Wﬁé « [ dr'( drxg(t-r)x3(t-1')[d3vfd3v'nig)(3)n§§)($')
) )
s*(ﬁj)s(i{j')exp-i[¢+($,r)-m+<$',T')] (III.13)
oll mt(C,r) = (K3T1Eot12)$

Les champs xi(t) sont des fonctions aléatoires du
temps. Expérimentalement on enregistre les signaux succes-
sifs produits par une série de séquences excitatrices. L'in-
tensité du signal est une fonctionm aléatoire du numéro d'or-
dre dans cette série. Seule la moyenne des signaux est si-
gnificative. La moyenne d'un nombre infini de signaux coiIn-
cide avec l'espérance mathématique que nous déterminons
dans le paragraphe suivant apr&s avoir pré&cisé& les proprié-

tés statistiques du champ excitateur.

I11.4, EXPRESSION DU SIGNAL EN MOYENNE STATISTIQUE

IIT.4.1. PROPRIETES STATISTIQUES DU CHAMP EXCITATEUR

Les impulsions excitatrices de dur&e 7. et de largeur

L

spectrale w telle que w >> 1, sont représentées par

L’ L'L
leur fréquence de Rabi X(t), fonction complexe dont 1'ampli-

tude et la phase sont des fonctions aléatoires du temps.

Nous supposons que X(t) peut s'@crire sous la for-

me
X(e) = x%(t)e(e) (ITI.14)

od X°%(t) est une fonction lentement variable du temps
ldX°(t)/dt| N Xo(t)/'rL et e(t) est une fonction aléatoire.
Nous dé&signons par le symbole <> 1l'espérance math&matique
d'une fonction aldatoire. Dans notre cas l'espérance ma-
thématique s'identifie 3 la moyenne ré&alisée sur un nombre
infini de séquences d'excitations. La fonction e(t) dont

nous supposons lL'espérance mathématique nulle et la
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densité& de probabilité indépendante du temps est dite cen-

trée et stationnaire. Il s'ensuit que

<e(t)> =0
<g(t)e*(t-1)> = g(1) (I11.15)
<e(t)e(t=1)> = <eg*(t)e*(t=-1)> = 0

La fonction g(t) est appelée fonction d'autocorrélation. Sa
largeur T, s'identifie 3 1l'inverse de la largeur spectrale :
=1

T, ® @ . La fonction e(t) est normalisée de fagon que

g(o) = 1. Dans ces conditions, l'intensité moyenne de 1'im-
pulsion décrite par Xx(t) est proportionnelle & <x(e)x*(t)> =
= lxo(t)lz. Ainsi la fonction |x°(t)|2 apparait-telle comme
l'enveloppe de l'intensité de 1'impulsion excitatrice. Sa
largeur est Ty*
En outre nous supposons que le processus aldatoire
représenté par e(t) est gaussien. On peut alors faire usage

de la propriété de factorisation des moments [28,29]
n

<e(t1)...e(tn)e*(tn+1yue*(t2n)> =) I <€(tj)e*(t

P j=1 P(n+j))”

(III.16)
od la somme porte sur les permutations des n entiers com-

pris entre n+l et 2n.

Enfin nous supposons que les deux premilres impulsions

sont dé&corrélées de la troisiéme

<el(t)e§(t')> <sz(t)e§(t')> <€1(t)e3(t')> =

<€2(t)e3(t')> 0 (III.17)

IIT.4.2. ESPERANCE MATHEMATIQUE DU SIGNAL

a) Expression formelle

L'expression formelle de l'énergie emportéde par le
. . ) > > - -
signal dans les directions ke et ké est donnée par 1'&qua-
tion (III.4). L'espérance mathématique de ces expressions

se simplifie en notant que le champ x3(t) est décorrélé des



champs X, et X, et que le temps de corrélation T, est plus

court que tous les temps caractéristiques mis en jeu. On

obtient :w i (;-3')T
<Wp > o« [ drfdavjd3v'<ﬁ:b(l;g)ﬁab(l;3')>e 3
(I11.18)
o —ik L (V-V') T
« 3 340 Ak (=1:9Y3 R R 3
<Wzé> f dt[d v(d v <nab( l,v)nab( 1;v')>e
)

Une forme plus explicite du signal ne peut &tre obtenue qu'au
prix de la détermination des composantes de Fourier
2 > . ]
nab(tl,v). Nous examinons dans le chapitre IV le calcul
de ces composantes en champ intense. Dans le pré&sent chapi-
tre nous obtenons <WE > et <Wz,> dans la limite des champs
e e
faibles (e1 << 1, 62 << 1),

b) Espérance mathématique 3 la limite des champs faibles

L'expression de ﬁab(il;z) dans la limite des champs
faibles est donnée par l'&quation (III.I11). En utilisant
la propriété de factorisation des processus gaussiens

(équation III.16) on obtient finalement (appendice A)

= (0) 2
f dVz<nab (Vz)>

<Wa> >« dt k‘go (k1')|2+h(1:)-co (I11.19)
k ab +00
et ae|x% ¢ty 2)?
12 |
> -> - >
od € = 1 pour k = k_, e= -1 pour k = ké et
go (kt) fdv (v Jexp ikv_T (I1I1.20)
= n P v .
ab Vo zab’ 'z z
= o 2 2
h(t) = ( dt|x1(t)| |X?(t—r)| (I11.21)

-0

L'allure de la fonction <W> > est représentée sur la figu-

(0)ke
III.] dans le cas ol Doy (vz) est une distribution de Maxwell
Boltzmann dont la vitesse quadratique moyenne est désignée

par <v>,



- 54 -

cu

N A

[ -SUEZ 2>y

sug = 19

oo uu_w =

T,

1oubis np sysusyuy \

Figure III.|




Dans la direction ﬁe, l'énergie &mise sous forme
d'écho stimulé se compose de deux termes. Lorsque l'inter-
valle de temps entre les deux premiéres impulsions change
de signe, passant de t12 >0 3 €1y < 0, la contribution du
premier terme disparalt sur un domaine de variation de tio
de 1l'ordre de (kV)-l. En revanche la disparition du deuxié-
me terme s'op&re sur un domaine de variation de t,, de l'or-

dre de T Le premier terme est la signature d'une excita-

L
tion cohérente de la distribution de vitesse sur toute sa
largeur. Il est cependant accompagné par un second terme
dont la variation en fonction de t,, est caractéristique
des &chos stimulés formés par des impulsions de durée L
mutuellement incohérentes. Les contributions de ces deux

termes sont &gales lorsque [t ,[ >> 1, et lorsque t,, = 0.

L

L'origine de ces deux termes est localisée dans
l'expression <ﬁab(tl;$)ﬁ:b(tl,$')> qui apparait dans 1'é-
quation (III.18) et dont le développement fait apparaitre

(cf. équation III.7) l'espérance mathématique suivante :
axFerx, (e (e x%(e™)>

Dans l'hypoth&se d'un processus gaussien, cette expression

xplerx, (e')><x (") xg(e")>
+oaxFe)x (eM)><x, (e ) k(e )>

Le premier terme de ce développement met en jeu la corré-
lation entre les deux premidres impulsions. C'est lui qui
est responsable de la premidre composante de l'expression
de <W,>. Le second terme du développement ne couple pas
entre eux les champs associés & des impulsions différentes.
Il n'est donc pas sensible 3 la cohérence mutuelle entre
‘les deux premidres impulsions. Ce terme est responsable

de la seconde composante de l'expression de <Wk>. D'aprés
les propriétés de la fonction d'autocorrélation, et la re-
lation de cohérence entre les deux premi@res impulsions
(8quation III.8), le terme corré&lé <xT(t)X2(t')><X1(t")X§(t"')>
contribue au signal 3 condition que les temps t, t', t'",

t"' vérifient :
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|t-t'-t < 1T et |t"-t" -t

12| NvooTe t

12l % T,

Le signal peut donc &tre considéré comme la résultante de

. 2 . . -1 .
signaux &lémentaires produits par les L couples d'im-

L
pulsions é€lémentaires de durées T, distantes de tio dont

se composent les deux premi&res impulsions (figure III.2).
L'intervalle t,, entre ces impulsions élémentaires est dé-
fini avec une résolution T. gqui indique donc la limite de
résolution temporelle de l'exp&rience. Le terme non corré-
18& <xT(t)X1(t")><X2(t')X§(t"')> contribue au signal & con-
dition que |t"-t] LT, et |t"-t" | X T, Une impulsion &lé-
mentaire extraite de la premid&re impulsion participe au si-
gnal en se couplant 3 n'importe quelle impulsion &lémentai-
re extraite de la seconde impulsion. La résolution temporel-
le se trouve ainsi fixée & T dans cette composante du
signal. Une représentation dans 1l'espace des fréquences,
complémentaire de cette représentation dans le temps, est

présentée dans 1l'appendice A.

IIT.5, CONCLUSION

Nous avons obtenu,dans la limite des champs faibles,
l'expression du signal d'écho de photon stimulé formé dans

un gaz par une séquence de trois impulsions. Plusieurs hy-

poth&ses spécifient le problZme. Les vecteurs d'onde El’ QZ’

> R . . . - >
k3 des impulsions excitatrices sont tels que kl = k3 et

—> + o~ » 3 -
(kl’kZ) * mrad., Les deux premié&res impulsions sont cohéren-
tes entre elles. La largeur v de la distribution de vitesse,
la durée T des impulsions excitatrices, le temps d'auto-

_ . . .. - =1
corrélation Tc satisfont les conditions Tc << (kv) << TL.

Lorsque l'intervalle t), entre les deux premiéres
impulsions change de signe, la direction d'émission de

-

1'écho bascule de Ke =k, 2 Ké = ZEI—EZ. La moyenne statis-



tique d'un grand nombre de ré&alisations du signal d'&cho
est formée de deux composantes. Le temps de basculement
de 1l'une d'elles est T, . Celui de 1'autre composante est
(k;)-l. La variation de 1'intensité de cette dernidre -

composante dans la direction ﬁe en fonction de t), est

étroitement liée & la transformée de Fourier de la dis-
tribution de vitesse atomique. Cette derni&re composante
est due 3 la coh&rence mutuelle entre les deux premidres
impulsions. Son temps de basculement est la signature de

l'excitation cohérente de la distribution de vitesse sur

toute sa largeur.



IV, EQUATIONS DE BLOCH A COEFFICIENTS ALEATOIRES
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SECTION IV

EQUATIONS DE BLOCH A COEFFICIENTS ALEATOIRES

IV.1, INTRODUCTION

Dans le chapitre précédent nous avons &établi 1l'ex-
pression du signal d'écho de photon stimulé en fonction de
la différence des populations des niveaux a et b, telle
qu'elle résulte de l'interaction du syst&me atomique avec
les deux premidres impulsions excitatrices. Nous avons ob-
tenu le premier terme du développement perturbatif de cette
différence de population que nous avons reporté dans l'ex~-
pression du signal. Dans ce chapitre nous examinons le pro-

bléme de l'excitation en champ intense.

