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L'interaction résonnante d'un atome avec une onde électromagnétique est
I'un des problémes fondamentaux de la physique atomique. Les lois de I'émission et
de l'absorption résonnantes de photons par un atome furent formulées par Einstein
en 1917 [ Aa 1] . Le premier traitement quantique de la diffusion résonnante de
photons par un atome fut donné dés 1930 par Weisskopf et Wigner [Aa 2] . Ce
probléme a connu un renouveau d'intérét considérable ces derniéres années gréce au
développement des sources laser. lLes caractéristiques originales de ces nouvelles
sources lumineuses - finesse spectrale, puissance , possibilité d'explorer de
larges domaines de fréquence (lasers accordables)- ont en effet rendu possible [|'é-
tude expérimentale de |'inferaction résonnante d'un atome avec une onde électroma-

gnétique monochromatique et intense.

Un phénoméne nouveau apparait alors : ('oscillation de I'aTdme entre
les deux niveaux de la transition excitée (oscillation ou précession de Rabi). La
fréquence , de cetfte oscillation (fréquence de Rabi) est égale au produit du
moment dipolaire d de la transition par le champ électrique & de |'onde laser (K =1)

w, = |d& | (1)

On peut aujourd'hui réaliser aisément des fréquences de Rabi w plus grandes que

la largeur naturelle T de la fransition excitée

W, > T (2)

Cette condition (2) dont nous considérons qu'elle définit un champ intense peut

se traduire de plusieurs facons équivalentes. Elle signifie que {'atome effectue
plusieurs oscillations pendant |la durée de vie radiative F—l. Elle exprime que

le couplage de |'atome avec |'onde laser (caractérisé par w;) est plus grand que le
couplage avec les modes vides du champ &lectromagnétique (responsable de I'émission
spontanée et caractérisé par la largeur naturelle T' ). En d'autres termes, lorsque
la condition (2) est réalisée, |'absorption et l|'émission induite de photons laser

| 'emportent sur |'émission spontanée.
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MANIFESTATIONS EXPERIMENTALES DE L'OSCILLATION DE RABI

L'oscillation de Rabi peut étre mise en évidence expérimentalement
par |'observation de nombreux signaux. De nombreuses expériences ont porté
sur la modification des spectres d'émission ou d'absorption qu'entraine cette
oscillation, c'est-a-dire sur |'aspect spectral du phénoméne.

Certaines de ces expériences ont été réalisées sur un jet atomique

irradié a angle droit par le faisceau laser, |'observation étant effectuée dans une
direction elle aussi perpendiculaire au jet. Dans ces conditions, I'élargissement
Doppler du au mouvement des atomes est supprimé ; tout se passe comme si |'on
étudiait des atomes immobiles.

Plusieurs groupes [ Ac ] ont par exemple analysé la répartition spec-
trale de la lumiére de fluorescence réémise sur la transition saturée par le laser
(Fig 1).

Jet atomique

Excitation

Faisceau ‘—J”—,.f—A
ser Fluorescence
Fluorescence ia

jaser

Analyse
Spectrale

Fig 1 : Un jet atomique est irradié d angle droit par un faisceau laser
résonnant avec la transition atomique ge . On étudie 4 angle
droit la répartition spectrale de la lumiére de jFluorescence

réémise sur ge.

Ils ont ainsi mis en &vidence la structure entriplet de ce spectre de fluores-

cence (Fig 2).
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Fig 2 : Observation du triplet de fluorescence. La figure est
extraite de l'article de R.E. GROVE, F.Y. WU et S. EZEKIEL
(Phys. Rev. A 15 [1977)). Le trait fin correspond d un
calcul thdorique. ' '

La composante centrale est centrée a la fréquence W du laser. L'écart entre
les raies est égal, pour une excitation exactement résonnante, & la fréquence
de Rabi w,; . Les largeurs des raies sont de |'ordre de T . On peut donc
interpréter la condition w,>> T d'une nouvelle maniére : -elle signifie que
les trois raies ne se recouvrent pas et que le spectre est effectivement un

triplet.

L'oscillation de Rabi se manifeste aussi sur les spectres d'émission
ou d'absorption sur une transition partageant un niveau commun avec la fransi-
tion saturée. Ces spectres ont une structure de doublet (effet Autler Townes
optique ou effet Stark dynamique [ Be 2] ). L'écart des raies du doublet Autier

Townes est égal, & résonance, & la fréquence de Rabi W,

D'autres expériences ont été réalisées en vapeur. La situation est
alors moins pure parce que les signaux correspondent & une sommation sur des
atomes de vitesses différentes (effet Doppler). La manifestation la plus courante
de l'oscillation de Rabi est dans ces conditions |' "élargissement radiatif"
des résonances de saturation[ Bd ] : les résonances d'absorption saturée , par
exemple, ont une largeur de |'ordre de T pour les champs faibles ( w, << '), mais
qui augmente comme w,; pour les champs intenses ( w, >>f). Notons également
que le doublet Autier Townes reste observable en vapeur dans certaines dispositions

expérimentales particuliéres [Be3] .

L'oscillation de Rabi peut aussi é&tre mise en évidence par |'observation
de la modulation femporelle d'un signal & la fréquence w, . Ce signal modulé
peut &ftre un signal transitoire se produisant aprés une modification brusque

de |'un des paramétres : c'est le cas des signaux de transitoires cohérentes
p
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("optical nutation") observés aprés que la fréquence atomique ait été brus-

quement amenée a résonance avec la fréquence Iaser'par effet Stark ("Stark
switching") [ D& .

Récemment, on a pu metfre en évidence |'oscillation de Rabi par

|'étude des corrélations temporelles entre photons de fluorescence émis par

un jet atomique excité par laser [ Ad 4-5-7 ] , Immediatement aprés |'émission
d'un photon,l'atome émetteur est certainement dans |'état inférieur et il ne
peut émettre immédiatement aprés un second photon. Si |'on observe plusieurs

atomes, on peut détecter, tout de suite aprés le premier photon, un second
photon émis par un autre atome. Mais si la densité du jet atomique et le

volume d'observation sont assez petits pour que i'on observe un seul atome,

it faut atteindre pour détecter un second photon que |'atome ait été réexcité
par |'onde laser : la probabilité P(1) de détecter deux photons séparés par

un intervalle T reproduit donc la variation avec 1 de la popuIaTion.du niveau
supérieur lorsque |'atome est initialement dans le niveau inférieur et met

ainsi en évidence l'oscillation de Rabi (Fig 3).

1 i A

1
-20 0 20 L0 60
1 (ns)

Fig 3 : Observation de l'oscillation de Rabi par l'étude des corrélations
temporelles entre photons de fluorescence émis par un seul atome.
Cette figure reproduit un résultat expérimental obtenu par le
groupe du Pr. WALTHER et est extraite de l'article de revue
de D.F. WALLS (Nature 280 451 (1979)).

-

Rappelons que cette expérience a un intérét fondamental au deld du probléme
de |'interaction d'un atome avec une onde intense. Les photons émis par une

source ordinaire manifesftent en effet une tendance au groupement ("bunching")
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P(1) est une fonction décroissante de T (P(1=0) >P(t# 0) ; effet Hanbury
Brown et Twiss [Dk ]). Ce groupement peut &tre compris en décrivant le champ
électrique de i'onde lumineuse comme une fonction aléatoire classique. Par
contre les phoTbns de fluorescence émis par un seul atome manifesteni une
Tendance'au dégroupement ("antibunching") =+ P(1) est, au voisinage de 1 =0
‘une fonction croissante de T (P(1=0)< P( T# 0) ; voir Fig 3). Il est impos-
sible de rendre compte de ce dégroupement en assimilant le champ émis par
I'atome & une fonction aléatoire classique. Le phénoméne de dégroupement est
. donc une preuve expérimentale de la nature quantique du rayonnement &lectro-
magnétique.
Ayant décrit diverses manifestations expérimentales de l'oscilfafion

- de Rabi apparaissant lors de |'interaction d'un atome avec un champ fésbnhanf
monochromatique et intense, nous allons maintenant discuter quelques approches
.fhéoriques du probléme. Ceci nous pérmef?ra_énsuife.de préciser les motivations

du présent travail.

.L'APPROCHE PERTURBAT I VE

L'approche perturbative, utilisée par Weisskopf et Wigner [ Aa 2], a.
.ensuite été développéelargement dans lecadre de |'&lectrodynamique quantique. -

[Aa3]. A l'ordre le plus bas, la fluorescence de résonance est décrite par

le diagramme de la figure 4

Figure ¢ : Diagrarme aécrivant d-1l'ordre le plus
bas la fluorescence de résonance
(diffusion Rayleigh )

Un photon laser de fréquence W, est absorbé& par |'atome qui passe de g & e puis

retombe dans g en réémettant un photon de fluorescence de fréquence w. L'amplitude
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d'un tel processus est proportionnelle a

Wy

S(w ~ wL) ' .(3)

£

1

€

+
N L

ol wyest la fréquence atomique (Fig 4) et T la largeur naturelie du niveau
excité e. La fonction §(w - wL) impose au photon diffusé d'avoir la méme fréquence
que le photon laser et exprime la conservation de |'énergie (diffusion élastique
ou diffusion Rayleigh). La section efficace de diffusion o varie de fagon réson-
nante ]orsqu'on balaie W dans un intervalle de largeur T aqTour de w,
2 2
2

o YW /0 (w, - wo) +

L ) (4)

...
dal

N

Il est intéressant de pousser |'approche perturbative & |'ordre
suivant : |'atome peut alors absorber deux photons laser w en émettant deux

photons de fluorescence wa et wg (Fig 5).

Fig 5 : Processus non linéaire d'ordre 2.

La conservation de |'énergie implique seulement

w, *+ wg = ZwL | (4)
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(et non w =g = wL). Les processus non linéaires (d'ordre 2 ou d'ordre supé-

A
rieur) permettent ainsi |'émission de photons de fluorescence a une fréquence
différente de la fréquence laser (diffusion inélastique). Le processus de la
. tigure 5 a une amplitude maximale forsque '
wy=w, (& T prés ) : (5)
Dans ce cas, en .effef, le niveau e est peuplé de maniére résonnante aprés |'absorp-
tion du second photon laser. D'aprés (4) et (5)

Wy =20 - W, (3 T prés) ‘ (6)

Les diagrammes desfigures 4 et 5 donnent donc une interprétation perturbative

‘du triplet de fluorescence dans le cas d'une excitation non résonnante ( w, Foow,

_voir Figure 6).

o — _ —
Wo . wL ZwL-wo

Fig 6 : Interprétation perturbative du triplet de fluorescence lorsque w; # W,
La raie centrale, de largeur nulle, apparait au premier ordre '
(diffusion élastique). Les deux raies latérales , de largeur T ,
apparaissent au deuxiéme ordre (diffusion tnélastique).

L'approche perturbative permet donc de montrer que des phénom&nes nou-
veaux apparaissent lorsque les processus non l'inéaires sont pris en combfe :
diffusion inélastique et aussi, comme le suggére le diagramme de la figure 5,
existence de corrélations Temporellés entre les photons émis. Mais cette approche

n'est valable que Iorsque'[e paraméfre de perTurbafion est petit devant 1
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c'est-a-dire pour wf<|wL— wolou w, <<I'" (voir expression 3). Lorsque la
puissance devient suffisante pour saturer la fransition (w1>|w L w0|eT

w >T ), il faut nécessairement traiter non perturbativement |'interaction
atome-laser (autrement dit, |'absorption et |'émission stimulée de photons

laser).

TRAITEMENTS NON PERTURBATIFS UTILISANT UNE DESCRIPTION CLASSIQUE DE L'ONDE
LASER.

La plupart des méthodes qui ont &té utilisées pour fraiter non
perturbativement le probléme de ia fluorescence de résonance en champ intense

sont fondées sur une description classique du champ laser.

ANNS> | Atome todes
vides
& cos th

Fig 7 : Schéma de principé des méthodes utilisant
une description classique de l'onde laser .

L'atome a deux niveaux est soumis & |'action d'un champ classique
dépendant du temps & cos wLT et il est d'autre part couplé aux modes vides
du champ électromagnétique (relaxation par émission spontanée) On peut alors
décrire i'évolution de la matrice densité Op de ('atome par une équation pilote

[ De ]

- D& coswt, o, ] - j) 94 (7)

ol H, est | *hami|tonien atomique, (-D & cos wLT) est |'hamiltonien d'interac-
tion atome-laser et j) une matrice décrivant la relaxation par émission spon-
tanéde. Le probléme est donc analogue & celui de la résonance magnétique [Da] od
un spin est soumis & un champ de radiofréquence d'une part et & des processus
de relaxation d'autre part. D'ailleurs, si on associe un spin fictif au systéme

a deux niveaux [Da ], les équations d'évolution de ce spin déduites de (7)
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ont la méme forme que les équations de Bloch décrivant la résonance magnétique

et elles sont pour cette raison appelées "équations de Bloch optiques".

On peut 3 partir de ces "équations de Bloch optiques" calculer tous
les signaux de fluorescence ou d'absorption. Le spectre de fluorescence par
‘exemple est relié a la fonction de corrélation <D (++1) D (1) > faisant
intervenir la valeur du dipole a deux instants différents. Or on peut calculer
cette fonction de corrélation & partir des équations de Bloch optiques grace au

théoréme de régression quantique (voir plus loin § 1-3.2).

La méthode des équations de Bloch optiques et, plus généralement,
les méthodes traitant non perturbativement |'interaction entre |'atome et
I'onde laser décrite classiquement ont de nombreux succés 3 leur actif ; on
peut citer parmi eux le calcul du friplet de fluorescence par Mollow[Ab 6] ,
du doublet Autler Townes optique par Feldman et Feld ou par Mollow [Ba 41,
1'étude des specTres.dfabsoprion saturée en champ intense par Haroche et
Hartmann [Bb 1 ] ou la prévision théorique du phénoméne de dégroupement par

Cohen~Tannoudji d'une part [ Ad 1. ], Carmichae! et Walls d'autre part[ Ad 2] .

On peut toutefois faire plusieurs reprocheés a ces méthodes. Bien
que les résultats obtenus & haute intensité ((ui>> I' ) aient souvent une forme
trés simple, ils apparaissent en général aprés des calculs assez lourds. Ces
calculs ne fournissent pas des images physiques permettant une interprétation
simple de ces résultats. Enfin les calculs eux mémes deviennent rapidement

trés compliqués pour les systémes 3 plus de deux niveaux.

‘LA METHODE DE L'ATOME HABILLE

Le point de vue de |'atome habillé consiste & traiter quantiquement
le champ laser incident et a étudier le systéme quantique formé par |'atome et

ce chémp laser en interaction mutuelle (Fig 8).

Modes
vides

Mode

laser

R e L Y S

Atome habillé "

- - o~

’
~

7

T s am S v o e s wm W e

Fig 8 : Schéma de principe de la mithode de l'atome habillé
(@ comparer avec celut de la Fig. 7).
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Le traitement non perturbatif de |'infteraction atome laser est trés simble
dans ce point de vue : on obtient immédiatement les fréquences'de Bohr du
systéme composé en diagonalisant |'hamiltonien correspondant. Introduit
d'abord dans le domaine des radiofréquences{Di 1}, ce point de vue a permis
de donner une interprétation synthétique des divers types de résonances
observables dans ce domaine (résonances & un ou plusieurs quanta, 'résonances
de cohérences" observables en pompage optique transversal ,....), du-dé-
doublement Autler Townes associé & la saturation de la transition. Il y a
d'autre part suggéré un certain nombre d'effets nouveaux tels que la modi-
fication des propriétés magnétiques d'un niveau atomique inTeragissénT avec

un champ de radiofréquences non résonnant | Di2 ] .

Comme on va le voir d&s le début de la premiére partie, ia méthode
de |'atome habillé permet immédiatement de comprendre la structure en triplet
du spectre de fluorescence : les Trois raies correspondent aux trois fréquences

possibles des fransitions permises entre niveaux de |'atome habillé.

a

Pour pouvoir obtenir des résultats plus quantitatifs a partir de
la méthode de |'atome habillé, il faut résoudre un certain nombre de probiémes
nouveaux par rapport au domaine des radiofréquences et qui se posent dans le
domaine optique.

L'émission spontanée avait un effet négligeable dans le domaine des
radio{réquences ; c'eéT fa principale cause de relaxation dans le domaine
optique et,de plus,c'est I'émission spontanée qui fournit les signaux de fluores-
cence. On ne peut se contenter de décrire ['émission spontanée par la régle
d'or de Fermi. Comme on le verra dans la premiére partie, on doit plutot
considérer que |'atome habillé effectue une cascade radiative le long de son
diagramme d'énergie.

L'effet Doppler peut &tre ignoré si |'on se limite aux expériences
sur jet atomique. Mais lorsqu'on &tudie une vapeur atomique, la largeur Doppler
est en général beaucoup plus grande (dans le domaine optique) que la largeur

naturelle T et la fréquence de Rabi w,.

Les collisions ont aussi un effet important dans les vapeurs atomiques
en introduisant une nouvelle source de relaxation et en modifiant ainsi les

signaux de fluorescence ou d'absoprtion.
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LES MOTIVATIONS DU PRESENT TRAVAIL

La premiére motivation de ce travail est de montrer que la méthode
de |'atome habillé& est non seulement bien adaptée 3 des discussions qualita-
tives simples mais qu'elle permet aussi un traitement quantitfatif complet
de tous les problémes évoqués ci~dessus. :calcul des signaux de fluorescence
ou d'absorption en champ intense, y compris dans les expériences en vapeur
ou effet Doppler et collisions jouent un réle important, é&tude de corréla-
tions Temporélles entre photons. Les résultats obtenus ont généralement (3
la limite des champs intenses w;>> vy ) une forme simple et une interprétation
physique claire : par exemple, le nombre de photons émis (par unité de temps)
sur une ftransition de |'atome habillé pourra &fre exprimé comme le produit
du taux d'émission spontanée (associé a la transition) par la popUIaTion du

niveau supérieur .

La méthode de |'atome habillé permet ainsi de comprendre de maniére
p]us simple des effets ayant dé&ja fait |'objet de nombreux fravaux : triplet
de fluorescence, degroupemenf des photons émis par un seul atome , effet
Autler Townes optique sur jet ou en vapeur, absorption saturée, rednsfrlbu+|on
collisionnelle par exemple. Mais cette méthode est si bien adaptée aux
champs intenses qu'elle a permis de prévoir des effets nouveaux. Une deuxieme
motivation de ce Travail est de discuter ces effets nouveaux dont certains
ont pu étre mis en évidence expérimentalement au cours de ce fravail de thése
- possibilité de faire apparaitre des structures étroites dans les spectres
de vapeur en |'absence de tout effet de population (compensation de |'effet
Doppler par des déplacements lumineux dépendant de la vitesse)

- nouvelles résonances dans la spectroscopie d'absorption saturée des systémes
& trois niveaux. o
- existence de corrélations temporelles entre les photons émis dans les deux

bandes latérales du tripiet de fluorescence.

Enfin, il sera interessant de comparer la méthode de |'atome habillé
avec la méthode des équations de Bloch optiques. Nous montrerons qu'elles
sont équivalentes dans un large domaine, la méthode de |'atome habillé étant

toutefois, comme on |'a d&ja dit, beaucoup mieux adaptée aux champs intenses.
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Mais, nous verrons aussi qu'il existe des situations (étude des collisions
hors du régime d'impact) ol la relaxation est modifiée par la présence
du laser. On doit alors forcément considérer que le systéme qui relaxe
est {'atome habillé et non plus I'atome. Dans de telles situations, la
méthode de |'atome habilié reste applicable alors qu'on ne peut écrire les
équations de Bloch optiques. On précisera donc les conditions de validité

respectives des deux méthodes.

PLAN DE LA THESE

Dans la premiére partie, on s'interesse essentiellement au probléme
de la fluorescence de résonance d'un atome & deux niveaux ; |'effet Doppler
est ignoré. On montre que la méthode de |'atome habillé permet une étude
quanfiTaTive du probléme sous tous ses aspects et que les résultats obtenus
s'interprétent bien en considérant la fluorescence de résonance comme une
cascade radiative de |'atome habillé le long de son diagramme d'énergie.

On discute |'effet des collisions et on précise les conditions de validité
de la méthode de |'atome habillé et de la méthode des équations de Bloch

optiques.

Dans la deuxiéme partie, on montre que la méthode de |'atome
habillé permet de comprendre simplement |'allure des spectres de fluorescence
et d'absorption d'une vapeur par des discussions graphiques fondées sur

I'utilisation de diagrammes de fréquence.

Dans ces deux premiéres parties, on s'efforce de mettre en évidence
la portée ftrés généraie de la méthode de |'atome habillé. On y discute donc
ad la fois des effets dé&ja é&tudiés par d'autres méthodes et des effets nouveaux

suggérés par notre méthode.

La froisiéme partie est consacrée & la mise en évidence expérimentale
de certains de ces effets. On présente les résultats obtenus concernant
la compensation de |'effet Doppler par des déplacements lumineux dépendant
de la vitesse et on discﬁfe quelques applications possibles de cette méthode.
Les deux autres effets &tudiés expérimentalement, nouvelles résonances
d'absorption saturée et corrélations temporelies entre les bandes latérales
du Tripfef, sont exposées en détail dans les théses de troisiéme cycle de
Marc Himbert et Jean Dalibard et on se contente ici de reproduire les

publications correspondantes.
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Enfin, dans la quatriéme partie, on expose une méthode al-
gébrique de calcul des spectres reliée & la méthode de |'atome habillé

et trés bien adaptée au calcul sur ordinateur des spectres.



PREMIERE PARTIE

LA FLUORESCENCE D'UN ATOME EXCITE PAR LASER : ETUDE PAR LA

METHODE DE L'ATOME HABILLE

Dans cette premiére partie, nous ignorons |'effét Doppler. Les
résultats seront directement applicables aux expériences sur jet. Nous
reviendrons dans la deuxiéme partie sur l'appljication de la méthode de

I'atome habillé aux expériences en phase vapeur.

Nous étudions la fluorescence d'un atome excité par un laser

intense et quasi-résonnant correspondant aux conditions :

w, >> T ' (1-0.1)
wl << wo (1"'0.2)
I wL_wo l << wo (1-0.3)

Les deux premiéres conditions définissent ce que I'on appelle un
champ intense : le couplage de |'atome avec le champ lasér est beaucoup
plus grand que le couplage avec les modes vides (condition 1-0.0hmais
les effefs d'optique non linéaire fels que la -génération d'harmoniques

Sw restent négligeables (condition 1-0.2).la deuxiéme et la troisiéme

Lreee
conditions permettent de considérer qu'une seule transition atomique est

couplée de maniére efficace avec le laser.

Il faut noter aussi que nous supposerons la densité atomique suffisam-

ment faible pour éviter tout effet collectif [ Ai].



CHAPITRE -1

LD - i3 2 L s 3 322 %31 1 ]

LE POINT DE VUE DE L'ATOME HABILLE

Dans ce chapitre |-1, nous définissons |'atome habillé , nous étudions
son diagramme d'énergie et nous discutons qualitativement le lien entre

la fluorescence et la cascade radiative de |'atome habillé.

I-1.1 L'atome habillé

L'atome interagit d'une part avec le champ laser et d'autre part avec

les autres modes du champ électromagnétique qui sont vides de photons (Fig i-1.1)

r-~———--—————-~——~~-‘

Mode Atome
laser

HL AL HA

Modes
V vides |
HR

Atome habillé HAL

e o wn g -
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}
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|
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\
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Figure 1-1.1

L'atome habillé est le systéme quantique formé par |'atome et les photons

laser en interaction mutuelle . L'hamiltonien de ce systéme

HAL = HA + HL * VaL : (r=1.1
contient donc |'effet de |'interaction atome-laser (VAL sur la Fig I-1.1),
L'interaction atome-riodes vides (VAR sur la Fig |I-1.1) est responsable

du phénoméne de fluorescence, autrement dit de la diffusion de photons
du mode laser vers les modes vides.
Dans |'expérience réelle, le mode laser est constamment alimenté

en photons par les atomes de la cavité laser. Ici, nous considererons un
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probléme équivalent ol le champ incident est "emprisonné" dans une cavité

en anneau parfaite (Fig 1-1.2)

LASER / ‘ ' \./

(z::::)-——» € —>
(a) - . | /\ (b)

Figure 1-1.2 (a) Probléme réél : interaction de |'atome avec un champ laser
incident
(b) "Modélisation" du probléme : interaction de |'atome avec

un champ monomode emprisonné dans une cavité en anneau
parfaite . :

Ceci nous permettra d'oublier complétement les couplages entre le mode
laser et les atomes de la cavité laser et donc de considérer que la diffusion
de photons du mode laser vers les modes vides est la seule cause d'évolution

du mode laser.

Remarques

(2) Ce transfert vide petit 4 petit le mode laser. Nous verrons plus loin
‘que ce phénoméne est extrémement lent et que l'on peut en fait négliger son
effet sur l'état du mode laser. L'effet sur les modes vides est par contre
essentiel puisque c'est précisément cet effet qui constitue le phénoméne de

fluorescence que nous étudions dans ce travail.

(i) Dans 1'’expérience réelle (Fig I-1 2a) , le couplage du mode laser
avec les atomes de la cavité qui assure l'alimentation du mode en photons, introduit
également une source de bruit, les fluctuations du champ laser. L'effet de ces
fluctuations sur les signaux de fluorescence [ Ag | est négligeable si la largeur
du spectre de fluctuations est petite devant la largeur naturelle T de L'atome.

Nous supposerons qu'il en est ainsi et négligerons ces fluctuations.
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1-1.2 Le diagramme d'&nergie de |'atome habillé

Les états propres de |'hamiltonien non perturbé HA+HL sont indicés
par deux nombres quantiques : e ou g pour |'atome (e état excité , g état
fondamental), n pour le nombre de photons dans le mode laser.

L'excitation laser étant quasi résonnante, les niveaux |e,n > (énergie
w, * Nuw avec h=1) et |g,n+1 > (énergie (n+l)mL) sont quasi. dégénérés

et forment une multiplicité 8n de dimension 2 (Fig I-1.3 ) : la différence

d'énergie enfre ces deux niveaux

§ = W T W : (1-1.2)

est beaucoup plus petite que la différence d'énergie W entre deux

multiplicités adjacentes 8n~eT &n—l (voir condition -0.3)

Dans le cadre de |'approximation dipolaire électrique, | 'hamiltonien
d'interaction VAL entre |'atome et le champ laser s'écrit

'VAL =-D . E ' (I-1.3)

ol D est I'opérateur dipole électrique de |'atome et E |'opérateur champ
électrique laser (pour un systéme & deux niveaux, il n'y a aucun effet de
polarisation et on peut oublier le caractére vertoriel de D et E).

D =d( Je>< g | + |g> <e|) (1-1.4)

E=E (a+a) ‘ (1-1.5)

ol a et a' sont les opérateurs d'annihilation et de création d'un photon
dans le mode laser ; d est le dipole de I'atome ; E, est un champ caracté-
ristique des fluctuations du vide dans ie mode laser.

Eg =<0 |E2]0> (1-1.6)

L'hamiltonien d'interaction VAL couple les deux états appartenant

a une méme muitiplicité &n



18/

voT< e,n | VALl g,n+1> = <g,n+1 | VAL |e,n > = = dE ¥ n+1 (1-1.7)

Ces couplages décrivent |'absorption et |'émission stimulée de photons

laser par |'atome (|'atome passe de g & e en absorbant un photon laser

ou réciproquement)

VAL couple aussi des états appartenant & des multiplicités différentes
(par exemple |e,n+1 > et |g,n > voir Fig. 1-1.3) Les couplages (de

I'ordre de la fréquence de Rabi w;) sont beaucoup plus petits que la
fréquence optique W et on péuf tout & fait l1égitimement négliger les
couplages entre multiplicités différentes. Ceci revient & négliger dans

I'expression (1-1.3) de VAL les termes antirésonnants |e>< g | a’ et

|g><e | a (approximation du champ tournant).

~

le,n+2 > R lg,n+3 > } & .o
\
\ o
Iein+] > -—’V.‘-*?__— I 9;“?"2 > } &ﬂ"']
. \
\ \ - {(a)
le,n > = N | g,n+l > } &
: AN .
\ \
’ \ \ .
- -
le,n-1 > : | g,n > } & _,
\

fe,n-2 > e \'3} - la,n-1 > } 8n-—2

|e,n > .
. ————————— - ',I\--
N Yy @ (b)~
[ ' ‘
8 ! Ivn I "
- . cm—
|g,n+1 > - WL
| 2,n >
Figure 1-1.3 : (a) Plusieurs multiplicités de |'atome habillé. On a représenté
tes couplages entre états d'une multiplicité et, en pointillé,
fes couplages non résonnanis que nous négligeons.
(b) Diagonaiisation de |'interaction atome laser dans une

multiplicité de |'atome habillé.
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La recherche des états propres de |'atome habillé se raméne donc & la
diagonalisation de |'hamiltonien dans chaque multiplicité. Les deux é&tats

propres de la mulfiplicité &n ont pour expression

‘ 1,n>= cosen |e,n >+ sin 6n ‘g,n+] >

(1-1.8)
| 2,n >= -sine_le,n>+ cos®_  fg,n+1 >
avec
tg 28 = -2 v /8 ' (1-1.9)

et ils sont séparés par une énergie Qn (Fig 1-1.3)
1/2

Q = (824 4vi ) (1-1.10)

1-1.3) L'approximation quasi classique

o 2 e o e o o > = e ———— -

L'état du mode laser oscillant au dessus du seuil est bien décrit

par un état quasi classique : la distribution du nombre n de photons dans je

mode laser a une dispersion An qui est fTrés grande en valeur absolue mais

trés petite relativement 3 la vaieur moyenne n. du nombre de photons

1 <<An << n° . : (1=1.11)

On peut faire le lien éntre le nombre moyen n de photons et le champ élec-
trique classique & associé & |'onde laser en considérant que le mode laser

est dans un état cohérent |a > (les éfats cohérents introduits par Glauber [ Db]
correspondent & la meilleure description quantique d'un champ classique).

On obtient alors

no=]ali? (1-1.12)
an = Jal= /7 ' (1=1.13)
E = 2E0|a| cosw, 1 ' (1-1.14)

On peut ainsi identifier 2E0]a | avec le champ classique &

& = 2Egla | = 260/ : (1-1.15)
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Remargues

(1) Nous avons représenté le champ laser ineident par un mode d'une
cavité (voir § I.1.1). Le choix de cette cavité est largement arbitraire ;
la seule contrainte est que le champ électrique "vu" par 1'atome soit
le méme que dans l'expérience réelle. Autrement dii, E, et n dépendent
des caractéristiques précises de la cavité mais ils sont toujours liés

par (I-1.15).

(i7) Nous avons pris l'exemple d'un état cohérent mais ce qui suit
est valable pour tout Stat quasi classique (i.e pour tout état  vérifiant

les conditions I-1.11)

‘Nous avons vu que le couplage oA entre les deux états d'une méme
multiplicité était proportionnel & vYn+1 (Eq. 1-1.7), La variation de v
dans la région du diagramme d'énergie qui nous intéresse (correspondant .

a une probabilité d'occupation non négligeable) est donnée.par :

— — = 1 _
= * = —_ / -
A vn/z% AVn /A 5 An/n (1-1.16)

Grace au caractére quasiclassique du champ laser ( An << n ), on peut
donc négliger cette variation et considérer que tous les v, sont égaux
v, =.—dEO¢ n (1=1.17)
Dans la région qui nous intéresse , le diagramme d'énergie apparait donc
périodique : toutes les multiplicités sont identiques.
On remarque enfin que les couplages v, (tous égaux maintenant) sont
reliés directement & la fréquence de Rabi w, . En effef (d'aprés 1-1.15

et 1-1.17)
v = -d&/2 = wy/2 (1-1.18)
n . v

A partir de maintenant, nous utiliserons cette relation pour exprimer

les états propres (Eq I-1.8) en fonction de w, et §
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[1,n> =cose | en> + sine | g,n+t >
: (1-1.19)
{2,n> = - sin6le,n > +cose | g,n+l >
avec g 26 = - w /8 (1-1.20)

(1-1.21)

Supposons par exemple que |'atome habillé soit & I'instant t=0 dans
|'état

| y¢0)>= |g,n+1> = sin 8] 1,n > + cos 6 |2,n > (1-1.22)
Son état & |'instant t+ est |

Jvit)>= sinBexp(-iQt/2) [1,n>+ cos 8 exp(iQt/2)] 2,n >  (1-1.23)

On peut en déduire en particulier la probabilité pour qu'il soit dans
| e,n>a I"instant t:
| <e,n | v (1)>]2= 2 cos2g sifel- cos @t) = ' (1-1.24)"

On retrouve ainsi simplemehT la précession de Rabi de fréquence Q .
En particulier, & résonance ( §=0), la fréquence d'oscillation est W,
(fréquence de Rabi). La valeur maximale de |<e,n |¢ (T)>|2 est
) ’ :
< e,n | ¢ (t)> | = 4 cos?s  sin?e =wi/(wl+ §9 (1-1.25)
max 1 :

et ne vaut 1 qu'a résonance ( §=0)

Remargue N

La précession de Rabi correspond en fait d la superposition des
précesstons correspondant & chaque multiplicité. ST L'on avait tenu
compte de la variation avec n de v s on aurait obtenu une dispersion
des fréquences de Rabi et done un certain amortissement de la précession
de Rabi [ De ] . On peut se convaincre aisément que cet effét est
négligeable. En effet la dispersion .de w, correspond 4 la dispersion AE
des valeurs di champ laser E. Or dans un état cohérent , AE est le méme
que dans le vide ( AE = Ey ). L'effet de la dispersion de w, est donc iden-

tique d l'effet des fluctuations du vide dans le mode laser . Il est



done non seulement négligeable devant 1'interaction atome-laser

mais aussi devant l'effet des fluctuations du vide dans tous les modes
vides beaucoup plus nombreux, effet dont nous allons tenir compte plus
loin en étudiant la relaxation radiative de l'atome habillé. L'approxi-

mation quasi classique est donc trés bien justifiée.