L'8volution du syst@me atomique est gouvernée par
l1'équation de Bloch (&quation II.18) qui, en 1l'absence de
relaxation, se ré&duit 3

dB

ol
x*=x
g & 71
b 3
M = -A 0 —(li%—> (IV.2)
) e X+ x* o
21 2
et ol B(t) = (%)
w

Dans cette &quation X est une fonction du temps, alé&atoire
en phase et en amplitude. L'équation de Bloch est de la
forme de 1'équation différentielle linéaire

dX

It - A(t) X (1v.3)

ol A(t) est un opérateur linéaire antisymétrique 3 coeffi-

cients aléatoires.



Cette équation n'admet pas de solution générale.
Plus précisément on ne sait pas déterminer, pour une réa-
lisation particuli&re de la variable aléatoire X(t), une
expression analytique simple de l'opérateur d'&volution
du vecteur B(t). Une activité importante s'est déployée au
cours de ces derni&res années pour déterminer, & défaut du
vecteur al&atoire B(t) lui-méme, l'expression de ses moments
statistiques [30-36]. Aprd&s avoir examiné la ré&solution de
l'équation (IV.1) pour une réalisation donnée de x(t) (pa-
ragraphe IV.2, .3) nous emnvisageons la recherche de la so-
lution en moyenne statistique (paragraphe IV.4,.5). Nous
montrons alors que les hypoth&ses habituellement retenues
[30-36] ne s'appliquent pas i notre probl&me. Nous obtenons
cependant deux expressions approchées de la différence de

population n 4 partir desquelles nous calculons, dans le

ab
chapitre V, l'expression du signal d'&cho de photon stimu-

le,

IV.2. CAS D'UN cHAMP x(t) REEL. AVEC At << 1

Lorsque X(t) est réel, la matrice M(t) se réduit

a :
0 A 0
~-A 0 =X
0 X 0

Si, de plus, le désaccord de fréquence A est tré&s inférieur

a4 l'inverse de la durée T de 1'impulsion dé&crite par x(t),

alors l1'é&quation (IV.l) est exactement soluble, et la solu-
tion s'dcrit

(o) >
nab(v,t) = n_, {v)cos 6 (IV.4)

pab(v,t) = % nig)(z)elAtsin ]

t
ol 6 = f dtIX(tl) et ol la condition initiale est

-0
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0
B(~») = 0] (1v.5)
NRIES

La solution obtenue est elle-méme une fonction aléatoire du
temps. Cette solution dépend de l'aire de l'impulsion mais
non de sa forme. Ainsi, l'excitation produite par ume succes-
sion d'impulsions est-elle identique & 1l'excitation produite
par une impulsion unique de méme aire. Le résultat de l'exci-
tation est indépendant de 1l'intervalle entre les impulsions.
Il faut cependant noter que lors de l'excitation par une sé-
quence d'impulsions, la quantité T désigne la duréde totale

de la séquence et doit vérifier ATL << 1,

IV.3. CAS D'UN CHAMP X(t) COMPLEXE

IV.3.1. SOLUTION FORMELLE. DEVELOPPEMENT DE MAGNUS

Par la transformation gab(t) = rab(t)exp iAt, 1'é-

quation (IV.1) se met sous la forme

d

= ! :
5 c(t) M'(t) C(¢t) (1V.6)
rab+r.ba
ol c(t) = l(rab-rba) (Iv.7)
nab
0 0 -Im(xexp-iAt)
et ol M'(t) = 0 0 -Re(xexp-iAt)
Im(Xexp-iAt) Re(xexp-iAt) 0

(IV.8)

La solution formelle de cette &quation s'écrit



c(t) = T[eprtM'(t')dt'}C(-“) (1V.9)
od T désigne l'opérateur chronologique de Dyson [37]. Cette
solution s'écrit de fagon équivalente :

® ot gty t _
C(t)=ﬁ+ Y J dtlJ dtz...f n dtnM'(tl)M'(tz)...M'(tnﬂC(-w)
n=]
v - (IV.10)
Il est possible de mettre la solution sous la forme d'une
véritable exponentielle 3 1'aide du développement de Magnus

(38]

C(t) = exp A(t) C(-=) (Iv.1l1)
ot : ACt) = A (y«at®) (ey.. .. (IV.12)
rt
A(l)(t) j dt M (t ) (1IVv.13)
(2) T“t t
A (t) = 7[ dt f dtz[M'(tI),M'(tz)] (IV.14)
"t % t
A(B)(t) = elf dtlj ldtzf 2dt3{[[M'(t1),M'(tz)],M'(t3)]
+[[M'(t3),M'(tz)],M'(tl)]} (IV.15)

(n)(t)

Les opérateurs A sont antisymétriques. Il s'ensuit
que l'opérateur U(t) = exp A(t) est orthogonal. La norme
du vecteur C(t) est donc conservée au cours de son &volu-
tion. L'extrémité du vecteur C(t) se déplace sur une sphére
de rayom constant ||[C(-=)]|] = ngo)(v) La variation de

(v t) au cours du temps résulte du déplacement de ce
vecteur C(t) et non de la variation de sa norme. Parmi les
solutions approchées & l'équation (IV.6) nous devons écar-
ter celles qui, modifiant la norme, masquent,par une rela-

xation parasite, l'origine véritable de la relaxation de

n b(3,t).
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IV.3.2. SOLUTION AU PREMIER ORDRE DU DEVELOPPEMENT
DE MAGNUS

Les matrices A(n)(t) du développement de Magnus

N

étant toutes antisymétriques, l'opérateur exp A(n)(t)
n=1

reste unitaire & tous les ordres N de troncature. Au pre-

mier ordre de troncature du développement, l'opérateur

d'évolution U(t) = exp A(t) se ré&duit 3 :

U(l)(t) = exp A(l)(t) (IV.16)

L'opérateur A(l)(t) se diagonalise sous la forme :
2™ ey = ¥(e) pCe) N(e) (1V.17)
ol D(t) est une matrice diagonale & coefficients imaginaires

et N(t) est une matrice unitaire. Par substitution de (IV.17)

dans (IV.16) on obtient

v (e) = 8%(e) Lexp D(&)] N(E) (IV.18)
On trouve finalement

Re I(Aa,t) .

T-T-W s1n|I(A,t)|

- (0) - ImI(A,t) .
C(t) = n_ " (v) BTG sin| I(a,t)| (IV.19)
cos[I(A,t)|
t

ol 1(a,t) = f dtlx(tl)exp —iAt1 (1v.20)
Lorsque x(t) est réel, avec ATL << 1, on a

(' (e ),M" (£)] = 0

Le développement de Magnus se réduit alors exactement 3 son
premier terme et la solution domnée par 1'équation (IV.19)
est solution exacte de l'Equation (IV.6). La quantité

I(A,») représente la composante spectrale de 1'impulsion
lumineuse qui excite 3 résonance les atomes dont la vites-
se axiale appartient i 1l'intervalle de largeur A/TL centré
en v = A/k. Selon 1l'dquation (IV.19) la distribution de vi-

tesse se d&compose en tranches de largeur A/TL et tout se



passe comme si chaque tranche &tait excitée 3 ré&sonance
par une impulsion &lémentaire monochromatique de durée T
et d'aire |I(A,»)|. On recomnait 12 une image récemment
proposée pour la description du mélange 3 quatre ondes en

lumi&re incohérente [39]. -

IV.4, EQUATION INTEGRODIFFERENTIELLE DE nsp ET APPROXIMATION
DE “GRAIN GROSSIER"

Par combinaison des équations différentielles qui
composent le systéme (IV.6), on obtient une équation inté-

grodifférentielle satisfaite par ooy

Ll .
é%nab(;’t) = -%[ drelATx*(t)x(t-r)nab(3,t-r)+C.C. (Iv.21)
)
L'approximation du grain grossier consiste 3 identifier Doy
avec sa moyenne temporelle effectuée sur un intervalle T
petit devant son temps caractéristique d'évolution mais
grand devant celui des coefficients rapidement fluctuants
X(t). Le temps caractéristique d'é&volution de noy est
désigné par T, Nous essaierons de préciser sa valeur aprés
traitement de 1'&quation (IV.21), Le temps d'évolution de

X(t) est T.- Nous supposons qu'il existe T tel que :

T << T << 7 (1v.22)
c e
Alors on a
N 1 t+T/2 =
nab(v,t) = 7 dtlnab(v,tl) (IV.23)
ot t=-T/2
o . t+T/2
d -> 1 1AT > o] 0 1
Efnab(v’t) = -7J dre nabhnt'ﬂx (t)x (t—T)TJ dtlx
o t=-T/2
Xa*(tl)e(tl-r)+C.C. (IV.24)

L'hypoth&se ergodique identifie la moyenne temporelle d'une
fonction aléatoire sur un intervalle de temps infini avec

son espérance mathé&matique [40]



1 t+T/2
T dtls*(tl)e(tl—r) = <s*(t)s(t-r)>+wT(T), (1v.25)
t=T/2
avec lim y,(t) = 0 et <y, (1)> =0
T oo T T

La condition T »>> Tc.semble autoriser 3 négliger la contri-
bution de la fonction aléatoire wT(T) dans l'équation (IV.25).
Afin de préciser l'importance de wT(T), nous considérons le
cas modéle du télégraphe aléatoire 3 deux valeurs. Le temps
est divisé en intervalles de durée T.- Au terme de chaque
intervalle la fonction e(t) est tirée au sort entre les va-

leurs +1 et -1. On peut alors écrire :

t+T/2 T T/Tc
1 dt'e(the*(t-1) = ﬁ§ Z e(ti)s*(ti-r) (IV.26)
Tio1/2 e b
Pour 1 > Tc on a
1 t+T/2
T dt'<e(tYe*(t=-1)> = 0 (Iv.27)
.l t-T/2
1 t+T/2 2 Ti T/Tc
1) 1
T<[f dte(f)e*(t-r)] > = = .Zl <s(ti)s*(ti)>x
t=T/2 L=
- * - =
><<e(ti T)e (ti T)> T. (IV.28)

-
Hfa

On en dé&duit que <le(r)|2> = Ce résultat semble 1légi-
timer l'identification de 1l'esp&rance mathé&matique i la
moyenne temporelle lorsque T >> T, Cependant la moyenne
temporelle de e(t)e*(t-1) est impliquée dans l'intégration
sur 1 dans l'équation (IV.24). Substituant l1'équation

(Iv.25) dans l'équation (IV.24), on obtient

d > . ® it > o) 2, . .
E?nab(v’t) = ZJ dte HQJV,t'ﬂ[X (€)1 7<e*(t)e(t=-1)>+C.C.

(1v.29)
1

)
dTelATn (g,twﬂxo(t)xo(t-r)w (t)+cC.C.
ab T
)

Dans le premier terme, le domaine d'intégration est délimi-
té par la largeur T de la fonction d'autocorrélation. L'or-
dre de grandeur de ce premier terme est donc
%nab(t)[xo(t)]zrc. Dans le deuxiéme terme le domaine d'inté-
gration est délimité par la largeur 1. de xo(t-T). L'ordre

L
de grandeur de ce terme est précisé par le calcul de



T T
L 2

L T
<|{ dr¢T(r)|2> = xrf<|wT(r)12> = xf% (1V.30)
o

=

¢
L

L'ordre de grandeur du deuxi&me terme est donc - fois su-

périeur 3 celui du premier. La contribution de wT(T) dans

1'équation (IV.24) ne peut donc pas &tre négligée. Le fai-

ble écart entre la moyenne temporelle et l'espérance ma-

thématique de e(t)e*(t-t) est amplifié par l'intégration sur

T. Le temps caracté&ristique d'évolution T, de n tel qu'il

ab’
résulte de la détermination de l'ordre de grandeur de

-
dnab(v,t)/dt, est donc

r, = [x%(e)17 % L (IV.31)
c TL

La condition d'existence de T s'éecrit

T << T << [Xo(t)]«zr-l . (IV.32)
c c T
L
soit encore T, << T
IV.33
[xo(t)]zr T. << iE ( 73)
¢ L T

Ces conditions peuvent &tre satisfaites par T, mais 1'ap-
proximation de grain grossier ne nous permet pas de pro-
gresser dans la résolution de l'équation (IV.21) ol subsis-

te un terme al@atoire important provemnant de wT(r).

L'intervalle T sur lequel s'effectue la moyenne de
e(t)e*(t-1) n'est pas assez grand pour autoriser 1'hypothé-
se ergodique. En revanche 1'hypothé&se ergodique s'appli-
querait 3 une moyenne temporelle effectude sur un domaine
de largeur T tré&s supérieure 4 l'intervalle entre deux im-

pulsions successives.



IV.5:. APPROCHE STATISTIQUE

IV.5.1. INTRODUCTION

Nous avons cherché dans les paragraphes précédents
4 déterminer la différence de population des niveaux nab(z,t)
par résolution directe de l'équation de Bloch. Cependant,
d'apréds 1l'&quation (III.18), le calcul du signal d'écho sti-
mulé requiert seulement la connaissance d'un moment d'or-
dre 2 de la différence des populations. Une approche sta-
tistique, substituant 3 l1'équation de Bloch, les &quations
satisfaites par les moments du vecteur B(;,g,t) semble

adapt&e au probléme.

IV.5.2. EQUATION DE BOURRET [34]

a) Fonction d'autocorrélation du champ centrée en T = 0 et

de largeur Tt _
e

Le vecteur C(t) défini par l'équationm (IV.7) obé&it i
1'équation d'évolution :

c(t) = U(e,t") c(t") (1IV.34)

-

oli l'opérateur d'évolution U(t,t') est solution de 1l'é&qua-

tion
du(e,t') _

T3 M'(t) U(e,t") (Iv.35)

Dans 1l'hypoth&se ol x(t) est une fonction aldatoire centrée
associée 3 un processus gaussien, l'esp@rance mathématique
de U(t) = U(t,=-=), déduite de la solution formelle de 1'é-
quation (IV,35) s'écrit

% [t £ Eoi-1
= ' 1 '
<U(t)> 1+izlf dt]J dtz...f dey, <M' (£ )M (ty). ..M (£,,)>

-0 - 00 -0

(1Iv.36)

Par dérivation on obtient



t
j%<U(t)> = J dt1<M'(t)M'(t1)U(t1)> (Iv.37)

-0

Nous supposons que la fonction d'autocorrélation du champ
excitateur est centrée en T = 0 et que sa largeur est T

On en déduit que

<M'(t1)M'(t2)> = 0 si |t,~t >> T (1v.38)

27% 1
Compte tenu de l'expression (IV.36), l'équation (IV.38) con-
duit 3 :

1 = : .
<M'(£)U(E,)> = 0 si |t -t ] >> T, (IV.39)
Pour tirer parti de cette décorrélation nous &crivons 1l'opé-
rateur d'évolution sous la forme [41] :
U(tl) = U(t,,t,=8t)U(t -d¢) (1V.40)

et nous supposons qu'il est possible de trouver 6t qui vé-
PP q P q

rifie simultanément les conditions

xodt << 1
{Gt 5% T (IV.41)
c
Suivant la premi&re condition
U(tl,tl-dt) x 1 (IV.42)

La deuxiéme condition, conduit, d'apré&s l'é&quation (IV.39),
q

-

a
<M'(tl)U(tl~6t)> = 0 (IV.43)

L'opérateur d'évolution U(t1-6t) étant ainsi décorrélé de

l'opérateur M'(tl) on obtient finalement

<M'(t)M'(t1)U(t1)> <M'(t)M'(t1)U(t1-6t)>

<M'(t)M'(t1)><U(t1—§t)> (IV.44)

<M'(t)M'(tl)><U(t])>
L'équation (IV.37) devient donc

€%<U(t)> = [ dr<M'(t)M' (t-1)><U(t-T)> (IV.45)

(o)

Enfin, 1'équation (IV.38) indique que seule la région

T T, contribue a4 l'intégration sur t. Comme par ailleurs
o ~ . . .
X T, << 1 (8quation IV.41), il s'ensuit que



<U(t-1)> = <U(t)> (IV.46)

Nous obtenons la forme finale de 1'équatiom d'évolution de
<U(t)>, établie initialement par Bourret [34]
®
-c{it<U(t)> = f dr<M'(e)M'(t-1)><U(t)> (IV.47)
o

La démarche suivie pour &tablir cette &quation consiste 2
découper 1'axe des temps en intervalles de largeur §t sta-
tistiquement indépendants les uns des autres. A cette échel-
le de temps le processus aléatoire prend un caractére
Markovien [36]. D'autres approches ont &té adoptées pour
déterminer <U(t)> [30-33]. Toutes reposent sur l'hypothése
d'absence de corrélation & long terme dans le champ excita-
teur. Le paragraphe suivant précise les limites de validité
de 1'équation de Bourret lorsque cette hypoth&se est mise

en défaut.

b) Fonction d'autocorrélation du champ 3 trois pics de lar-

geur T centrés en 1 = 0 et en |[T| = |t12|

La condition de validité de 1'équation de Bourret,
xotc << x%68t << 1, exige que le syst@me atomique n'évolue
pas sous l'effet du champ excitateur tant que le processus
aléatoire garde mémoire d'un &tat antérieur. Si la fonction
d'autocorrélation du champ présente un pic au point 1 = PY
la mémoire du processus est maintenue pendant un intervalle

de temps t et la condition de validité de l'approximation

12

o .
de Bourret se change en X t << x6t << 1, Ce raisonnement

12
qualitatif ignore cependant la forme particuliére de la
fonction d'autocorrélation envisagée. Celle-ci présente
trois pics de largeur Tos l1'un centré en T = 0, les autres

. La condition de validité obtenue wvaudrait

en =
<l - ey,
plutét dans le cas d'une fonction d'autocorrélation & un

pic de largeur centré en T = 0. Nous précisons cette

t
12
condition dans le cas limite d'un champ x(t) réel avec dé-

saccord A = 0.



Dans ce cas, l'équation de Bloch se résoud exacte-

ment et on trouve

t
U(t) = exp f X(tl)dth (IV.48)

od 0O 0 o0
N= |o o 1 (IV.49)
0 0

L'é&quation (IV.37) s'écrit

t t
é%<U(t)> = f dt1<M(t)M(t1)><U(t)>+[ dth(t,tl) (IV.50)
ol

R(t,tl) = [<MKt)MKt1)U(t1)>-<M(t)M(t1)><U(t1)>](IV.51)

Nous déterminons 1l'expression de R(tﬂﬂ)é l1'aide de l'expres-~
sion exacte de U(t). Le premier terme de R(t,tl) se dévelop-
pe sous la forme

t t t
1 o 2n+2(71_ , 1. 1.
=—N f dtlf dtzo..J dt, x

<M(t)M(t1)U(t1)> = T

)
n=0

x<x ()X (eI X(ED) v Xty )> (1v.52)

Dans l'hypoth&se d'un processus gaussien, avec <x(t)> = 0,

on obtient

<x(t)x(t1)x(t;)a..x(t§n>> = <x(t)X(t1)><x(t{).-.x(tén)>

+2n(2n-1)<x(t)x(ti)><x(t1)x(t§)><x(t§).-.x(t§n>>(Iv.53)

Substituant (IV.53) dans (IV.52) on obtient

E t
R(t,tl) = N4<x(t)[ ldt{x(ti)><x(tl)f ldtéx(té)><U(t1)>(IV.54)

-0 - 00
La condition de validité de l'é&quation de Bourret s'dcrit

alors
t t
[ R(t,tl)dt1 << f dt1<M(t)M(t1)><U(t)> (IV.53)

-0 -0

soit encore

t t t t
f dt1<x(t)[ 1dt{x(t})><x(t1)f 1dtéx(t§)> << <x(t)J dex(e;)>

(IV.56)



Dans l'hypoth&se oli le champ s'&crit :
x(e) = x (e)+x, (t-t,,) (1V.57)

la fonction d'autocorrélation prend la forme

<x(t)x(t=-1)> = [x?(t)]z(g(r)+g(r+t12)>

+[X?(t-t12)]Z(g(’[‘)+g(’[—t12)> (IV-SS)

En substituant cette expression dans 1l'&quation (IV.56), on
obtient finalement la condition de validité de 1'é&quation de
Bourret dans le cas d'un champ muni d'une fonction d'auto-
corrélation 3 trois pics de largeur T, séparés par un inter-

valle t12 0.2
(x7 )7t T, << 1 (IV.59)

Cette condition est moins restrictive que celle obtenue plus
haut par un argument qualitatif et qui exige :

o]
XTEp, << ]

Dans la suite nous admettons que la condition de validité
de 1'é8quation de Bourret (&quation IV.59) &tablie dans le
cas particulier d'un champ réel & désaccord nul s'applique

gégalement d& tout champ complexe.

Avec la condition initiale (IV.5), on dé&duit de 1l'é-
quation (IV.47) 1'équation satisfaite par <nab(t)> =

= <U(t)>C (=)

d 1 -iAt

?1?<nab(t)> = -7<x(t)e I*(A,t)><nab(t)>+c.c. (IV.60)
t ~iat,

ol I(a,t) = { dth(tl)e

-0

Par intégration directe on obtient

<nab($,t)> = n;g)(v)exp[-%<I(A,t)l*(A,t)] (IV.61)

L'équation de Bourret fournit l'expression de <n_p>s premier
moment statistique de la différence des populations des ni-

veaux. Cependant ce sont les moments d'ordre 2 qui inter-



viennent dans l'expression du signal d'écho stimul&. En
l'absence d'&quation &quivalente 3 1'équation de Bourret
pour ces moments d'ordre 2, nous nous proposons de déter-

miner une expression approchée de n telle que <n__>

ab’ ab
satisfasse 1'équation de Bourret. On pourra extraire de

. - ->
cette expression de o.p les composantes nab(il,v) pour en

calculer les moments d'ordre 2.