I.1.4 La fluorescence considérée comme une cascade radiative de |'atome

habililé

Nous avons traité le couplage atome~laser en diagonalisant |'hamiltonien
HAL de |'atome habillé. Nous nous intéressons maintenant au couplage entfre
I'atome et les modes vides du rayonnement (voir Fig I-1.1). Ce couplage
est responsable de |'émission des photons de fluorescence que |'on consi-
dére dans notre point de vue comme les photons émis spontanément par
I'atome habillé&. Il nous faut bour cela chercher quelles sont les transi-
tions permises entre niveaux de |'atome habillé donc étudier les éléments

de matrice du moment dipolaire électrique D.

Le mouvement dipolaire D est un opérateur purement atomique impair

qui couple les deux états atomiques e et g de parités opposées:
d=<g| D] e>= <e|D]| g> (1-1.26)

L'opérateur D ne change donc pas ie nombre n de photons laser ef les

seuls &léments de matrice non nuls dans la base découplée sont (avec leurs

éléments conjugués )
< g,n|D Je,n> =4 S (1-1.27)

Les deux états |g,n >et |e,n>appartiennent & deux multiplicités adjacentes
&n_]‘eT &n de |'atome habillé. Loréqu'on diagonalise le couplage VAL
dans chacune de ces multiplicités (expression (1-1.19) des états propres)

on obtient les &léments de matrice entre les états propres

diJ. =< i,n-1"}] D] j,n> ' (1-1.28)
dij = <i,n-1 |g,n>d < e,n|j,n> (1-1.29)

soit dyjy= -d,,= d cos b sin® (1-1.30)
dy, = -d sin2eg d,; = d cos?e



Toutes les fransitions entre un état |j,n > dez&n et un état | i,n-1>
de 8n—1 sont donc des transitions dipolaires électriques permises. L'atome
habillé émet donc des photons de fluorescence & toutes les frégquences

correspondant & ces transitions (Fig |-1.4)

ll,n >

) Figure |-1.4  Fréquences d'émission de
|2,n > ’ ( I'atome habillé
1 ! _ | 1,n>>|2,n-1 > fréquence w * @
’ ’ { | 2,n >~ |1,n-1 > , w - Q
ll,n—] > )
R e
I 2,n > » [Z,H—l >

On comprend donc immédiatement dans le point de vue de |'atome habillé
la structure de Triplet du spectre de fluorescence et la position des

trois raies w af (=0, £ 1),

On comprend aussi Trés bien le bhénoméne de dégroupement de photons
dans ce point de vue. En effet si |'on se place dans la base découplée
(Fig. I=1.5a), il est ctair que ['émission d'un photon de fluorescence
correspond & une transition de |'atome habillé entre deux états (]e,n+1>

et |g,n+1> par exemple) qui sont des superpositions d'éfafs.propres
(et non pas des &tats propres eux-mémes). Si |'atome habillé émet un
photon & |'instant t, il se frouve "projeté" dans |'état | g,n+1 > et
il ne peut émetftfre un autre photon immédiatement aprés. La probabilité
d'émission d'un second photon & {'instant ++ T reproduit la précession
de Rabi de I'atome habillé passant de | g,n+1 > & [e,n> par absorption

ou émission stimulée de photons laser,

P A ey ufpasipusiphipusplipuiquuiping =Episipanil \pha iy b o iU SR G e i hifadpedutilguind

L'analyse temporelle (dégroupement) e+ l‘analyse spectrale (triplet)

constituent des analyses complémentaires de la fluorescence : dans la



24/
premiére, on mesure précisément le temps d'émis-
-sion des photons sans faire aucune sélection spectrale : dans |la seconde
on mesure au contraire la fréquence des photons émis et |'on perd toute
information sur le temps d'émission. Le signal d'analyse Temporelle

s'interpréte bien en représentant I'émission spontanée de |'atome

habillé dans la base découplée (Fig I-1.5a) alors que le signal d'analyse
spectrale se comprend bien dans la base couplée (Fig 1-1.5b).
| | . |1,n+1 >
le,n+1 > —> jg,n+2 > 1 ‘
‘ - |2,n+1 >
|1,n'>'
e,n > fg,n+1 > = v 12,n >'
\ |1,n-1 >
- “—~> :
et (a) fon > ! 2,01 >
- " | (b)
Figure |-1.5 : La cascade radiative de |'atome habillé représentée dans la

base découplée (a) et dans la base couplée ().

On verra plus loin (§ 1-3) que la représentation dans la base couplée

(Fig 1-1.5b) suggere |'existence de signaux correspondant & une analyse -

mixte de la fluorescence : on peut étudier par exemple les corrélations.
Temporelles entre photons préalablement filtrés en fréquence (les largeurs

d'analyse Avet AT en fréquence et en temps étant bien sur |limitées par
la relation Av At > 1),

La cascade radiative de |'atome habillé

Il est intéressant d'étudier plus en détail |'évolution temporelle
de I'atome habillé (voir Fig I-1-5%a). Partant par exemple de | g,n+2 >,
i'atome habillé évolue vers |e,n+1 > par la précession de Rabi. || &met

alors un photon de fluorescence en effectuant une transition vers |g,n+1>
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Puis il précesse vers |e,n > saute dans | g,n >, ....eftc. L'évolution
temporel le de |'atome habillé apparait donc comme une suite d'évolutions
réversibles & |'intérieur d'une multiplicité (précession de Rabi) séparées
par des sauts .irréversibles d'une multiplicité & I'autre lémission de
photons de fluorescence). Ce processus dans lequel |'atome habillé descend
le long de son diagramme d'énergie en émettant des photons de fluorescence
peut &fre appelé la cascade radiative de |'atome habillé par analogie
avec les cascades radiatives atomiques et nucléaires [ Dd ] . Cette cas-
cade concerne foutefois un systéme quantique, |'atome habillé, dont ie
diagramme d'énergie est beaucoup plus riche que celui d'un systéme atomique
ou nucléaire habituel : ce diagramme peut en particulier &fre considéré

comme périodique et infini.

I-1.5 Comment étudier quanTiTaTivemenTIIa f luorescence

Notre but est maintenant de montrer que le point de vue de |'atome

habillé permet une &tude quantitative de la fluorescence

Nous décrirons |'état du systéme total "atome + mode laser + modes
de rayonnement" par une matfrice densité oALR(T). On sait que |'on
peut définir deux matrices densités réduites, relatives |'une 3 |'atome

habillé, |'autre au rayonnement , obtenues par trace partielle

cAL(T) = TrR qALR(T) : (1=-1.31)

cR(T) TrAL cALR(+) (1-1.32)

H

L'émission spontanée est responsable de deux phé&noménes étroitement reliés
d'une part, la cascade radiative de |'atome habillé descendant te long de
son diagramme d'énergie (évolution de oAL(T) a partir de |'&tat initial

de 1'atome habilté cAL(O) ) ; dtautre part, |'émission de photons de
fluorescence dans les modes du rayonnement (évolution de UR(T) a partir

de |'état initial oR(O) qui est le vide de rayonnement )

Complexité_de R

Plusieurs caractéristiques importantes de la fluorescence, qui apparais-
sent clairement dans la discussion du paragraphe précédent (§ 1-1.4) , monTrenTl

la complexité de la matrice densité cR(T) décrivant |'état du rayonnement:
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(i) la fluorescence est un phénoméne fondamentalement non stationnaire s
des photons sont transférés en permanence du mode laser vers les modes

vides (pas d'état stationnaire pour oR(f))

(ii) On ne peut considérer la fluorescence comme une suite d'évé&nements
inaépendants : |'atome hébillé émet une suite ininterrompue de photons
corrélés entre eux ( op(t) doit contenir des corrélations entre de
nombreux photons). _

(iii) L'aspect spectral et |'aspect temporel de la fluorescence sont
complémentaires. |ls correspondent en particulier & des expériences

différentes. Mais oR(T) doit contenir les deux aspects

Ces caractéristiques pourraient laisser penser que |'étude de la
fluorescence devrait nécessairement étre trés complexe. Nous allons
voir au contraire que l'on peut étudier la fluorescence avec une méthode .

relativement simple en évitant en particulier d'avoir & calculer cR(T).

ta méthode utilisée dans ce travail

~

La méthode qué nous exposons dans la partie | consiste & étudier d'abord
la cascade radiative de |'atome habillé en traitant | tévolution de cAL(T)
par la théorie de la relaxation [ De] . En effet nous nous trouvons devant
un probléme qui est trés général : |'&volution d'un systéme ayant un petit”
nombre de degrés de |iberté (ici |'atome habill(é) couplé a un "réservoir"
ayant un trés grand nombre de degrés de liberté (ici les modes vides du

rayonnement).

Le temps de corrélation T, de I'inTera'cﬂon'VAR entre |'atome et le
vide de rayonnement (voir Fig I-1.1) est trés court et la condition de

rétrécissement par le mouvement est satisfaite.

VAR T. <<1 . (1-1.33)

Cette condition signifie que l'on peut traiter perturbativement |'effet
du couplage VAR pendant le temps de corrélation Tar On peut alors décrire
|'évolution deloAL(T) par une équation pilote. Nous écrivons cette équation

pilote et nous la discutons dans le chapitre |-2.

On aborde ensuite |'étude de la fluorescence dans le § I-3 en montrant

que les signaux de fluorescence s'expriment comme des fonctions de corré-
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1ation du dipole atomique et qu'ils sont calculables a partir de 1'équa-

tion pilote de OaL*

La méthode est généralisée dans le § 1-4 pour inclure dans |'équation
pilote des termes décrivant la relaxation collisionnelle et pour en

déduire l'effet des collisions sur les signaux de fluorescence,

Enfin nous discutons les conditions dé validité de la présente
approche en les comparant aux conditions de valididté de |'approche uti-

lisant les équations de Bloch optiques (§ 1-95)
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CHAPITRE 1I-2

LA RELAXATION RADIATIVE DE L'ATOME HABILLE

Dans ce chapitre, nous écrivons |'équation pilote décrivant
I'"évolution de la matrice densité de I'atome habillé que nous notons désormais o

(au lieu de g,,). Nous discutons cette équation et nous la résolvons dans le

AL
cas ol les raies sont bien séparées. .

I-2.1 L'équation pilote décrivant la relaxation radiative :

Appliquant la théorie générale de la relaxation & notre probléme,
on montre que |'on peut donner & |'équation pilote une forme opératorielle
[AR 1] ' '

d . .
aF 07 i Hy, 0]

- K 6076 + 00D ) (1-2.1)

- +

+ KDo D

ol ¢ est la matrice densité de |'atome habillé, 0 eT.D- les parties ascendante
et descendante de |'opérateur dipole (D" =d |e> <g] ; D =d |g> <e| ) et

K un facteur constant qui est le méme que dans |'équation

I = Kd? (1-2.2)
reliant la largeur naturelle 'T au carré du dipole.

Les termes décrivant la relaxation ont une ihterprétation tout &
fait naturelle si on les écrit dans la base découplée. Ecrivons par exempie

I'évolution des populations due & ces termes. Les termes des deuxiéme et froisiéeme
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lignesde (I-2.1) donnent respectivement pour contributions

4
.'.

<.e,n.[c |e,n>=-r<e,n|o|e,n> o (1-2.3)

Q

9;- <g,n o |g;n>

1]

r< e,n|o |e,n > ' (1-2.4)

(a8

Ces termes décrivent |'amortissement de la population de 1'état |e,n > par
émission spontanée et -l'alimentation de |'état. |g,n > qui en résulte (par
conservation.de la population totale). On peut obtenir aussi |'amortissement

d'une cohérence entre deux niveaux de |'atome habillé, par exemple |e,n > et

g,n >

4

5 <& lo|g,n > = - g- <e,n |o|g,n > (1-2.5)

On peut remarquer que la relaxation des &tats habillés affecte seulement les
degrés de |iberté atomiques(ies phoToné laser sont en quelque sorte "spéc+a-
teurs'") et les affecte exactement de la méme fagon que s'il n'y avait pas
d'irradiation laser. Ceci signifie que la relaxation radiative de |'atome est

la méme qu'en |'absence d'irradiation laser et que |'équation pilote peut &tre
obtenue en ajoutant indépendamment |'effet du couplage atome laser et celui de
la relaxaftion radiative. Nous reviendrons sur ce point dans le paragraphe [-5

et monfrerons que ceci résulte d'une approximation qui est parfaitement jus- 
tifiée pour la relaxation radiative (avec nos hypoth&ses wy 5, §<<wy ) mais

qui peut ne pas étre justifiée pour d'autres types de relaxation (collisionﬁelle

par exemple).

l-2,2 Les équations décrivant la cascade de |'atome habillé

On peut déduire de |'équation pilote (1-2.1) des-équations décriQ
vant quantitativement la cascade radiative de |'atome habillé. Appelons o, la
matrice densité restreinte & la multiplicité &n (donc de dimension 2). L'équa-

tion d'évolution de o, stécrit .

ﬂ__'

aF % " "1 lHpe]
- -g (0'D°o_ + 0 DD ) (1-2.6)
+ KD o hM

n+1
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La premiére ligne décrit la préceésion de Rabi dans la multiplicité &n,
la deuxiéme |'amortissement de o, par émission spontanée, la troisiéme
italimentation de la multiplicité 8n due & |'amortissement de fa multi-
plicité 8n+1' L'équation d'évolution de la trace de o, (qui est aussi

la population totale de 8n) est encore plus simple.

(1-2.7)

+1

d + - + -
- Tro =-KTrD D o +KTrD D o
dt n no n
(en effet Tr [ HAL,cn] = 0 : la précession de Rabi ne change pas la popu-
lation de Sn ; on a utilisé |'invariance d'une frace par permutation cir-

culaire)

g?- Tro = -T<e,n|oc le,n > + T<e,n+1| o | e,n+1> (1-2.8)
(en effet K D'D = Kd2| e><g | g»<e’| = Ile><e |)
La population totale de la multiplicité 8n diminue 3 cause des transitions
- vers 8n—1 (nombre de transitions par unité de temps TI' <e,n | ale,n>) et augmente

& cause des fransitions de & . vers & (nombre T <e,n+l | ale,n+1>)

(Fig 1-2.1).
’]e,n+l > }8n+]
e,n > l 91n+] >~} 8n .
Y
v &
lg,n > ) n-i

Figure 1-2.1 Evolution de la matrice densité o, restreinte

a la mulTiplinTé 8n'



I-2.3 L'équation pilote dans la base couplée

Nous allons maintenant écritre |'équation pilote dans la base
des états propres de |'atome habillé. L'avantage de cette base est que

I'hamiltonien H LY est diagonalisé. Les &léments de matrice de o &voluent

A
donc chacun & une certaine fréquence de Bohr. Par exemple, les populations

ni’n=<i,n|c|i,n> . : (1-2.9)

n'évoluent pas sous I'action de |'hamiltonien (fréquence 0) mais les cohérences

entre les deux é&tats d'une multiplicité évoluent aux fréquences *Q .

Nous nous |imiterons ici au cas ol les raies sont bien sépa-

rées
Q> T

(écart entre les raies »>> largeur des raies). Cette condition est réalisée
soit quand le champ est intense ( w, >> ') soit quand |'excitation n'est pas

résonnante ( § >> T).

L'équation pilote peut alors étre beaucoup simpiifiée. On
peuT‘négliger tous les couplages entre éléments de la matrice densité évoluant
& des fréquences différentes (couplages non séculaires) et obtenir ainsi des -

ensembles d'équations couplant seulement tes éléments de matrice de o évoluant

a la méme fréquence de Bohr.

On obtient ainsi & partir de |'équation pilote (1-2.1) un

ensemble d'équations couplées décrivant |'évolution des populations de |'atome

habillé

a4 T = (T _+T, ) + T .7 + . w

dt "i,n 11 21771,n 1177, n+1 12 °2,n+1

C(1-2.11)

d = -

N P AL PR L PSP PO L SR R PP S
avec . = <i,n |o |i,n > 4 : S (1-2.12)
_ , )
et r.. =Kid(d..) (1-2.13)

iJ iJ
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Ces équations ont une interprétation évidente en termes de taiux de transition
par exemple la population LR diminue & cause des transitions de |1,n > vers

’

les niveaux inférieurs avec un taux total

r. = T, + T, . (1-2.14)

et augmente & cause des transitions de la multiplicité supérieure vers | t,n >

(de'|1,n + 1 > avec un taux T et de |2,n+1 > avec un taux T, ) (Fig 1-2.2)

11

[1,n+1 >
[Z2,n+1 >
Fli l-‘12
|1,n > -
lZ, >
11 F21
|1,n;]>'

|2,n—l>

Figure 1-2.2 Evolution de la population m

»

Les taux de transiftion Fij peuvent étre déduits des expressions (I1-1.30) des

éléments de matrice du dipdle

r =7 = T cos?e 'sin? 9
11 22
= H L’ = L* -
F12 F. sintg P21 I' cos® @ (1 2.15).
I' = T cos?e r. = T sinZ s
1 2 .

Transferts de cohérence

- —— s ————— — - ———— - —

On peut déduire également de |'équation pilote (1-2.1) les

équations d'évolution des cohérences entre niveaux d'une méme multiplicité

(=8

aF < lo |2,n > = - i < 1,n lo | 2.0 >
(r, +T,) <l,nlo|2,n> (1-2.16)

+ Kd, dy,.<1,n+1] o |2,n+1 >



-
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cn plus de |'évoluvion hamiltonienne & la fréquence Q (premiére |igne)
et de |'amortissement par émission spontanée (deuxiéme ligne), ces équations

contiennent (troisiéme |igne) des transferts de cohérence entre muitiplicités

(Fig 1-2.3)

|1,net >

|2,n+1 >

Figure 2-2.3 : Evolution de la cohérence

<l,nlo |2,n > : amortissement
avec un taux (T} +T, )/2 et
transfert depuis la multiplicité
supérieure avec un faux Kd,  d,,

De tels transferts de cohérence jouent un réle important dans |'émission
spontanée de |'oscillateur harmonique qui a lui aussi un diagramme d'énergie
périodique [ Df ] . Nous reviendrons dans le § 1-3 sur leur réle dans la

détermination des largeurs des raies

I=2.4 L'équation pilote réduite

-

Du fait de la périodicité du diagramme d'énergie (voir § 1-1.3),
les différentes multiplicités &n de |'atome habillé sont identiques. Eiles
contribuent donc de la méme fagon aux signaux (ce que l'on vérifiera dans le
§ 1-3). 11 est donc intéressant d'étudier la matrice p obtenue en sommant
les matrices o, '

p = z o‘n (‘-2.]7)
On obtient immédiatement |'équation d'évolution de p en sommant les équa-
tions d'évolution des o, (1-2.6)

d_
T P

a.

-2 D0 +pD" D) (1-2.18)

- + -

+ K D pD
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La matrice p est une matrice 22 (comme les on). On peut
|'associer & un spin /2. Plus précisément, nous appellerons | + > et | - >

les deux états du spin et nous définirons les composantes du spin par les

relations
's+ = <+ [p] ->= zA<'eLn lo| -g,n+1 >
n
S_ =<- Ipl +>= Z'< 9’n+]lol e,n >
. ‘ (1-2.19)
s, = %—(< o |+> = < -} o] =>) '

N —

= J (<e,n |p|e,n>- <g,n+1jp|g,n+1 >)
n .

On peut déduire de (1-2.18) des équations d'évolution pour les
trois composantes du spin. On vérifie aisément que ces équations sont iden-

tiques aux équations de Bloch optiques.
En parTiculierAIes termes de relaxation s'écrivent simplement

-- L
S = > Si

4
at

I+

(1-2.20)

1

E')

n
il

- I'(s_ +
z

ala
&
N

Nous pouvons ainsi identifier les équations de Bloch optiques
avec |'équation pilofe réduite (1-2.18). .Le modéle du spin fictif consiste
en quelque sorte & "condenser" toutes les multiplicités de I'aTome'habiIIé en
une seule multiplicité & deux niveauk | + > et | - > (la "condensation"
étant définie mafhémafiquemeﬁf par I'équation 1-2.17 définissant p ou par
les équations 1-2.19). '

Le fait d'avoir condensé toutes les multiplicités en une seule
interdit de sépafer les termes correspondant & I'évolution dans une multiplicité
et ceux correspondant & des transferts entre multiplicités : |'équation (1-2.18)
ne décrit plus la cascade de |'atome habillé. Une conséquence importante en

est que I'équation (1-2.18) admet un état stationnaire alors que les &quations



(1-2.6) décrivant la cascade n'en ont pas. Nous revenons sur ce point plus

toin (§ 1-2.5) pour montrer que |'on peut parler d'un état de cascade sta-

tionnaire.

o ] e o s e e b e e e e e — — - — - —

On peut définir des populations réduites . (i=1,2) et des

cohérences réduites pij par les relations

m =zﬂi,n ‘ - (1-2.21)
n
612 = z <l,n |o|2,n > (1-2.22)

Leurs équations d'évolution sont obtenues en sommant les équa-

tions d'évolution des populations (Eq. -2.11) ou des cohérences (1-2.16)

d

T MMt T ™ '
(1-2.23)

d -

I "2 7 Toymy - Tym,

En particulier les fransitions |i,n+1 >> |i,n > n'apparaissant pas dans ces
équations parce qu'elles ne modifient pas les populafions'réduifes. Les popu-

lations réduites stationnaires sont "déterminées " par les deux équations

_ mo(e) e (e) = (1—2..2_,4)
et :
Ty nl(w) = Flznz(w) : (1-2.25)
La premiére est une condition de normalisation de la population totale. La
deuxiéme est la condition du "bilan détaiilé" qui signifie que Ié nombre
total de transitions |1,n+1>>| 2,n > &quilibre le nombre total de fransitions

| 2,n >>|1,n-1>. On obtient en résolvant ces deux équations

ﬂl(w) =I‘12/(I‘12 +T,) sin“g,/(cos*e + sin% 8 )
| (1-2.26)
costg/(cos*e + sin“g )

= 7
112(00) = I'21. (I‘12 + I‘21 )
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On déduit de (1-2.22) I|'équation

) o ) ) .
I ( I‘Zlﬂ1 1"12112) = ( 1‘12 + I‘21 ) ( le‘ﬂl 1‘121r2 ) (1 ‘2.27)
qui signifie que le régime transitoire des poputations réduites vers leur

état stationnaire (1-2.26) est une exponentielle dont la constante de temps,

- T , vaut :
pop .
(Tyo+ 71 17 coste int eyt (1-2.28)

= = + . -

Plus précisément, les populations transitoires s'expriment en fonction des

populations initiales ﬂi(O) et des populations stationnaires ni(w) sous la

forme :
T 1) = . (®) + (W, (0) - 7. (®)) exp(-t/T__ ) (1-2.29)
i i [ [ pop
Evolution des_cohérences réduites
L'équation d'évolution de la cohérence réduite plzs'écrif
simplement :
d . SN
IF P12 " (-if _(Tcoh) ) Pio (1-2.30)
avec :
( L A E S S d
T coh R U S dll 22

(1-2.31)

r( %- + cos?8  sin?e)

L'oscillation de Pio a la fréquence 2 est donc exponentiellement amortie
vers 0, le temps d'amortissement étant Teoh

plz(r) = plz(O) exp(-i Q1) exp(—'r/rcoh) (1-2.32)

f-2.5 L'état de cascade stationnaire _
On est maintenant en mesure de décrire complétement "1'évolution

dans le temps de la matrice densité o de |'atome habillé.
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L'état initial! de la matrice densité

Supposons par exemple que |'on "branche" |'interaction atome
laser & I'instant t=0. L'atome est dans |'état |g > ef la matrice densité du

mode laser est o - L'état initial de |'atome habillé est donc

a(0) = |g >< g IQ@OL : (1-2.33)

En particulier la matrice densité o restreinte 3 la multi-

plicité &n est :

o (0) |g,n+1> < g,n+1‘ PN+ (1-2.34)

!

po(n) = <nfo | n> (1-2.35)

est la distribution du nombre de photons n dans le mode laser. Nous avons déja
discuté le caractére quasiclassique de |'é&tat du mode laser ( § I-1.3) : la distri-
butionpgnla une dispersion An tr&s grande en valeur absolue mais tras petite

devant la valeur moyenne n (1 <<An << n condition I-1.11).

Evolution de la matrice densité

L'évolution de o peut alors se décrire en superposant deux
phénoménes : d'une part la matrice densité réduite p évolue pendant un temps
de I'ordre de F_l de son état initial p(0) vers son éfat final (cohérences
nulles, popu1a+ions réduites données par I-2.25) ; d'autre part la distribution
po(n) du nombre de photons laser se déplace lentement vers le bas du diagfamme
d'énergie & cause de |'émission de photons de fluorescence. _

Mais méme si on laisse & I'atome le temps d'émettre un grand
nombre de photons, ce nombré sera toujours petit devant le nombre n de photons
dans le mode (et méme devant la dispersion AnWh o de ce nombre), et la modifi-
cation correspondante de I'état du laser sera négligeable. Autrement dit, ['effet
de la fluorescence sur la distribution du nombre de photons dans le mode laser

sera négligeable et on pourra écrire :

o, (1) = o(h) p () (1-2.36)
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-1
Aprés un temps de I'ordre de T  correspondant & I'émission de quelques

photons, la matrice densité de {'atome habillé n'évolue plus : les cohérences

sont nulles et les populations égales a :

ﬂi,n = ﬁi po(n) : (1-2.37)

(m, populations réduites stationnaires (1-2.26))

Le lent déplacement de la distribution po(n) dont nous venons
de négliger |'effet sur o a par contre une grande influence sur |'interprétation
des signaux puisqu'il correspond & I'émission de photons de fluorescence. Nous
verrons en particulier que 1'on peut en étudiant ce déplacement étudier la

distribution du nombre de photons émis pendant un temps T ( § 1-3.6).

Pour finir, il est intéressant d'interprérer |'état stationnaire

(1-2.37) comme un équilibre dynamique-en revenant & |'équation d'évolution

d'une popufation -particuliére LI (Fig 1-2.2). Reécrivons en effet son &quation

d'évolution (1-2.11) sous la forme :

d o L.
i nl'n— (I‘11+I‘21 )n1 Py (n) +' I‘llnlpo(n+1)+ F12n2p0 (n+1) (1-2.38)
D'une part Pyn) et po(n+1) sont égaux (pdisque An>>1) et d'autre part
F21w1= r2 m, (condition du bilan détaillé 1-2.25). On voit donc que les
transitions |1,n+1 >=>|1,n> et |1,n>>|1,n-1> (respectivement |2,n+1>~|1,n>
et |1,m>|2,n-1>)s'équilibrent ce qui explique que les populations n'évoluent

pas (Fig 1-2.2).

Remarque :

Nous nous sommes limités jusqu'ici d l'étude des éléments de matrice
de od l'intérieur d'une multiplicité. Nous pouvons aussi décrire l'évolution des
autres éléments de matrice. On peut déduire l'état initial de ces éléments de

l'expression (I-2.33) de © (0).
En utilisant le fait que la dispersion An du nombre de photons

i

dans le mode laser est trés grande, on montre ainsi [Ah 11 que
<imloco) | gomnp > = pi < Z,m o (0) | g,m > (I-2.39)

ou les pi sont des nombres caractérisant l'état du mode laser : pour un état
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cohérent |q> (avec o= V/ﬁ' ) les coefficients pi sont égaux 4 1 ;

pour une superposition d'états cohérents correspondant d des phases équi-

parties, les coefficients‘pi sont nuls.

On peut maintenant déduire de 1'équation pilote (I-2.1)
les équations d'évolution de ces éléments <i,n | o (t) |j,n-p > . On constate
alors que les termes de relaxation sont exactement les mémes qué dans les
équations d'évolution des <i,n |o(t) |j,n > et que la seule différence avec

ces équations est dans la fréquence d'évolution propre

ion " Einp T Ein -‘Ej,n * Per (I-2.40)
Autrement dit, les équations d'évolution des exp!( iprt) <i,m| o(t) | §,n-p >
sont identiques d celles des <i,n |a(t) | j,n > .
Utilisant la relation (I-2.39), on obtient finalemeﬁt
eap(ipw t) <i,n |o(t) | gonp>=0 2 <dn o () | gon> | (I-2-21)

<i,n |o(t) | donp > = <i,n |o(t) | d,m >p i exp (~ipw t) | (I-2.:2

Il suffit maintenant d'introduive dans (I-2.42) les solutionsque nous connaig-
sons pour <i,n |o (t) | 4,n > : oscillation amortie des cohérerices (i# §) ;

évolution transitoire des populations (i=j).
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CHAPITRE 1-2

ETUDE DE DIVERS SIGNAUX DE FLJORcSCeNCE

Dans ce chapitfre, nous montrons que les nombreux signaux de fluorescence

que |'on peut étudier peuvent &fre calculés & partir de |'équation pilote discutée
au chapitre précédent. Nous montrons aussi que le point de vue que nous avons
adopté (relier la fluorescence a8 la cascade radiative de-l'atome habillé, voir

§ 1-1) fournit une interprétation trés simple des résultats obtenus.

I-3.1 Les signaux de fluorescence

Jn peut envisager de nombreuses faconsd'étudier la fluorescence.

Un premier type d'expériences consiste a étudier |'évolution temporelle

de |'intensité mesurée par un détecteur (un photomultiplicateur par exemple)

' Fluorescence . "
Fig. 1-3.1
Laser/ ).l Détecteur

Si le détecteur est suffisamment rapide, on observe 3 sa sortie une suite d'impulsions
Une électronique appropride sélectionne celles qui dépassent un certain seuil et

les calibre de sorte que le signal a |'allure suivante:

1] |

Chague impulsion calibrée correspond 3 un événement que |'on peut appeler

"détection d'un photon'.
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ta suite d'impulsions de la figure 1-3.2 contient une information
trés riche et I'on cherche en général 38 en extraire des signaux plus simples
et plus facilement interprétables. Nous discutons maintenant les exemples

les plus. importants et les plus fréquemment étudiés de tels signaux

(i) Le plus simple de ces signaux est |'intensité moyenne de ta fluorescence
obtenue en principe en recommangant |'expérience un grand nombre de fois

dans les mémes conditions et en moyennant sur foutes ces expériences. Un moyen
beaucoup plus simple consiste a mesurer |'intensité de la fluorescence émise

par un grand nombre N d'atomes placés dans les mémes conditions (les effets

collectifs étant supposés négligeables) (Fig 1-3.3)

N atomes

Fig 1-3.3 Etude de |'intensité

)] I(Td.de la fluorescence

1)

(ii) Un autre signal trés important est le signal de corrélation de photons

Ct+t,t) ; C(t+t,t) dt dt est la probabilité de détecter un photon entre

T et t + dt puis un autre entre t+ 1 et t+ 1+ dt La technique la plus courante

pour &tudier ce signal est une ftechnique "Start-Stop" (Fig 1-3.4)

ST/ -
START Mesure et accumulation du
délai séparant |'impulsion
START de 1'impulsion STOP
¢ STOP

N

Etude des corréliations de photons par une technique

L

-Figure 1-3.4

"Start-Stop".
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Remarque : Avec une technique START-STOP , on mesure en fait une quantité
C'(t+t,t) que l'on peut définir de la fagon suivante : probabilité de détecter
un photon 4 l'tnstant t puis le suivant 4 l'instant t+ t. Nous reviendrons
plus loin (§ I-3.5) sur la différence entre C et C' et sur la raison pour
laquelle cette différence est en général sans importance.