IV.5.3. SOLUTION APPROCHEE DE L'EQUATION DE BLOCH
COMPATIBLE AVEC L'EQUATION DE BOURRET

Dans le paragraphe IV.3.2, nous notons que le pre-
mier terme du développement de Magnus décrit l'excitation
par une impulsion de lumi&re incohé&rente comme l'interac-
tion résonnante de chaque classe de vitesse avec une im-
pulsion monochromatique &lémentaire d'aire II(A,W)|, Dans
l'expression de noo obtenue au premier ordre du dévelop-

pement de Magnus l'effet du champ est complé&tement décrit

par la fonction |I(A,t)|. Nous adoptons cette image et

nous cherchons une solution approchée de n sous la forme

ab

n, = [E an(r(A,t)I*(A,t))n]nig)($) (IV.62)
n

o

Nous imposons & cette expression de satisfaire 1'équation
de Bourret. Par substitution de (IV.62) dans (IV.60) on
obtient

-iAt

(n+Da <xe I*(a, ) (ICA, ) T*(a,t)) ">

n+1l

- -%an<xe_iAtI*(A,t)><(I(A,t)I*(A,t))n> (IV.63)

Dans 1'hypoth&se d'un processus gaussien, on obtient la
formule de récurrence

2(n+1)2an+1 = -o avec a = 1 (IV.64)

L'équation (IV.62) s'écrit alors [42]

o, = 0 (DI V214, 0)]] (IV.65)

ab

ol Jo(x) est une fonction de Bessel,



Nous avons souligné au paragraphe IV.3.l l'importan-
ce de la conservation de la norme du vecteur de Bloch au
cours de son &volution. La solution obtenue dans 1'é&quation
(IV.65) ne vérifie pas cette propri&té. De fagon plus géné-
rale aucune solution approchée telle que nop = 0 lorsque
|7(a,t)| >> 1| ne vérifie cette proprié&té. Ces solutions de-
vraient donc &tre &écartées. Cependant seuls sont impliqués
dans le calcul du signal, les moments d'ordre 2 de noye Donc,
avant de rejeter aucune des approximations envisagées, nous
comparerons dans le paragraphe suivant les valeurs de

<nib> auxquelles elles conduisent.

IV.5.4., COMPARAISON DES ESTIMATIONS DE <nab> ET DE

<n >
—ab—

IV.5.4.1. Estimations de <nabz

a) Equation de Bourret

L'expression de <nab(;,t)> est donnée par l'équation
(Iv.61).

b) Approximation du développement de Magnus au

premier ordre de troncature

A partir de 1l'expression (IV.19), et en notant
que
2n 2. n
<| Ia,t)| "> = nt<|I(a,e)|">

nous obtenons [42]

<nab(3,t)> = n;g)(3)¢<l,%,-%> (1IV.66)

od ¢(B,vy,z) est une fonction hypergéométrique dE&générée et
ol o = <lI(A,t)‘2>. Les courbes représentatives des expres-
sions (IV.61) et (IV.66) sont tracdes sur la figure IV.1,.
Elles présentent toutes deux l'allure de courbes de relaxa-

tion dont le taux s'exprime simplement dans la limite ol
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Figure IV.!I




kVTc << 1, On a en effet alors

t
a = f dt'ys(t') (IV.67)

- 00

o v (£) = [><°<t)]2rc (1V.68)

La quantité Ys(t) représente le taux instantané de relaxa-
tion de la différence de population moyenne par le champ

8lectromagnétique.

IV.5.4.2. Estimations de <n§bi

a) Solution exacte au quatriéme ordre

Nous avons noté au paragraphe IV.5.2 qu'il n'existe
pas pour les moments d'ordre 2 d'é&quation analogue 3 1'é-
quation de Bourret. A partir de 1'équatiom (IV.21) on
obtient cependant l'&quation suivante
a2 _ ® o iAt 1
FERR S -[<nab(t)x*(t)f dte x(t—r)nab(t-r)>+C.C.J(IV.69)

o

Dans l'hypoth&se d'un processus gaussien, nous obtenons
par itérations successives 3 l'ordre 4 en a

<n2> = [l-a+%a2-la3+iia4+..,]

3 78 (IV.70)

ot m=n_, /a0l

b) Approximation du développement de Magnus au

premier ordre de troncature

A partir de 1'équation (IV.19) nous obtenons
[42]

nt> = ceos?[ 18,03 |> = 5(1+0(1,5,-a))

2 2 4 3 8 4
<1-0L+-§0t “E'OL +m0ﬁ +.-.+> (1v.71)
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¢c) Carré de la solution de l'équation de Bourret

. o 2 2 P
Identifiant <nab> avec <n . >, et utilisant la va-

ab
leur de <m_, > donnée par l'dquation (IV.61) on obtient
2
<p > = <n> =exp -0
az a3 a4
= <1fd+jr-7?+§z+...+> (1v.72)

d) Solution approchée de 1'équation de Bloch

compatible avec 1'Equation de Bourret

Le moment d'ordre 2 de l'expression (IV.65) s'écrit

<[Jo(/7| (e, 0) | >]2

<n > =
= e_“Io(a)
o [,_..32_5 3 35 4 1
= [l a+za e *To7¢ +...J (IV.73)

ol Jo(x) et Io(x) sont des fonctions de Bessel. Les courbes
représentatives des différents développements & l'ordre 4
sont présentées sur la figure IV.2. L'approximation d) est
celle qui, 3 l'ordre 4, se rapporche le plus de la solution

exacte.

IV.6. CONCLUSION

Nous avons analysé& l'excitation d'un systéme 3 deux
niveaux par un champ fluctuant en phase et en amplitude dont
la fonction d'autocorrélation posséde trois pics de largeur
Te situés en T = 0 et en T = *t,,. Nous obtenons deux solu-
tions approchées qui conservent la norme du vecteur de Bloch.
La premidre résulte de la troncature au premier ordre du dé-
veloppement de Magnus. Elle fournit une expression de IR
valable pour toute valeur de tig- Cependant, elle ignore

des contributions du champ & tous les ordres du développement



perturbatif. La secondesolution est obtenue a 1'aide de
l1'équation de Bourret. Elle produit une expression de <n_y”
dont le domaine de validité en fonction de la puissance

est plus étendu. En revanche, cette solution exige que

lt12| < (Xo)-zrzl. Par ailleurs elle ne permet pas de dé&-
terminer les moments d'ordre 2 de noye Toutes les solutioms
approchées que nous envisageons prévoient la relaxation de
<n_,> par le champ électromagnétique avec un taux instanta-

né de l'ordre de Ys(t) = [Xo(t)JZTc-
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SECTION V

EXPRESSION DU SIGNAL D'ECHO DE PHOTON
STIMULE EN CHAMP INTENSE

Vi1, INTRODUCTION

Dans le paragraphe III.4.2 (a) l'énergie &mise dans
la direction Ee sous forme d'écho de photon stimulé est

exprimée par :

ab(l;?)ﬁzb(1;$w>e (v.1)

<wk > « f dt(d\_lrj’d\_;'<ﬁ
e
o)
Le signal d'écho de photon s'&teint lorsque l'intervalle £
entre les deux premidres impulsions change de signe, passant
de tia > 0 & tp < 0. Dans le calcul perturbatif réalisé& au

paragraphe IIT.4.2 (b), l'expression de Wy > se décompose
e

en deux termes. Le premier est lié 3 la cohérence mutuelle
entre les deux premi&res impulsions. L'extinction de sa con-
tribution au signal s'accomplit sur un intervalle de varia-
tion de t12 de l'ordre de (kV)_1 centré en t12 = 0. Le se-
cond terme est indépendant de la cohé&rence mutuelle entre
les deux premidres impulsions. Sa contribution s'&teint
sur un intervalle de variation de t); de l'ordre de Ty

Dans ce chapitre nous proposons une extension de ce
résultat dans le cas ol la différence de population entre

les niveaux s'exprime sous la forme

n, (3,0 = 2% D) zoanlr(A,t)|2n (V.2)
n=

Cette forme est celle que revétent les deux solutions appro-
chées déterminées dans le chapitre précé&dent : approximation

de Magnus au premier ordre de troncature et approximation



compatible avec l'équation de Bourret.

v 2
Vi2. EXPRESSION DU SIGNAL LORSQUE n_, = ngg) L oanlI(a,t)]°"
n=0
L'excitation d'un syst@me & deux niveaux par deux
impulsions de vecteurs d'onde El et EZ et de fréquences
de Rabi Xl(t) et XZ(t) est décrite par l'équation (IV.1)
dans laquelle on a
> >
Kr Kr
i i
x(t) = x,(t)e + Xy(t)e (v.3)
+ + I3 . - I3 .
ol K = kz-kl. Cette description néglige la relaxation par

diffusion du réseau spatial construit dans la population des
niveaux atomiques. Compte tenu de la cohérence mutuelle en-
tre les deux impulsions (&quation III.8), la différence des

populations s'écrit alors :

n

b ngg)(i)Ean[1§A)|2nx(2cosm)2“ (V.4)
n

4+ ]
ol @ = (E¥+At12) et II(A) = f dt)(l(t:)e-lAt

-0

N'r——-

La composante de LI qui entre dans l'expression (V.1) du

signal s'obtient 3 partir des &quatioms (III.1) et (V.4) ;

-iAt

|I (A)|2n n;le 12 (V.5)

A, (1,9 = n§g><3>

Il\/lg

On montre alors (appendice B) que, dans la région ol

ltlzl TL,l'expression du signal se met sous la forme
o ikv |2
« - 2T [ (o) 2
<w§e> [ dr|fdvz<nab(l,vz)>e b Efdvz[nab (vz)] (V.6)
)
S 2 o T ° n+1 p+1 2 _n+p !
oll b Z Z n p 2n C |I (0)|“> (n+p) (Vv.7)



On reconnait dans le premier terme de 1'équation
(V.6) la contribution due 3 la cohérence mutuelle entre
des deux premi@res impulsions excitatrices. Le second
terme prend en compte toutes les contributiomns qui ne
proviennent pas exclusivement de la cohérence mutuelle en-
tre les deux premi&res impulsions. Ce second terme ap-
paralt comme un fond indépendant de t dans la limite 3

12
|t12| << T;+ On constate que la composante du signal

qui résulte de la cohérence mutuelle entre les deux pre-
mi&res impulsions s'exprime en fonction du premier moment
statistique de la différence des populations des niveaux.
Les moments statistiques d'ordre supérieur n'interviennent

que dans l'expression du fond indépendant de tiy-

On sait que <|II(A)|2n> = n!<|Il(A)!2>n. On en dé-
duit 1'expression du premier terme de l1'équation (V.6),
en y remplacgant ﬁab(l,vz) par son expression donnée par

1'équation (V.5) :

o . ikv_ 1|2 9 (% vl 2

Jdr [dvz<nab(l,vz)>e = 2ma J dt nab (vz) (v.8)
o] "t12

< _ n+l_ 2. n
oil a = Z anCZn n.<[Il(O)| > (V.9)

n=1
La forme de l'expression (V.8) en fonction de t12 est iden-
tique 3 celle obtenue par développement perturbatif (para-
graphe III.4.2 (b)).