" (iii) On &tudiera un troisiéme signal d'analyse temporelle : la distribution

q{m,T) du nombre m de photons détectés pendant un intervalle de temps T.

Analyse spectrale

Au lieu de faire une analyse temporelle de la fluorescence, on peut

étudier sa répartition spectrale (Fig 1-3.5)

Figure 1-3.5 : Analysé spectrale

. 4 .’ ’\_\" de la fluorescénce
‘Monochromateur \ )..1
S(w)

Pour pouvoir analyser les différentes raies du spectre dont -la largeur est

de l'ordre de T il faut que la résolution spectrale Aw soit pefife'devanf r .
Le m??ochromafeur va donfl"garder" les photons inciéehfs pendaq? un temps

(Aw) plus grand que T . Lorsqu'on étudie !a répartition spectrale, on perd
donc 1'information relative aux temps d'émission (les énalyses spectrale et

temporel le sont complémentaires).

Il existe une troisiéme catégorie de signaux de fluorescence corres-

pondant & une analyse mixte temps-fréquence. A la différence des précédents,



ces signaux n'avaient pas été abordés avant le présent travail et leur étude
a été suggéréepar la méthode de 1'atome habillé [ Ae.l ] . Une telle analyse
mixte est possible quand les raies du spectre sont bien séparées. On peut en
effet dans ce c¢as utilisé des filtres centrés sur |'une des raies et :ayant une
largeur Aw- telle que :

r << Aw << (1-3.1)

Avec de tels diltres, on peut simultanément sélectionner des photons émis dans
I'une des trois raies du triplet (puisque Aw << £ ) et éfu?ier la statistique
des temps d'émission avec une résolution temporelle ( Aw) metlleure que le
temps P-l caractéristique de la relaxation. On peut ainsi étudier par exemple
I'intensité émise dans une raie, les corréliations temporelles entre photons
appartenant 3 une méme raie ou 3 des raies différentes (Fig 1-3.6) la distri-

bution du nombre de photons émis dans une raie donnée pendant un temps T donné.

START

=

Filtre F, STOP

e \l\,)g L

Figure |1-3.6 : Analyse des corrdlations temporelles entre les photons

“émis dans les deux bandes latérales du triplet.

1-3.2 Comment calculer les signaux 3 partir de |'équation pilote

Nous venons de montrer que |'on pouvait extraire de nombreux signaux
de |'étude de la fluorescence. Le probléme est maintenant de relier ces signaux
au comportement du systéme émetteur (I'atome habillé&) et de montrer en particulier

-

que les signaux peuvent étre calculés 3 partir de |'équation pilote discutée

au chapitre 1-2.
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On peut montrer que les signaux de détection sont reliés‘aux fonctions
de corrélation du dipole atomique. Pour les signaux d'analyse ftemporelle, il
suffit d'utiliser les résultats établis par Glauber [ Dg 1 ] : 1 (f) et C(t+1,1)

sont donnés par des fonctions de corrélation du champ électrique
(1) ~ <E (t) ET () > (1-3.2)
Clt+t,1) & <E (1) E (++1) E (++1) ET(4) > O (1-3.3)

od E () (resp. E'(+)) est Ia partie de fréquences néga+ives'(resp.posiTives)
de |'opérateur champ électrique E(t) au point ol se trouve le déTgcTeur (et
en représentation de Heisenberg). -

On -suppose bien sur le détecteur placé en un point de '|'espace ol le
Champ laser incident est nul. Le champ.E(t+) est donc une superposition du champ
créé par le dipole atomique D et du champ du vide Eo(t) [ Ad6 ](on suppose
ici que_f’on étudie la fluorescence d'un seul atome : il faudrait sinon sommer .

les contributions des différents dipoles atomiques)

ET(t) = A D" (+-r/c) + Eg () ' C(1-3.4)

ET (1)

]

£ _ + '
A DT (t-r/c) + Ep (1)

(r est la distance de |'atome émetteur au détecteur ). On montre finalement
[ Dg 2 ] que si les temps sont bien ordonnés dans les fonctions de corrélation
du champ (dans notre cas particulier si t > O dans 1-3.3), alors on peut éliminer

E0 et exprimer les signaux en fonction du dipole a+omique seulement,

1(t) = k <D (+) D () »

C(taT,1)= K2<DT(+) D (++T) D (++1) D (1) >  pour T >0 - (I-3.5)
{on oublie désormais le retard r/c). Pour des raisons qui apparaitront plus tard

(voir § 1-3.3) nous écrirons le facteur de proportionalité k sous la forme

Kk =KZ¢ ‘ (1-3.06)
N ; P .z 2 ’
ol K est le facteur défini précédemment (parT= Kd  voir eq. 1-2.2). Le nouveau

paramétre ¢ ainsi introduit apparaitra plus loin comme un "taux de détection"

(voir § 1-3.3). Nous obtenons finalement les expressions suivantes pour les
signaux d'analyse temporelle :
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1(+) = K g<D (1) D (1) > (1-3.7)
2,2 + + - - .
Clt+r,t) = KZ<D"(+)<D (++T) D (++71) D () > (pour > 0 )

L'expression du spectre de fluorescence S(w) peut elle aussi étre
déduite de (1-3.2). En effet supposons que {'on .interpose un filtre en fréquence

entre |'atome et le détecteur. La relation (1-3.2) devient

- +
If(T) ~ {Ef (1) Ef(T) > (1-3.8) _

~

ou Ef(T) est le champ filtré

- = A AU SRR -
Ef(T) JO D (t = ) g(t) dt + EO (t)

(1-3.9)

o "y . N
Ef(w) A D (w) glw) + E0 (w)
(les fonctions g(t) et g(m) transformées de Fourier |'une de |'autre, sont

caractéristiques du filtre).
Supposant le phénomé&ne stationnaire (indépendant de t) on peﬁT alors

obtenir : .
, 2 ' -
e = f |g(w) | S(w) dw ‘ (1-3.10)
avec ' , ® :
Kg + - . -
S(w) = > J <D (t+1) D (trexp(~iwt) dt (=311

|5(w)[2 étant la transmission du filtre, |'expression (1-3.10) signifie que S(w)
est la répartition spectrale de la fluorescence. Si fa largeur Aw du filtre
est trés petite devant I' , |, varie en fonction de w comme S(w). Si par contre

la largeur Aw est beaucoup plus grande que @ (pas de sélection spectrale) alors

= f S(w) dw = Ke< DY (+) D (+) > ' (1-3.12)

-0

On retrouve |'expression (1-3.7) de |'intensité |

On peut finalement donner |'expression des signaux d'analyse mixte.
Considérons en effet un filtre de largeur Aw (felle que T<< Aw<< Q) centré
sur ta fréquence w a® (a= 0,21) de I'une des trois raies du spectre et décompo-
sons le dipole atomique en frois composantes DB. correspondant chacune & |'une

de ces raies (la définition précise.des DB est donnde au § 1-3.4). On peut
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affirmer que le filftre laisse passer la composante Da de fréquence w + af
sans la déformer (puisque Aw>> T) et supprime les autres composantes DS(B a)

(puisque Aw<<Q). Le champ filtré est donc sihplemenf :

- . -
E; = D, + Eg - (1-3.13)

On peut finalement exprimer, en fonction des composantes de fréquence du dipole
les signaux tels que |'infensité I (1) émise dans la raie a et les corrélations

temporel les CB (t+1, 1) entre photons émis dans les raies a et B
o

| (+) = K z<D (+) D” (+) » - C(1-3.14)
a Q [o ]

+

C (t+1,1) = K2z2< D' () D
Ba ol B

(t+1) D (t+1) D (+) > (1-3.15)
( pour 1t > 0)

e e e o o i e o . s o A Mo o am e e e e - - ———d e mr e ————

Nous venons de montrer que les signaux de déTecfion s'expriment comme
des fonctions de corrélation du dipole atomique. Les signaux d'infenéifé 1(+) ou
IQ(T) font intervenir la valeur du dipole a un seul insTénT t. llé'peuvenf
&tre mis sous la forme d'une moyenne & un temps < A(t) > . Nous allons pouvoir
les calculer 2 partir de ['éguation pilote par un simble passage de la représen-
tation de Heisenberg 3 celle de Schr&dinger (§ I-B{B) . La siTuéTion'semble plus
difficile pour tes corrélations temporelles et le spectre qui font intervenir
des fonctions de corrélations & deux temps. Nous allons en fait pouvoir les
déduire aussi de |'équation pilote en utilisant le théoréme de regression
quantique[ Dh ] . Ce théoréme permet de relier |'évolution des moyennes &
deux temps & |'équation pilote : si les valeurs moyennes & un temps <Ai(T)> obéis-
sent & des équations d'évolution couplées:

d

—7 <A =) a; <A ) > (1-3.16)

J
alors les valeurs moyennes 3 deux temps <Ai(T+r)B(T) > obéissenflpour T >0

aux mémes équations d'évolution

d
dr

< Ai(T+r) B(t)> = ) 4 <AJ(T+T)B(T) > (=37
J
En énongant ce résultat on néglige en fait la dynamique des corrélations &

I'échelle du temps de corrélation de |'émission spontanée. Le théoréme de régres-
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sion quantique n'est donc applicable que parce que ce femps de corrélation est

trés court. Nous reviendrons sur ce probiéme dans le chapitre 1-5.

1-3.3 L'intensité de la fluorescence

On vient de montrer (eq. 1-3.7)

(1) = Kz <D (1) D (1) » (1-3.18)

H
(le H signifie que cette expression est écrite dans le point de vue de Heisenberg).
On peut réécrire cette méme expression dans le point de vue de Schrodinger en

fonction de la matrice densité o (t)

: _ .
i(t) = Kg Tr DD o(h) ' (1-3.19)
Oor . - |
DD =d?le><g| go<e| = d?|e><e| ' ©(i=3.20)
1(t) = Ko d%m () (1-3.21)
avec : m (1) =] <e,n [ott) | en> (1-3.22)
n
Ce résultat a une interprétation frés claire : |'infensité de fluores-

cence est proportionnelle & la population totale ne(f) du niveau excité,
On vérifie ici que les signaux de fluorescence s'expriment en fonction

de la matrice densité réduite p(t) ( introduite dans le § 1-2.4). En effet

m(t) =<+ o) [+ > (1-3.23)

L'expression (1-3.21) permet dé donner la signification du facteur g : Kd? est
le taux d'émission spontanée T de |'atome dans son niveau excité (voir eq.
1-2.2) et Kd? ne(f) est donc le nombre de photons émis par |'atome (par

unité de temps). I1(t) étant le nombre de photons détectés, ¢ apparait comme

la probabilité de détection d'un phofon émis par |'atome. Ce "taux de détection"

est relié a plusieurs paramétres expérimentaux :

£ = (facteur d'angle solide) x (fransmission des éventuels éléments
optiques : hublots , lentilles....) X (rendement quantique du photomultiplicateur)
(1-3.24)

Il est généralement beaucoup plus petit que 1.
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Variation de |'intensité stationnaire en fonction de & et %1

) o - - - " i —— - —— - —— ——— . ————— —— ——— " - " T ——

|| est intéressant d'étudier la variation de |'intensité totale
émise en régime stationnaire en fonction des deux paramétres § et w, qui
caractérisent |'irradiation laser. Le nombre total de photons émis T ne(m)
est par conservation de |'énergie égal au nombre total des photons absorbés.
La variation de ne(m) avec le désaccord ¢ (3 w, fixé) fournit en quelque

sorte le profil d'absorption du faisceau laser.

En résolvant |'équation pilofe’rédui+e (1-2.18) (ou les équations

de Bloch,ce qui est équivalent) on obtient [ voir par exemple Ab 24 ou Ah 1]

m (o) = @2/(I2+ 202 + 482 ) (1=3.25)
e ‘1 1 )

La variation de m_(») avec & est donnée par une lorentzienne (Fig 1-3.7)

»H

ﬂé(w)

Figure |-3.7 : Variation de ﬂe(w) en fonction de § = wL—wU pour w, ¢t T
fixés. .T ne(w) est le nombre total de photons émis (par
unité de temps) ou le nombre de photons laser absorbés (pour

un atome et par unité de temps).

A la limifte perturbative ( w, << Ir) , on retrouve le résultat bien connu associé

au diagramme de Feynman d'ordre 1. L'absorption du faisceau laser est l|inéaire
( wf est proportionnel & |'intensité laser) et elle peut &fre caractérisée par
une section efficace d'absofpfion
332 L2 (p2 2 :
oA(G) 5 T2/(r<+ 468%) (1-3.26)
ki

(profil d'absorption lorentzien de largeur r)



Lorsque w, augmente, apparaissent des phénoménes de saturation : la

1
valeur maximale

mol=) =wf/(r2+2<»§) ' <|f3.27)

tend vers la valeur limite 1/2 (pour 6=0 et w >>r |'atome passe la moitié
de son temps dans |'état excité) ; la largeur de la lorentzienne (14 + Zw%)]/2,
augmente ; |['absorption du faisceau laser n'est plus iinéaire (on ne peut

plus définir oA(G))

Evolution transitoire de |'intensité

On peut aussi étudier !'évolution fransitoire de la fluorescence totale
lorsque, par une technique appropriée (entrée brusque de |'atome dans le
faisceau laser, "Stark switching",...) on "branche" brusquement |'interac-

tion atome laser.
L'intensité de fluorescence reproduit alors la variation transitoire -

de m, c'est-ad-dire la précéssion de Rabi amortie par émission spontanée. Nous

noterons m(e, 1 |g ) la population de e & |'instant 1t lorsque |'atome est
dans |'état g 8 I'instant O et J(t) I'intensité correspondante

J(t) = Tgm(e, ] g) (1-3.28)

On peut calculer w(e, 1| g ) en résolvant |'équation pilote réduite
(1-2.18) (ou les équations de Bloch). Nous faisons ici le calcul dans le
cas wl>>r ol 'interprétation est plus simple grace & |'approximation

séculaire. A A
On peut exprimer J(t) en fonction des populations et cohérences réduites

J(t) = Jpop(r) + Jcoh(T) | (1-3.29)

BVEC Ty (1) =Tr (cos®e my (1) + sin%6 m, (1)) (1-3.30)
pop .

Jcoh(T) = -Tz sin 8 cos e(plz(T) + Dzl(r)) A (r3.31)

Le calcul de J(1) se raméne alors au probléme de |'évolution transitoire des

populations et cohérences réduites que l'on a déja résolu (§ 1-2.4) On obtient
ainsi

J (t)y = J (=} + (J (0) - J ()) exp(-1/1 ) (1-3.32)
pop pop pop pop pop
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Jcoh(T) = Jcoh(O) cos Qt exp(-1/1tcoh) (1-3.33)
avec Jpop(m) = Trcos? 8sin?8/(cos"e+ sin'e) (1-3.34)
J _(0) = -J__(0) =2r ¢ «cos?6 sinZe (1-5.35)

pop coh

‘Les +emps d'amortissement de Jpop et J sont respectivement les temps

coh

d'amortissement Tt et T des populations et des cohérences réduites.

pop coh
La contribution des cohérences au régime stationnaire est nulle et la
contribution des populations Jpop(w) est donc identique a |'intensité
stationnaire calculée précédemment (eq. [-3.25 & la limite w;>> T
puisqu'on a utilisé ici |'approximation séculaire). L'intensité initiale.

- . ' L

J(O) « Jpop(O) + Jcoh(O)) est nulle puisque I'atome est initialement
dans son état fondamental. ‘

L'allure de J(1) est représentée sur la figure 1-3.8

Joy ¢

/T

Figure 1-3.8 : Evolution transifoire de |'intensité J(1) émise "
par un atome.partant initialement de [état g.
L'expression de J(1) est particulié&rement simple-dans
le caé d'uné excitation résonnante (8 =0) |

J(t) = 57—-(1 - cosw, T exp(~3Tt/4)) (1-3.36)

La contribution des populations ne dépend pas alors de 1
(les populations stationnaires sont égales aux populations
initiales m (®) = 1. (M=1/2 et onaJ__(0) =J (=)

i [ pop pop
dans |'expression [-3.32).
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Cette discussion montre que la modutation de la fluorescence totale
associée a la précéssion de Rabi peut étre considérée comme un signal
de battements quantiques entre niveaux habillés. Un tel battement
quantique est observé parce que |'état initial est une superposition

cohérente d'états propres de |'atome habillé.

|-3.4 Le spectre de fluorescence

On peut réécrire 1'expression (1-3,11) du spectre S(w) sous

la forme

oo

Kz { * - : )
S(w) = —= Re | < D (++1)L (1)> exp(~iwT)at (1-3.37)

%)

Dans I'équation (1-3.11) figuraient les contributions des valeurs posi-
tives et négatives de 1. Pour écrire (1-3.37) on a exprimé la contribution
des valeurs négatives en fonction de la contribution des valeurs positives

en utilisant les relations :

- - * - % .
<D+(T—T)D (t)>= <D+(T) D (t-1) > = <D+($+T) D (+) > (1-3.38)

(premiére égalité parce que D" et D sont deux opérateurs adjoints ;
deuxiéme égalité parce que l'cn &tudie le spectre dans le régime station-
naire)

D'aprés le théoréme de régréssion quantique (voir § 1-3.2), la
fonction de corrélation <D (++1) D (+)> &volue en fonction de T comme
< D (++1) > (dans I'expression (1-3,37) du spectre, T est en effet toujours

positif).ll nous faut donc étudier |'évolution fTemporelle de <" (++1)>

» . +
On peut écrire D sous la forme

D" = ] Ji,m<i,n |0 [jn-1> <01 (1-3.39)
b,d,0 .

. . . + . + <
On obtient ainsi D comme somme de trois composantes D , chacune évoluant
(¢4

a la fréquence propre w afl (a= 0, 1) de |'atome habiltlé
ot = ) ot C O (1-3.40)
a=0, 1 ©
( a=1 correspond dans (1-3.39) a i=1 j=2
a= -1 " 1" " i=2 iz]

a= 0 " 1" " Ci=j )
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En reportant la décomposition (1-3,40) de D* dans I 'expression (1-3,37)
du spectre, on obtient
Sw) = ) Sy W - (1-3.41)
- :
Kz - . - . .
Sa(w) == Re | <D g (t+1) D (1) > exp(-iwt)dr (i-3.42)
0
D'aprés le théoréme de régression quantique, <DZX(T+T) D (+) > évolue
& la fréquence Wt afl comme <D;(T+r) > et Sa(w) est donc |'expression

de la raie de fréquence w *afl .

Poids des raies

Le poids I(wL+aQ) est pér,définiTion I'intégrale de la raie de
“fréquence w * af ' '
Ho o) = [ do S (w) ’ (1-3-43)
) o . .
= Kg<D'y () D (H) > | (1-3.44)

L'intégrale sur w>de (1-3.42) faifvapparaifre en fait la

valeur moyenne < D; D> mais on montre aisément que les moyennes
'<DtxD1§> sont pour B # a proportionnelles & des cohérences réduites et
s'annulent en régime stationnaire. Par contre,  les moyennés <D; D:x >
son proportionnelles a des populations et les poids des raies s'expri-

ment donc en fonction des populations stationnaires. ‘On démontre :

o +) .= ¢ Ty 7 (=) (1-3.45)
o =) = & T, ) (1-3.46)
) = (T m (=) + Ty, (=) (1-3.47)

Ces équations ont une interprétation ftrés simple (Fig. 1-3.9)
e nombre de photons émis sur une transition |i,n>=|j,n-1> est le
produit de la population LT du niveau supérieur par le taux de

transition F.i. La sommation sur n fait apparaitre le produit rji L

ou . est la population réduite.
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|i,n-1 >

Figure {=3.9 : Interprétation de I'intensité émise

sur une raie en termes de populations et
de taux de transition.

Les populations réduites stationnaires.sont déterminées par la condition

(1-2.25) du bilan détaillé :

T T

s T (@) =TT () (1-3.48)

qui exprime |'équilibre entre le nombre total de transitions & |a
fréquence w + 2 et le nombre total de transitions & la ‘fréquence

‘w - © autrement dit |'égalité

o +2) = 1w -2) . (1-3.49)

Remarques :

() Il y a identité entre T(w;*aq) (eq. I-3.4¢) et la quantité .
1& définie au § I-3.1 (eq. I-3.14). Ceci est bien normal puisque I&
est par définition 1'intensité mesurde derriére un filtre sélectionnant
la rate de fréquence w;*af. Toutefotls I(mL+aQ) est défini a partir
du spectre de fluorescence et est donc limité au régime stationnaire
(on utilise un filtre de largeur Aw<< T ce qui interdit l'étude
du régime transitoire) alors que 1'on peut étudier l'évolution tran-
sttoire de I (t) . Par exemple I,(t) est le produit de la population
transitoire w (t) par le taux de transition T,y
) wl(t) (I-3.50)

Il(t) = r r2

(méme interprétation que I-3.<5). A cause de l'égalité entre les taux

r et o (voir eq. I-2.15) on a :

11
I (t) = L(Fll nl(t) + Fzzngt) ) = CFll(wl(t)+ﬂ2(t)) (1-3.51)
=T
¢ 11
St le filtre sélectionne la rate centrale, l'intensité ne présente pas -

de régime transitoire.
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21) Nous avons discuté au § T-3.3 1'étude de 1'évolution tran-—
sitoire de l'intensité J(1) assoctée a la précéssion de Rabi de
l'atome étant mztzalement dans g.
On peut écrire :

J() =Kg <" 07> =Kg [] < D> o (1-3.52)

: : ‘a B _ :

- Les "termes carrés" (B=a) qui sont les quantités I correspondent
exactement 4 la contrzbutzon des populations J? (r) et les '"termes
rectangles" (B# a) a celle des eqherences Jcoh(T). , ‘

Auvrement dit, en resormant seulement les intensités I, cor— ..

respondant & chaque raie, on n'obtient pas l'intensité totale.

Forme des raies IaTerales

o v - - ———— T~ Y v

Pour frouver la forme précise de la raie Sa(w), il faut étudier

. + - ' - i
la relaxation de <D (ft+1) > . Nous nous intéressons d'abord a la
o]

‘raie de fréquence w * Q
+ ’ + ’ .
< D1 (13> = Tr D, o(t) : . (1-3.53)
= <1,n]0" J2,n~1> § <2,n-1 | o) | 1,n> (1-3.54)

-n

(1'élément de matrice de D né‘dépend pas de n). Les equaTaons d'evo—'
lution des "cohdrences optiques" <2,n-1 [ o(t) | 1,n > se dedutsenT

" de 1'équation pilote(l-2.1)

g <201 | ot | 1,n> = (e +@) = (I+T,)/2) <Z,n-1]o(t) [ 1,n >

Q)

+ Kd  d,<2,n o) [ 1,n+1 > | (1-3.55)
La premiére ligne représente |'évolution libre et {'amortissement par
émission spontanée de la cohérence optique et la deuxiéme !igne repré-

sente un transfert de cohérence optique (Fig |-3.10)
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Figure -3.10: Evolution de la cohérence

optique <2,n=1} a () | 1,n>
l2,n-1>

On retrouve que les équations d'évolution des cohérences opffques

< 2,n-1 Jo (1) | 1,n > sont exactement identiques (au terme d'évolution
libre prés) aux équations d'évolution des cohérences basse fréquence

<2,n [ o(t) | 1,n > (voir § 1-2.5). En conséquence , le temps d'amortis-
sement de.la "cohérence optique réduite" § <2,n=1 | o (+) | 1,n > (et
donc de <DI(+) > dfaprés 1-3-54) esT~éggl au temps d'amortissement

des cohérences basse fréquence réduites (défini par |'équation

Tcoh
|-2.31)

d
dt

+ - . _ -1 - + . _
<D1(T) > = (l(wL+Q) T eoh ) <Dl(+)> (1-3.56)

On en déduit d'aprés le théoréme de régression quantique :

. -ty s (13
coh )< D (t+1) D (1) > (I—i.57)

%? <D (t+D D(1)> = G lu+2 -1

<Pl (1+T) D (1) > =< D; (1) D7) > exp (ilw *MT) expl-t/7 ) (1-3.58)

(pour 1 >0). On obtient finalement la forme de la raie Sl(w) en

reportant (1-3.58) dans (1-3.42) :

_ K& o= =1 2 -2
Splw) = —= <0 0 >ty /L w-te )+ r ] (1-3.59)
La raie de fréquence w L+9 est donc une lorentzienne. On retrouve
| 'expression de son poids l(wL+Q) que 1'on a déja discutée. La largeur
totale 3 mi-hauteur de la lorentzienne est

-1

L(wL+ﬁ) = 2 Teoh . (1-5.60)
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On montre de ta méme fagon que ['autre raie latérale centrée

en w, - 8 est une lorenztienne de largeur

L(wL—Q) = L(wL+Q) (1-3.61)

(on a déja montré |'égalité des poids des deux raies latérales ;

&q. 1-3.49).

Forme de la raie centraie

La forme de la raie centrale est donnée par la relaxation de

< D; (ty>= d  J(<1,n=1 Jo (t) | 1,n> =<2,n-1 | o ()] 2,n>) (1-3.
A 11 q

On a utilisé :

<1,n | D Ji,n=1>=-<2,n| D" |2,n-1> = d,, (1-3.63)
Il faut donc &tudier I'&volution des deux 'cohérences optiques
réduites” ) <i,n-1 | o(f) | i,n > (i=1,2) qui sont couplées par-la rela-
xation (I'Qpproximafion séculaire ne permet pas de négliger ce couplage
puisque ces deux cohérences évoluent & la méme fréquence wL). On peut -
toutefois obtenir les caractéristiques de la raie centrale avec des

arguments simples .
On remarque d'abord que les "cohérences optiques réduites"
X <i,n-1 | o(t) | i,n > ob&issent aux mémes équations d'évolution que
n . . . 5 P
les populations au terme d'évolution prés, et que plus précisément

Jo<i,n=1]otH |i,ns= () explio (1-3.64)
n

(voir la remarque du § 1-2.5 : on a supposé pour obtenir ce résultat que
|'"état du champ était un état cohérent)

On déduit alors de (1-3.62) et (i-3.64) que :

+ _ _ . =z
< DO(T) > = d11 ( ™ () - ﬂZ(T)) exp(lmLT) -(I 3.65)
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Aprés un régime transitoire amorti sur un temps Tpop,-les populations

atteignent leur régime stationnaire €t on a alors

+
< Do(‘r)>= d11

( my (o) - My () exp(imLf) (1-3.66)

Il peut paralttre surprenant de trouver une cohérence telle que <D; >
non nulle dans le régime stationnaire. Il est en fait bien connu que
I'excitation par une onde monochromatique met le dipole atomique en
vibration forcée [Ab 23 ] . C'est cette oscillation forcée que décrit

I*équation (1-3.66).

Cette oscillation forcée de la valeur moyenne du dipole atomique
donne naissance 3 la composante élastique du spectre de fluorescence
dont on peut obtenir |'expression de la fagon suivante : on sépare’
tout d'abord dans D*(T), la valeur moyenne <D'(+) > et I'écart 3 la

valeur moyenne GD*(T)

D'(+) =<D'(+)>+ 8D (1) | (1-3.67)
avec < 8D°(1) > = 0 o | (1-3.68)

On fait ensuite apparaitre dans la fonction de corrélation
<D (t+1) DT(1) > qui intervient dans !'expression du spectre, la contri-

bution de la valeur moyenne du dipole et celle de |'écart & la valeur

moyenne :

<D (t+1) D (1)>= <D (t+1)> <D (1) > + <8D (t+1) D" (H)> (1-3.69)

(les "termes rectangle" sont nuls d'aprés 1-3.68). Le premier terme

correspond 3 la partie élastique Sop(w) dy spectre :

Sg () = =& | <D'(++1) ><D (1) > expl~iw 1 )dr (1-3.70)
€ 2n

- o0

En reportant dans (i-3.70) |'expression (1-3,66) de <D’ (+) > dans le
régime stationnaire (<D" > est identique 3 <q;>»dans le régine station-

naire puisque <0’ | >= 0), on obtient finalement
+ .

+
Sgptw) = Kz|<Dy (1)>] 26w ~w ) (1=-3.71)

Le poids de la raie élastique est donc :
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2
(@) =, () (1-3.72)

+
lg; = Ke| <D> |2= ¢ r ) (m

el

On en déduit par différence le poids de la composante centrale

inélastique

I = - -
inel(mL) I(wL) Iel | (1-3.73)

gT o 4y (@) m, (=) (1-3.74)
11 o
On vérifie en effet qu'en ajoufanf (1-3.74) et (1-3.72) , on retrouve

le poids total l(wL) de la raie centrale ( = ¢r | eq. {-3.51) puisque

1

2 2
("1_71'2) + 4-"11'[2: (TT1+W2) = 1 (|-3.75)

Enfin, la largeur L ( |) de la raie cenfrale inélastique

inel
est reliée au temps d'amortissement Tpop de <Dg(T) >

_ -1 -
Linel(mL) =21 (1-3.76)
de la méme fagon que la largeur des raies latérales était liée au

temps d'amortissement T de <D'(+) > (eq. 1-3.60)

Tous les résultats que nous avons obtenus sont récapitulés dans

les formules suivantes :

- 4 L ob 4 -
I(wLiQ) I'cos'® sint 8 /(cost 8+ sint 8) (1_3.77)
= rw§/(8<<u§+ 52>(w§ + 262 1))
. . 2 Y
Vol =T cos?2 8 sin20(cos"6~- sin“8)/(cos® 8+ sin*8)” (1-3.78)
= rw§52/<w§ +282 )2
2
Linel(wL) = 4T cos®d sin®8/( coss+ sin“e )
= Twd/i4 (w3-62) (w2 + 262 )%) (1-3.79)
Lw Q) =T (1 + 2cos? 8sin2g)
=T (3w? + 262>/(2<w§+52>> (1-3.80)
- 4 oy
Linel(wL) 2T (cos*® + sin'e ) (1-3.81)

P(w% + 262)/(wf +862 )
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On peut insister sur le fait que le spectre est symétrique :

poids et largeurs sont les mémes pour les deux raies latérales.

I-3.5 Les corrélations de photons

Nous avons obtenu au § 1-3.2 I'expression du signal de corré-
lations de photons C(t+1,T). Cette expression (1-3.7) est écrite dans
la représentation de Heisenberg. On'peuT la réécrire en fonction de la
matrice densité o(t) en représentation de Schroedingeret de | 'opérateur
d'évolution U (en utilisant I'invariance d'une trace par permutation

circulaire)

Clt+t,t) = K2 g2Tr [DUGH+t,1) D o (+) D" U'(t+1,t) D' ]  (i-3.82)

Cette expression permet de comprendre trés simplement |'effet de dégrou-
pement et l'allure de la fonction de corrélation,

On peut en effet écrire :

- + - +
D o(t) D = (Tr D o(f) D) () (1-3.83)

ol ) (1) est une matrice densité normée (Tr J(+) = 1). La fonction

de corrélation (1-3.82) s'écrit alors :

C(+ +1,1) = (KZTr D o(+) D) ( Kg Tr D~ J(t+r) D')  (1-3.84)

AVEC 1 Y(4ar) = U(teT,t) ) (1) U'(++T,1) . (1-3.85)

L'interprétation de ces résultats est la suivante :
La premiére parenthése dans (1-3.88) est simplement la probabilité
I (t) de détecter un photon & 1'instant t (voir § 1-3.3). L'émission
de ce photon '"projette" le systéme de ['état o (t) dans |'état E(T).
Le systéme évolue alors entre t et t+1 : ) (1) devient J(++1) (eq. 1-3.85)
et la probabilité de détecter un autre photon en t+t est donnée par

la seconde parenthése de (1-3.84),
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On peut réécrire (1-3.83) en utilisant :
- + 2
D o(t) D = d?|g><e |a(t) | e><g]| (1-3.86)

etmontrer ainsi que |'état )(t) est restreint & |'état fondamental

g de |'atome. Un tel résultat correspond bien & |'image de |'atome
subissant un "saut quantique'" de |'état excité a !'état fondamental
quand if émet un photon. On explique ainsi |'effet de dégroupement
aprés |'émission du premier photon, |'atome est dans |'état fondamental
et il ne peut réémettre un second photon immédiatement. Ceci montre
aussi que la seconde parenthése de (1-3.84) est identique a ['intensité
J(1) émise par |'atome dans son régime transitoire lorsque |'état |

initia! de I'atome est g (voir § 1-3.3),ce qui permet d'écrire :

C(t+t1,1) ) J{m) - (1-3.87)

4]

rcne(+) . Tgm(e;t/9) v (1-3.88):

Bemargue :

La discussion précédente pourrait laisser croire aue l'on peut
calculer la foncetion de corrélation C(t+f,t) sans utiliser le théoréme
de regression quantique. On l'a en fait utilisé implicitement. En
effet dans l'équation (I-3.82), o(t) est en toute rigueur la matrice
densité du systéme total o,;o(t) et on a en fait utilisé deux approxi-
mations [ Ad 6 ] '

(Z7) On d négligé les corrélations entre l'atome habillé et les modes
initialement vides en supposant (implicitément) :
0 1n(t) = 0, (8@ 0y(t) .- (1-3.89)

(71) On a considéré de plus que L'état du rayonnement oR(t) reste le ,
vide OR(O) = |0> <0 | : la transitoire de Rabi entre t et t+t - est caZcuZée_
sans tenir compte de l'effet des photons émis spontanément avant t.
Utiliser ces deux approximations est équivalent & utiliser le théoréme

de régression quantique : ceci est possible parce que le couplage |

entre l'atome et les modes vides a un temps de corrélation extrémement

court.
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Signal _mesuré_par_une_technique START-STOF

C(t+t,t) est la probabilité que {'on défecfe.un photon a |'instant
t puis un autre & |'instant t+1. Comme nous |'avons déja remarqué
(§ 1-3.1), on mesure par une technique START-STOP non pas C(t+t,t)
mais C'(t+1,T) : probabilité de détecter un pHoTon a l'instant +
puis le suivant & t'instant t+t. Autrement dift un événement tel que
"détection d'un premier photon & t , d'un second & t+ t' (t'< 1),

d'un troisiéme & t+ t" contribue & C(t+71,t) mais pas a C'(t+1,1).