L'expression du signal se décompose en deux termes
affectés de coefficients multiplicatifs a2 et b2 qui seuls
dépendent de la puissance excitatrice. Dans le paragraphe
suivant nous exprimons les quantités a2 et b2 dans les deux

approximations envisagées au chapitre IV,
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V.3, APPROXIMATIONS PARTICULIERES

V.3.1. APPROXIMATION DE MAGNUS

Dans l'approximation de Magnus au premier ordre de
troncature, la différence de populations entre les niveaux

s'écrit (équation IV.19)

n ;,3,t) = nig)($)cos[[I(A,t)[] (V.10)

ab(

Dans les &quations précédentes on a donc :

a = (;l}l)!n (V.11)
On en déduit (appendice B) :
a = <l-e_B(B+D>/B vo12)
{bz = e-2812<28)
ol g = <|1,(0)]%>

et ol Iz(x) est une fonction de Bessel, On a reporté& sur la
figure V.1, en fonction de B, la quantité R = a2/b2 qui ex-
prime le rapport, en tiy = 0, entre la composante due 3 la
coh&rence mutuelle entre les deux premiéres impulsions, et

le fond indépendant de E1o-

V.3.2. APPROXIMATION COMPATIBLE AVEC L'EQUATION
DE BOURRET

Dans cette approximation, la différence de popula-

tions s'écrit :

nab

(r,v,t) = nig)(z)Jo</7|1(A,t)|) (V.13)
Dans les équations de a2 et b2 on a donc

_ ("

(V.14)
2% (nt)?
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On en déduit (appendice B)

a=e? I,(8) (V.15)
Comme nous l'avons vu plus haut, la composante du si-
gnal due & la cohérence mutuelle entre les deux impulsions
s'exprime en fonction du seul premier moment statistique de
oy Aussi la validité de l'expression (V.15) est-elle seu-
lement lie & celle de 1'équation de Bourret et non & celle
de l'approximation supplémentaire, développée au paragraphe
IV.5.3, et qui aboutit & l'expression (V.13) de nab(¥,3,t).
En revanche, l'expression de b2, obtenue 3 partir de (V.14)

et (V.7), requiert la validité de l'expression (V.13).

Nous avons vu que le domaine de validité de 1'équa-

tion de Bourret est délimité par la conditiomn :
012
[(x"1%¢

12T <€ 1, La comparaison des expressions obtenues
dans les deux approximations envisagées est donc pertinente
en t12 = 0. La figure V.2 représente, en t12 = 0, la varia-

-

tion en fonction de B de la composante du signal lide &
la cohé&rence mutuelle entre impulsions excitatrices. Les
courbes correspondant aux deux approximations envisagées

présentent des comportements analogues.

V.4, CONCLUSION

Nous obtenons dans ce chapitre l'expression de la
variation du signal d'écho de photon stimulé en fonction
de la puissance des impulsions laser. Cette expression se
décompose en deux termes. L'un, 1ié 3 la coh&rence mutuelle
entre les deux premi&res impulsions excitatrices, s'expri-
me en fonction du seul premier moment statistique de ooy

L'autre est un fond constant dans la limite en Elg <5 Ty-

La courbe de variation du signal en fomction de tig << Tp

ne subit aucune déformation sous l'effet de la puissance

excitatrice. Il est difficile de préciser dans quelle me-



sure ces propriétés subsisteraient si une expression de
IR plus proche de la solution exacte que 1'équation (V.2)

était adoptée,
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SECTION VI

MONTAGE EXPERIMENTAL

VI.1. ECHO DE PHOTON STIMULE DANS LA VAPEUR DE CESIUM

VI.l.l. PRINCIPE DE L'EXPERIENCE

Nous réalisons sur la transition 6s-7p du Césium une

expérience d'écho de photon stimulé dans la configuration

décrite au chapitre III. Les vecteurs d'onde ﬁl’ KZ’ §3 des

. . [ +
impulsions excitatrices sont tels que k1 = K3 et
+ .
(kl,ﬁz) = mrad. L'&chantillon est une vapeur & 1'équilibre

thermodynamique. La largeur Doppler w_. de la transition, la

D

durée T des impulsions et leur temps d'autocerrélation Te

satisfont la condition

T << W << T,
c D L

Les deux premiéres impulsions, issues de la méme source,
sont cohérentes entre elles. L'aire 64 de la troisié&me im-

pulsion est telle que 63 << 1. La troisi&me impulsion tra-
verse l'échantillon apré&s extinction des deux premi&res.
Nous mesurons la variation de 1l'intensit& du signal d'é&cho
8mis dans la direction Ke = KZ en fonction de l'intervalle
t12 entre les deux premi&res impulsions. Selon les expres-
sions obtenues aux chapitres III et V, la courbe ainsi dé-
terminée est étroitement lide 3 la fonction de distribution
de vitesse atomique. Nous désirons vérifier cette propriété
et explorer les phé&noménes parasites qui affectent la forme

de 1la courbe,
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VI.l.2. QUELQUES PROPRIETES DU CESIUM

Le Césium est un &lément alcalin lourd dont un seul
isotope est stable. Sa masse est m = 133 u.a. Les mesures
de la tension de vapeur [45] sont report@es dans le tableau

sulivant :

Température (°C) 25.4130.2(38.2139.9|46.2| 67.8] 72.7

Tension de vapeur (lO-6 torr) | 1.53(2.43(5.12(|6.03(10.72|63.42(87.66

L'expérience est réalisée sur la transition 6s-7p du Cé&sium.
Les structures fine et hyperfine de cette transition sont
représentées sur la figure VI.I [43,44]. Les durées de vie

des niveaux 7p2P et 7p2P sont respectivement 134(3) ns

3/2 1/2

et 158(5) ns [46]. Les forces d'oscillateur des transitions
6s—7p2P3/2 et 6s—7p2P sont respectivement 1.33><10_2 et

1/2
3.20x1073 [47].

V1.2, DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Le schéma du dispositif expé&rimental est représenté
sur la figure VI.2. Nous décrivons ci-dessous les principaux

€léments qui le composent.

VI.2.1. SOURCE LUMINEUSE

Les trois impulsions excitatrices sont issues d'une
méme source. Il s'agit d'une source superradiante consti-
tuée par un laser & colorant privé de son miroir de sortie.
On dispose ainsi d'une source dont le spectre d'émission
est dépourvu de structure de mode. Le milieu actif (&thanol
+ coumarine 460) est contenu dans une cellule 3 circulation

en silice fondue de forme parallélépipédique (Hellma) : le
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colorant est excit& transversalement par un faisceau &

A = 355 nm obtenu par triplement de fréquence du faisceau
I.R. 8mis par un laser Nd-~YAG. Un réseau & &chelette utili-
sé en montage Littrow permet d'obtenir 1'émission super-
radiante 3 la longueur d'onde choisie. L'adaptation optique
est assurée par un télescope placé entre la cellule et le
réseau. Un amplificateur porte 1l'énergie par impulsion &

]l mJ. La distance de 4 m ménagée entre la source superra-
diante et l'amplificateur permet d'éviter tout couplage en-
tre eux pendant la durée du pompage (12 ns). La durée des
impulsions superradiantes est comprise entre 5 et 7 ns.
Leur largeur spectrale se situe entre 5 et 10 GHz. Le taux

de répétition est de 15 s-l.

VI.2.2. DECOMPOSITION EN TROIS IMPULSIONS DECALEES
DANS LE TEMPS

La séparatrice S1 préléve le faisceau 3 et le dirige
vers une ligne 3 retard optique (cellule de White [48]). La
séparatrice 5, préléve le faisceau | qui apr@&s recombinaison
avec le faisceau 3 subit un retard variable avant d'étre

recombiné avec le faisceau 2 sur la mélangeuse M,.

La cellule de White que traverse le faisceau 3 est
constituée de trois miroirs My, My, Mg de méme rayon de cour-
bure R = 40 cm disposés de telle sorte que M, et M2 sont
image 1'un de 1'autre dans le grand miroir M, et que le
centre C, (resp. C2) du petit miroir M, (resp. M2) est sur
le miroir M3 (figure VI.3). Le faisceau sort de la ligne &
retard apré&s un nombre d'aller-retour déterminé& par la po-
sition et la distance des centres C, et C, des petits mi-

roirs. On peut faire varier le retard t13 = ty~t; par pas

1
de 4R/c = 5.33 ns en jouant sur l'inclinaison de M, et donc
sur la position de C,. A 1'aide de ce montage, de grands
retards sont réalisés sous un faible encombrement. De plus,
les caractéristiques géométriques du faisceau de sortie ne
dépendent pas du nombre d'aller-retour. Dans notre expérien-

ce les mesures sont ré&alisées avec t13 = 18 ns.
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Figure VI.3




La ligne & retard variable placée sur le trajet des
faisceaux | et 3 est constituée de trois prismes & réflec-
tion totale (figure VI.4). Deux d'entre eux sont solidaires
d'un plateau de translation motorisé sur coussin d'air
(Microcontr8le TCA 250). Le troisi&me est fixe. Lorsque le
plateau parcourt la distance 2, le chemin optique des
faisceaux varie de 42%. La course du plateau &tant de 19 cm,

le domaine de variation de t12 s'd8tend sur 2.53 ns.

vi.2.3. FOUR

La vapeur de Césium est contenue dans une cellule
cylindrique en verre spécial (Corning Glass 1720) longue
de 22 cm, munie d'um queusot et reli&e & un banc de pompage
3 travers un robinet en pyrex. (Figure VI.5). Ce dernier est
constitué de deux rodages dont on contrdle l'emboitement par
déplacement d'une masselotte magné&tique. La cellule et le ro-
binet sont enfermés dans une enceinte thermostat&e, On Evite
ainsi la formation de points froids et la condensation du
Césium sur les fenétres de la cellule ou sur la paroi du tu-
be de liaisom au banc de pompage. Le Césium est contenu dans
le queusot, Ce dernier est isolé& de 1l'enceinte et sa tempé-
rature est fixée par une circulation d'huile thermostatée.
Ce montage permet de contrdler séparément la température de
la vapeur et sa densité, La température de l'enceinte peut

atteindre 350°C et celle de 1l'huile 200°C.

VI.2.4, SELECTION ANGULAIRE ET TEMPORELLE DU SIGNAL

Le signal et les impulsions excitatrices se propa-
gent dans des directions voisines. Or seul le signal doit
atteindre le détecteur qui serait aveuglé par les impulsions
excitatrices. Les impulsions 1 et 3 émises dans la direction
El = §3 distinctes de ﬁe = gz sont 8liminées par sélection
angulaire., L'impulsion 2 qui se propage dans la méme direc-
tion que 1'écho est &liminde & 1l'aide d'un obturateur élec-

tro-optique qui s'ouvre seulement apré@s son passage.
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A la sortie du four les faisceaux traversent une
lentille convergente de distance focale £ = 30 2 40 cm. Un
trou d'épingle est alors placé& sur le trajet du faisceau 2
au point de diamé&tre minimum. Pourvu que la divergence des
faisceaux soit inférieure 3 1l'angle (ﬁl’iz)’ un trou d'é-
pingle ajusté 3 la dimension du faisceau 2 laisse passer
ce faisceau ainsi que le signal d'&cho stimulé tandis qu'il

arréte les faisceaux | et 3.