L'équation (1-3.87) devient donc
C'(f+1,1T) = () K(1) (1-3.90)
ol K(t) est la probabilité que le premier photon soit détecté & |'ins-

tant © lorsque |'atome est initialement dans |'état fondamental.

Si I'on détecte tous les photons émis (g=1) , |'interprétation

de K(t) est extrémement simple :

Kt} = T n(e,n,t/g,n+1) (pour 7 =1) (1-3.91)

Si I'atome habillé est initialement dans |'état | g,n+1 >, la probabilité
K(t) d'émission du premier photon est proportionnelle & la population
de |e,n > alors que la probabilité J(t) d'émission d'un photon quel-

conque (pas nécessairement le premier) est proportionnelle a la

somme des populations de ftous les niveaux Ie,n'> avec n'g n

J(t) =T n(e,n',t |g,n+1> (pour g =1) (1-3.92)
n'sn
La différence entre K et J apparait alors trés importante : aprés un
temps de |'ordre de I/T , K(t) tend vers O alors que J(Tﬁ tend vers
une constante | (I'intensité stationnaire) (Fig I-3.113a)

Par contre, lorsque le taux de détection est faib le (¢ << 1),
ce qui correspond aux conditions expérimenTales habituelles, la diffé-
rence entre K et J est beaucoup moins importante. En effet, la probabilité
qu'un photon ait été& détecté entre O et 1 est au plus T ¢ 1 et la
différence entre K et J n'apparait donc qu'aprés un temps (T c)-l
beaucoup plus long que la durée F_ldu régime transitoire que |'on

étudie en général (Fig I-3.11M
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\ J (1) (a)
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) \ g mn
‘ k(o) =5
i > >
A
J(1) - (b)
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K(t) _ T
VA =76
i (V4 = \;
Figure 1-3.1 Différence entre J(1) et K(r) pour
(a) ¢ =1 (w,= 10T sur 1a figure )
(b)Y ¢ <1 (g =1/15 sur la figure)
| 1,n >
|2,n>
: (a) Détection du premier photon
l1,n-1>
|2,n—1 > N
t
: .(b) Evolution durant un temps T
: .
[1,n' :
|2,n' >
(c) Detection du second photon
Fiqure 1-3.12 - Intferprétation du signal
|1,n‘-1 N de corrélation de photons dans la base
, couplée. La colonne gauche correspond aux
| 2,0 -1 s contributions non modulées (Cpop) et ta

colonne droite aux contributions moduldes (Ccoh)-
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Le probléme du calcul de K(t1) lorsqu'on connait J(t) est

abordé dans |'appendice Al.

Le signal de corrélation peut é&fre exprimé dans la base des

états couplés. On obfienf :

Clt+r,1) = K2 g2 § 4 p(gk, T/rjlo (1) (1-3.93)

d
i ﬁkdzq rs
ol les d.i.,,sonT les éléments de matrice du dipole (voir § 1-1.4),
psi(T) les éléments de matrice de p(f) et p(qk,r/rj) la valeur de
Pak a I'instant T si |'on suppose que le seul élément de matrice
de p non nul initialement est prj(O) (égal a 1) (la sommation

porte sur les sept indices i,j,k,2,q,r et s).

Cette expression parait beaucoup plus compliquée que |'expres~
sion équivalente dans la base déCouplée (eq. 1-5.88). Mais elle est .
intéressante parce qu'elle va nous permettre d'aborder simplement
I'étude des corrélations entre photons. filtrés (c'est d'ailleurs cette

expression qui nous a suggéré une telle étude).

Nous pouvons d'abord simplifier |'équation 1-3.88 en utilisant
| 'approximation séculaire. En effet, dans le régime stationnaire, seules
les populations sont non nulles:

psi(T) = Gsi ﬂi(w)‘ | . (1-3.94)

De plus, les seuls p(gk, T/rj) non nuls sont ceux qui correspondent
& deux éléments qu et prj évoluant & la méme fréquence. Ces éléments
non nuls sont donc, d'une part les po(rj,t /rj) avec r# j (amortissement
d'une cohérence correspondant a g=r et k=j dans 1-3.93), d'autre part
les mw(k,t/j) (évolution des populations correspondant a g=k et r=j
dans 1-3.93). On trouve ainsi
L GreT, ) (1-3.95)
coh

C(t+t,T) = C (t+1,1+) + C
pop : |
- 2 T : /3 T o . ~3 Q&)Y
Coop T 11=g2] 1y (ks /JILFJ.i T (=) ] (1-3.96)

Cogn (T+T, 1) =K 222} [d“. d,_ plrj, r/rj)_l[dji d_.m.(=)] (1-3.97)

Lr
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{la sommation porte sur tous les indices avec ia restriction r#j dans (-3.96)
Chaque contribution apparait |iée a une suite e trois processus
(Fig 1-3.12). Le premier processus (1-3.12a) est la détection du premier
photon : |'atome habillé partant de |'un des deux états de la multiplicité
8n est "projeté" dans une superposition linéaire des deux états de 8n-1
(]g,n > est une superposition lindaire de |1,n-1 > et |2,n-1>), L'état
aprés la '"projection" est donc décrit par une matrice densité ayant des
éléments diagonaux et des é&léments non diagonaux (respectivement colonnes
gauche et droite de la Fig. |-3.12a). Le deuxiéme processus (Fig. 1-3.12b)
est I1'évolution de |'atome habillé pendant un temps 1t : redistribution des
populations w, et m, (colonne gauche) et oscillation amortie des cohérencés

(colonne droite). |l y a enfin la détection du second ‘photon (Fig 1-3.12c).

A Le signal contient donc une partie modulée Ccoh(T+1,T) (associée

& la colonne droite de la Fig. 1-3.12)., Cette discussion montre bien que

la modulation de C(t+t1,t)est due & |3 "cohérence" entre les deux niveaux
habillés |1,n-1 > et |2,n=1 > "créée" par le premier processus de détection.
Ce processus joue un rdle analogue & celui de l'excitation percussionnelle
qui, dans une expérience de battements quantiques, prépare 1'atome dans une
superposition cohérente de sous niveaux de |'état excité. Le phénoméne discuteé
ici étant |ié & la cascade radiative de I'atome habillé, il est en fait

plus judicieux de le comparer avec les "corrélations perturbées' apparaissant

dans les cascades radiatives atomiques ou nucléaires [ Dd]

Si I'on interpose devant les deux détecteurs des filtres sélectionnant
chacun |'une des raies du spectre (voir discussion § 1-3.1), on obtient
un signal de corrélation CBa (T+T,T5 entre photons filtrés : CBQ(T+T,T) est
la probabilité que |'on détecte un photon émis a |'instant t dans la raie
w el , puis un aufre émis & I'instant T+t dans la raie w *+BQ. Pour des

raisons de commodité, nous emploierons |'uneou |'autre des deux notations équi-

valentes:

C (t+1,1) = Clw, +BQ, T+t /w, +a,t) (1-5.98)
Ba L L

L'expression du signal de corrélation dans la base couplée permet immédiatement

de calculer ce signal. |l suffit en effet d'élimniner parmi les équations (1-3.96)
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Figure 1-3.15:

Le signal de corrélations entre photons d'une méme raie latérale

présente un effet de dégroupement et est toujours symétrique

(a). Le signal de corrélations entre photons des deux bandes

latérales présente un effet de groupement (b et c¢); il est

symétrique pour &=0 (b) et dissymétrique pour § #0 (c)

(8% 0,2 wy sur la figure ).




66/

et (1-3.97) celies qui font intervenir des composantes du dipole non trans-
mises par les filtres. On voit alors que tes contributions apparaissant

dans Ccoh(++r,f) sont toujours éliminées ce qu'explique bien la figure

1-3.12 : elles font en effet intervenir deux composantes du dipole
différentes aussi bien pour le premier photon que pour le second. Les signaux
de corrélations filtrés s'expriment donc uniquement en termes de populations

et les expressions correspondantes ont une interprétation.trés simple. Par

exemple :
/ =rl / ® -
C(wL+Q,T+T/wL+Q,+).—C len(1,r/2) F21 ™ () Cl 3.99)
Le premier filtre sélectionne les transitions de fréquence wL+Q C]1,n>>|2,n-1>)

Aprés la premiére détection, |'atome habillé est donc dans|'état |2,n-1>

I'l ne peut donc émettre un second photon w * Q qu'aprés étre repassé dans.

un &tat |1,n'>: c'est pourquoi apparait dans |'expression (1-3.99) = (1,1/2),
population réduite m,a I'instant 1 lorsque |'atome habillé est initialement

dans les éfats |2,n >. Ce signal présente un effet de dégroupement

Clw +Q,1+0 / w +2,1) = 0 (1-3.100)

(r(1,t/2)=0 pour T tendant vers 0).

Par contre le signal

Cew =, 1+ T/ w2, 0= 22T ,m(2,T/2)T, 7, (=) (1-3.101)
présente un effet de groupement : immédiatement aprés |'émission d'un photon
w £ , I'atome habillé se trouve dans |'état |2,n—1> ol il a une probabilité

d'émettre un photon w, -2 plus grande que dans le régime stationnaire :

L
m(2,1/2) est égal & 1 pour 1=0 et est plus grand que m,(®)
On vérifie dans les deux expressions‘(l—3.99) et (1-3.101) que pour
t>> 1/T le signal de corrélation correspond 3 la détection de deux photons non

corrétés et s'écrit

CBQ(T+w,T) = ls(w) Ia(w) (1-3.102)

Connaissant la valeur initiale Csa(++O,T) et la valeur stationnaire
CB (t+,7) du signal, on peut en dé&duire simplement sa variation en fonction
a
de t en remarquant que le signal doit &tre, comme les populations, la somme

d'une contribution stationnaire et d'une confribution fransitoire exponentietlement

amortie
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C, (f+1,t) = C

s (t+o,1) + (C

(t+0,T)- C cL('I“rm,f))exp(—T/'rpo )

Ba Ba B p

(1-3.103)
On obtient par exemple le signal de corrélation entre photons d'une méme

raie latérale :

a =t C  (t+1,1) = 1% (1- exp(-t/1__ 1)) S (1-3.104)
ao o pop ;

(on a remplacé dans 1-3.105 C__(++0,1) par O et C__ (t+o,1) par 129,
On calcule de la méme fagon le signal de corrélation entre photons des

deux bandes latérales en reportant la valeur de C a<++o,+) dans 1-3.103.

B
Les résultats sont rassemblés sur la figure 1-3.13 : nous avons
représenté les signaux pour des valeurs de 1 positives ou négatives en

posant pardéfinition

C(wL+aQ’+_T/wL+BQ,+) = C(wL+BQ,T+T/w +af, +) (iI-3.105)

L
La corrélation entre photons d'une méme raie latérale est évidemment sy=
métrique (d'aprés la définition 1-3.105). Par contre la corrélation entre
photons des deux raies latérales n'est pas toujours symétrique : en effet
C(wL-Q,}+r/wL+Q,T)VeT C(mL+Q,T+T/mL-9,+) ont {a méme valeur asyhpfofique
pour t +« (d'aprés 1-3.102), la méme constante de temps =

pop
mais ont en général des valeurs initiales différentes (se reporter & 1-3.101)

C2r T 7 ()

C(wL—Q,++O/wL+Q,+) PR

, (1-3.1006)
C(wL+Q,T+O/wL—Q,T) =z FZIFlzﬂz(w)
Ces deux valeurs sont égales {et donc la corrélation est symétrigue)
seulement si les deux populations stationnaires nl(w) et wz(@) sont égales

c'est-3-dire si |'excitation est résonnante ( §=0) (Fig. 1-3.13)

On peut exprimer aussi les signaux dans le cas o0 un filtre sélectionne

la raie centrale par exemple :

n(l,T/2)+F22n(2,T/2)1I‘21 . () (1-3.107)

72
C(wL,T+T/wL+Q,T) = [F )

11
13 _2_ - co— =
Clug @, tet/w, 1) g2 [T, w11/ DF w (@) +T, m(1,1/2) T, 7w, (=)] (1-5.108)

(d'aprés 1-3.103)
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L'interprétation de ces expressions est aussi simple que précédemment :
il suffit d'ajouter les contributions des transitions de fréquence
W d1,n>+fl,n-1> et | 2,n>>|2,n-1 >

On peut démontfrer pour tfous ces signaux qui font intervenir la

raie centrale ( =0 ou o =0) que :

8=0 ou o=0 CSQ(T+O,T) = CBa(T+w,T) = IB la (1-3.109)
On en déduit donc d'aprés (1-3.103) que :
B=0 ou a=0 : C (t+1,1t)= | | (1-3.110)
Ba B «a _

~Tous ces signaux sont donc indépendants de t

I-3.6 La distribution gq(m,T) du nombre m de photons détectés pendant un temps T

La valeur moyenne m du nombre m de photons détectés pendant un temps T

est tout simplement

m= 1T =¢T ne(w) T (t=-3.111)

puisque | est le nombre moyen de photons détectés par unité de temps (on

se limite au régime stationnaire). On peut se demander quelle est la distri-
bution qi{m,T) de ce nombre. ‘

» On montre dans |'appendice Al que I'on peut calculer q(m,T) avec les

techniques déja utilisées pour les autres signaux : expression de q(m,T)

a partir des fonctions de corrélation du dipole atomique, calcul de ces
fonctions de corrélation grace au théoréme de regression quantique , etc.....
Nous discutons ici les résultats essentiels de ce calcul et lajrelation entre

ce signal q(m,T) et la cascade radiative de |'atome habillé.

Appelons ql(m,T) fa distribution que I'on obtiendrait si |'on détectait
tous les photons émis (autrement dit si ¢ était égal a 1) ; en d'autres
termes , 9 (m,T) est la distribution du nombre de photons ?Tif pendant le
temps T alors que q(m,T) est la distribution du nombre de photons détectés.

ta relation suivante enfre q et 9 est démontrée dans |'appendice A 1
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Sgm, Ty = ¥ ptm,m") q, (mem',T) (1-3.112)
m'=0 ’
avec
| .
plm,m) = £7C1-0)" (m + m"! /(m! m'! ) (1-3.113)

Cette relation a une interprétation extrémement simple :p (m,m') est la
probabilité pour que m photons soient détectés et m' non détectés lorsque
(m + m') photons sont émis ; il y a en effet (m + m")!, (m! m' ') fagons
de choisir les m photons détectés parmi les (m + m') photons émis et la
probabilité correspondant & |'une quelconque de ces possibilités est
gm(l-c)m' . La relation (1-3.112) signifie que la statistique! q(m,T)
du nombre de photons détectés est en quelque sorte la "convolution" de la

statistique du nombre de photons émis par 1a statistique du détecteur.
que q4 P que p

Lien avec la cascade radiative

On montre ensuite (Appendice A 1) que la distribution aQ, du nombre
de photons émis est reliée éftroitement & la cascade radiative de I'atome
habillé, cefte relation ayant une interprétation trés naturelle : si |'atome
habillé est dans la multiplicité &n 3 =0 et dans 8n' a t=T, alors le nombre

m de photons émis pendant le temps T est m = n - n',

Pour obtenir |la distribution q](m,T) , il suffit donc de résoudre
les équations de la cascade radiative. Plus précisément, supposons que |'atome

habil!lé soit & |'instant t=0 dans la multiplicité 8n c'est-a-dire que

On,(O) =0 si n' £ n _ : (1-3.114)

(on,esT la matrice densité restreinte & la multiplicité &n,). Alors q](m,T)
est égal & la probabilité que |'atome habillé soit dans la multiplicité

& a l'instant T
n-m

q.(m,T) = Tr o_ (T (1-3.115)
1 n-m

En résolvant les équaTions‘de ta cascade (c'est-3-dire les équations
(1-2.6) d'évolution des on),on retrouve la valeur moyenne m (eq. 1-3.111 avec
£z =1) et on montre que lorsqu'un grand nombre de photons a été émis (m >>1),

la distribution q](m,T) est une gaussienne:
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qy(m,T) = ——— " exp [-(m -m2/2(am2 ] (1-3.116)
2un Am , '

La dispersion &m de la disfrlbuffon?peut dtre écrite :

(am?® =@ (1 + 2a)) T S U=3. 1)
avec
o0 0
a = I F(n(e,r/q) - m _(w)) dt (1-3,118)
. v e ,
On aurait pu s'attendre 3 ce que la distribution q, soit poissonienne comme
c'est souvent le cas. La dispersion Am aurait alors été donnéeé par la

relation bien connue

am? o= w - | (1-3.119)

L'expressnon (1-3,117) de Am montre donc que la dlsfrlbufuon q; n 'est
pas une distribution de Ponsson (le seul auteur qui ait évoqué le présent

probléme arrivait & la conclusion que q](m,T) était poissonienne [Ab 18] )

Infergre+a n_du_caractére_non gonssonnen de g4

I ésf possible de comprendre pourQuoi la - distribution du nombre de
photons émis n'est pas poissonienne en reliant cet effet au phénomdne de dégrou-
pement discuté lors de |'&tudé des corrélations de phofonsv(§ -3.5). L'émis-
sion d'un photon de fluorescence "projette" |'atome habillé dans un état
|g,n+1 > et perturbe donc 1'émission d'autres photons pendant le temps P-l
que dure le régime transitoire. Or, justement, l'fnferval]e de temps séparant
I'émission de deux photons successifs est de I'ordre de r7! . Deux photons
successivement émis sont donc fortement corrélés ce qui explique |'écart
a la distribution de Poisson qui correspondranf a la s*a?lsfuque d'événements

Indépendants les uns des autres.

L'expression (I53.118) montre que |'effet de la corrélation des photons
sur la distribution q‘(m,T) s'exprime en fonction du seull paraméfre,a1 qui

est I'intégrale dans le régime transitoire de (w(e,1/g) - T (=)) .

Dlscussuon de la valeur de al

La fransitoire n(e,t/g) peut éfée exprimée en fonction des populations
et cohérences réduites de |'atome habillé, Les cohérences oscillent & la fréquence
Q et leur contribution & I'intégrale (1-3.118) est négligeable (les arches
positives compensent las arches négaffves). Il reste la contribution des po-

pulations transitoires amorties en exp(—r/rop). On obtient ainsi
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a,= cos28 sin2e(cos“e - sin%@ )/(cos"e + sin“e ) . (1-3.120)

- wl82/(w? + 262 e

a, est égal 3 0 dans le cas d'une excitation résonnante ( §=0) ; on aurait

pu s'attendre au contraire 3 ce que la corrélation entre deux photons succes-
sivement émis soit maximale & résonance. Ce résultat Surpfenanf s'expl ique

bien par I1'allure de mn(e,t/g) 3 rééonance (Fig 1-3,14), En efféf, aprés
moyenne sur une période ,n(e,7/q) ne dépend plus de T (droite horizontale

de la figure 1-3.,14) ; autrement dit, il n'y a pas de régime transitoire des.
populafions.é.résonance. Tout se paése comme si les phofbns émis successivement
~ étalent décorrélés et la distribution q, est poissonienne, \ -

On a ceprésenfé.sur la Figure 1-3.15 |'allure de 13 méme fonction
~nle,t/g) dans le.cas (w'= 2‘62)>00‘a‘ est le plus grand (a, = [/8). Aprés
~moyenne sur |'oscillation & la fréguence @, il reste une variation exponentielle
correspondant é-l'évolufioﬁ transitoire. des popu!afioné. Quand un photon est
émis , la probabili?é'd'émiésioﬁ d'un autre photon est plus importante pendant

I'intervalle P’¥ qui suit. 11 faut nbfer que a, est positif ce quf signifie
que la distribution Q(m,T) est plué disbersée qutune distribution poissoniehne

‘correspondant au méme nombre moyen de photons.

Effet_du_taux de détection_ i sur_la_statistigue_du_nombre_de_photons

On peut revenir maintenant 3 la qisfribuTioh q(m,T) du nombre de photons
détectés. On montre que q(m,T) est aussi une distribution gaussﬁenne ; sa
dispersion Am est liée 3 sa valeur moyenne m par
| am? = m (1282 o | (1-3.121)
Cette formuie montre que |'4cart 3 la distribution poissonienne est plus petit
pour -les photons défecfés_qué pour les. photons émis, d'autant plus qhe z eéf

plus petit.

Cetteé propriété a une interprétation simple : |'intervalle de temps
moyen séparant deux photons détectés est maintenant (I‘c)°l (plhs‘long-que P-l)
alors que la durée du régime transitoire reste T !. Deux détections successives
sont en moyenne deux événements moins corréléé>due deux émissions successivesce
qui explique que la statistique de détection soit plus proche dfune statistique
poissonienne que la sfafisfiquecﬂ%miésion. A la limite T <« (ce qui est le
cés~expérimenfal) la distribution du nombre de photons défecfészesf polssonienné

( (am?=m). '
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n(e,1/g) '  Fig. 1-3.14

Vv

\\\\ Fig 1-3.15

.ﬁ."r‘l

S m(1,1/2)

Fig 1—3.14 Variation avec 1 de n(e,1/g) & résonance (8=0)

Aprés moyenne sur une période g (e,t/g) ne dépend plus det (droite
horizontale).

Fig 1-3.15 Mame figure hors résonance (précisement w? = 262)
Aprés moyenne sur une période, il reste une variation exponentielle
corespondant au régime fransitoire des populations.

Fig 1-3.16 :Evolution transitoire de = (1,1/2) de sa valeur initiale nulle
vers sa valeur stationnaire.
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Ainsi l'allure de q(m,T). est modifiée par la statistique du détecteur

alors que le signal de corrélation de photon est simplement diminué globalement

(d'un facteur z2 ).

——— " — ] > —— A ————— —— " et s e o e o o G —— —— " = —— Y — — ot aa oo s

On montre dans |'appendice Al que I'on peut aussi calculer la dis-

tribution du nombre de photons émis dans une des raies du triplet.
Supposons par exemple que I'on choisisse la raie de fréquence w + Q.

Le nombre moyen de photons émis est

m = I(wL+Q) T=T, ﬁl(w)T ‘ ‘ (1-3.122)

On trouve pour valeur de la dispersion

bm? = m( 1+ 2a) (1-3.123)
avec 4 L ’
a, = ( T, (n(1,1/2) -1 () dt (1-3.124)
I P ]
I 2 2,2 _
= - o/ (Wi 262) (1-3.125)

Quand un phoTon_wL+52 est émis, la probabilité d'émission d'un autre photon
w * Qest moins importante pendant. |'intervalle P—l qui suit (Fig 1-3.16).
a est alors négatif ce qui signifie que la distribution est moins dispersée

qu'une distribution poissonienne.

On obtient le méme résultat pour la raie w - Q. Par contre, pour
la raie centrale, on a vu (§ 1-3.4) qu'il n'y a aucun régime transitoire aprés
'émission d'un photon. La distribution du nombre de photons émis dans la

raie centrale est donc poissonienne.

{-3.7 La limite perturbative i << §

Il est intéressant de voir ce que deviennent les résultats de ce
chapitre a la limite perfurbative w;<«§ c'est-a-dire lorsque le phénoméne

peut étre décrit aussi par les diagrammes de Feynman d'ordres 1 et 2 (Fig 1-3.17)

Figure |-3.17
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Les niveaux habillés s'écrivent alors :

| 1,n > = |g,n+1 > + ¢ |e,n >
' . (1-3.122)
[2,n > = | e,n> - € |g,n+1 >
avec
€ = wl/ 28 (1-3.123)
(ces relations correspondent 3 w >wy 5 pour w < muil faudrait échanger

les roles de |1,n> et |2,n >). On en déduit les taux de transition

P12 = r (fréquence «uo)
r,, = T e* (fréquence 2w -wg) | (1-3.124)
Ty = Type re? (fréquence mL)

et les populations stationnaires :

mo(®) = ] m, (®) = et (1-3.125)

On obtient pour le poids des raies

| = ¢ T g2 : (1-3.126)

€Q

Hwy) = I(2wL-wO) = ¢ T e" A (1-3.127)
= 4 6 -

Iinel(wL) 4z T e (1-3.,128)

Les deux premiers résultats s'expliquent bien par les diagrammes perturba-
tifs (Fig 1-3.17) . Le froisieéme signifie que |'on obtiendrait la raie
centrale inélastique en é&tudiant le diagramme perturbatif correspondant a la

diffusion de 3 photons.

On trouve & l'ordre le plus bas en €

Clt+r,t) = J(O)I ' (1-3.129)

avec | =z T e2 (1-3.130)
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J(1) = zre?[1 + exp(~TT) - 2 cosdt exp(~T'1/2)] (1-3.131)

Ce signal de corrélation est en €. I| oscille a une fréquence & beaucoup
plus grande que la fréquence de Rabi w,; . On frouve le méme résultat qu'en

calculant le signal de corrélation a partir des diagrammes perturbatifs

[ Ae 3]

A I'ordre le plus bas (c'est-a-dire en €"),il n'y a que deux signaux

de corrétations entre photons filtrés qui soient non nuls (Fig 1-3.18)*

Clw ,t+1/w ,t) = g2 T2 ¢t (1-3.132)
Clwg, T+7/ 2w ~w ,1) = £? 12¢" exp(-Tt) (1-3.133)
N
z/’eq C(mL,T+T/wL,T)

C(wo,T+T/2wL—wU,T)

A4

Figqure 1-3.18

Le résultat est encore en parfait accord avec les diagrammes perfufbafifs
(Fig 1-3.17) : I'expression (1-3.132) correspond & la détection de deux
phoToné Rayleigh indépendants ; |'expression (1-3.133) correspond 3 la détec-
tion des photons ZwL—mO et w, émis (dans cet ordre) dans le processus non
linéaire représenté par le diagramme d'ordre 2 (Figure 1-3,117).
Nous avons vu (§ 1-3.5) que les signaux de corrélation entre photons

des deux raies latérales est dissymétrique dés que le désaccord § "n'est
pas nul (Fig 1-3.13), Cette dissymétrie est particuliérement marquée lorsque
wy<< § (Fig 1-3.18).

Il existe une fagon intéressante d'analyser ce résultfat en revenant

& la cascade radiative de |'atome habillé : partant de |1,n >, 1'atome habillé
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a une probabilité Te? (par unité de temps)d'émettre un photon W et
une probabilité beaucoup plus petite T'e® d'émettre un photon ZwL ~wy;
la cascade radiative est donc essentiel lement une suite de tTransitions

I 1,n >-*|1,n—1 > (séparées par un intervalle moyen (Pez)—]). Mais de ftemps
en temps, il a une transition ll,n'>~+ | 2,n'=1 > (une fois par intervalle
de temps (I‘&:*f')—1 ). L'atome habilié a alors une probabilité trés forte
d'émettre un photon w, et de revenir dans |'état |1,n'-2 > (Fig. 1-3.19).

I'l reprend alors la suite d'émission de photons w . Ceci explique la

forte corrélation temporelle entre les photons ZwL— wget wy, la décrois-
sance exponentielle de cette corrélation avec un temps caractéristique T

et |'ordre femporel.

e SA— [1,n >
T I ———— Iz’n >
I‘eZ‘
[1,n=1 >
Figure 1-3.19
i e at——
Pe

ig;;g;g;; o
,n'-2 >

Cette discussion qui relie le signal de corrélation entre photons filtrés
ZQLhtuoeT w, 3 la cascade radiative de |'atome habillé montre |'étroite
analogie entre ce signal et les signaux habituels de cascade atomique ou

nucléaire[Dd ]
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Conclusion :

Nous avons montré dans ce chapitre que la méthode de |'atome habillé
permettait de calculer quantitativement tous les signaux de fluorescence.

Certains de ces signaux avaient déja fait |'objet de nombreuses études
expérimentales et théoriques. Nous avons dans ce cas retrouvé des résultats
bien connus mais, en les reliant & la cascade radiative de |'atome habilié,
nous en avons fourni une interprétation simple et natureltle : interprétation
des'fréquences d'émission comme les fréquences de Bohr permises entre
niveaux de |'atome habillé, interprétation de la précession de Rabi amortie
comme un. signal de battement quantique entre niveaux habillés, inTérpré+aTion
de |'effet de dégroupement par |'étude temporelle de la cascade radiative

de |'atome habillié.

La méthode de I'atome habillé& est si bien adaptée a |'étude de la
fluorescence de résonance qu'elle a de plus suggéré |'étude de nouveaux
signaux : corrélations temporelles entre photons filtrés, distribution q(m,T)

du nombre m de photons détectés pendant un temps T donné.

Le signal de corrélations temporelies enfre‘phofons des deux
bandes latérales nous a paru suffisamment intéressant pour que nous en entre-
prenions une étude expérimentales. Cette étude a été menée dans des conditions
( w << §)oll une approche perturbative est aussi possible (voir § 1-3.7).
On pourra trouver la description de cette expérience et une discussion plus
détaillée du phénoméne & partir des diagrammes perturbatifs en se reportant
a3 la lettre reproduite dans la partie expérimentale de cette thése (voir § 111-4)

et 3 la thése de 3&me cycle de Jean Dalibard [ Ae 3]
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CHAPITRE I-4

ORDRORNEOLOROLCARD IR D

L'EFFET DES COLLISIONS

Nous supposons maintenant que |'atome A soumis a |'irradiation
laser subit de plus des collisions avec des atomes Yperturbateurs'. Cette
situation se produit habituellement dans les expériences en phase vapeur ol
I'effet Doppler ne peut pas étre ignoré. Dans ce chapitre, nous nous |imitons
a des collisions qui ne changent pas la vitesse et nous étudions les atomes
ayant une vitesse donnée (les calculs sont menés dans le référentiel propre
ol les atomes émetteurs sont immobiles). Dans la partie |l de la thése, nous

montrerons comment on peut sommer les contributions des différentes classes

de vitesse.

Notre but n'est pas d'étudier les collisions en ellgs-mémes.
Il est plus simplement de discuter .1'effet de ces coliisions sur les signaux
de fluorescence. C'est pourquoi nous décrirons les collisions par un modéle
simple de "collisions élastiques" (§ [(-4.1). Nous montrons d'abord que I'on
peut généraliser |a méthode utilisée plus haut poUr y inclure |'effet des
collisions : on peut considérer que les collisions provoquent une relaxation
supplémentaire de |'atome habillé et décrire cette relaxation par une équation

pilote (§ 1-4.2).

Le probléme est donc analogue au probiéme bien connu de la
relaxation collisionnelle d'un atome mais il concerne un systéme, |'atome
habillé, qui a un diagramme d'énergie beaucoup plus riche. Ainsi, la relaxation
est décrite par des paramétres de type 1/T, et 1/T, correspondant respective-
ment @ la redistribution de population entre niveaux de |'atome habillé et &
| 'amortissement des cohé&rences entre ces niveaux (§ 1-4.3). On montre alors
comment on peut exprimer les caractéristiques des signaux de fluorescence
(en particulier du spectre) en fonction de ces paramétresde relaxation colli-
sionnelle et des taux de transiftion qui décrivent la relaxation par émission

spontanée (§ 1-4.4).

Les param@tres collisionnels s'expriment en fonction de la
matrice S décrivant une collision élementaire (§ 1-4.3) . Le probléme dif-
ficile du calcul de la matrice S n'est pas du tout abordé ici et on ne peut donc

obtenir la valeur explicite des parametres de relaxation. || existe toutefois
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une situation particuliére appelée "régime d'impact" ol |'on peut exprimer

ces paramétres en fonction des paramétres habituels décrivant la relaxation
collisionnelle de |'atome nu. La discussion des résultats obtenus dans ce

régime d'impact permet en particulier de montrer clairement comment des
collisions "élastiques" pour |'atome nu induisent des fransitions "inélastiques"

dans |'atome habillé (§ 1-4.5).