Le faisceau 2 et le signal rencontrent alors un ob-
turateur &lectro-optique constitué de cellules de Pockels
placées entre des prismes polariseurs croisés (prismes de
Glan) (figure VI.2). L'ouverture de l'obturateur est com-
mandée dans l'intervalle de temps qui s'écoule entre l'ar-
rivée des deux premi&res impulsions et celle du signal
d'écho. Le principe de fonctionnement de ce dispositif repo-
se sur l'apparition de biré&fringence dans un cristal soumis
4 un champ &lectrique. La cellule de Pockels est, en 1'ab-
sence de champ électrique, un cristal uniaxe (KDP) dont on
oriente l'axe optique suivant la direction de propagation
des faisceaux lumineux. La vibration lumineuse, conserve
alors en traversant le cristal la polarisation fix&e par le
premier prisme et elle est arrétée par le deuxiZme polari-
seur. Le taux d'extinction dépend de la qualité spatiale des
faisceaux laser. Il atteint lO6 dans notre expérience pour
un obturateur composé de deux &tages en série. Sous l'effet
d'un champ électrique appliqué suivant 1'axe optigque initial
le milieu devient biaxe. Le cristal modifie la polarisation
de la vibration lumineuse dont la composante paralléle au
deuxi&me polariseur est alors transmise, L'ouverture des
cellules de Pockels est command&e par les impulsions hau-
te tension (3 kV) que fournit un commutateur HT (figure
VI.6) déclenché par la photodiode PD,. Cette valeur de la
haute tension correspond 3 la transmission maximum du dis-
positif & 459 nm. Le cristal polaris& se comporte alors
comme une lame A/2. Le commutateur HT est constitué& par une
chalne de transistors qui fonctionnent en régime d'avalan-

che. Chaque étage de -la chalne comprend huit transistors



- 98 -

Aflux transmis

HT. = 4700V

obturaleur a une

cellule de Pockels Lns

? flux fransmis

H.T.=4600V

obluraleur a deux
cellules de Pockels

montées en cascade

A

Figure VI.7




- 99 -

montés en paralldle. La tension de commutation est fix&e
par le nombre d'8tages mis en série. Elle est de 400 V par
étage. La mise en série de 13 &tages (soit 108 transistors)
permet d'atteindre une tension de commutation maximale de
5000 V. La transmission d'un faisceau laser continu monomo-
de 3 travers les cellules de Pockels permet d'optimiser
leur rapidité&. Les traces obtenues sur un &cran d'oscillos-
cope Tecktronix 485 (figure VII.7) représentent le flux
transmis en fonction du temps. La valeur de la tension de
polarisation (HT = 4600 V) utilis&e dans cette opération,.
est adaptée 3 la longueur d'onde de la lumié&re transmise
(600 nm)., Le temps de montée de l'obturateur est inférieur
i 2 ns. Une ligne & retard électrique permet de retarder

le déclenchement du commutateur HT par pas de | ns et de
provoquer ainsi l'ouverture des cellules de Pockels au mo-

ment désiré.

VI.2.5. POLARISATION DES FAISCEAUX

L'expérience est ré@alisée dans deux configurations

de polarisations différentes :

- = Polarisations croisées : les polarisations des deux
premié&res impulsions sont rectilignes et crois&es. Les pola-
risations des faisceaux | et 3 sont identiques. L'écho est
détecté suivant la polarisation du faisceau 2. Cette confi-
guration améliore 1'é&limination du faisceau 3 qui est arré-
té par le premier prisme de l'obturateur &lectro-optique.

L'angle (KI,KZ) peut alors &tre réduit jusqu'@ 1 mrad,

- Polarisations parall&les : toutes les impulsions ex-
citatrices ainsi que 1'écho ont méme polarisation rectili-
gne., L'&limination du faisceau 3 est obtenue par la seule
sélection angulaire. L'angle (EI,EZ) atteint alors typique-
ment 20 mrad. Un angle aussi important ne contrevient pas
3 la condition d'accord de phase qui est ici indépendante

de la valeur de (ﬁl,ﬁz). La condition d'élimination de l'ef-
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fet Doppler transverse et de la relaxation par diffusion

(chapitre II.3.3) est elle aussi satisfaite.

VIiI.2.6. DETECTION ET ACQUISITION

Aprés sélection angulaire et temporelle, le -signal
atteint un photomultiplicateur rapide a4 14 &tages (la Radio
Technique RTC 2254B) relié 3 un intégrateur i porte varia-
ble (EGG/PAR 162+165). L'ouverture de la porte est déclenchée
par la photodiode PDI' A l'instant t de fermeture de la por-
te, le signal issu de l'intégrateur peut &tre décrit par

=] T - L.

I(t) = z ( ’ Q;L I(t-nT+t'-Tp) exp—(i—:r;iiz>

=0 P i
ol I(t) représente le signal & l'entrée de l'intégrateur, fi,
Tp, T désignent respectivement la constante d'intégration, la
durée d'ouverture de la porte, et l'intervalle entre deux im-
pulsions successives du laser pompe. Dans notre expérience le
taux de répétition du laser pompe vaut T-l = 15 sf-1 et nous
ajustons les paramétres T, et rp a T, o= »5 Us et rp = 100 ns.
La constante de temps de l'inté&grateur i porte est de l'ordre

T
de ?i * T = . 4 s. La constante de temps finale de 1l'appareil

P
est en fait portée & .5 s par un intégrateur supplémentaire

placé en sortie.

Pour obtenir la courbe représentative de la variation
d'intensité du signal.en fonction de ti,s on enregistre le
signal issu de l'intégrateur tandis que la ligne 4 retard
variable, animée d'un mouvement de va-et-vient asynchrone,
explore un domaine de 2.53 ns autour de la position ti, = 0.
L'intervalle de variation de t;, est parcouru en l2s, ce qui
représente 180 tirs du laser pompe. La position de la ligne
d retard est indiquée par un signal digital compris entre 0
et 152, La course de la ligne & retard est donc divisée en

152 pas ou canaux. Une séquence d'impulsions excitatrices au

moins est &mise 3 chaque pas.
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Un microordinateur met en mémoire, 3 chaque tir du la-
ser pompe, la position de la ligne 3 retard et l'intensité& du
signal issu de l'intégrateur. Les enregistrements que nous
avons effectués comprennent en général 9000 mesures accumulées
en 10 mn. Ceci correspond & 60 mesures environ pdr canal de
la ligne 3 retard. La mémoire du microordinateur utilisé
(IBM PC~XT) est divisée en segments de 64 Koctets. Chacune
des deux voies de mesure (position de la ligne & retard,
signal d'é@cho) est adressée 3 un segment déterminé, A raison
de 2 octets par mesure, la limite de capacité@ pour un enre-
gistrement se situe 3 32000 mesuresaccumulées en 35 mn. Les
mesures sont toutes stock@es en mémoire pour un traitement
ultérieur mais le temps mort de 60 ms entre deux tirs succes-
sifs est mis 3 profit pour effectuer en cours d'acquisition
la moyenne des signaux enregistrés dans chacun des 152 canaux,
La moyenne statistique du signal est ainsi visualis&e en temps

réel, pendant l'enregistrement.

Dans le chapitre suivant nous examinons les profils
obtenus 3 la lumidre de la discussion théorique des chapitres

III, 1Iv, V.
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SECTION VII

RESULTATS EXPERIMENTAUX., DISCUSSION

VII.1, CONDITIONS EXPERIMENTALES

VII.!.1, EPAISSEUR OPTIQUE DE L'ECHANTILLON

Considérons un gaz composé de syst@mes i deux ni-
veaux reliés par une transition de fréquence A Dans la
limite ol la largeur Doppler est tré&s supé&rieure & la lar-
geur homogéne de la transition, le coefficient d'absorption

par unité de lomgueur & la fréquence v s'écrit [49]

k = ko exp-[Z(v—vo)VLnZ/vD]2

v
ol L 3recfikN/vD

= 2. - . ' < 2 2
ol r, désigne le rayon classique de 1 électron (re = e /mec”),
fik est la force d'oscillateur, N est la densité@ atomique et

v / _

Vp = E—E%EE %% est la largeur Doppler. Dans notre expé-
rience la température de la cellule est T = 420 K, la tempé-

rature du queusot fixe la tension de vapeur & 12><10_6 Torr.
On obtient alors :

v = 831 Mz k= 2.7x10°% cm”!
D o)

L'épaisseur optique de la colonne de vapeur de longueur
L = 22 cm est : koL ¥~ ,6. On peut alors montrer que 20 7% de
l'énergie émise sous forme d'&cho de photon est absorbée par

1'échantillon.
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VII.1.2. FREQUENCE DE RABI

Dans les calculs développés dans les chapitres pré-
cédents les transitions optiques couplent toujours des ni-
veaux non dégénérés. Or les niveaux couplés par la transi-
tion 6s-7p du Césium sont dégénérés. Dé&s lors le terme d'in-
teraction avec le champ &lectromagnétique est fonction des
sous-niveaux mis en jeu et il est impossible de caractéri-
ser l'interaction 3 l'aide d'une seule fréquence de Rabi.
Renongant 34 un examen détaillé nous négligeons la structure
hyperfine et nous écrivons le terme d'interaction entre un

champ polarisé suivant O0x et un syst@me 3 deux niveaux
2 _2P

Sl/2 sous la forme

1/2

1
— 1 ==
1 1 1 1 /2 2
~<zn8|E D lgm> = ~E cos(ut+o) <z || D] ?( >

=]

o
1

=]

La fréquence de Rabi correspondante s'écrit

1 1

Par ailleurs on a [50]

4 -1 L2
£ip = 3é1(hxrec) | <k || D|| i>]

et l'expression du flux lumineux en fonction de l'amplitude

du champ s'écrit

¢ = cEi/4w

On obtient donc finalement

2
x = fikkre¢/ﬁ

En 1'absence d'atténuation, le flux lumineux de chacun des

faisceaux | et 2 & l'entrée du four s'élave i 105 Watt/cm2
La fréquence de Rabi correspondante est y = 6><109 s—l. Le
flux lumineux du faisceau 3 est fortement atténud. Il at-
teint 103 Watt/cm2 ce qui correspond 3 ¥ = 6xlO8 s—l.
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VII.2, ETUDE EN POLARISATIONS PARALLELES

Sur la figure VII.l sont tracées les courbes repré-
sentatives de la variation de l'intensité moyenne du signal
d'&cho en fonction de l'intervalle t,, entre les deux premié&-
res impulsions. Les courbes en trait plein sont obtenues ex-
périmentalement pour trois intensit&s différentes des impul-~-

sions excitatrices.