On étudie enfin ce gque deviennent nos résuitats a la limite

perturbative ( w, << § ).

I-4.1 Le modéle des collisions "élastiques"

Nous supposerons vérifiées les hypothéses suivantes :

(i) L'atome A subit des "collisions binaires'" bien séparées dans le temps .
Autrement dit, le temps T. caractéristique d'une collision est beaucoup
plus court que le temps T_ séparant deux collisions successives subies par

un méme atome

T << T (1-4.1)

(ii) On doit donc considérer pendant une collision le systéme qdanfique formé
par |'atome A, le champ laser et le perfurbateur. Nous supposons que le
perfurbateur n'a pas de structure et que le rdle joué par les niveaux
autres que g et e de |'atome A est négligeable. En particulier, on ne tient
pas compte de la dégénérescence Zeeman des niveaux g et e et on ne décrit

donc pas la redistribution de polarisation [ Ce ]

(iii) On néglige les collisions changeant la vitesse et les collisions de
"quenching" (qui provoqueraient une transition entre les deux niveaux g et e).
On néglige également la réaction de la collision sur le mouvement des deux

atomes que |'on décrit par une trajectoire classique rectiligne.

['effet de ces collisions sur |'atome A en |'absence d'irradiation
laser est bien connu : au cours de la collision, les deux niveaux e et g
de |'atome sont déplacés de quantités différentes AEe(T) et AEg(*), ce qui

provoque un déphasage ¢ du dipole optique

+00
¢ = J_ (AEe(T) - AEg(T) dt (1-4.2)

(-]



Il faut alors sommer |'effet de foutes les collisions correspondant aux
différentes valeurs du paramétre d'impact b et de la vitesse v du perturbateur
(qui est aussi la vitesse relative & |'atome A puisqu'on est dans le réfé-
rentiel propre de A) . L'effet global des collisions est décrit par la largeur
collisionnelle y et le déplacement collisionnel n donnés par la relation

bien connue
y + in =<1 - exp (-i¢) > (1-4.3)

la moyenne <a > d'une quantité quelconque a(b,v) sur les valeurs de b et de
v étant définie par

rO.') [e]
<a >=N_| 2mb db [ v f(v) al(b,v) dv (1-4.4)
Py 0
(f(v) est la distribution des vitesses et Np la densité volumique d'atomes

perturbateurs)

-1
On remarque que le temps de relaxation y  est certainement

plus grand que le temps Tc séparant deux collisions subies par le méme atome
(il est égal a TC si les collisions sont "fortes", c'est-a-dire si chaque
collision "détruit" le dipole). La relation (1-5.1) qui exprime que les

collisions sont bien séparées implique donc

-1
T << Y Syt << (1-4.5)

ce qui signifie que |'effet global des collisions est extrémement faible

pendant le temps T. que dure une collision.

On supposera que la largeur collisionnelle vy est beaucoup

plus petite que |'écart Q entre les composantes du tripiet -

vy << Q (1-4.6)

ce qui permettra d'utiliser |'approximation séculaire.-

I-4.2 L'équation pilote décrivant la relaxation collisionnelle de I'atome habillé

Les collisions étant bien séparées dans le temps ( To <<TC
eq. I-4.1), on peut décrire chaque coliision individuelle par une matrice de
collision S(b,v) dépendant du paramé&tre d'impact b et de la vitesse v du

perturbateur. On montre dans ce paragraphe comment on peut en déduire une
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équation pilote décrivant |'évolution de la matrice densité o de |'atome
habillé.

Il est d'abord possible de déduire la matrice densité o aprés

la collision de celle o avant la collision

G =So5S : (1-4.7)

La collision provoque donc une variation de la matrice densité

-6 =505 - o . (1-4.8)

Qql

Voyons maintenant ce qui se passe pendanT un intervalle de temps

AT tel que :

TC << AT << TC ‘ (1-4.9)

La condition At <<TE signifie que la probabi]ifé qu'une collision se produise
pendant At est faible.
. La probabilité :

dp(b,v) = 2mb db f(v) dv vAt Np (1-4,10)

que se produise pendant At une collision correspondant & un paramétre d'impact
b et & une vitesse v est & fortiori trés petite devant 1 (l|'effet moyen pendant
At de telles collisions sur o est faible). La condition T, << At signifie
qu'une collision a le temps de se dérouler entiérement pendant |'intervalle

At et qu'on peut donc calculer son effet sur ¢ par | 'expression (1-4.8).

Les collisions en train de se produire au début de I['intervalle ol & sa fin

représentent une proportion faible (TC/AT) et on peut les négliger.

On obtient finalement la variation Ac de la matrice densité

enfre + et At en sommant les contributions des diverses valeurs de b et de v

Ao = (0 (T +AT) - o(t)) (1-4,11)

.
bo = | (5,0 s*(b,v) - o) dp (b,v)

<S 6 S - o>aAT (1-4.12)

(le symbole < > de moyenne sur les collisions étant celui défini par 1-4.4)

Si 1'on définit une dérivée "moyennée"

do/dt = Ao /At = (ot + At) - o(f) ) /AT (1-4,13)
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on obtient donc une équation pilote décrivant |'évolution de la matrice
densité moyennée sur les collisions et moyennée sur At ('"coarse grained

evolution").

do/ dt =<So & - g> - . (1-4.14)

On peut écrire cetfe équation pilote dans la base des états
propres de |'atome habillé. On néglige les collisions de '"quenching" qui
provoqueraient des transitions entre multiplicités différentes He | 'atome
habillé. La matrice S a donc des éléments de matrice non nuls seulement
a I'inftérieur de chaque multiplicité. Par suite de la périodiéifé du dia-

ramme de |'atome habillé, ces éléments de matrice ne dépendent pas de n
9 ’

<i,n |S | j,n»> =siJ. (1-4.15)
On obtient ainsi
_— + . * . Oy .
< i (508" o) | §ony > = i'g' (i Syjum 87085 y<itn lo [j,ny> (1-4.16)
. . *
(6ii‘ est le symbole de Kronecker ; on a utilisé la relation S},J = SJJ' ),
et |'équation pilote (I1-4.14) s'écrit sous la forme '
d . . _ . o
I <M | o |J,n2 > = izj' Rij,i'j' <|'3n1|0 fJj'n, > (1=-4.17)
avec .
Rij g = < S Sipr = Sipe 8550 2 © o (1-4.18)

I-4.3 Les paramétres importants de la relaxation collisionnelle

Les couplage; par relaxation collisionnelle Rij,i'j' sont du
méme ordre que vy et beaucoup plus petits que Q. |l est donc possible de
négliger les couplages entre éléments de la matrice densité évoluant 3 des
fréquences différentes (approximation séculaire). On va donc obtenir d'une
part des équations décrivant |'évolution couplée des populations (relaxation
de type 1/T1) et d'autre part des équations décrivant |'amortissement des

cohérences et le déplacement de leur fréquence d'oscillation (relaxation de
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type 1/T2). Ces équations s'écrivent :

d S - - -
3F Min af Tzn © w(1r2n "ln) , _ (1-4.19)
avec :
w o= <|S12]2 > (1-4.20)
& <hnlol2,n > = =(k+ iE) <0 | o] 20> (1-4.21)
37 <2,n lolt,n>=-(k - i€)<2,n|o]|1,n> (1-4.22)
*
avec : K+ {& =<1 -S5 S.. > (1-4.23)
11 22
On a utilisé des relations entre les Rij P liées & I'unitarité de la matri-
ce S
2 .
<|512| > = <l521|2>= <1 - Isll |2.>,=<] _ |522 l2 > (1-4.24)

L'équation (1-4.19) décrit une redistribution de population entre les deux

états habillés d'une multiplicité (Fig I-4.1)

‘ v [1,n >
A Q0 wI .
: A |2,n >
s w
1 . ) _
: Y w |1,n—]> '
v Q. w:i ! . o o . o
A |2,n-1 > Figure |1-4.1 : Transitions entre niveaux habillés

induites par émission sponfanée
(fléches ondulées) et par colli-
sions (fléches droites)

Une différence importante enfre la relaxation collisionnelle et la relaxation
radiative apparait clairement sur la figure |-4.1 : les collisions induisent
des transitions quasi-élastiques & |'intérieur d'une multipliicité alors que
I'émission spontanée induit des transitions inélastiques entre multiplicités
adjacentes ; |'énergie hQ mise en jeu dans une transition collisionnelle

est beaucoup plus petite que |'énergie (v hmo ) emportée par un photon de

fluorescence.
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La redistribution de popuiation entre les deux états d'une multiplicité de
I'atome habillé fournit par ailleurs un éclairage intéressant sur la repré-
sentation habituelle du phénoméne ol |'on considére que |'atome passe

de g @ e en absorbant un photon laser, le défaut en énergie étant fourni par

les collisions (Fig 1-4,2)

Figure 1-4.2 : Réprésentation habituelle de
: la fluorescence assistée par
collisions

Le niveau "virtuel" (pointilié sur la Fig. 1-4.2) n'est rien d'autre qu'un-
niveau habillé (qui se réduit @ |g,n+1 > & la limite perfurbative w, << §)

et la fléche droite représente en fait une transition réelle entre deux niveaux
habillés correspondant au faux w introduit plus haut. Alors que ‘la représenta-
tion habituelle (Fig 1-4.2) n'a de sens qu'd la |imite perturbative, la

méthode de |'atome habillé (Fig I-4.1) reste valable dans fa région non per-

Turbative.

I-4.4 Modification des signaux de fluorescence par les collisions

Nous montrons dans ce paragraphe que toutes les caractéristiques
des signaux de fluorescence peuvent étre exprimées en fonction des trois
paramétres w,k, et £ qui décrivent la relaxation collisionnelle et des taux

de fransition T qui décrivent le relaxation radiative
HJ

La discussion du paragraphe précédent montre clairement que les
populations stationnaires sont modifiées par la prégence de colfisions {(voir
en particulier la figure |-4.1). Les transitions induites par collisién du
niveau le plus peuplé vers le niveau le moins peuplé sont plus nombreuses que
les fransitions inverses : les collisions ont donc tendance & égaliser les

populations.
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On te vérifie en écrivant les équations d'évolution des popula-
tions réduites contenant a la fois les tfermes de collisions et les termes
radiatifs :

d d
at "1 ” dat

= (T2 + w)Tr2 = (Ty1+ w)my (1-4.25)

La condition du bilan détaillé fait intervenir maintenant les transitions

radiatives et collisionnetlles

(Tyo+ WIT, @) = (T +w )T (=) (1-4.26)

On en déduit les populations stationnaires en présence de collisions

1. () (T, + w)/(T. + T__+ 2w)
1 12 12 ° 21 - G4

+ F21+ 2w)

(T + /(T

nz(w) 21

2
et on vérifie que la différence de population diminue quand w augmente
T (@) =y (w) = (F12 - I‘21)/(I‘12 * Tyt 2w) (1-4.28)

A résonance, les populations sont égales en |'absence de collisions (T, =Tyy);

elles restent donc égaies et ne sont pas modifiéés par les collisions,

La relaxation est plus efficace en présence de collisioné et
les temps d'amortissement du régime‘fransifoire Qes populations ( Tpop) et des
cohérences( Tcoh) sont tous les deux plus courts qu'en |'absence de collisions.
On calcule a partir .de (1-4.25)(1-4.21) et (1-4.22)
1

?pop = (I‘l2 + F21+ 2w) (1-4.29)
- 1 2 .2 -1
T = (I'( 5 + cos®8 sin“8) +x) (1-4.30)
coh 2 .

i1 faut noter que la fréquence d'oscillation des cohérences est modifiée

par les collisions (d'aprés les équations 1-4.21 et 1-4.22). Elle devient
8 =Q-+¢ : (1-4.31)

Ayant calculé les populations stationnaires et les temps

caractéristiques du régime transitoire, on peut en déduire toutes les carac-
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téristiques des signaux de fluorescence . On discute ici les résultats relatifs

ad I'intensité totale stationnaire et au spectre de fluorescence.

Intensité totale stationnaire

L'intensité totale | de la fluorescence est, dans le régime

stationnaire,

N

C'[Plﬂl (e0) + Fz T, (o) ]

d %-( I cos?0 sin28 + w )/(T(cos*® + sin® 0 Y+w ) (1-4,32)

On peut vérifier sur |'expression (1-4.32) que | augmente lorsque w augmente.
Le nombre de photons laser absorbés par unité de temps étant égal au nombre
de photons émis , c'est-a-dire & | si tous les photons émis sont détectés
(£=1) , on en déduit que les collisions favorisent |'absorption de photons

laser .

En |'absence de collisions, les poids des deux raies latérales
étaient égaux (§ 1-3.4). En effet,le régime stationnaire correspondait+ alors

8 un équilibre enfre les transitions & la fréquence w, +Q ( | 1,n>>|2,n-1>)

L

et les transitions & la fréquence w - Q(|2,n>>|1,n-1>" Les transitions

L
induites par collisions suppriment cet équilibre et les poids des deux raies

latérales ne sont plus égaux.

Les poids modifiés s'obtiennent comme produit du taux de tran-
sition (non modifié) par la population du niveau supéfieur (modifiée par les

collisions selon les eq. 1-4.27). poyrz= 1, on a :

I(u)L + Q) = FZIWI(w) = r21(r12

+ w )/ (I‘12 + F21f 2w)
(1-4.33)

Hw, - )

L oy (@)

]
i

r,,(T + w)/( Pl + T+ 2w)

127 21 2 21

Le cas de |'excitation résonnante ( §=0) fait exception & la discussion ci-
dessus : en effet, dans ce cas, les deux populations ne sont pas modifiées par
les collisions et fes poids des deux raies latérales restent égaux ('), =T, dans
[-4.33).
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La relaxation collisionnelle a le méme effet sur la cohérence
optique <2,n-1 | | 1,n > que sur la cohérence basse fréquence , <2,n| o|1,n>
(voir I'équation pilote 1-4.17). On démontre donc avec ies mémes arguments

que dans le § 1-3.4 que les largeurs des deux raies latérales sont

-1

L{w, Q) 2(t )

L coh

T(t + 2cos? 8sin?0)+ 2k (1-4.34)

Comme pour les cohérences basse fréquence, la fréquence d'oscillation des
cohérences optiques est déplacée. Autrement dit les raies latérales subissent

un déplacement collisionnel et ont donc pour position précise

©, + Q = t(R+E) : (1-4.35)

Raie centrale

Le poids total I(mL) de la raie centrale est {(pour g =1)

Hw, )

u

r11“1(°°) + F221T2(°°)

= T ‘ (1-4.36)
I1 : )

(r,,= Ty, d'aprés 1-2.15). |1 n'est donc pas modifié par les collisions. Par
contre la structure de la raie centrale est trés sensible aux collisions.

En effet le poids de la raie élastique est

= oo - o0 2
Loy = 11 (T (@) = my (@)

, 2 2
= P11(P12 - P21) /ﬂF12 + P21+ 2wW) (1-4.37)

(voir 1-3.72 pour la premiére égalité, 1-4.28 pour la seconde).ll diminue
donc en présence de collisions et le poids de la raie centrale inélastique

augmente alors puisque la somme des deux, I(mL), est constante. On- peut

enfin calculer la largeur de la raie centrale inélastique (voir § I=3.4)
'L ( 2( )7
ineg L) = * pop
= 2(r + T, +2w) (1-4.38)
12 21

Remarquons que |'élargissement collisionnel 4w de la raie centrale inélastique

est relié directement au taux de redistribution w qui détermine par ailleurs
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les poids des raies latérales. Cette relation indépendante de la valeur explicite

de w pourrait éventuellement étre vérifiée expérimentalement.

e s - - - - v . i " S W8 a4t A+ T S " T Y o T o S o o W W o v o e tan e S A - v

Les résultats précédents prennent une forme trés simple lorsque
la relaxation collisionneltle est beaucoup plus importante que la relaxation
radiative

P << w (1-4.39)

En effet, les populations stationnaires sont alors égales

nl(w) = ﬂz(w) = 1/2 ‘ (1-4.40)

et elles sont ainsi indépendantes aussi bien des taux de relaxation radiative

ry, efT, quedu taux de redistribution w.
Les poids des trois raies dépendent alors uniquement des taux
radiatifs
T 4 2 1862
l(wL+Q) =.5 Cos'f = r(Q~-8)"/8¢Q
[ -0) = £ sin*e = T (2+6)2/802 (1-4.41)
Iw ) =Tsin®0 cos? ¢ = rw?/40?

La composante élastique disparait et les trois raies sont
donc des lorentziennes dont les largeurs sont déterminées par les paramétres

collisionnels

leLiSH = 2K
‘ (1-4.42)
L(wL) = 4y
Remarque :

Le taux de redistribution w est identique au "taux de collisions
optiques" de Lisitsa et Yakovlenko [Cd 1 1. Le résultat obtenu pour l'intensité
totale I de la fluorescence (I-4.32) est identique au résultat de Lisitsa et
Yakovlenko. On peut dome considérer que le traitement des collisions développé
ict est une généralisation de celui de Lisitsa et Yakovlenko permettant de |
caleuler toutes les caractéristiques de la fluorescence et pas seulement

L'intensité totale.
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I-4.5 Expression des paramétres décrivant ia relaxation collisionnelle

dans le régime d'impact

Nous venons -de montrer que les signaux de fluorescence
peuvent éfre calculés dés que l'on connait les paramétres w, Kk et £. Mais
ie calcul de ces paramétres (calcul de la matrice S puis sommation sur les
collisions) constitue & lui seul un probléme trés difficile[ Cd |1 que
nous n'aborderons pas ici dans le cas général. Toutefois ce probiéme se

simplifie considérablement dans le "régime d'impact" défini par les conditions
0 T << 1 | " (1-4,433)

et st << 1. | (1-4.43b)

Nous montrons en effet dans ce paragraphe que 1'on peut dans ce cas exprimer
les parametres w,k et & en fonction des paramétres y et n décrivant la rela-

xation collisionnelle de |'atome nu en l'absence d'irradiation laser.

Considérons une collision entre un perturbateur et un atome
A et supposons que |'atome habillé soit, avant la collision, dans son état

propre
| 1,n>= cose |e,n> + sine|g,n+1 > (1-4,44)

A cause de la condition w T, <<1, on peut négliger les transitions entre le,n >
et |g,n+1 > induites pendant la collision par le couplage atome-laser : ce

couplage caractérisé par w, n'est pas assez fort pour avoir un effet pendant

le temps de collision T . L'état aprés la collision, | 1,n> , est donc donné par :

J1,n >= cos 8 exp(-i¢')| e,n>+ sin® exp(-i¢p") lg,n+1 > (1-4,45)

ol ¢' et ¢" sont les déphaséges pendant la collision des deux états découplés :

(
| Cog+ BEL(H) + o) df (1-4.46)

1

¢'

(1}

¢" J(AEQ(T) + (n+Dedt : (1-4.47)

(AEe(T) et AE (1) sont les déplacements des états e et g lors de la collision).

.Ces deux déphasages stant différents, | 1,n> a une projection non nulle sur

I'état propre
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| 2,n > =-sin6le,n >+ cos 8|g,n+1 > (1-4.48)

qui vaut  (d%Bprés i-4.45)

<2,n | 1,n >= cos 8 sin o (exp(~id") - exp(=i'¢")  (1-4.49)

Il y a donc une certaine probabilité de transfert de ['état Il,n> vers |'état

[2,n >

|'s, 1%]< 2,n |1,n>]2= 2 cos2s sin2g(1-cos(s' - ¢")) (1-4.50)

21
Or d'aprés (1-4.46) et (1-4.47)

¢t - " = J (AEe(T) - AEg(T) - §) dt - (1-4.51)

Comme on a supposé GTC <<l on peut négliger le terme § qui apparait dans

[-4.51 et |'on obtient alors

- 9 = ¢ ‘ ' (1-4.52).

ol ¢ est le déphasage du dipole atomique en |'absence d'irradiation laser (voir

eq. 1-4.2) . Si 1'on somme maintenant sur toutes les collisions, on obtient
w = <|521|2 >= 2 cos?e sin?g < 1 - cos ¢ > - (1-4.5%)
= 2 y cos?e sin?g

(le symbole < > de moyenne sur les collisions est défini par |'équation
I-4.4 et y= <1-cos ¢> d'aprés 1-4,3)

On a donc pu exprimer le Taux‘de redistribution w en fonction
‘de y. La démonstration permet aussi de comprendre comment la collision qui.est
élastique en |'absence d'irradiation (provogquant seulement un déphasage du dipole)
induit des fransitions inélastiques entre niveaux habillés (déphasages différents
¢' et ¢ " pour les deux états découplés qui apparaissent dans le développement
I-4.45 de | 1,n >).

On peut par un raisonnement analogue exprimer x et ¢ en fonction
de y et n. Il faut pour cela éftudier I'évolution d'une cohérence de |'atome

habillé lors de la collision. Avant la collision
o = <l,nlo| 2,n> |1,n><2,n| + ....° (1-4.54)

(on ne s'intéresse pas aux autres termes). Aprés la collision



91/

o =<l,n o] 2,n> |1,n>< 2,n | o

<i,n|o]2,n> = <t,n]o|2,n><1,n | 1,n><2,n| 2,n>+ ... (1-4,55)

(les termes représentés par des pointillés donnent les couplages non
séculaires ; on peut donc effectivement les ignorer).

La variation de la cohérence due & la collision s'écrit

<1,n |(a-0) |2,n >= = (1- < 1,n | 1,m< 2,n | 2,n>) <lI,nlo|2,n > (1-4.56)

et on obtient en sommant sur les collisions

k+ i€ = <(1-<l,n | 1,n>< 2,n | 2,n>) > C (1-4,57)

On calcule alors aisément
< 1,n |1,n>= cos?6 exp (-i¢') + sinZe exp(-i¢" )

< 2,n |2,n>= sin%8 exp (i¢") + cos?8 exp(i¢™) (1-4.58)
1- <1,n | 1,n ><2,n | 2,n >= cos*8(1- exp(-i¢)) + sin“8 (1-exp(i¢)) (1-4,59)
K + i§ = cos"8 (y + in ) + sin"® (y~- in) (1-4.60)

(on a utilisé ¢ = ¢' - ¢" (eq. [-4.52) ef y+ in =<1 - exp (-i¢) >
{(eq. 1-4.3))

Remargue :

Dans le calcul ci-dessus, noua aurions du raisonner en représen—
tation d'interaction (comme nous l'avions fait dans le cas général en utilisant
la matrice S ; voir § I—Q.Z) . Mais ici les conditions 81, << 1 et wyr,<< 1
tmpliquent Q T, << 1 et on peut done oublier 1l'évolution propre de la

cohérence pendant le temps de collision.

- — ———— — —— ] - ———— — T — - ——— —— ——— — e o > B e — = o B - ——

En reportant les valeurs de w, k et £, que |'on vient de trouver
dans les expressions générales du paragraphe précédent, on obtient les carac-
téristiques de la fluorescence dans le r§ime d'impact. Nous donnons dans le

tableau ci-dessous, |'intensité | de la fluorescence, les poids et largeurs
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des raies du spectre et le déplacement collisionnel & des raies latérales

T( T+2y) cos?® sin 29 /(T (cos® + sin"8 ) + 4y cos?® sin®8) ) (1-4.61)

T 2
= 3 (Ts 2yl / ((Ts2v)w + 2T )
I(wL +Q) = Tcos"® sin2e( T sin?6+ 2y cos?6)/( T (cos"® + sin“6 ) + 4y cos?6 sin%6 )

(1-4.62)

T . - o
5 ot (Twd 4 2y (@-8)2) [92(T( 0% 82 ) + 2y wf ) ]

fl

(on obtient I(wL—Q) en échangeant cos & et sin® dans la premiére ligne de

I-4.62 ou en remplagant &£~ 8 par @+8 au numérateur dans la deuxiéme ligne ;

: 2_..2 2
on rappef!e que 2°=w] + &%)

=T 2 . 2
(@) = T cos®™® sin6 (1-4.63)
- wa / 4(w$ +82 )
. ’ 2
le g = I' cos?6 sin?8 T? cos229 /(T (cos® + sin*8 )+4y cos?2 0 sint o)
, (1-4.64) -
= riw?62 /C ( F+2y)w? + 2T82)2
Liw #@) = T(1 + 2c0s%6 sin%6 )+ 2y (cos'® + sin“6 )
= ' (1-4.65)
= ( P(swf + 262 ) 4+ 2y (wf + 2 82) )/2<mf +82) :
Lines @) = 2(T(cos” 8+ sin* 8) + 47Ycos?8 sin28) . (1-4.66)
= F(w% + 262y 4 zwa )/(wf»fdz)
E = nNcos 2686

I-4.6 La limite perturbatrice

Dans ce dernier paragraphe; nous discutons la forme que prennent
nos résultats dans le cas ol |'on peut représenter perturbativement la fluorescence

assitée par collisions (Fig 1-4.2) c'est-a-dire & la limite perturbative

w, << 8 (1-4.68)



Dans un premier temps, nous discutons la |imite perturbative dans fe régime

d'impact ce qui correspond aux conditions

w, T << GTC << 1 (1-4,69)

Nous voyons ensuite comment les résultats sont modifiés. lorsque le désaccord

devient suffisamment grand pour que !'on sorte du régime d'impact :

W T, << 1 < § T, (1-4,70)

La limife perfurbative du régime d'impact

On rappelle les poids des trois raies obtenys en | 'absence

de collisions (voir § 1-3.7)

I {w, ) re?

L

1]

- = b - '
I(wo) I(ZwL w, ) Te (1-4.71)
(on rappelle que € =w1/'26)
Ces résultats s'interprétent trés bien par 1'étude de la cascade
de l'atome habillé constituée d'une suite d'émissions de photons Rayleigh

(ng I-4.3a) et de couples de photons ZmL»— w, et w (Fig |-4.3b)

1,0 > -
|2,n >
r

[1,n-15

|2,§—l> Figure 1-4.3 : La cascade de |'atome -
habilté & ta limite perturbative,

, La colonne (c) correspond & |'effet

des collisions

|1,n—2 >

|2,n:2 >

(a) (b) (c)

On peut maintenant voir comment ces résultats sont modifiés par les collisions,

It suffit d'appliduer les résultats du paragraphe précédent (§ 1-4.5) avec

w) << §.
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On obtient
wo= ywl/ 262 = 2ve? (1-4.72)
K = vy A _ (1-4.73)
£ = -n (1-4.74)

. )
-(comme dans le § 1-3.7 les résultats sont écrits pour § > O ; on aurait &=n

pour &< 0 ),
L'effet le plus important des collisions est de provoquer des

transitions des niveaux les plus peuplés | 1,n > vers les niveaux les moins
peuplés | 2,n > (Fig 1-4.3c). Aprés une felle collision , |'atome habillé
passe de | 2,n > 3 ]1,n—1 > en émettant un photon w, (taux de transition

r beaucoup plus important que les autres)

Le poids de la raie de fréquence wg est donc

w. ) = w = 2ye? ' (1-4.75)

(puisque toute fransition | 1,n>>| 2,0 > est suivie de |'émission d'un
photon mo). Ce poids est beaucoup augmenté par les collisions : 2y €2 au lieu
de T € (il est proportionnel & i'intensité du laser et non plus & son carré).
Par contfre les poids des deux aufres raies ne sont pas du tout modifiés par les

collisions et restent déterminés par les processus radiatifs

Hw ) = re? (1-4.76)

| (2w = Teh

L %)
La dissymétrie du spectre est donc particul iérement marquée & la |imite pertur-

bative (Fig 1-4.4)

W

\/\ | | ,s‘{re“‘

wo -
w W —wo

L L

N

Figure 1-4.4 : Le friplet de filuorescence & la limite perturbative (w,<< §) en
présence de callisions (w= Zye? dans le régime d'impact)



95/

Nous voulons maintenant savoir ce qui change dans les résultats

précédents lorsque la condition 'Grc <<l n'est plus vérifiée.

Dans ce but, nous reprenons la démonstration qui nous g permis
d'établir les expressions de w, k et E&dans le régime d'impact (§ 1-4.5) ;

d la limite perturbative , I'état | 1,n > s'écrit (voir § 1-3.7) :

[1,n> = |g,n+1 > + e |e,n> (1-4.77)

Si I'on néglige les ftransitions entre les deux états découplés pendant le temps

de collision ( W T <<1), I'effet de la collision est seulement de déphaser

de fagon différente les deux états découplés

[1,n > = exp (=i¢") |g,n+1 > + € exp(-i¢") | e,n > (1-4,78)

On obtient la projection de |'état final sur | 2,n >

|2,n > = - €lg,ne1 >+ J|e,n > (1-4,79)

<2,nl1,n>= € (exp (-i¢') - exp(-i¢")) - (1-4.80)

Les états propres étant trés peu différents des états découplés, le transfert
entre les deux états propres provoqué par le déphasage différent des deux états
découplés est trés faible et le raisonnement ci-dessus n'est pas cohérent :

on obtient un résultat en € = w, /8 alors que |'on a négligé au départ des
termes en W T qui sont du méme ordre ou plus grahdsvpuisqde

8§t > 1 > w /& <w. T (1-4.81)
C 1 1 C..

De plus, nous avions pu dans le régime d'impact identifier ¢' -¢" avec le
déphasage ¢ du dipole en |'absence d'irradiation en utilisant la condition
GTC <<1 (eq. 1-4.51). Une telle identification n'est plus possible ici.

Pour faire un calcul correct de w, il faut tenir compte des deux
points ci-~dessus, On peut effectivement faire un calcul perfurbatif en w, qui
traite correctement les termes en wl/é et en w T . Si le désaccord § est
fixé, w est alors proportionnel a wf (3 l'ordre te plus bas enw;) et on
peut |'écrire sous la forme :

w = g(8) w? /282 (1-4.82)
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ce qui définit la fonction g(8) . Les résultats précédents montrent que g(8)

est égal a Y dans le régime d'impact (c'est-a-dire pour GTC << 1).

Le raisonnement que nous avons fait pour déduire le poids
de la raie wy du Taux de redistribution w reste entiérement valable et
on obtient donc

Hw) = w = g(8) w%/ZSZ (1-4.83)

Calculons maintenant k et £ en étudiant |'évolution de la

cohérence <1,n |o|2,n > pendant la collision. Ce calcul est beaucoup plus simple

que celui de w. En effet, si |'on néglige des ftermes en wl/G alors
<1,nlo] 2,n > =< g,n+1| o] e,n > o (1-4.84)
Si I'on néglige maintenant des ftermes en Wyt le seul effet de la collision

est de déphaser de fagon différente les deux niveaux découplés

< 1,nlo |2,n > = exp i(¢' - ¢" ) <1,nlo]| 2,n > (1-4.85)
avec
o' - 9" = J (BE,(T) = BE () - §)dt (1-4.86)

Le terme & représente simplement I'évolution libre de la cohérence (Q=34§
puisqu'on néglige les termes en wl/d ) et le déphasage supplémentaire du 3 la
collision est donc identique au déphasage ¢ du dipole en |'absence d'irradia-

tion . On en déduit :
K +i&§ = < 1 -exp (i¢) >= vy - in (1-4.87)

et on trouve ainsi le méme résultat que dans la Iimite d'impact (eq. 1-4.73 et
I-4.74). Autrement dit, lorsque w) T <<1, les expressions de k et & sont
les mefes dans les deux cas étc << 1 et Grc > 1 alors que |'expression

de w ne reste pas la méme dans ces deux cas (eq. 1-4.72 et 1-4.82)

Le poids de la raie Rayleigh et le poids de la raie de redistri-

bution (& ta fréquence atomique wo) sont tous les deux proportionnels a w%
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clest-a-dire 3 I'intensité laser
I(w, ) = rw’f/ms?— (1-4,88)
Hw) = g(8) u;f /2682 (1-4.89)

(le poids de la raie ZwL—(uoesT beaucoup p!ds petit, en w: /8% ). Le nombre

total de photons laser absorbés est égal au nombre total de photons de fluores-

cence

= dw) + 1w)) = (F+29(6))w§/462' (1-4,90)

it est donc lui aussi proportionnel a |I'intensité laser et 1'on peut définir

une section efficace d'absorption cA(5)-

o 6y = M Lre 20(8)) / 462 (1-4.91)
A 2% 9. : *

Dans le régime d'impact , g(8) est égal a vy et la variation de oA(G) esf

en 872 . Autrement dit, |' absorption est lorentzienne dans le régime d'impact
(on a utilisé |'approximation séculaire T , y<<6 , ce qui nous empéche d'obtenir
oA(G) au centre de la raie ; un calcul sans |'approximation séculaire donne

pour largeur totale & mi-hauteur de la lorentzienne T+ 2y ),

Par contre, hors du régime d'impact, g(§) varie avec § et
le profil d'absorption n'est plus lorentzien. Le probléme du calcul de g(§)
est donc identique au probiéme bien connu du calcul des effets non markoviens

dans les ailes du profil d'absorption ("far wing absorption" Fig 1-4.5) [Cc 2 ] ,

oA(G)
k//’profil lorentzien

T+2y

ailes non lorentziennes

5
r.d

4 :1 v

0 C 6

Figure 1-4.5 : Section efficace d'absorption op en fonction du désaccord

§ =w -uwgla différence entre y et 1 1 est dans la réalifé

beaucoup plus grande que sur la figure).
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CHAPITRE 1I-5

D On ED D O @ T O D D 57 6D 0P U D D W D W

CONDITIONS DE VALIDITE DE L'EQUATION PILOTE DE L'ATOME HABILLE ET
CONDITIONS DE VALIDITE DES EQUATIONS DE BLOCH OPTIQUES

La relaxation de |'atome habillé est due au couplage de |'atome
avec un systéme perturbateur : les modes vides du rayonnement pour la relaxation
radiative ou les atomes perturbateurs pour la relaxation collisionnelle. Une
caracTérisTiqué importante de ce couplage est son temps de corrélation T
temps de corrélation de |'émission spontanéeou temps de collision. Nous
abordons dans ce chapitre deux questions qui sont étroitement reliées au fait

que ce temps de corrélation n'est pas nul

(i) nous n'avons pas jusqu'a présent tenu compte de ce temps de corrélation
lorsque nous avons déduit les signaux de fluorescence de |'EPAH (équation
pilote de |'atome habillé) ; quelles sont les limites de validité de notre

méthode dues au fait que T, n'est pas nul ?

(ii) Quelles sont les conditions pour que les EBO (équations de Bloch optiques)

permettent de calculer les signaux de fluorescence ?

On discute d'abord ces deux problémes de maniére généfale (§ 1-5.1)
puis on applique les résultats obtenus & la relaxation radiative (§ 1-5.2) puis
3 la relaxation collisionnelle (§ 1-5.3). On récapitule enfin les conditions
de validité |iées aux diverses approximations utilisées dans la méthode de
|'atome habillé (§ 1-5.4)

I-5.1 Discussion générale

La condition pour que I|'on puisse d'écrire la relaxation de
['atome habillé par une équation pilote est que le temps de corrélation Te
du couplage avec le systéme perturbateur soit beaucoup plus court que le temps

de relaxation .
T << T (1-5.1)

Par ailleurs , si le couplage atome-laser n'a pas le temps de

se faire sentir pendant le temps de corrélation t

c du couplage aTome—perfurbaTeur
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alors on pourra considérer que les photons laser restent "spectateurs " pendant
le temps T, et ne modifient pas les termes de relaxation. Ce raisonnement
nous donne donc la condition fondamentatle pour que les termes de reiaxation

spient indépendants de |'irradiation laser

Wt << 1 (1-5.2)

Cette condition est analogue a celte qui intervient dans d'autres prbblémes
bien connus comme par exemple celui de la collision d'un perfurbateur P contre
un atome possédant un spin électronique % et un spin nucléaire T couplés par
yne interaction hyperfine as.T. L'interaction A -p n'agit en général que sur

% et non sur 1. Si at_ << 1, seul § est affecté pendant la cotlision alors
que T reste figé. Bien sur, g et T se iecouplenf et évoluent entre deux colli-
sions. On obtient donc |'évolution de S en ajoutant deux vitesses de Variafion,
i'une relative au couplage avec T calculée indépendamment des collisions et

. ->
I'autre relative aux collisions et calculée indépendamment du couplage avec |.

Si la condition (1=5.2) est réalisée, on pourra considérer que
I'atome est soumis & deux phénoménes indépendants, d'une part |'interaction
avec le laser et d'autre part ia relaxation, et on pourra décrire son évolution
par les EBO obtenues en ajoutant indépendamment les vitesses de variation dues

d ces deux couplages.

La condition (1-5.2) est plus sévére que la condition (I-5.1)
puisque w, est plus grand que'TR'] (nous supposons les raies bien séparées).
Un raisonnement plus approfondi va nous montrer qu'une condition encore plus
sévere que (1-5.2) doit &tre satisfaife pour qu'on puisse déduire les signaux
de fluorescence des EBO. '

Pour écrire une équation pilote (EPAH ou EBO) , nous avons

moyenné |'évolution de la matrice densité sur un ftemps At tel que

T <<A T << T (1-5.2)
C R ‘

("coarse grained evolution" voir § [-4.2). Nous avons ainsi négligé la dynamique
de la matrice densité sur des temps inférieurs a At (donc correspondant & des
fréquences supérieures a st~ 1y, Cette approximation conduit & des conditions
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de validité trés différentes pour les EBO ou |'EPAH. En effet, en |'absence
d'irradiation laser et de relaxation, la seule fréquence d'émission de

I'atome nu serait w L'émission & la fréquence w en présence d'irradiation

0
laser et de relaxation ne peut donc &tre déduite des EBO que si

1 -1

|w - w|< &t <<t (1-5.4)
0 C
Par contre, si 1'on utilise la méthode de |'atome habillé, on commence par
diagonaliser |'interaction atome-laser et par obtenir les fréquences d'émis-

sion du systéme en |'absence de relaxation w a (a = 0,+ 1.). L'équation
pilote permet alors de calculer le spectre dans trois intervalles de largeur

a+™! autour des trois fréquences w, + af

L
w - (w +a@)| < ot <t (1-5.5)
L c :
La largeur des raies étant T%l (<<AT_]), on obtient avec la méthode de
I 'atome habillié des résultats exacts pour les caractéristiques essentielles
de la fluorescence méme si on ne peut prédire la forme précise des ailes lointaines
des trois raies de réémission , forme qui dépend de la dynamique de la colli-

sion et pas seuléement de la matrice de collision.

Par contre, on ne peut déduire les caractéristiques de la
fluorescence des EBO que si la redistribution en fréquence se fait dans |I'inter-
valle défini par la condition (1-5.4) c'est-a~dire si les trois composantes

du triplet sont dans cet intervalle. Ceci correspond ad la condition
Qr_ << 1 (1-5.6)
c

plus sévére que (1-5.2) puisqu'on peut ['écrire

0. T < 1 et 6t_ << | (1-5.7)

La conclusion de ce paragraphe est donc que la seule condition
pour que |'on puisse déduire les signaux de fluorescence de |'EPAH est la con-
dition (1-5.1) alors que les deux condifions (1-5.7) doivent en plus étre

satisfaites pour que |'on puisse déduire ces signaux des EBO.

1-5.2 Retour sur la relaxation radiative

Revenons maintenant a8 la relaxation radiative. Le temps de

. . rad P - L .
corrélation Tca de 1'émission spontanée est de ['ordre d'une période optique
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ady, -t (1-5.8)

Les conditions (]1-5.7) s'écrivent donc

woo<<wg et § << 9, (1-5.9
Elles sont identiques aux conditions qui nous ont permis de représenter
|'atome par un systéme & deux niveaux. Ceci explique que l'on ait obtenu une
équation pilote ol la relaxation radiative est indépendante du couplage
atome-laser (voir § 1-2.1) . Ceci explique aussi que |'on puisse traiter le

probléme du triplet de fluorescence & partir des EBO [Ab 6] .

On peut arriver au méme résultat en raisonnant non pas sur le
temps de corrélation Tgad des fluctuations du vide mais sur leur spectre en

rad o5t nul est équivalent & considérer

fréquence. En effet, considérer que t
: c
que le spectre des fluctuations du vide est indépendant de la fréquence et
tenir compte de Tgad est donc équivalent & tenir compte de la dépendance en

w3 du spectre (Fig 1-5.1) -

[1,n >
|2,n >
Fal Ty F11’ a2
|1,n=1> ¥
|2,n=1> . .
Figure 1-5.1 : En toute rigueur, les faux de transi-

tion ont pour valeurs

3 B
oV o+ |d, |2 rl,é»mL—szﬁ ld,,12
3 .
T |d11|2 in““i |d22|z

Si les conditions (1-5.9) sont vérifiées, on peut remplacer (wL+Q)3 , (mL—Q)3

et wi par w3 et on retrouve alors les taux de transitions obtenus dans le

0
§ 1-2.1
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&m%w:

Nous n'aquons pas du tout parlé jusqu'd maintenant du dépla-
cement des niveaux de l'atome habillé sous l'effet du couplage avec les modes
vides (Lamb shift). Nous avons supposé en effet qu'il était inclus dans

la définition de la fréquence atomique w,. Nous n'avons pu le faire que parce

0
que l'effet du couplage avec les modes vides est le méme qu'en 1l'absence

d'trradiation laser (conditions I-5.9 satisfaites)

[-5.3 Retour sur {a relaxation collisionnelle

Le temps de corrélation T associé & la relaxation collision-
nelle est le temps de collision (rc'blo—lz_s) beaucoup plus long que le temps
de corrélation de |'émission spontanée (wal < 10715 s). Les conditions (1-5.7)
délimitent donc deux régions correspondant a des situations physiques importan-
tes : la premiére région dans laquelle les conditions (1-5.7) sont vérifiées
correspond au régime d'fmpacf que nous avons déja étudié (§ 1-4). Hors du régime
d'impact par contfre les conditions (1-5.7) ne sont plus vérifiées et on ne peut

plus calculer les signaux a partir des EBO.

- B o e v b D

Dans le régime d'impact , on- peut calculer les signaux de
fluorescence a partir des EBO dans lesquelles la relaxation collisionnelle
est décrite par les deux parameétres vy etn, Ceci explique pourquoi on a pu

dans ce cas exprimer w, k et £ en fonction de y et n (§ 1-4.5)

On sait en effet écrire |'effet de la relaxation collisionnelle
dans la base des états découplés : EBO pour la partie atomique, les photons
laser restant spectateurs. On peut alors en déduire |'équation pilote dans
la base couplée par un simple changement de base. Négligeant les termes cou-
plant des éléments de matrice évoluant & des fréquences différentes (appro-
ximation séculaire) , on obtient finalement ies paramétres w , k et & en
fonction de y, n et de Il'angle 6 caractérisant le changement de base.

Ce calcul (qui est fait dans |'appendice A2) permet de retrouver d'une maniére

différente les résultats du § 1-4.5.

Remarquons qu'il existe un troisiéme moyen podr comprendre la
valeur du déplacement collisionnel ¢ des raies latérales dans le régime
d'impact. En effet, & peut &tre calculé en incluant le déplacement collisionnel
n en |'absence d'irradiation dans la fréquence atomique w, (de ta méme fagon

que le Lamb shift). Le désaccord passe alors de la valeur 6= W T w3 la

nouvel le valeur
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s = w-Cw +n)=6 - n | (1-5,10)

L'écart 2 entre les deux niveaux d'une multiplicité devient

1/2
(w? +(8 - n)?)

(oY
1}

£ - &n/Q ‘ (1-5.11)

(on a négligé les termes d'ordre supérieur en n) . On retrouve ainsi le

résultat du paragraphe § I1-4.5.

La relaxation collisionnelle hors du régime d'impact

La discussion géndrale du § 1-5.1 montre que I'on ne peut plus
dériver le spectre de fluorescence des EBO hors du régime d'impact, autrement

dit lorsque
w. T > 1. ou §t_ > 1 (1-5.12)

1 ¢ . . o]
On comprend bien pourquoi les résultats du régime d'impact ne sont plus

valables lorsque
w, T > 1 (1-53:13)

L'effet du couplage atome-iaser esT'anrs important pendant le temps de
collision et la dynamique de la collision est modifiée par |'interaction atome
laser (la matrice S qui ne dépendait pas de |'interaction avec le laser dans
le régime d'impact est maintenant fonction de w, ).

Il existe une autre situation qui est celle que nous avons
étudiée au § 1-4.6 :

W Tc »<< T o< GTC (1=5.14)

L'effet du couplage atome laser pendant le temps de collision est alors faible

( w, T << 1) mais il est du méme ordre ou plus grand que |'autre infiniment
petit w /6 infervenant dans le calicul de w et on ne peut donc pas le

négliger.
Lorsque les conditions (1-5.14) sont satisfaités, on a obtenu

(§ 1-4.6)
W= g8) u? /262 i (1-5,15)
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On peut généraliser cette expression en définissant une fonction g(w,,8) telle
que .
W= glw,8) wf/Z(w§+62) (1-5.16)

La comparaison de cette expression avec celle qui est valable dans le régime

d'impact ( w= Ymi/Z(w§+62) eq. |-4.53) conduit & deux conclusions
(i) glw,8) est égal 3 Yy dans le régime d'impact

(ii) les populations stationnaires et les intensités des raies du spectre ne
dépendent que du param@tre w(et pas dexet £) el on obtient donc des expressions

justes hors du régime d'impact en remplagant simplement y par g(ml,é) dans les

expressions valables dans le régime d*impact.

I'l pourrait donc é&tre tentant de considérer g(w,,d) comme un
"paramétre effectif" de relaxation remplagant vy dans les EBO. On obtiendrait

ainsi (voir eq. 1-4.53 et 1-4.60)

W= gluy,8) w?/2(uf+s?) ' (1-5.17)

A
i

glwy, 6>(wf + 28%)/2(w3+82) (1-5.18)

Le premier résultat est juste (g(wl,d) a été défini pour cela) mais le
second n'a aucune raison de |'étre. On est méme certain qu'il est faux lorsque
w T << <61'C puisque ce résultat s'écrit alors k= g(8) alors que l'on a

démontré dans le § 1-4.6 que k=¥

Les EBO ne permettent donc pas, finalement, de calculer les
signaux de fluorescence hors du régime d'impact méme en remplagant y par un
"paramétre effectif " g(wl, §). On peut se demander s'il est possible de
définir des EBO généralisées tenant compte de |'effet de |'irradiation laser
sur les collisions. La réponse est positive et elle est fournie par la méthode
de |'atome habillé développée dans ce travail. On peut en effet écrire\l'équa;
tion pilote de |'atome habilié & la seule condition o <<TR (auTremen+ dit

YT, <<1). On peut alors définir une équation pilote réduite en'condensant"

les multiplicités de |'atome habillé en une seule multiplicité fictive

(voir la discussion du § 1-2.4). Lorsque les termes de relaxation sont les mémes
qu'en I'absence d'irradiation laser (condition QTC<< 1), cette équafion pilote
réduite est identique aux EBO écrites dans la base couplée. On peut donc

considérer que cefte équation pilofe réduite est la généralisation hors du
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régime d'impact des EBO (écrites diuns la base couplée).

On peut insister sur le fait que ce n'est pas la description
du champ laser par une onde classique qui est en cause (les termes d'interac-
tion atome-laser sont les mémes dans |'équation pilote réduite et dans les
EBO) mais la description de la relaxation qui n'est plus indépendante du

coupliage atome-laser.

I-5.4 Récapitulation des apprbximaTions

Une premiére série d'approximations(faites dans le chapitre 1-1)
concerne la description du champ laser (approximationquasiclassique),|'intéraction
entre |'atome et le champ (approximation dipolaire électrique) et les couplages
non résonnants que nous avons négligés (représentation de |'atome par un
systéme & deux niveaux, approximation du champ tournant). Ces approximations
sont trés bien vérifiées dans les conditions dans lesquelles nous nous sommes
placés. '

Une deuxiéme série d'approximations concerne la description
des collisions (§ 1-4). Pour étudier |'effet des collisions sur les signaux
de fluorescence, nous avons en effet utilisé un modéle simple de collisions
On peut lui reprocher de ne pas tenir compte de la redistribution de polarisa-
tion ni des collisions de changement de vitesse. Notons qu'il serait en fait
tout 3 fait possible de fraiter ces deux effets par la méthode de |'atome
habilté.

Les approximations discutées jusqu'd maintenant sont des
approximations "générales" communes & la plupart des méthodes et nous ne
revenons pas sur leurs conditions de validité qui sohT bien connues. Il y a
‘par contre deux approximations spécifiques de la méthode que nous avons

employée et dont nous voulons souligner les conditions de validité.

La premiére est |iée & la description de la relaxation
de I'atome habillé par une équation pilofe. Nous |'avons discutée dans le
paragraphe |-5.1. Rappelons que l'a condition fondamentale de validité de
cette méthode est YT, << ! mais que, méme quand cette condition est réalisée,
on ne peut déduire le spectre de |'équation pilote que dans frois intervalles

-1
centrés chacun sur une des raies et de largeur plus petite que T, (condition

1-5.5).

La deuxiéme est |'approximation séculaire qui permet d'exprimer

les positions, poids et largeurs des raies (et plus généralement fous les
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signaux) en fonction des paramétres de relaxation séculaires seulement (taux
de transition pour la relaxation radiative ; w, ¢ et £ pour la relaxation
collisionneile). La condition fondamentalée de validité de cette approxima-
tion est que les raies ne se recouvrent pas (écart & entre les raies beau-
coup plus grand que la largeur des raies 2 >>T , vy ). Mais méhe quand
cette condition est réalisée, |'approximation séculaire ne permet pas de
calculer le spectre pour toutes les valeurs de la fréquence de réémission.
En effet, les couplages non séculaires que nous avons négligés introduisent
des composantes de dispersion : quand on tient compte de ces composantes,

une raie du spectre s'écrit [ Ah 1 ]
S (w) vRe (1 + ie )/ L, - ibw) (1-5.19)
a o a

W [ L et/ [12 4 aw)? (1-5.20)
- a [¢ T o

ol Aw = w-(wL+aQ), L, est la largeur de la raie et €, le coefficient de la
partie dispersive :

€ v Y / Q (1-5.21)
(puisque e est du aux couplages non séculaires), Si I'on étudie le centre de la
raie (correspondant a Awﬂ:La) on retrouve que la composante dispersive a un
effet négligeable. Si 1'on &tudie par confre ce qui se passe entre les raies

du spectre, par exemple & une distance Aw=2/2 du centre de la raie, alors

la contribution séculaire est La /(Aw)Z'»La/Q2 et la contribution non
séculaire (partie dispersive) est ea/Aw vy /92, Les deux contributions sont donc
du méme ordre. Finalement, |'approximation séculaire ne permet de calculer

le spectre que pour les fréquences  telles que :

lw - (0, +a)]| << @ (1-5.22)

L

(c'est-a-dire lorsque le signal est important) mais elle ne permet pas de

" calculer le spectre enfre les raies

En conclusion de ce chapitre , il est intéressant de comparer
les conditions de validité des deux derniéres approximations enidistinguant

trois régions différentes selon ta valeur de & (Fig. 1-5,2)
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L - S
0 ) -1 9
Y T

Figure 1-5.2 : Trois régions différentes pour le calcul du spectre

La région | correspond au cas des raies non séparées (2 < y). Nous n'avons
pas abordé ce cas dans ce travail parce qu'on ne peut faire alors |'appro-

ximation séculaire. Mais le calcul du spectre peut se faire sans difficulté
puisque les EBO sont alors valables.

La région {1 correspond au régime d'impact (avec raies bien

séparées y < Q <T;1'). Dans ce cas, |'approximation séculaire permet d'exprimer

en fonction des paramétres séculaires seulement les caractéristiques essen-
tielles du spectre. On peut toutefois si nécessaire tenir compte des couplages

non séculaires par exemple en calculant le spectre & partir des EBO. Le résul- |
tat obtenu est alors valable dans un intervalle total T;] (Fig 1-5.3)

W - Q W wL+ Q
—> &—
AS AS AS
4 1 >
T
C
Figure 1-5.3 Validité du calcul avec |'approximation séculaire
(AS) ou sans approximation séculaire ( TC* ) dans le régime
d'impact (région I11).- ‘
Finalement la région |1l correspond au régime hors d'impact. L'équation pilote

de |'atome habilié permet alors de calculer le spectre en fonction de w, « et g,

Le résultat est valable dans frois intervallies de largeur 1; (un pour chacune

des raies Fig 1-5.4). |l est alors absolument inutile de Tenir compte des

couplages non séculaires qui ont un effet plus faible que les effets non markoviens

W -Q W wp +Q
— &~ e
-1 o -1 S
C C C
— > >
AS AS AS

Figure 1-5.4 Situation hors du régime d'impact (région 111},
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CHAPITRE 1I-6

VORI T OIS T

EXTENSION DE LA METHODE A L'ETUDE D'AUTRES PROBLEMES

Dans cette premié&re partie, nous avons étudié le prob]éme de la
fluorescence d'un atome & deux niveaux soumis & une irradiation laser. Nous
avons d'abord montré que la méthode de |'atome habillé permettait de comprendre
immédiatement les principales caractéristiques qualitatives de la fluorescence
(§ I-1). En étudiant ensuite la relaxation de |'atome habillé&, nous avons
montré que I'on pouvait obtenir des expressions quantitatives pour les signaux
de fluorescence et que ces expressions correspdndaieni a des images physiques
simples (§ 1-~2, -3, (-4). Nous avons enfin discuté les conditions de validité
de notre méthode et montré que ces conditions étaient plus larges que celles

des équations de Bloch optiques (§ [=5).

Avant de passer & la seconde partie ol I'on va montrer que cette
méthode est trés bien adaptée aussi aux situations ol |teffet Doppler joue
un réle imporfanT, nous voulons rappeler que dans |'étude d'auTres‘problémes‘.
absorption d'un faisceau laser sonde, systémes & plus de deux niveaux, |'atome
habillé fournit aussi des résultats quantitatifs associés & des inTerpréTaTions

simples.

On considére comme précédemment un atome & deux niveaux g et e excité
par un laser intense de'fréquence w . Au lieu d'étudier la fluorescence de cet
atome, on mesure |'absorption d'un second faisceau laser de fréquence w utilisé
comme sonde et supposé suffisamment faible pour ne pas perturber |'état de |'atome
[ Af ]. '

Jet atomique

mesure de "( Laser saturant w
I'absorption
Laser sonde w
Figure |-6.1 : Etude de |'absorption d'un faisceau

laser sonde
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Lorsqu'on fait varier la fréquence w autour de la fréquence atomique wg

on mesure en quelque sorte le spectre d'absorption de |'atome habillé.

On peut montrer [ Ah 1] les résultats suivants :
(i) on obtient deux raies latérales en w ¥ { dont les poids Ia(wL;Q) ont pour

valeur

) (1-6.1) |

2
| w4 =k, (4, ) (my-m

2

) ka (dlz) (nl- T, )

Ia(wL

Ces poids sont déterminés par la différence entre les processus d'absorption
et d'émission stimulée et sont donc proportionnels & la différence des populations
des deux niveaux impliqués (alors que les poids d'émission spontanée dépendent

"seulement de la population du niveau du haut).

(1i) La raie centrale (en wL) n'apparait pas puisqu'elle correspond & des tran-
sitions entre des niveaux ayant la méme population (absorption et émission stimulée

s'équilibrent).

(i11) Si par exemple m, est plus grand que L la composante de fréquence
giﬁfl est absorbante (Eq. 1-6.1 : la(wLﬂR)> O signifie que |'absorption |'emporte
sur l'émission induite). Mais alors la composante de fréquence wL—$2 est amplifiante

(il y a une inversion de population entre les états habillés).

J1,n> ——D
-
Absorption
Amplification - Figure 1-6.2 : Une composante est absorbante
ll,n;] s, ~~Y—— ' et |'autre amplifiante

|2,n-1 > .—@—J—

(iiii) a résonance, les populations m, et @, sont égales et les deux composantes

2
fatérales disparaissent. Pour obtenir une amplification du faisceau sonde, il faut
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donc que le laser soit désaccordé de la.résonance atomique.

Jusqu'd présent , nous avons toujours considéré un atome dont deux
niveaux seufement (g et e) &taient couplés au laser intense (saturation d'un
atome & deux niveaux). Or de nombreux probiémes physiques intéressants ne peuvent
étre réduits a des problémes & deux niveaux. La méthode de |'atome habillé
est trés bien adaptée & |'étude de la saturation des systémes 3 plusieurs niveaux
{ Ah ] . Rappelons pour mémoire les problémes que nous avons abordés par cette
méthode : ‘ | '

- Effets de polarisation |iés & la dégénérescence Zeeman des niveaux couplés
par le laser : modification du spectre de fluorescence lorsqu'on excite les
atomes avec une polarisation et qu'on observe la lumiére réémise avec une autre

[ Ah 5]; modification des signaux de corrélation de photons[ Ae 1 ].

- Modification. de |'effet Raman dans un champ laser intense [ AhB] . Les résultats
obtenus sont discutés dans la lettre reproduite en Annexe 1 (voir les pages

suivantes).

- saturation simultanée de deux transitions atomiques ayant un niveau commun

(situation fréguente dans les expériences d'excitation par échelon) [ Ah 4]

- tentative d'interprétation des asymétries observées expérimentalement sur le
triplet de fluorescence (calcu! tenant compte de la structure hyperfine du

niveau supérieur et du niveau inférieur de la raie 02 du sodium [ Ah ]],
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EFFET RAMAN SPONTANE

DANS UN CHAMP LASER INTENSE

Communication au Troisiéme Congrés International sur
-la Spectroscopie Laser (TICOLS), Jackson Lake Lodge, Wyoming,
U.S.4. , Juillet 1977.

Publié dans 'Laser Spectroscopy III" ed. J.L. Hall et
J.L.carlsten (Springer Verlag 1977) pages 195-204.
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SPOKTANEQOUS RAMAN LFFECT IN INTENSE LASER FIELDS

C. Cohen-Tannoudji and S. Reynaud
Ecole Normale Supérieure and Collége de France
24, rue Lhomond - 75231 Paris Cedex 05, FRANCE

1. Introduction

In this paper, we discuss, from a theoretical point of view, how spontaneous
Raman effect is modified at very high Taser intensities.

Up to now, intense field effects have been mainly investigated, both theore-
tically [1 ] and experimentally [2 ], in the simple case of 2-level systems.
Observation of Raman processes requires$ systems having at least three levels,
one in the upper state, two in the lower state. At first sight, one could
think that going from two to thiee levels complicates very much the algebra,
since we have now eight Bloch's equations for the density matrix elements
instead of three. In fact, this is not true, and we would like to show in
this paper how it is possible to understand the modifications of Raman effect
with practically no new calculations, even if the presence of two sublevels
.in the lower state leads, through opt1ca1 pumping effects, to resu]ts quali-
tatively different from those of the 2-level case.

Let's first give some notations (Fig. 1). We will call e the upper atomic
state, g and g' the two sublevels of the lower state separated by a splitting
S, wo and w'y the frequencies of the two transitions e-g and e-g', I' the na-
tural width of e, equal to the sum of the two spontaneous transition rates

y and y' from e to g and from e to g'.

We consider a beam of such atoms irradiated at right angles by a single mode
laser so that one gets rid of Doppler effect. The laser has a frequency wL
and a polarization such that it can excite both transitions e-g and e-g'

The coupling of the laser w1th these two trapsitions is characterized by

the two Rabi frequencies w; = w'y = tL d @ equal to the product of
the laser electric field E by the §1pole moments deg and deg' assoc1ated
respectively with e-g and e-g'

The theoretical problem we are interested in concerns the scattered light
emitted perpendicularly to the laser and atomic beams. How does the spectrum
of this scattered light change when the laser intensity I 1is progressively
increased from very low to very high values ?

We will first briefly recall the well known lowest order results concerning
Raman effect [3]. Then, some higher order processes which become important
at higher intensities will be discussed. We will also consider the case
where the laser is tuned in resonance with one transition, saturating this
transition but not the second one. Finally, we will discuss the very high
intensity 1imit where the laser is so intense that it can saturate both
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Fig. 2 Lowest order processes corresponding to Rayleigh (a), Ra-
man Stokes (b) and Raman anti Stokes (c) scattering.

Fig. 3 Some higher order processes
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transitions. The emphasis will be put on physical discussions rather than
on detailed calculations which can be found in Ref. (4 ].

2. Lowest order results

Three types of processes can occur at very low intensities (Fig. 2) : Ray-
leigh type processes (Fig. 2-a) where the atom starts and ends in the same
sublevel of the lower state, g or g', absorbing one laser photon w( und
reemitting one photon which must have exactly the laser frequency because
of energy conservation. Raman Stokes processes (Fig. 2-b) where the atom,
starting from g, absorbs one wy photon and ends in g', emitting a photon
with frequency w| -S. The symmetric process where the atom starts from g'
and ends in g, absorbing w| and emitting w;+S, is called Raman anti Stokes

(Fig. 2-c).

At very Tow intensities, one expects therefore in the spectrum of the scat-
tered light three delta-functions at wp, w_ -S, w +S, each of them having a
weight proportional to the laser intensity I . Note also that because of
Raman processes, there is an optical pumping of atoms from g to g' or from
g' to g. If the interaction time is sufficiently long, a steady state will
be reached in which the number of transitions from g to g' balances the num-
ber of transitions from g' to g. This means that, in the steady state, the
number of photons emitted at w-S and w +S are the same, so that the spec-
trun is symmetric. Finally, if w'y = 0, i.e. if the laser polarization is
such that the transition e-g' cannot be excited, each atom pumped in g' will
not be able to leave this state, so that, after a certain time, all atoms
will be trapped in g' and the scattered light will vanish.

3. Some higher order processes

If the light intensity is increased, it becomes necessary to consider higher
order processes where, instead of interacting with a single laser photon,

the atom interacts with two laser photons, three laser photons ... and so on.
Some of these higher order processes are sketched on Fig. 3.

For example (Fig. 3-a), the atom can absorb two laser photons (represented
by full arrows) and emit two fluorescence photons (represented by wavy
arrows). The corresponding amplitude is large when, after the absorption of
the second laser photon, the atom reaches the excited state within the natu-
ral width T' of this state. This means that the first fluorescence photon has
a frequency 2w -wg (within I') and also that the second f]uorescence photon
has a frequency wy or w'gp according as the atom ends in g or in g'. Similar
processes occur1ng from g' lead to fluorescence photons at 2w -w'y “and also
at wp or w'y. We therefore pred1ut four new lines appearing at the four fre-
quenc1es wg, w'gs ZwL W s ZmL-m o> With an 1ntens1ty proportional to IL‘
since two laser photons are involved, and a width of the order of I' due to
the width of the upper level e.

We have also represented on Fig. 3-b an example of a three photon process in
which, after having been put in the upper state e as in the two previous
examples, the atom emits a fluorescence photon and comes back to e by absor-
bing a third laser photon wy . This can be considered as an “inverse Rayleigh"
process from e and gives rise to a new line at w|, with an intensity propor-
tional to I3 and a width of the order of I'.

A1l these perturbative results which are valid tor sufficiently large detu-
nings between the laser and atomic frequencies can be confirmed by‘a more
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precise calculation. One finds that there are seven lines in the spectrum
~of the scattered light. The more intense ones, proportional to Ij, are the
Rayleigh (w ) and Raman (w tS) lines. The Raman lines are not infinitely
narrow, as predicted by lowest order theory, but they have a small width of
"the order of 1/Ty, where Tp ( pumping time between g and g' ) can be consi-
‘dered as the lifetime of the lower state, much longer however ‘than the 1ife-
time 1/T' of the upper state. The Rayleigh line has a structure. One component
has a width of the order of 1/Tp, as the Raman lines. The second component
is a §(w-w) function corresponding to the coherent scattering by the mean
dipole moment driven at w by the laser wave. Then, we have weaker lines,

in 1.2 or 113, at wg, w'p, 2w ~wo, 2w -w'g, w , With a width of the order T,
corresponding to the higher order processes discussed above. Finally, one
must note that the spectrum is symmetric in steady state. We have already.
discussed this point for the Raman lines. For the weaker lines, this symme-
try is partly due to the fact that, in the second order processes, the fluo-

rescence photons always appear by pairs.

If the laser intensity is still increased, it is clear that the perturbative
approach used so far breaks down, especially if the laser is tuned in reso-
nance with one of the 2 transitions.

4. Laser in resonance with one transition, saturating this transition but
not the second one

‘Suppose for example that wp = wy, so that the laser is in resonance with
e-g, and suppose that w; >> I', so that e-g is saturated. The detuning of the
laser with the second transition e-g' is equal to the splitting S between
g and g'. We will suppose first that w'; << S, so that the laser is, not
sufficiently intense for saturating e-g' : e-g is saturated but not e-g'.

In order to understand what happens in that case, the idea is, in a first
-step, to forget g' and to apply the well known results of the two-level
case to the e-g transition which is saturated. Then, in a second step, one
.can try to understand the perturbation due to g'. '

Let's consider first some energy levels of the combined system atom + laser
photons, without any coupling, i.e. with w; = w'y; = 0. Since w_ = wy, the

two states |g, n > (atom in g with n photons) and |e, n-1 > (atom in e with
n-1 photons) are degenerate . The same result holds for |g, n+l > and |e, n >
which are at a distance w; above. On the other hand, |g', n > is at a distan-
ce S above |g, n> , |g', n+tl > at a distance S above |g, n+l > (Fig. 4-a).