Ces éourbes sont obtenues par traitement des enregis-
trements dont un exemple est présenté sur la figure VII.2 (a).
Un enregistrement est composé de deux traces qul correspon-
dent aux deux sens de déplacement de la ligne & retard varia-
ble. La constante de temps de l'intégrateur & porte variable
produit un &cart entre les deux traces. Sachant qu'une trace
est parcourue en 12 s, on vérifie, par la mesure de l'écart
entre les traces, la valeur de la constante de temps de 1'in-
tégrateur (.5 s). Le minimum des courbes est alors pris pour
niveau zé&ro du signal. On &limine ainsi le fond lentement
variable en fonction de PR Puis, par filtrage numérique,
on ne conserve des enregistrements que leurs composantes
spectrales de fréquence inférieure @ 2 GHz. On obtient ain-
si les courbes de la figure VII.2 (b). Enfin on réunit les
deux traces par déconvolution, en attribuant & l'intégrateur
une fonction d'appareil exponentielle de constante de temps
.5 s. Le profil n°3 de la figure VII.l, est ainsi obtenu &

partir des deux traces de la figure VII.Z2.

Les deux premidres impulsions excitatrices sont at-
ténudes d'un facteur 1, 3 et 10 pour produire les profils
numérotés respectivement 1, 2, 3 de la figure VII.Il. La
courbe en pointillé représente le profil théorique de la
composante du signal due 3 la cohérence mutuelle entre les
deux premidres impulsions. La forme de cette courbe est in-
sensible 3 1l'intensité des deux premidres impulsions d'aprés
la discussion du chapitre V. Dans une vapeur & l'équilibre

thermodynamique cette forme est décrite par l'expression
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normalisée :

W(tIZ) = %(l + erf(ktlZVRT/m)>

Les profils expérimentaux s'Ecartent sensiblement de cette
courbe, et ce d'autant plus que les impulsions excitatrices
sont plus intenses. En particulier le signal dé&croit en
fonction de tlgs apré&s un maximum proche de la position

tig = 0. On est tentéd de caractériser cette dé€croissance &
1'aide du taux de relaxation par saturation Y introduit au
chapitre IV : s XZTC. On constate en effet que le produit
Yoty est de l'ordre de 1l'unité, 3 mi-hauteur des profils
expérimentaux (Yst12 = 2 et 1.5 pour les courbes | et 2 res-
pectivement). Par ailleurs le fond lentement variable en
fonction de t,» nomn représenté sur la figure, est sensible-
ment inférieur 3 ce que prévoient les expressions du chapi-

tre V.

La décroissance du signal d'écho en fonction de t12’
au del3d du maximum localisé en tiy = 0, a été observée ré-
cemment dans une expérience assez proche de la notre [21].

Le processus &tudié, présenté comme un mélange & quatre on-
des en lumiére incohérente, met en jeu deux impulsions exci-
tatrices seulement. La deuxi&me impulsion cumule les fonc-
tions dévolues dans notre travail aux impulsions 2 et 3. Elle
est chargée de sonder la perturbation qu'elle a contribué

3 construire dans la population des niveaux atomiques. La
confusion des rbles rend plus délicate l'analyse de cette

expérience. Son interprétation reste incertaine.

VI1.3. ETUDE EN POLARISATIONS CROISEES

La figure VII.3 présente les profils expérimentaux
obtenus en polarisations croisées pour les mémes intensités

lumineuses que les profils de la figure VII.l. La configura-
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tion de polarisations croisées est définie au paragraphe
VI.2.5. L'effet de puissance est ici nettement moins marqué
que sur la figure VII.!. Il ne semble perceptible que sur

le profil n°1. Au voisinage de t;, = 0 le profil n°l s'&car-
te peu de la forme attendue. L'analyse des profils 2 et 3,
obtenus & plus faible intensité d'excitation, est compliquée
par une structure oscillatoire 3 une fréquence de l'ordre

de 1.3 GHz. Aucun battement entre transitions classiques
voisines ne semble susceptible de se produire 3 cette fré-
quence. Une corr8lation parasite 3 l'intérieur des impul-
sions excitatrices semble plus vraisemblablement responsa-
ble de la structure observée. Il reste que, débarrassés de
cette structure, les profils 2 et 3 présentent autour de

ti, = 0 une variation en fonction de to plus lente que pré-

vue.

VII+4. MOYENNE STATISTIQUE ET ESPERANCE MATHEMATIQUE

Dans les paragraphes précédents, nous identifions
l'intensité moyenne du signal 34 son espérance mathématique.
L'intensité moyenne du signal pour une valeur donnéde de €
est obtenue par le calcul de la moyenne des réalisationms
successives du signal lors des passages successifs de la
ligne & retard variable 3 la position correspondant 3 la
valeur donnée de t;,+ La moyenne ne s'identifie 3 1l'espé-
rance math&matique qu'd la limite d'un nombre infini de réa-
lisations. L'identification que nous opé&rons pour un nombre
fini de réalisations est entaché&e d'une incertitude. Connais-
sant le nombre de réalisations, nous pouvons déterminer
cette incertitude 3 l'aide de la loi de probabilité de

l'intensit& du signal.
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Nous admettons que la loi de probabilité& coincide
avec la fonction de distribution des mesures réalisées au
cours d'un enregistrement. Dans le montage utilisé& précé-
demment, on recueille & la sortie de l'intégrateur & porte
variable un signal d&j3 moyenné. Afin de recueillir des si-
gnaux individuels, non moyennés, nous remplagons l'intégra-
teur par un dispositif &chantillonneur bloqueur (PAR/EGG
162+163) . Nous disposons en sortie de cet appareil d'une
tension proportionnelle & 1'aire du signal d'écho de photon
stimulé et dont le niveau est maintenu constant pendant
1/15 s, jusqu'3d la détection du signal suivant. La figure
VII.4 (a) représente l'histogramme des mesures qui corres-
pondent au profil de la figure VII.4 (b). L'intervalle de
temps de 2.53 ns parcouru par la variable £, est divisé
en 152 canaux. La valeur moyenne du signal mesur& dans le
canal 1 &tant désignée par Ti’ la valeur normalisée d'un si-
gnal d'intensité Ii recueilli dans le canal i est notée
S = Ii/fi. Cette quantité est portée en abscisse de l'his-
togramme tandis que le nombre N(S) de mesures de méme in-
tensité normalis@e S est porté en ordonnée. Nous admettons
que cet histogramme représente la loi de probabilité de 1'in-
tensité du signal. Nous supposons ainsi que cette loi est

indépendante de tio-

Lorsque n variables aléatoires mutellement indépen-

dantes X, X,...X suivent toutes une méme loi de probabi-
e o . 2

1ité caractérisée par une moyenne m et une variance o , la

quantité :

est elle-méme une variable aléatoire de moyenne m et de va-
riance 02/n. La variance ¢ de la variable S considérée dans
notre expérience, est d'aprés l'histogramme de la figure
VII.4 : o = .4, dans l'hypoth&se ol la loi de probabilité
est assimilée 34 une loi normale. L'intensité moyenne Ti du
signal recueilli dans le canal i est calculé&e & partir de

n = 60 mesures environ. On en conclut que l'incertitude sur
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la détermination de l'espérance mathématique E(Ii) est de

l'ordre de ofi//ﬁ = ,05 Ti.

Les histogrammes des mesures effectuées au cours des
enregistrements de la figure VII.] sont représenté&s sur la
figure VII.5. Rappelons que les conditions expé&rimentales
dans lesquelles sont effectués ces trois enregistrements ne
différent que par l'atténuation des deux premidres impulsions
excitatrices. En particulier la source lumineuse possé&de les
mémes propriétés statistiques au cours de ces trois enregis-—
trements. On observe que la largeur des histogrammes est une
fonction décroissante de l'intensité des impulsions excita-
trices. On congoit alors que la valeur moyenne du signal
est d'autant plus sensible aux structures parasites des im-
pulsions excitatrices que l'intensité de celles~-ci est plus
faible. Les mesures associfes aux enregistrements de la fi-
gure VII.l sont effectuées & l'aide d'un intégrateur i por-
te variable. Le traitement que fait subir cet appareil aux
signaux détectés nous interdit d'identifier les histogrammes
de la figure VII.5 aux lois de probabilité de 1l'intensité
des signaux. L'effet de l'intégrateur est illustré par la
différence de largeur entre deux histogrammes obtenus dans
des conditions de puissance voisines, celui de l'enregistre-~
ment 2 de la figure VII.! et celui de l'enregistrement de la
figure VII.4 (b). Seul le signal du premier enregistrement

est traité par l'intégrateur.

VII.5, BATTEMENTS QUANTIQUES ET TEMPS D'AUTOCORRELATION

L'enregistrement de la figure VII.4 (b) présente des
oscillations réguli&res 3 une frédquence voisine de 10 GHz.
Ainsi se manifeste sans doute un battement entre les transi-
tions relies aux deux sous-niveaux de structure hyperfine du
fondamental 6s (cf. figure VI.1). La manifestation de ce bat-

tement dans le profil exp&rimental indique que la largeur spec-
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trale des impulsions excitatrices excé&de la fréquence du
battement. En d'autres termes, le temps d'autocorrélation est
inférieur & la période de battement, soit 100 ps. La valeur
du param@tre de relaxation Y semble donc surestimée. La mo-
dulation du profil 3 10 GHz est peu marquée. Un calcul dé-
taillé serait nécessaire pour préciser le lien entre le

temps d'autocorré&lation et la profondeur de modulation.






VIII. CONCLUSION







- 115 -

VIIT.+ CONCLUSION

Ce travail représente un premier pas vers la maftrise
de méthodes de spectroscople cohérente en lumiére incohérente.
Notre ambition initiale &tait de r&aliser l'excitation cohé-
rente d'un domaine spectral d'étendue supérieure 3 l'inverse
de la durée des impulsions excitatrices, d'en obtenir la si-
gnature, de déterminer par cette voie la forme du profil in-
homogéne d'une transition atomique et d'en déduire la fonction

de distribution des vitesses.

Nous appuyant sur un calcul perturbatif, nous avons
€tabli le bien-fondé d'un tel programme. Dans une expérience
de démonstration sur la transition 6s-7p de Cs, en phase va-
peur 8 l'équilibre thermodynamique, nous avons pu réaliser
l'excitation cohérente sur toute la largeur de la distribution
de vitesse 3 l'aide d'impulsions lumineuses de durée tré&s su-
périeure 3 l'inverse de la largeur inhomogéne. Cependant, dans des con-—
ditions de puissance lumineuse &levée, les profils exp&rimentaux obtenus

présentent des distorsions importantes par rapport 3 la forme pré-

vue par le calcul perturbatif. Nous avons ainsi &té conduits
8 examiner les conditions de résolution des équations de
Bloch & coefficients aléatoires. Nous avons pu déterminer la
spécificité de notre probléme. Elle tient 3 ce que, dans les
€chos de photon produits par des impulsions successives co-
hérentes entre elles et distantes de t12’ la mémoire des
caractéristiques du champ se maintient sur un intervalle de
temps t,, qui peut étre trés supérieur au temps d'autocorré-
lation T. des impulsions lumineuses. En dehors du voisinage
de ti, = 0, cette situation originale nous interdit d'appli-
quer aucune des méthodes connues de ré€solution des Equations
de Bloch 3 coefficients aléatoires. Ces méthodes supposent
toutes en effet la perte de mémoire des caractéristiques du

champ, au del3d d'ume durée T.» A défaut d'une représentation

plus compl&te de 1'excitation, nous supposons qu'une impul-
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sion lumineuse de durée T peut se décomposer en tranches

1= . -
L’ incohé&rentes entre elles, et que
chaque tranche spectrale se comporte comme une impulsion 1li-

spectrales de largeur T

mitée par transformée de Fourier de durée Ty Au voisinage

de t = 0, la variation du signal en fonction de la puis-

12
sance, calcul&e dans le cadre de cette représentation, est
proche de celle que prévoient les méthodes connues de ré-
solution des é€quations de Bloch & coefficients aléatoires.
En revanche, cette représentation est impuissante 3 rendre
compte de l'évolution que manifeste, suivant l'intensité lu-

mineuse excitatrice, la forme des profils enregistrés en

fonction de t12.

La dé€gradation de la qualité des enregistrements &
faible intensité&, particuliérement sensible en polarisations
croisées, nous a contraint 3 limiter nos investigations ex-
périmentales 3 des conditions de champ intense. L'étude de
la variation de la dispersion des mesures en fonction de
l'intensité du champ semble indiquer que le signal est d'au-
tant plus sensible aux structures parasites dans le spectre

des impulsions excitatrices que le champ est plus faible.

L'étude des transitoires cohérents en lumi8re inco-
hérente pourrait se poursuivre dans deux directions complé-
mentaires. L'étude théorique en champ intense pourrait
s'orienter vers la ré&solution numérique de 1'équation de
Bloch 3 coefficients aléatoires, malgré& le grand nombre des
variables (position et vitesse des atomes, intervalle entre
les impulsions) qui alourdissent le calcul. En champ faible,
nous devons viser & un meilleur contrdle expé&rimental des
caractéristiques spectrales des impulsions excitatrices.
C'est en effet seulement en régime de champ faible que la
forme du profil en fonction de t,, peut étre en principe
indépendante de l'intensit& du champ et que le proceéssus en-
visagé peut se préter & d'éventuelles applications. Il faut
entendre par régime de champ faible une situation oll le taux

g X 2 = EFEEE_. "
de relaxation par puissance Yg = X Te est trés inférieur 3

.
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toutes les quantités de méme dimension (taux de relaxation,
largeurs spectrales) dont l1'étude serait visée dans une tel-
le expérience. Notre montage permet en principe de déterminer
une distribution de vitesse atomique par &chantillonnage. En
raison de la bri&veté de la séquence impulsionnelle mise en
jeu, nous devions avoir accés & la distribution de vitesse

de produits de photo - fragmentation avant la thermalisation
collisionnelle de leur mouvement de translation [51]. Parmi
les autres applications potentielles, nous avons d&ja &voqué
en introduction 1'étude des grands changements de vitesse au
cours de transitions collisionnelles entre niveaux atomiques,
ainsi que 1'&tude de relaxations rapides. Par ailleurs, le
processus envisagé permet la détection de battements de fré-
quence entre transitions atomiques ainsi que nous 1'avons ob-
servé dans le cas des transitions associées aux sous-niveaux
de structure hyperfine du fondamental de Cs. Des fréquences
trés élevés, de 1l'ordre du THz [52] semblent ainsi accessi-
bles. L'intérét et la spécificité de telles observations pour-
raient étre discutés & la lumié&re de récents travaux ol les
battements quantiques entre modes normaux de l'anthracé&ne

sont détectés par fluorescence [53].
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APPENDICE A

CALCUL PERTURBATIF DU SIGNAL D'ECHO STIMULE EN LUMIERE IN-
COHERENTE

Par substitution de 1'équation (III.1l) dans 1l'équa-

tion (III.18) on obtient
- N 3 3 ,_Co) , > (o) , >, (T 2 T o
<W§e> f dr[d de vin g (v)nab (v')<s (koV)S(kOV )>x
o
P > L -+,
XeXp [1(k31 kotlz)v l(k3T kotlz)v ] (A. 1)
* 3 3 o > -> > > > >
<W§é> x f drjd de v'nib)(v)n;g)(v)<S*(kOV)S(kovD>x
s (T - B it > >,
XeXp [1(k3r+kot12)v 1(k3r+kot12)v ] (A.2)
Nous supposons négligeable le déphasage par effet Doppler

: 0 , ->
transverse. Nous fixons 1l'axe 0z dans la direction de ko’

qui dans cette approximation se confond avec EB' On obtient :
W > « drldv dv’n(o)(v )n(o)(v')<S*(A)S(A')>><
a J z z ab z’ " ab z

xexpi[(A'-A)(T-tlz)] (A.3)
oll A = kv, et A' = kv!
z z
Une expression analogue est obtenue pour <W§,>. Le dévelop-
e

pement de <S$*(A)S(A')> s'écrit

<S *(A)S(A")>

<T(A)TX(8) I, (a")T%(8")>

2 2 <Il(A)IT(A')><II(A')IT(A)>
<|II(A)| ><‘II(A')| >[1; 5 3 ]
<|11(A)] ><|II(A')i >

iAt

ol Il(A) (dtxl(t)e—
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La fonction II(A) a une interprétation physique simple :
c'est la composante spectrale de l'impulsion laser qui ex-
cite & résonance le domaine spectral de largeur l/rL centré
en v = A/k. Les expressions des espérances mathématiques

mises en jeu dans (A.4) somt

<+ co © R
<lIl(A)|2> = J dt[x?(t)|2f d'rg(‘r)e—lAT (A.5)
- 3 B (;T—A ® -iA
<T(8) I(a")> = f de| x](e) | ett )f drg(t)e *°7 (A.6)

Par substitution dans (A.4) on obtient
<§*(4)s(A")> = <S(a)><S(a")>[1+y(|a-a"])] (A.7)

+ 00 . '
[ dtlx?(t)lzelt(A—A )

od p(la=at]) (A.8)

fdtlx?(t)l2

Dans cette expression <S(A)> est donné par l'équation
(A.5). C'est une fonction proportionnelle 3 la transformée
Fourier de la fonction d'autocorrélation. Sa largeur en A

est donc de l'ordre de T;R

La fonction w([6|) est la trans-
formée de Fourier de l'enveloppe de 1l'impulsion. Sa largeur

en § est donc de l'ordre de r—l. Compte tenu de ce que

ol < k¥ <<t on e -
L c °?
E(8) = alP<s(a)s = <s(0)>n'2) (v)) (4.9)
¢ (v 30l (v1y<sk(ays<s(a’ A s 20l pmt
ab Vz’"ap Vg y>v(a-a'd = [E(a) 17w (|a-d] )

(A.10)
La quantité E(4) apparaft comme la contribution au signal du
champ &mis par les atomes de vitesse v, En fonction de cet-
te quantité, l'équation (A.3) s'écrit, compte tenu de 1'é-

quation (A.7)
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<WE > « J dr{[fdsz(A)exp-iA(T—tlz)]2

e
[¢]

+Jdvz[E(A)]2JdV;¢(|A—A'|)expi(A'-A)(T-t12)} (A.11)

Dans le premier terme de cette expression, les champs &lé&-
mentaires 8mis par les diffé&rentes classes de vitesses s'ad-

ditionnent en phase pour former le champ total
Jdsz(A)exp—iA(T-tlz). Le deuxi&me terme en revanche repré-

sente la somme des puissances rayonnées par les différentes

classes de vitesses, regroupées en domaines mutuellement in-
cohérents de largeur A/TL.
En notant que, d'apré&s l'équation (A.8)

[ ) 2]2 . 0 2, o0 2
LJdtlxl(t)| | [dAw(|A[)exp1AT = ZNJdtlxl(t)| |x1(t+T)| (A.12)

on aboutit finalement 3 l'é&quation (III.19).
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APPENDICE B

B+1. CALCUL DE <|11(A)|2“II1(A‘)|2p>

L'expression & calculer se développe sous la for-

me
2n 'y [2P.
<T@ "H T )P = Jdtr"fdt2n+2p (B.
* *
ALY RERT S S SUUERRRY Y P
ol Aq = Xl(tq)exp—iAtq pour | < q < n
A = t Jexp-iA't our n+l < < n+
q Xl( q) P q P r £ q < P
A¥ = y¥*(t dexp+iat our n+p+1l < < 2n+
q - Xpledexpriar, p+l < q < P
A: = XT(tq)epo’.A'tq pour 2n+p+l< q < 2n+2p

Dans 1'hypoth&se d'un processus gaussien le théor&me de
factorisation permet d'écrire cette expression sous la

forme
<1, | *P 1| %Ps = ae dt <A A* > x
1 1 1" "7 2n+2p p P(1l) "n+p+1

X

* *
<AP(2)An+p+2>''°<AP(n+p)A2n+2p>

ol la somme s'effectue sur les permutations des n+p objets
Aq. Le dénombrement des permutations est facilité& par une
représentation graphique (figure B.1). Sur la ligne supé-
rieure sont représentés les n+p Aq et sur la ligne infé-

rieure les n+p Az. On note que

D

(B.2)
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Prénom : Martin

Titre : Transitoires Cohérents

en Lumiére Incohérente

% % %

RES UME

Ce mémoire présente l'analyse th&orique et expérimen-
tale d'un processus d'écho de photon stimulé& produit par une
sé@quence d'impulsions lumineuses & large bande spectrale.

Le temps de cohé&rence T, de ces impulsions est trés
inférieur 3 leur durée 1. Lorsque les deux premi&res impul-
sions sont issues de la méme source, la limite de résolution
temporelle est donnée par T$ et non par tp. Nous appliquonms
cette propriété 3 1'étude d'une distribution de vitesse ato-
mique caractérisée par une largeur Doppler wp telle que :

T << m-l << T
c D~ L
Dans l'expérience envisagée, le temps caractéristique Wn
associé 3 la largeur Doppler se mesure alors avec une résolu-
tion T,. .

o

Les effets de puissance sont examinés en détail. L'ana-
lyse théorique s'appuie sur la théorie des &quations différen-
tielles 3 coefficients aléatoires. Il est &tabli qu'aucune des
méthodes standards de résolution de ces équations ne s'appli-
que 3 la situation envisagée.

Les phénoménes transitoires cohérents produits par des
impulsions de lumi&re incohérente semblent adaptés a 1l'&tude
-de relaxations rapides, de battements quantiques de fréquence
€levée, ainsi qu'ad l'échantillonnage rapide d'ume largeur de
raie inhomogéne. ' %

MOTS CLES : Echos de photon, mélange & quatre ondes, excita-
tion large bande, &quation différentielle stochas-
tique. ,
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