Now, we introduce the coupling w; between |g, n > and |e, n-1 >, |g, n+l >

and |e, n> ..., but we maintainw'y = 0, i.e. we still ignore any coupling
between |g', n > and |e, n-1 >, |g', n+l > and |e, n > ... The two unpertur-
bed states |g, n > and |e, n-1 > transform into two perturbed states |2, n-1>
and |3, n-1 >, separated by w, , and similarly |g, n+l > and |e, n > transform
into |2, n > and |3, n >. The spontaneous transitions between these two dou-
blets, represented by full arrows on Fig. 4-a, give rise, in the scattered
light, to a well known triplet, formed by three lines, one at wj+w; (transi-
tion |2, n > > |3, n-1 >), one at w -w; (transition {3, n > » kZ, n-1>),

one at w, (degenerate transitions [i, n > = |i, n-1 > with i = 2, 3). The
widths are of the order of ', since the width of |e, n > is shared between

the two perturbed states |2, n > and |3, n>. Since the transition is satura-
ted, there is no mean dipole moment, and consequently, no 8(w-w;) function
corresponding to a coherent scattering.
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Fig. 4 Raman effect in intense laser fields (W = wg, wy > T,
w'y << S). Various energy levels of the system dtom-laser pho-
tons and various transitions between these energy levels (Fig. a)
giving rise to the spectrum represented on Fig. b.



117/

Even if w'y; = 0, i.e. even if the laser is not coupled to e-g', spontaneous
transitions can occur from e to g' with a rate y'. It follows that there are
also two decay channels, represented by wavy arrows on Fig. 4-a, connecting
2, n>and |3, n > to |g', n >, and giving rise in the scattered light to
two lines at wy - S t w/2, with a width of the order of I'. This doublet
structure of the Raman Stokes T1ine may be interpreted as a manifestation

of the Autler-Townes splitting on the e-g' transition [{5] (6] [7 1. The
important point is that, once an atom falls back in |g, n >, it cannot escape
from it when w'y = 0. It follows that optical pumping effects can trap all
atoms in g', and now in a very short time, of the order of 1l/y', since the
populations of e and g are very rapidly equalized by the intense resonant
laser beam.

We therefore understand why it is important to have a non zero value of w'y,
which brings in the perturbed state ?1, n > associated with |g', ntl > a
small admixture of |e, n >, of the order of w';/S , allowing new weak tran-
sitions |1, n >~ ]2, n-1>,|{1, n >+ |3, n-1>and |1, n>~ |1, n-1>
represented in dotted lines on Fig. 4-a, and reintroducing in |2, n-1 >,

|3, n-1 > a small population, of the order of (w';/S)2. These transitions
can also be interpreted as anti Stokes processes from g', giving rise to

two lines at w + S + wy/2 . There is also a non-resonant Rayleigh 'process
from g*, reintroducing a §(w-wy) function.

A1l these results are sunmarized on Fig. 4-b.

There are always seven lines in the spectrum of the scattered light, one

triplet and two doublets. The splitting of the triplet and of the two dou-

blets is now given by the Rabi frequency wj.

The intensity of all Tines is in {(w'y/S)2. The transitions starting from

[2, n> or |3, n > have a large transition probability, of the order of 1,

but the levels |2, n > and |3, n > have a small population, of the order of

. {(w'y1/S)%. On the other hand the population of |1, n > is large, but the tran-
sitions starting from this level are weak. This means that optical pumping

effects drastically reduce the intensity of the scattered light, in compari-

son to the 2-level case, by a factor (w',/S)% << 1.

The §(w-wp ) function does not disappear as in the Z2-level case in the high
intensity limit. It is mainly due to coherent scattering from g' and repre-
sents another consequence of optical pumping effects. 1

Apart from the 8(w-w) ) function, the width of all other lines is of the or-
der of T'. There are no narrow lines as above. This is due to the finite
width of the upper or lower state of the transitions. ‘

Finally, from detailed balance considerations, the spectrum can be shown to
be symmetric in the steady state.

5. Very high intensity limit : Laser saturating both transitions

One could think that going to the very high intensity limit, where both w;
and w'y are large compared to I' and S, so that both transitions e-g and
e-g' are saturated, can suppress all these optical pumping effects and lead
to a saturation of the scattered intensity. We would 1ike now to show that
this is not true.
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Let's first consider the particular case where S = 0, i.e. where g and g' are
degenerate so that w, = w'g and let's suppose that the laser is in resonance |,
with these 2 transitions, so that wy = w'g = wy. Since the 2 levels g and g'
are degenerate, one can choose any new basis in the lower state by taking
any set of 2 orthonormal linear combinations of g and g'. If, for example,

one takes

|G > = ‘%T“ [‘01 lg > +w'y|g" > ]
60> = — [uile> o lo' > ]

where €;2 = 012 + w'? ,

one can easily show that only the transition e-G is coupled to the laser with
a Rabi frequency Q1 whereas the second is not. It follows that we are again
led to a 2-level system and to optical pumping effects which can trap all
atoms in G',

In fact, S is different from O, but, in the 1imit we are considering here,
Q; is very large compared to S and I', so that we will proceed as follows.
First, we treat the effect of the coupling Q;, S being neglected. Then, we
treat perturbatively the effect of a non-zero value of S.

If both @; and S are equal to 0, the 3 states |G, n >, |G', n > and |e, n-1>
are degenerate and similarly |G, n+l >, |G', n+tl >, |e, n > which are at a
distance w; above (Fig. 5-a).

Let's then consider the effect of the coupling Q; between |G, n > and

e, n-1 >, |G, n+tl > and |e, n >. One gets a series of doublets, |1, n-1>
and |3, n-1 >, |1, n> and |3, n > with a splitting , . The level [G', n+l >
is not perturbed and remains half way between |1, n > and |3, n >.

We now treat the effect of S perturbatively. The corresponding operator,
Slg' >< g'|, has in the basis |1, n >, |3, n>, |G', n+l > both diagonal
and off diagonal elements. . _

The diagonal elements represent first order energy shifts which are small
compared to ) since S << Q). One can easily show that |1, n > and |3, n >
are shifted by the same amount, different from the shift of |G', n+l >. It
follows that |G', n+l > is at a distance St/2 from the middle of the inter-
val |1, n >, |3, n >, where the dimensionless parameter T is easily found to

be given by :

20)12 - m'12
"l‘ =

wlz + w'12

If one neglects the off diagonal elements associated with S, the state

|G', n+l > remains not coupled to |1, n-1 > and |3, n-1 > by spontaneous
emission, so that one gets only the spontaneous transitions connecting

[1, n>and |3, n> to |1, n-1 > and |3, n-1 >, represented by full arrows
on Fig. 5-a, and forming a triplet at wy, wp * ; and the spontaneous tran-
sitions connecting |1, n > and |3, n > to |G', n >, represented by wavy
arrows on Fig. 5-a and giving rise to two lines at w + (2,/2) - (St/2)

!
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Fig. 5 Raman effect in very intense fields (v , w'y > S, TI').

Va- -

rious energy levels of the system atom-laser photons and various
transitions between these energy levels (Fig. a) giving rise to

the spectrum represented on Fig. b.
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and wp - (9,/2) - (St/2).

Actually, the off diagonal elements associated with S bring in the perturbed
state |2, n > corresponding to |G', n+l > a small admixture of |e, n >, al-
lowing spontaneous transitions from |2, n > to |1, n-1 > and |3, n-1 > (re-
presented in dotted lines on Fig. 5-a) and reintroducing in |1, n-1 > and

13, n-1 > a small population, of the ordér of (S/2;)2. These transitions

can also be interpreted as non resonant scattering processes from G', giving
rise to two lines at w; - (Q;/2)+ §1/2) and w + (21/2) + (St/2) and to a
8(w-w ) function corresponding to coherent scattering.

We therefore arrive to the following conclusions concerning the very high
intensity limit where both transitions e-g and e-g' are saturated (Fig. 5-b).

We have always seven lines, but now they form three singliets and two doublets.

The main splittings are determined by Q;. S only appears in the splittings
of the doublets. This means that we have a complete mixing between the ini-
tial Rayleigh, Raman Stokes and Raman anti Stokes lines which can be more
precisely followed by a computer calculation of the position of the seven
lines for an arbitrary intensity. Fig. 11 of Ref. [4 ] shows the 3 Rayleigh
and Raman lines which first split into a triplet and 2 doublets and which
proaressively transform into 3 singlets and 2 doublets when the laser inten-
sity is increased.

The most important point concerns perhaps the intensity of all lines which
is in (S/2)%, i.e. in 1/I . The reason is, as above, that strong transition
probabilities correspond to weak populations and vice-versa.

This clearly shows the importance of optical pumping effects.

- First, not only the intensity of the lines does not saturate but it de-
" creases-as 1/I. .

- Second, we have an accumulation of atoms in G', i.e. in a linear 'superpo-
sition of g and g'.

- Third, the §(w-wy) function, which is due to coherent scattering:from G',
does not disappear. : ,

Finally, as above, one can show that the width of all other lines is of the
order of T' and that the spectrum is symmetric in the steady state.

In conclusion, we have shown in this paper how it is possible to understand
the modification of Raman effect when the laser intensity is progressively
increased from very low to very high values.

We have only considered pure radiative effects. Collision pirocesses in
3-level systems can also lead to very interesting effects. By introducing
transfers between the various energy levels, they are responsible for impor-
tant asymmetries in the spectrum of the scattered Tight. We will not enter
into these problems since they are discussed in the subsequent paper 8 ].
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DEUXTEME PARTIE

LES SPECTRES DE FLUORESCENCE OU D'ABSORPTION D'UNE

VAPEUR EXCITEE PAR LASER
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CHAPITRE 1=

INTRODUCT ION

A

~ STRUCTURES SUB DOPPLER DANS LES SPECTRES DE FLUORESCENCE OU D'ABSORPTION
'D'UNE VAPEUR.

Les problémes'que nous allons étudier dans cette deuxiéme parfie
correspondent & une situation expérimentale trés fréquente dans le domaine
de la spectroscopie laser non-linéaire : une vapeur est excitée par un laser
monomode intense dont la fréquence w, est résonnante (ou quasi-résonnante)
- avec une fransition atomique ; on observe le spectre de fluorescence ou d'ab-
sorption, sur la ftransition saturée elle méme ou sur une transition couplée

4 la'transition saturée, dans la méme direction (mé&me sens ou sens opposé).

Un exempie d'une telle expérience est shématisé sur la figure
F=1.1. '

Laser saturant Wy . Megure de 1 absorvtzon
% du laser sonde
. /—

Laser sonde w

- Vapeur
A b
: —_—C
w Y
0! Wy
l' ‘
N '
v a v

Fig I-1,1 :.Un exemple d'experience en spectroscopie laser non linéaire. Un
laser intense de fréquence w, sature la transition ba (fréquence
atomique w,). On mesure l'absorption d'un laser sonde de fréquence
resonnant avec la transition ca (fréquence w! ) . Les deux lasers
font entre eux un angle trés petit.
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En I'absence de saturation de la transition ba, ta spectre d'absorption
sur la transition ca serait une gaussienne centrée sur w; et ayant

une largeur A' (élargissement Doppler de la raie d'émission). La présence
du laser résonnant avec la transition ba fait apparaifredes structures
plus étroites (structures sub Dopplier) que |'on peut comprendre par le
modéle simple des "trous de population" ("hole burning™) (Fig '11-1.2)

[ Ba 6]. Le laser tend & égaliser les populations des deux niveaux a

et b pour les atomes de vitesse telle qu'ii soit résonnant (oH a supposé
sur ta figure 11-1,2a W= W les atomes saturés sont les atomes de
vitesse nulle). L'absorption du faisceau sonde mesure la différence entre
- les populations de a et c et met ainsi en évidence le "trou de population"
creusé dans la distribution des vitesses par te laser saturant (Fig 11-1.2 :

les traits pointillé&s représentent la situation en | 'absence de saturation).

Ty A Absorption
ﬂ\
ma - \ >
’ w

(b)

(a)

Fig II-1.2 : Le modéle des '"trous de population"

Il est maintenant bien connu que ce modéle est insuffisant parce qu'il

néglige des effets importants :
- I'irradiafion'par le laser quasi-résonnant avec.la transition

ba provoque un déplacement lumineux ("lignt shift" [ Dj 1) du niveau a et
donc déplace la fréquence d'absorption sur la transition ca (Fig I1-1.3a)
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- de nouvel les fréquences d'absorption apparaissenf;corres-
pondant & des processus tels que celui de la Fig t1-1.3b ol |'atome passe
de ¢ en b (ou réciproquement) en absorbant un photon d'une onde laser

et en émettant un photon dans |'autre onde:

' - I'approche perturbative utilisée jusqu'ad présent n'est
~valable que loin de la résonance (c'est-a-dire tant que la fréquence de
Rébi(nl'esf plus petite que I'écart entre la fréquence atomique et la

fréquence laser) ; a résonance, les processus correspondant aux deux

- figures 11-1.3a et |1-1.3b sont mélangés |'un & |'autre , donnant naissance
_ & I'effet Autler Townes optique ou effet Stark dynamique [ Dj 7 ] . Le
spectre d'absorption reste un doublet mais on ne peut plus calculer pertur-
bativement ses caractéristiques (voir plus loin le § 11-3),
b =L | b

. a b

(a) (b)

Fig II-1.5 : (a) Déplacement de la fréquence de la transition ca

(b) Apparition d'une nouvelle fréquence.

Ces effets de modification des fréquences d'absorption (qui sont aussi les
. fréquences d'émission) sont tel lement importants qu'ils peuvent faire apparaf-

tre des structures étroites en |'absence de tout effet de populafion.

Supposons en effet que |'on étudie le spectre de fluorescence
sur la transition ca (Fig I1-1.4) et non plus le spectre d'absorption (Fig
=-1.1).
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Laser =_—) A~ ( \ ———p
saturant . : ,
our Analyse
vap u Spectr)aZe Detecteul’
. b
c ”~n
(L)o ,
w
0

D R R R
[ P

a

Fig II-1.4 : Un laser intense de fréquence w. sature la transition’
ba (fréquence w,) et on étudie la répartition spectrale
de la fluorescence émise sur la transition ca (par exemple
avec un interférométre de Fabry-Pérot).

Le signal d'émission spontanée sur la transition ca, ne dépend
que de la population du niveau supérieur T s il n'est donc pas sensible
au trou creusé par !'irradiation laser dans la population du niveau inférieur
T, alors que le signal d'absorption était par contre proportionnel a
(na-nc). De plus, le niveau c, peuplé par exemple par une décharge , n'est
pas couplé au laser (résonnant avec ba) et la population U n'est donc pas
modifiée par I'irradiation laser (pas de trou de population dans la courbe
nc(v)). |
. Or nous allons montrer que |'on peuf observer des structures
étroites dans le specTEe d'émission spontande de ¢ vers a. D'aprés la
discussion précédente, elles ne peuvent en aucune fagon étre attribuées a

un effet de population. En fait, ces résonances sont dues uniquement au

déplacement lumineux produit par |'irradiation laser sur |'état final a de
la transition ¢ + a. Le raisonnement est illustré sur la figure |1-1.5.
o W v Q
Laboratoire —_— e —>
Référentiel propre —> . e ~x
I Q
L

Fig II-1.5 : Fréquence du laser et'fréquence d'émission vers l'avant
dans 'le laboratoire et dans le référentiel propre de
l'atome ; v est la vitesse de l'atome dans le laboratoire.
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Pdur &tudier |'interaction de |'atome avec le faisceau laser,
11 faut se déplacer dans son référentiel propre ol, par suite de |'effet
Doppler, la fréquence apparente mL du laser vaut :
N . .
l w o= e (1+ v/c) = w wyv/c 4 - (jITI.I)
| (pour écrire cette- formule, nous avons négligé I'effet Doppler'du second
ordre ainsi qu'un terme (QL—wo) v/c du méme ordre que |'effet Poppler

du second ordre).

Les fréquences Q émises (autour de w} ) par I'aTome dans son
referenflel propre dépendent de la fréquence apparente du laser wL . En
effeT,!e deplacemenT Iumlneux du niveau a (Flg [1-1.3a) depend non seulement
de I'intensité du laser mais aussi de |'écart a ‘résonance wL - w, . Revenons
finalement au référentiel du laboratoire (Fig 'I1-1.5). Par suite de |'effet

 Doppler & I|'émission, les fréquences d'émission  dans le laboratoire

"s'écrivent

ALV ' aon . '
Q = Q(wL) (1 - v/c)‘= Q(wL) - NSV/CM (l-1.2)

~ (méme remarque que pour |'équation f1-1.1).

!
, ~ La dépendance de  par rapport 3 la vitesse est donc due 3

deux effets physiques différents : I'interaction avec le laser qui modifie

les fréquences d'émission dans le référenfiel propre d'une maniére dépendant

de la vitesse (premier terme de 11-1.2 : Q dépend de 8quui dépend de v

d'aprés 11-1.1); le déplacement Doppler habitue! (deuxiéme terme de |1-1.2)

Sous certaines conditions, il peut vy avoir'éompensafion entre
ces deux dépendances en v ; des classes de vitesse différentes émettent alors
a la méme fréquence § dans le laboratoire et il apparait a cette fréquence
une structure étroite dans le spectre de fluorescence. On peut dire en
quelque sorte que I'effet Doppler & I'émission sur ca est compensé par des
déplacements lumineux du niveau a dépendant de la vitesse. On bbtient aisément

a partir de (11-1.1) et (11-1.2) la condition mathématique d'une telle
compensation :

LY
dQ/ dv = 0 > d/dw = wy /ow, - (H1=1.3)
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On peut montrer que la condition ( 11-1.3) ne peut étre satis-
faite que si I'intensité laser est suffisante pour saturer la fransition
aTémique. Le phénomene de compensation de |'effet Doppler par des déplace-
ments lumineux dépendant de la vitesse ne peut donc étre compris compléte-

ment qu'en traitant non perturbativement |'inferaction atome-laser.
1

Avant d'aller plus loin, notons une caractéristique trés intéres-

sante de cet effet, a savoir sa grande anisotropie. Si |'on étudie la
fluorescence non plus vers |'avant (Fig it-1.4 et |1-1.5) mais vers |'arriére,
| 'expression (11-1.2) de § devient
VRO ’
R = Q(wL) + wyv/c (11-1.4)

i n, "
Si la variation de  avec w, _ compense le déplacement Doppler

vers |'avant, elle le double vers l|'arriére.

La discussion précédente montre que pour comprendre Jles spectres
de vapeur, il faut résoudre deux problémes :
(i) il faut d'abord calcuier non perturbativement , dans le référentiel
propré de I'atome, quel est le spectre de fluorescence (ou d'absorption)
d'un atome excité par un laser de fréquence SL'

Nous étudions seulement le cas ol

w, >>y

(fréquence de precession de Rabi >> largeur homogene). Cette condition
nous permet d'utiliser la méthode de |'atome habillé , développée dans la
premiére partie, pour calculer les positions, les poids et les largeurs des

raies du specire.

(i) tl faut ensuite sommer les spectres correspondant aux différentes
. vitesses des atomes de la vapeur. Quelle va étre |'allure du spectre aprés

cette sommation ? En particulier , va-t-il subsister des structures étroites ?

Notre but , dans cette deuxiéme partie,est de mettre en évidence
I'intérét d'une méthode graphique, fondée sur |'utilisation de diagrammes

de fréquence, pour zhorder - ce probieéme de sommation sur les vitesses .
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Le diagramme de fréquence est obtenu en reportant les fréquences
d'émission Q dans le référentiel propre (fréquences calculées par Ia méthode
de I'atome -habillé) en fonction de la frequence apparente du laser wL. Cette

v

fréquence apparente w, étant reliée linéairement & la vitesse (eq. 11-1.1),

. L
on peut considérer que le diagramme ds fréquence est une représentation
graphique des fréquences d'émission @ de tous les atomes de la vapeur (en

fonction de leur vitesse}.

Dans le prochain chapitre (§ 11-2), on montre que, -quand le diagram-
me de fréquence est connu, on peut, par des arguments graphiques simpies,

obtenir ('allure du signal.

Dans le chapitre suivant (§ 11-3) sera construit Ie;diagramme
de fréquence correspondant 3 I'éffef Autler Townes optique (sifgafion
expérimentale décrite par les figures |l-1.1 ou |1-1.4), Ceci nous permettra
de relrouver des caractéristiques bien connues de cet effet et d'en prévoir
de houvelles lorsque la fréquence de Rabi w, devient du méme ordre ou beaucoup

plus grande que la largeur Doppler.

Un grand avantage de |a méthode graphique est de séparer clairement
les effets dus aux déplacements des niveaux d'énergie (effets contenus
entiérement dans le diagramme de fréquence ) et les effets de population qui
inferviennent pour pondérer les contributions des diverses classes de vitesse.
En particulier, les fréquences d'émission ou d'absorption de |'atome sont
les mémes et la discussion graphique sera donc la méme pour les!specfres de
fluorescence ou d'absorption. Ici, nous mettons surtout |'accent sur les cas
particul iérement simples ol la population contribuant au signal n'est pas
perturbée par |'interaction avec le laser (voir par exemple la figure [1-1.4).
L'apparition de structures étroites a alors comme selle origine possible
les déplacements des signaux d'énergie. Le calcul du signal présente alors la
caractéristique trés intéressante de ne pas dépendre du Touf»d'hyboThéses sur

I'&volution des populations couplées au laser ("mode@le de population').
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L'effet Autler Townes optique correspond & une situation parti-
cul iérement simple ol seulement deux niveaux atomiques sont couplés au
laser. Dans le chapifre ll-4, nous étudions une situation ol frois niveaux
atomiques sont couplés au laser, deux de ces niveaux étant des sous niveaux
Zeeman dont la dégénérescence est levée par un champ magnétique (Fig [1-1.6).
Cette situation correspond aux expériences décrites dans la troiisiéme
partie de la thése et mettant en évidence la compensation de |'effet Doppler

par des déplacements lumineux dépendant de la vitesse

C -

R

Fig II-1.6 : Les trois niveaux a (J=0), b, (J=1, m= +1) et'b_ (J=1, m=-1)
sont couplés au laser de polarisation 0 . La dégénérescence
Zeeman est levée par un champ magnétique (écart entre b, et
b_ égal & 28). On observe la fluorescence émise en polarisation
mde e (J=1, m=0) vers a.

On peut voir tout de suite pourquoi ce schéma de niveau est favorable
3 |'observation de |'effet de compensation. Supposons la fréquence laser w
accordée sur la fréquence atomique w, en champ nul (Fig. 11-1.6). Les fréquences
w, + & et wy- 6 des deux transitions atomiques ab, et ab_ sont donc symétriques

0
par rapport a W et, pour un atome de vitesse nulle, le déplacement lumineux

du niveau a est nul (les contributions des deux transitions ab, et ab_ & ce
déplacement se compensent exactement). Par contre, pour un atome de viTesge v

non nulle, la fréquence du laser est déplacée par effet Doppler et le déplacement
lumineux n'est pas nul. Le premier terme en v est un ferme linéaire qui peut,
sous certaines conditions, compenser |'effet Doppler & I'émission (voir la
discussion plus haut). Plusieurs avantages apparaissent donc par rapport au

systéme & deux niveaux :
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, - la résonance de compensation se trouve & la fréquence atomique
wy de la transition ¢ sa (elle ne subit pas elle méme de déplacement
lumineux) '

- la condition de compensation peut é&tre obtenue par un ajustement
du paramétre § , c'est-a-dire du champ magnétique. |
| - les termes .non Iinéafres en v, généralemehT en v? , limitent
le nombre d'atomes pour lesquels la compensation est effective. Ici, le
déplacemenf'du niveau a est une fonction impaire de la vitesse i il n'y a pas

de terme en v? et la limitation provient seulement des termes en v® , v® ,....

La discussion ci~dessus reste perturbative et quaii+afive.
Dans le chapitre 11-4, nous construirons le diagramme de fréquence .correspondant
au schéma de'niveauxvde’la Fig. 11-1.6 (traitement non perturbatif de la
éafurafion du systéme 3 trois niveaux a, b, et b_) et nous en déduirons
un certain nombre de résultats quantitatifs relatifs aux expériences décrites

dans.lé troisiéme partie..



CHAPITRE 11-2

/

UTILISATION DES DIAGRAMMES DE FREQUENCES POUR UNE DISCUSSION GRAPHIQUE DE LA
SOMMATION SUR LES VITESSES

Dans les prochains chapitres, nous construirons les diagrammes
de fréquence correspondant & |'effet Autler Townes optique et aux expériences
de compensation de |'effet Doppler. Ici, nous montrons de maniére générale
comment, lorsque le diagramme de fréquence est connu, on peut résoudre graphique-
ment le probléme de la sommation sur les vitesses et donner une expression

quantitative du signal relide directement & la discussion graphique

[1-2.1. Construction graphique des fréquences d'émission dans le laboratoire

Rappelons d'abord la définition du diagramme de fréquence : il
NN

donne les fréquences d'émission Q,, 2 ,.... de | 'atome dans son référentiel
propre en foncflon de la fréquence apparente wL du laser dans ce référentiel.

Lorsque wL_varne, Q Qz, ... décrivent des courbes que |'on appellera les

1 ’
"branches" du diagramme de fréquence.

v

Fig II-2.1 : La signification du diagramme de frequence : pour chaque valeur 8
' de la fréquence du laser "vue" par l'atome gs spn référentiel
propre, on porte en ordonnées les fréquences ,» émises par
l'atome dans ce référentzel les points M, ,M2 ... atnst définis
engendrent les .diverses "branches" du diagramme.
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Montrons maintenant comment on neut déterminer graphiquement
sur ce diagramme, les fréquences d'émission { dans le laboratoire. N
. Nous pouvons réécrire la relation (11-1.1) entre w et W
sous la forme - |

N
w o= w o+u (ti=2.1)-

avec
u =W, v/c (11-2.2)

La variable u est ainsi, par définition, le déplacement Doppler.de la
fréquence laser et sera une variable commode (en unités de frééuence) pour
r%présenfer la vitesse d'un'aTome. Pour un atome de vitesse u, les fréquehces
Q émises par cet atome dans son référentiel propre sont donc (d'aprés

la définition du diagramms et d'aprés |1-2.1) les ordonnées des points M

du diagramme d'abscisse TR

: . n
On peut ensuite réécrire la relation (11-1.2) entre @ et
‘'sous la forme :
"
Q@ =Q +su . (11-2.3)
avec '
s = W/ W, (11=-2.4)
d'ol 1'on déduit
oy n, . é‘
(R=-Q ) = s(w - w ) | (11=2.5)
: N

Cette reIa{ion signifie que la droite joignant ie point M (abscisse w ,

ordonnée § ) au point N (abscisse w ., ordonnée 1) est une droite de pente s,

ce qui permet finalement de déterminer graphiquement  (Fig 11-2.2).
pente s
N .
Q2
Y]

a,
“u

N
4

: L !

Fig II-2.2 Construction graphique de la fréquence Q Smise dans le
laboratoire par un atome de vitesse u. Le diagramme comporte en
fait plusteurs branches qui donnent chacune une fréquence
d'émission. ‘
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Lorsque la vitesse u varie, le point M se déplace sur la branche
du diagramme et le point N se déplace sur la verticale d'abscisse W - Dans
le cas intéressant ol le diagramme de fréquence a un point M, ou la pente
p de la fangente est égale & s, des atomes de vitesses différentes, autour

de u, »émettent & la méme fréquence dans le laboratoire (ordonnée
!

de N, sur la Fig 11-2.3).

—
rd

+U N
WLty W
: L

Pig IT-2.3 : Dans le cas oil la tangente en My au diagramme de fréquence
a une pente p égale d s, les atomes de vitesses proches de u
émettent (dans le laboratoire) d la méme fréquence Q.

On vient ainsi de retrouver graphiquement la condition de compensation

de |'effet Doppler.
L (11-2.6)

p =S5
Ny ’\:,\’
Comme p = dQ/de (puisque le diagramme représente la fonction Q(wL)) et s=w!/w,
(eq. 11-2.4), cette condition est en effet identique & la condition (11-1.3) que
0.

nous avions dérivée algébriquement én écrivant df2/dv

Remarque :
Dans le cas d'une observation vers l'arriére, tous les arguments
restent identiques d condition de remplacer s = w; /w, (observation

vers l'avant ) par 8 = -w /w,
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I1-2.2 Expression du signal

Nous voulons maintenant déduire de ta construction graphique

- une expression quantitative du signal. Dans le paragraphe précédén*, nous
avons construit la fréquence § émise par un atome de vitesse v (repérée plus
commodément par la variable u = wyv/c).ll nous faut maintenant édopTer la
démarche inverse : pour une frégquence w donnée, quelles sont les vitesses

u des atomes émettant & cette fréquence ? Quelies sont les contributions

de ces atomes au signal ? Les deux questions ainsi posées peuvent &tre résolues

graphiquement.

Pour déterminer les vitesses des atomes émettant & une fréquence
w donnée, il suffit d'utiliser la construction graphique de la Fig 11-2.2 en
partant maintenant du point N : on trace la droite de pente s passant par le

'»poinT N d'abscisse w, et d'ordonnée w.; les points d'intersection My, M, ...

L
de cette droite avec le diagramme ont pour abscisses W HUy, Wty e

(Fig 1-2.4)

]
[
'
[
[
'
'
t
l
'
1
'
'
‘
f
¢
'
]
t

Y
Tw
wL (,uL-o-.ul wL+u2 L
Fig II-2.4 : Construction graphique des vitesses u . u
p N 1
des atomes émettant 4 la fréquence w.

2 3

!

Nous nous interessons maintenant & la contribution au signal

de |'une des solutions Uq, de la construction graphique de la Fig 1-2.4,

La grandeur physique importante est la densité spectrale dW/dw ot

dW est le nombre total de photons émis dans |'intervalle w, w+cdw (dw > 0),
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On détermine d'abord quels sont les atomes émettant dans cet intervalle
(Fig 11-2.5).

du

Fig II-2.5 : Construction graphique de l'intervalle du
correspondant aux atomes émettant dans Z’intervallq
de fréquences w, w+dw (dans le laboratoire).
Ordonnée de N : w, de N' : wtd w; les drottes
NM et N'M' ont une pente 8 : abscigse de M :

+u 3 d ' s ow.+u +du .
w tu 5 de M Wy U du

Le facteur |du/dw| caractérise le nombre de classes de vitesse

émettant dans |'intervalle dw : nous |'appellerons facteur statistique. La
figure 11-2.6 (qui constitue un simple agrandissement de la Fig 1{-2.5)montre
que

ldw] = |p - s|ldu | (11-2.7)

(ou p est la penfe du diagramme et s la pente des droites intervenant dans
la construction graphique).

diagramme (pente p)

droite M'N' (pente s)

RO 'f---‘uﬂa‘-”—- M! .
SdU| | 3 )
e W e w/’////,,/’ droite MN (pente s)

1

Figure 11-2.6
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On en déduit que le facteur statistique peut &tre mis sous la forme :

| du /dw |= 1/ |p-s | ' (11-2.8)

" la divergence du facteur statistique pour p=s traduit le fait que des
‘atomes de vitesses différentes émettent dans ce cas 3 la méme fréquence dans
| le laboratoire. ) '

Le nombre dN d'atomes émettant dans |'intervalle w, w+dw est

tout simplement le nombre d'atomes dont la vitesse est comprise entre

‘u et u+du
dN = g(u) |du| ~ - (11=2.9)
" avec : o
: glu) = _221 exp (-4u?/A?) (IILZ.IO)
AVT .

(N est ie nombre total d'atomes et A la largeur Doppler sur la Transifién

ba de fréquence w, (largeur totale a 1/e) ; on rappelle en effet que u=wyv/cl.

'Appelons enfin I, I'intensité totale émise dans la raie concernée
par un atome de vitesse ha . On obtient le nombre total dW de phofons émis
- dans |'intervalle w, w+dw en multipliant cette intensité Ia correspondant
a un atome par le nombre dN d'atomes {eq. |1-2.9). La densité spectrale dW/d w
s'écrit ainsi comme un produit de trois facteurs: .

dW/dw = | glu)  |du /dw | N 112,11
Finalement, le signal & la fréquence w est la somme des contribu-
'

tions (données par 11-2.11) correspondant aux différentes solutions Uy de la

construction graphique de la figure |1-2.4.

Ky (@) = ) |a gtu,) IdUa/dm | S (11=2.12)
Q .

- (les u, et les |  sont bien sur des fonctions de w)

A Lesasfrucfures apparaissant dans le spectre K,(w) seront donc
~conditionnées par les variations de chacun des facteurs intervenant dans (11=2,12}
Le facteur g(ua) définit la région du diagramme de fréquence correspondant

a des vitesses effectivement présentes dans la vapeur (intervalle centré en

$L= w, (u=0) et de largeur A). Les variations des deux autres facteurs 'a

et Idua/dwl sont dues & |'interaction atome-laser et se manifestent sur des
largeurs de |'ordre de w, (fréquence de Rabi caractérisant |'interaction : rappe-

lons qu'elle est supposée plus grande que la largeur homogéne). Enfin, pour
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des valeurs de w telles que la droite de la figure 11-2.4 soit tangente
au diagramme, le facteur statistique |dua/dwl diverge , ce qui entfraine

d'aprés (11-2.12) une divergence du signal K, (w).

En fait, nous avons jusqu'd maintenant négligé la largeur des
raies émises par un aTome'(largeur homogéne) . Une telle hypoth&se n'est
Justifiée que tant que K (w) varie sur des largeurs telles que A ou w, plus
grandes que la largeur homogéne. Aux points ol K,(w) diverge, elle n'est
par contre pas du tout satisfaisante. || faut alors tenir compte de la largeur

des raies d'émission.

La méthode de l'atome habillé permet de calculer la largeur des
raies. A chaque point M du diagramme de fréquence est associée une largeur
“y(M) (de la méme facon qu'y est associée une intensité). On peut montrer dans
.de nombreux cas que la valeur de y(M) ne dépend en fait que de la pente p
du diagramme au point M. Ceci est une conséquence du fait que le diagramme
de fréquences contient des informations sur les états propres de I'atome
habillé et pas seulement sur ies fréquences d'émission (voir |'appendice A2).
On en déduit le résultat remarquable que les points du diagramme responsables
des divergences du facteur statistique (p=s) correspondent & uné méme largeur
d'émission y . L'effet de la largeur d'émission &tant sensible seulement en
ceé points, on obtiendra une excellente approximation du spectre réel en
considérant que tous les atomes émettent des raies de largeur vy . Le spectfre
Kl(w) ainsi obtenu est simplement la convolution du spectre Ko(w? calculé
en supposant les raies d'émission de largeur nulle (expression |1=2,12) par une

lorentzienne de largeur Yy

¢
Ky (w) = J do' Kj(w") Llw-w') (1t=-2,13)

' . 2 y?
~avec Llw-w') = z“‘ [ w=wt) -+ T ] (1-2.14)
La éonvolu*ion transforme les divergences de Ko en structures étroites ayant
une largeur de |'ordre de vy . Nous appelerons ces structures "rédsonances
statistiques" puisqu'elles sont un souvenir des divergences du facteur statis-
Tique, .

Nous avons donc obtenu une expression quantitative du signal reiiée
directement & la discussion graphique : expression (11-2.12) de K, si on
ignore la largeur des raies d'é&mission, expression (11-2.13) de K | lorsqu'on
en tient compte. Ces expressions font apparaitre clairement les trois largeurs

caractéristiques de variation du signal : la largeur Doppler A , la fréquence



de Rabi w, caractéristique des résonances de saturation et la largeur homogéne

vy caractéristique des résonances statistiques.

Nous allons maintenant revenir a des expériences particuliéres
construire le diagramme de fréquence correspondant et en déduire, par la
méthode graphique, |'allure des spectres. Les spectres que nous présentons
dans cette deuxiéme nartie comme illustrations de la discussion graphique ne sont
pas calculés d'aprés |'expression (11-2.13) {(convolution de K, par une lorentzienne
de largeur y), mais par une méthode &quivalente, exposée dans la quatriéme partie

de la thése et beaucoup mieux adaptée au calcul sur ordinateur.
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CHAPITRE [I-3

[-X-3-Y-2-Y-0-F-F ¥ R Y 3 -Y-¥ ¥ ¥ R ¥ R %}

L'EFFET AUTLER TOWNES OPTIQUE EN VAPEUR

L'effet Autler Townes optique [ Be] est la modificatlion du spectre
de fluorescence ou d'absorption relatif & une transitlon atomique lorsqu'un

laser sature une autre transition couplée a la premiére [ Fig t1-3.11].

Fig II-3.1 : Deux exemples de mise en évidence sur des spectres
de fluorescence de l'effet Autler Townes optique.
La transition saturée par le laser est la transition ba.
La détection sur ¢ +a correspond d une configuration
"repliée' et la détection sur d+b & une configuration
"dépliée', '

Lorsque l'effet Doppler est éliminé, par exemple dans une expérience
sur jet atomique irradié et observé 3 angle droit [Be 21, le spectre de fluores-
cence (ou d'absorption) est un doublet, ce qui s'explique simplement par la
méthode de |'atome habillé (Fig [1-3.2). Considérons en effet les éfats habillés
nop perturbés de la Fig 11-3.2a : |a,n+1> et |b,n > sont quasi dégénérés pulsque

le laser est quasi résonnant sur la transition ba ; |c,n+1 > est couplé 3
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I a,n+1 > par le dipole atomique. Lorsqu'on diagonalise |'interaction atome-
laser dans la multiplicité ( |a,n+1 >,|b,n >), on obtient les deux états
propres |1,n >et |2,n >contenant tous les deux une certaine pfopor+ion

de |a,n+1 > et par conséquent couplés tous les deux a |c,h+J > par le dipole

atomique (Fig 11-3.2b).

L eyntl > e

| a,n+1>
| b,n >

Fig II-3.2 : Interprétation du doublet Autler Townes.

Il y a donc émission de photons sur les deux fransifions.lc,n+1>¢|1ﬂ1> et
|c,n+1'>*|2,ni§ ce qui expligue la structure en doublet du spectre de fluo-
~rescence (ou d'absorption). o _ ‘
|  De nombreux travaux [Be 3] ont &té consacrés & I'effet Autier

Townes optique en vapeur. Dans la limite Doppler (c'est-a-dire si w,< A), il
 subsiste une structure de doublet aprés la moyenne sur‘les vitesses & condition
que la fréquence w] de la transition de détection (ca ou db'sur la Fig Hi=3.1)
soit plus petite que la fréquence w,de la transition saturée ba et que l'on .
observe le spectre dans la direction avant pour une configuration repliée -
(détection sur ca) ou dans la direction arriére pour une Eonfigurafion dépliée

(déTec+ion sur db).

Le but de ce chapitre est de montrer d'abord que la discussion
graphique introduite précédemment (§ 11-2) permet de comprendre trés simplement
ces conditions (§ 11-3.2). Nous verrons aussi qu'elle permet d'étudier sur le

méme diagramme de fréquences des effets nouveaux. On peut ainsi prévoir ce que
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deviendraient les specTres'dans le cas d'une excitation ultra intense (v, » A)
On obtlient ainsi deux résultats spectaculaires : .
- la possibilité d'observer pour w,>> A un doublet dont les deux composantes
ont pour largeurs respectives A et y ; les deux composantes ayanf‘des polds
du méme ordre, la composante fine est beaucoup plus grande que Ig composante
large dans yn rapport de |'ordre de A/y (§ 11-3,3),
- I'existence dans la région intermédiaire (w, "~ A) de sfrucfure§ a trois
ou quatre maxima plus compliquées que le doublet habituet (§ 11-3,4) et assez
inaTTendues pour un systéme aussi simple que celui de la Figure II—3.1'(a,p,c
et d sont supposés non dégénérés),

Pour simplifier |'exposé, nous limiferons la discussion dans
ce chaplitre aux cas ol la popula+|on du niveau émetteur n'est pas perturbée par
I'excitation laser (c'est- ddire aux cas décrits par la Fig 11-3,1 ou les
niveaux émetteurs ¢ ou d ne sont pas couplés au laser), Notons toutefois que
1'on peut aussi traiter par la méthode graphique des situations ol les
effets de popuiation jouent un role important,

li~3.1 : Le diagramme de fréquence

Nous nous interessons maintenant au diagramme de fréquence
correspondant & la configuration repliée de ia figure 11-3,1 (saturation
de ba, détection sur ca). On peut calculer facilement les énergies des états
propres |1,n>et |2,n > de la figure 11-3.2 (voir le § I-1,2) On en déduit
les fréquences d'émission dans son référentiel propre d'un atome "voyant" le

\
‘laser & la fréquence w o

Q=w -« 5-(wL-wo) - 5((wL—wU) +w§) (r=3.1

(e=1 pour |c,n+1>> |1,n > ; e=-1 pour |c,n+1>> [2,n > ). Le diagramme comporte

deuyx branches (c=*1) que |'on peut décrire par les deux équafions (11-3,1) ou

par une seule équation déduite de (11-3,1)
n : v 2 1 A 2 ) '
Q- wy -3 (wL-wo)) =7 (¢ wL—wo) + wl) (11=3,2)
n . n \ "N ) .
ou (Q - wg YR - wy —(wL-wo) ) = w1/4 o (H1=3,3)

. . . v
Le diagramme de fréquences est |'ensemble des poinfts M dont ['abscisse w
o
et |'ordonnée { satisfont & |'équation (I1-3.3) : c'est une hyperbole

‘représentée sur la fig. 11-3.3



Fig II-3.3 : Le diagramme de fréquence correspondbnt l'effet Autler
Townes optique dans le cas d'une configuration repliée.

Les deux asympToTes de |'hyperbole ont pour equaflons
Q= w (11-3.4)

= w0+ (S -w,) (11-3.5)
0 LWy .

TeDe

et

On peut donner‘de ces deux asymptotes une interprétation perturbative trés
simplé : I'asymptote horizontale correspond 3 I'émission d'un photon & la
fréquence atomique non perturbée ( Q w' voir Fig ll-5.,4a) : |'asymptote de
pente 1 correspond & un processus Raman inverse ou l'aTome , partant de c, emeT
un photon de fluorescence quu% absorbe un photon laser wL pour arriver en

b (Fig I1-3.4b) ; la relation de conservation de |'énergie ( wL- Q Wy = we)

permet de retrouver I'équation (11-3.5) de !'asymptote.
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+ b ’
. ¢ ~
' A :
®s i Q fw!
‘ p 0
$ a v
Fig II-3.4 : Interprétation pertu.bative des deux asymptotes
. La discussion ci-dessus nous parmet d'interpréter le diagramme
de fréquence (hyperbolie de la Fig 11-3.3) comme résultant d'un "anticrolsement"
(du au couplage atome-laser) entre les deux processus de la Fig I1-3,4, Lorsque

|'excitation est résonnante dans le référen-iel de |'atome ( W i(ug la
distance entre les deux branches de |'hyperiole est égale & la fréquence de
Rabi wi(Fig I1-3.3), ce qui correspond bien au fait que la distance entre les

deux états propres de la Fig 11-3.2 est alors &gale a w, .

) Le diagramme de fréquence est ie méme pour foufes les configurations
repliées (i'interprétation étant la méme qu: ci-dessus). Par contre le diagramme
cofrespondanf aux configurations dépliées (par exemple voir Fig |1-3,1
saturation de ba, détection sur db) est différent (Fig |1-3.5a), En effet,
|*asymptote horizontale correspond encore & 1'émission de photons 3 la fréquence
atomique non perturbée (Fig l1-3.5b), mais i'autre asymptote correspond maintenant
a un processus a deux photons (Fig 11-3.5¢c) et a donc une.penfe'-1 puisque la

conservation de |'énergie s'écrit ;

Y

Y
Q + = @' +w
’ W= Wy 0

",
N
Q=w - (v - '
Wy L wo
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D

d —7
n )
Q ’ | W,y
' - !
Yy b —te
. !‘
I: wo
i
a v
W N (b) L (e)
0 | u)L
Fig. II-3.5 : Le diagramme de fréquence correspondant d une
: econfiguration dépliée (a). Interprétation perturbative
des deux asymptotes (D et c)
»Remafgue.:

N
Le diagramme de fréquence domne les fréquences d'émisston S?mdé
 L'atome dans son référentiel propre en fonction de la fréquence apparente W
du laser dans ce référentiel. IL est intéressant de remarquer. dés maintenan%
que ce diagramme contient des informations supplémentaires et que, par exemple,
on peut lire directement sur le diagramme l'intensité totale de la raie d'émission
correspondant 4 un point du diagramme.,Considérons en effet un point M du
“diagramme d'abscisse O, et d'ordomnée @ ; il correspond & une transition entre
états habillés |c,n+1 >>|Zsm >(Fig II-3.2) avec ©=1 ou 2 8elon que ‘le point M
est respectivement sur la branche inférieure ou supérieure du diagramme (voir
l'équation I1-3.1). L'intensité I émise sur cette raie est proportionnelle
d'une part 4 la population T, du niveau supérieur et d'autre part aux taux de
transition spontande du niveau supérieur |c,n+1 >vers le niveau inférieur |i,n >
(Fig II-3.2)
2 . !
IVv|<i,n |D] c,n+1>] . ‘
' 2 E (11-3.6)

™

n<i,n | oa,ne>|? dcal c

Pour calculer l'intensité I, il suffit done de connaitre la proportion de
la,n+1> dans |Z,n>. Or, on démontre dans l'appendice A2 la relation suivante

entre cette proportion et la pente p du diagramme au point M :
| <i,m | aynt1>|2= 1 -p (IT-3.7)
On retiendra donc pour la suite que

I~ (1-0p) ' (II-3.8)

4" v A
Un autre résultat sera utile ; notons Q et Q, les ordonnées des deux points

M, et M, du diagramme ayant pour abscisse O, . On déduit de (II-3.1.) que

1 L
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n ~n " :
Q, +Q, =2 wy, + W, = W, (II-3.9)

N .
En dérivant (II-3.6) par rapport 4 w, , on obtient

p, +p, =1 ' (II-3.10)
VIRV n N
oup, = dQl/de est la pente du diagramme au point M, (abscisse w; , ordonnée Q)

et p, la pente au point M, . On peut remarquer que l'on aurait pu aussi déduire

ce résultat de (II-3.7) et de la relation de fermeture
l<2,n | a,n+1>|? +|<gn | an+1>|? =1 (I1-3.11)

Une consdquence de cette remarque est que la somme des poids émis dans les
deux composantes du doublet est la méme qu'en 1l'absence d'irradiation laser.
Le phénoméne de compensation consiste donc en une simple redistribution en

fréquence de la flucrescence de la vapeur.

! .
I1-3.2 : Condition d'observation d'un doublet & la limite Doppler (w, << A )

Ayant obtenu le diagramme de fréquence correspondant a I'effet
Autler Townes optique, on peut maintenant discuter 1'allure des spectres grace a
la construction graphique du chapitre I1-2. Deux cas se présentent alors (la
discussion correspond 3 une configuration repliée, clest-a-dire au diagramme

de la Fig. I1-3.3).

Premier cas 0< s< |

Le premier cas correspond a une observation vers :|'avant (s >0)
sur une transition de fréquence w} plus petite que la fréquence w,de la
fransition saturée (s = w//w, < 1). Certaines droites de pente s n'ont aucun

point d'intersection avec |'hyperbole (Fig |1-3.6).
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w'
0
v
Wy
Wy ' w,
Fig II-3.6 : La construction graphique dans le cas 0 <s<1
On a représenté sur la Figure |1-3.6 la droite D, de pente s passant par le

centre de symétrie O du diagramme, tes droites D, et D, de pente $ tangentes

a I'hyperbole. Si une droite de pente s est comprise entre D, et D, (par
exémple Dy sur la figure), elle ne coupe pas |'hyperbole : aucun atome n'émet
a la fréquence considérée. Si unevdroife’de pente s est située au dessus de

0,
points ; il existe des atomes émettant 3 la fréquence considérée (ordonnée

(D sur la figure ) ou au dessous de D, , elle coupe |'hyperbole en deux

du point N sur la figure).

Deux points importants apparaissent clairement sur, la Figure |i-3.6 :
il y aun trou dans le spectre émis par la vapeur, correspondant aux points
coﬁpris enfre N, et N, sur la droite d'abscisse (uL; ce trou est limité par
deux résonances statistiques correspondant aux points N, et N, (Di et D,
étant tangentes 3 |'hyperbole,de nombreuses classes de vitesse émettent aux
fréquences correspondant & N, et N, ).

Nous reviendrons plus loin sur i'allure du spectre aprés avoir

&tudié les autres cas

Second cas s <0 ou s >1

.

Le second cas correspond & une observation vers |'arriére (s<Q)

Ou 3 une observation vers |'avant sur une fransition de fréquence w! plus grande
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que la fréquence w,de la fransition saturée (s >1) .. Dans ce cas, toutes
les droites de pente s coupent les deux branches de !'hyperbole (Fig t-3.7)

.
A Q g > 1

hE?

A 4

w
L
Fig IT-3.7

"Il n'y a ni trou dans le spécfre, ni résonance statistique. De
plus, on peut montrer (Appendice A2) que le spectre de fluorescence est
alors le méme qu'en |'absence d'irradiation (si w,<<A et si on est dans
le cas étudié ol la population contribuant au signal n'est pas perturbée par
le laser). Chaque atome individuel émet un doublet Autler Townes mais la
superposition des doublets des atomes de vitesses différentes redonne une

gaussienne ayant la largeur Doppler.

v Pour une configufaTion dépliée, le diagramme est celui de la
fiqure t1-3,5, La discussion est la méme que pour une configuration repliée
en échangeant les roles de |'observation vers |'avant et de |'obseryation
vers |'arriére (c'est-a-dire en changeanT s en -s), On observe un doublet
pour ~1 <s <Oc'est-i-dire pour une observation vers |'arriére (s< 0) et

[ = - '/ -
pour wy < wo(s wo/w, >= 1)

La forme du spectre de fluorescence peut. &tre calculée exactement

(par la méthode développé au § 11-2, ou par la méthode algébrique , équivalente
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. . i
a la précédente et qui sera exposée dans la quatriéme partie). Nous avons re-
présenté sur ta Fig 11-3.8 les spectres obtenus pour deux valeurs différentes

de la largeur homogéne .

La méthode graphique permet de comprendre, avec des arguments
simples, deux des principales caractéristiques de ces spectres , la distance

enfre les deux maxima et la hauteur des résonances statistiques.

v La largeur du trou est déterminée principa]emeﬁf par la distance
entre les deux tangentes & |'hyperbole de pente s (D; et D, sur la Fig, 11-3,6).
" Cette disfahce peut éfre calculée simplement & partir de |'é&quation (11-3,3) de
i'hyperbole : on la frouve égale éVZwI/ETT:ET . En fait, la diéfance entre '
les deux maxima est |égérement plus grande que Zwl/gTT:§3 (Fig Il- .8, ce

qui se comprend bien lorsqu'on tient compte de la largeur homogéne y. En

beffef, chaque point du diagramme émef une lorentzienne de largeur Y dont le
centre est toujours au dessus de N, ou éu dessous de N (Fig 11-3.6). Les
maxima du signal sont donc des points situés 3 une distance de !'ordre de Y
respecflvemenf au dessus de N, et au dessous de N, . Un calcul ﬁlhs complet
(appendlce B de 1a thése de 3éme cycle de F. Hoffbeck) permet de montrer que

pour'y <<w1<< A, la distance entre les deux maxima esT 2w VS(]—S)*Y//T—.

Par le méme calcul, on montre que la hauteur des résonances {rap-
uporfee 4 la hauteur du signal en |'absence d'|rrad|aT|on) varie comme (w, /Y)‘/‘
(pour y'<<wl<A) ; ceci apparait en particulier sur la Figure II-§.8 : le rapport
des deux valeurs de y est. 4 et le rapport des hauteurs environ 2. On peut
comprendre simplement ce résultat par le raisonnement suivant :' le nombre
d'atomes émettant dans une largeur .Y autour de la résonance est porportionnel
a I'intervalle Au sur l'axe des abscisses (qui est aussi |'axe des vitesses)

correspondant & des atomes émettant dans |'intervalle N; N: de targeur y (Fig 11-3,9;

s 4

!
i
i
i
[}
'
i
i

._Az.‘_——) ’ w

- -

Fig I1-5.9 : Intervalle Au sur l'axe des vitesses correspondant ¢ des *
atomes émettant dans une largeur Y autour de la résonance
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2wl/s"(1-s> ” ‘

= -

_ (b)
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Fig II-3.8 : Spectres de fluorescence calculés pour w, << A -et 0 <S8 <1. Les deux
spectres correspondgnt & s = 0,5, Y =, S10 (a) et y = w, /40 (b).
Le trait pointillé représente le signal en l'absence d'irradiation
laser.
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On peut calculer cet intervalle Au en remplagant |'hyperbole au voisinage
de la résonance par une parabole dont ia courbure est déterminée par le

parametre wy(Fig 11-3.9)
Y v A w, (11-3.12)

RZ: :
AN Cwp ) (11-3,13)

Pour obtenir la hauteur de la résonance rapportée au signal en |'absence d'ir-
radiation, il suffit maintenant de diviser Au par |'intervalle-de I|'axe des
vitesses correspondant 3 des atomes qhi émettraient entre N, et N{ en
I'absence d'irradiation : cet intervalle est bien entendu de |'ordre de Y et
on obtient finalement pour la hauteur de la résonance

w2 -
W
oL —=h | (11-3.14)

‘ Nous avons supposé dans ce paragraphe w, << A, Ceci signifie
qde le facteur gaussien de distribution des vitesses ne varie -pas d'un point
ad I'autre sur la Fig 1t-3.6 . Quand on modifie la fréquence w| du laser dans
le laboratoire, le seul efféf est alors de déplacer en bloc le spectre de fluores-
cence, la fréquence centrale du spectre étant égaie & |'ordonnée du point

Ny (Fig 11-3.6).

QNG ) = W) - s Cw = wp) (11-3.15)

Si par contre w,/A n'est plus tout petit devant 1, le facteur gaussien de
distribution des vitesses axp(-4 (gL- wL)z/A2 ) n'esf plus le méme pour tous
les points du diagramme . En particulier si wL A ow,, il n'est p]us le méme
pour Tes deux points de la Fig 11-3.6 qui donnent naissance aux deux résonances
statistiques. Ces deux résonances n'ont plus Ia méme hauteur : le spectre est
dissymétrique. Une telle dissymétrie a &t& observée expérimenfalémenf {Bd 4.
Nous allons voir maintenant que si |'on savait rdaliser expérimentalement des
fréquences de Rabi w, plus grandes que la largeur Doppler A, on pourrait

observer des asymétries beaucoup plus spectaculaires.

11-3,3 Excitation ultra-intense ( w;>»> A )

L'axe des abscisses du diagramme de fréquence est aussi |'axe des

_ n, . . 2
vitesses des atomes ( W = w *uavec u= wy v/c). Le domaine correspondant & des
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vitesses effeéfivemenf présentes dans la vapeur correspond donc & un intervalie
- sur {'axe des abscisses cénfré sur W et de Iargeuf A (voir Fig 11-3,10). Si

la fréquence de Rabi w, est beaucoup plus grande que A , les deux branches

du diagramme peuvent &tre assimilées dans cet intervalle & deux segments

de droite portés par les tangentes & I'hyperbole en A et en B (Fié 1-3.10)

v .
N Q L]

/

wl
- ""‘....’
ve °
" A
4 W
L
wr,

Fig I1I-3.10 : Diagramme de fréquence dans le cas w, >> A

Autrement dit, pour un atome de vitesse u, on peut, & la limlte
"\

w,>> A, écrire la fréquence { émise dans son référentiel propre sous la forme

N |
Q=0+ p,u ' (11-3.16)

ol QA est I'ordonnée du point A d'intersection du diagramme avec la verticale

d'abscisse w, et Pa la pente de la tangente au diagramme en A . La fréquence

& &émise dans le référentiel du laboratoire vaut donc

Q =Q -S)u (ri=3.17)

At Pa

(de. méme pour !'autre branche en remplagant QA et p, par QB et Pg )

Quand on fait varier W (c'est-4-dire quand ta droite verticale de la

Figure 11-3.10 se déplace), 1a pente p, varie de 0 a 1. Supposons alors que

L de fagon & ce que

I'on alf ajusté w Pa soit égale 8 S. On obtient alors une
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compensation totale de |'effet Doppler par les déplacements lumineux : fous
les atomes de la cellule émettent & la méme fréquence QA dans le laboratoire
et il y a dans le spectre de fluorescence de la vapeur une raie frés fine (de

largeur Y) centrée en QA'

Il y a bien sur dans le spectre une autre raie .centrée en QB ,
dont la largeur est de l'ordre de A ; plus précisément, la fréquence émise
autour de QB pér un atome de vitesse u est QB + (pB - s)u (voir 11-3,17), La
répartition de la vaieur de u étant une gaussienne centrée en u=0 et de largeur

A (largeur totale a 1/e ; voir l|'expression 11-210) , on en déduit que la

raie centrée en QB est une gaussienné de largeur

| pg - s la=|1-25 |o ' (11-3.18)
(on a utilisé la relation Pg = 1-s déduite de Pa = s et pA + p8 = 1 voir
11=3.10).
L'allure du spectre est représentée sur la Figure 11-3,11 : on a uti-

lisé (11-3.8) pour relier les poids 'A et IB des deux raies aux pentes

pp ©f pg AV (i=pa) vil=s) 5 igv(l-pg) ns)
/IA 4V (.2'8)
Y X
| 1-2s 4
—
-/—\/73%8
QB 2,

Fig II-3.11 Le spectre Autler Townes pour w,>>A et pour une
fréquence laser wy telle que la pente P, sotit
égale @ s.
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Les poids des deux raies sont du méme ordre; la raie fine de targeur y , est
donc beaucoup pius haute que la raie large dans un rapport de |'ordre de Ay .
Ce rapport peut atteindre ou méme dépasser 100 et |'asyméfrie du spectre

est donc trés importante, beaucoup plus grande que les asymétries qui ont

déja &té observées avec des fréquences de Rabi w, plus petites ﬁue la largeur

Doppler { Bd 4 ] !

Remaggues :

(1) 87 la fréquence laser w; n'est pas ajustée a4 la bonne valeur
pour que p, (ou pB) sott égal & s , les deux rates centrdes en QA et QB sont
deux gaussiennes de largeurs respectives IpA—slA et IpB—s|A . On peut noter
le fait remarquable que le diagramme de fréquence fournit ainsi, pour toute

valeur de w les centres QA et Qp des deux rates, leurs largeurs lpA-slA

LJ
et IpB-s|A et leurs poids (1-p,) et (I-py) .

A (1Z) Dans le cas particulier $=1/2, la compensation se produit
pour w;= w et les deuxr raies en QA et Qy ont alors toutes deux pour
largeur Y (en effet pour wL= Wy Py =Pg= 1/2)

(114) En fait, méme si l'intervalle A de la Figuré II-3.10 est
plug petit que w, , Ll'hyperbole 8'écarte légérement de la droite syr cet inter-
valle, La courbure de l'hyperbole étant déterminde par w, , on peut estimer
cet doart & A%/ w, (voir l'équation II-5.12). Pour que 1'on puisse considérer
que tous lea atomes 3mettent & la méme fréquence Q4 1l faut que cet écart

" goit inférieur & la largeur homogdne.

A%/ w <<y | (II-3,19)

’ -yt . |

La condition (II-3.20) est donc la condition de compensation totale ;
* noug constatons que cette condition est d'autant plus sévére que la largeunr

homogéne est plus petite.
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11-3.4 Existence de structures plus comp lexes dans Ia regjon |n+ermedia|re

( Wy v A )

[N

Dans ce dernier paragraphe, nous nous intéressons a la région
intermédiaire w, v A et nous montrons que |'utilisation du diagramme de
fréquence permet alors de prévoir des structures plus complexes rappelant

la fois celles observées pour w;>>A et celles observées pour w,<<A .

A!ml

Considérons en effet Ie.diégramme de la Fig 11-3.12, Les points

-~ C et D sont les points du diagramme od la tangente a une penfe.p égale & s ; les
poinfs E et F donnent donc (par leurs ordonnées QE et QF ) IesAposi*ions

des deux résonances de compensation. Les points A et B sont les points du

diagrammévd'abécisse w,

Lorsque'w&<< A , le spectre est un doublet dont les deux compo-
sanfes sont les deux résonances statistiques situées en. QE et’ QF (§ 11-3,2).
“L'intervalle de largeur Doppler (représenté au bas de la Fig |11-3.12) contient
ies abscisses des deux points C éT D qui donnen+ naissance aux résonances
statistiques. Les points A et B cohTribuenT dans les flancs du signal de part

et d'autre des résonances statistiques.

Pour w,>> A , le spectre est encore un doublet, mais dont les

deux composantes sont maintenant deux gaussiennes centrées en QA et QB et

de largeur |1/2-s | Ao (puisque Pp = Pg = 1/2 dans le cas représenté sur
la Figure 11-3.12); I'intervaile de Iérgeur A ne contient plus tes points
Cet D (Fig I1-3.12) et les resonances statistiques ont donc d15paru (le nombre

Ad'afomes“éorrespondanf aux points C et D est négligeable).

On peut donc prevour que le passage progressaf du doublet
( QE’ Q )} pour (u <<A au doubleT ( QA, QB ) pour w, >> A . donf se fraduire dans
ia région |nTermed|a|re par |'existence de spectres presenfanT un maximum aux
quatre fréquences QA, QB, QE et Q ; bien que petit, le facteur Doppler n'est
plus négligeable aux points C et D (Fig 11-3.12) eT les résonances-de compensatior
subsistent donc en QE et QF (provenant des aTomes en C et D) et se superposent
aux structures larges centrées en N et Q 8 (provenant des atomes du centre

~de ta'distribution de vitesse). On prévoit ainsi une structure en "quadruplet"

du spectre.
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(X4

A4

(a)

(c)

Fig 11-3,12

Le diagrarme de réquence et la construction graphique en. sup-
posant w,=w,et 87 1/2 (81 s Stait égal & 1/2, les points

A,C et E “d'une part, 3,D et F d'autve partiseratent confondus). .

On a représenté aussti (partie inférieure de la figure) la fonction
de distribution des vitesses dans les trois cas suivants

(a) w,<<'A : les abscisses de C et D sont dans le centre de la

distribution des vitesses

(b) wy > A : le nombre d'atomes dont la vitesse correspond

4 l'abseisse de C est ndeliceable. '

(¢) w, v A :. l'abscisse de C est dans le flanc de la distribu-

tion des vitesses.
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I{ est possible aussi de prévoir des structures en "triplet" ,

Supposons par exemple que |'on ait choisi la fréquence: W du laser de

[N

fagon & ce que la pente Pa soit égale & s. On obtient ainsi la figure

11-3.13. N
P Q

g

wr,

Fig II-3.15 . On suppose wp ajusté pour que Py~ 3

Pour - w, << A, tes deux résonances statistiques sont situdes en

QA-eTQF (les points A, C et E de la Figure 11-3.12 sont maintenant confondus).
Pour w, >> A, le spectre est composé d'une raie de largeur y centrée en Qp
et d'une raie de largeur |1-2s |A centrée en QB (§ 11-3.3). Leifacteur Doppler
est alors nul pour les atomes correspondant au point D et la résonance statis-
Tique en QF disparait. On prévoit donc, dans la régioh intermédiaire ¢ w VA ),
la possibilité d'une structure & trois pics centrés en QA, QB et QF i un pic en
QA.correspondanT 3 la fois & une résonance statistique et au centre de la
distribution des vitesses ; une résonance de compensafion-en QF provenant

des atomes en D gqui sont dans le flanc de la distribution des vitesses ; une

structure large centrée en QB correspondant au centre de cette distribution,

La construction graphique nous permet ainsi de '"deviner" |'existence
de structures en quadruplet et en triplet assez inattendues pour un systéme
aussi simple que celui éfudié ici (deux niveaux seulement sonf coupiés en laser
et ces deux niveaux sont non dégénérés). Nous avons voulu confirmer ces résultats

en calculant les spectres correspondants (par la méthode présentée dans la
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quatriéme partie). Sur les figures 11-3.14 et 11-3.15 sont représentés
respectivement un "quadruplet Autler Townes" (diagramme de la Fig 11-3.12)
et un "triplet Autler Townes" (diagramme de la Fig 11-3,13) montrant que

| 'analyse graphique est correcte.

Nous allons maintenant supposer que |'un des deux niveaux couplés
au laser est dégénéré et nous allons voir que les spectres de f luorescence
présentent alors des structures nouvelles et plus intféressantes, en ce qui

concerne le phénoméne de compensation que les strucfures Autler Townes.
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CHAPI TRE 1i-4

coeosweprsronLssLcBNBERLS

COMPENSATION DE L'EFFET DOPPLER PAR DES DEPLACEMENTS LUMINEUX DEPENDANT DE LA
VITESSE.

Nous nous interessons maintenant au systéme atomique représenté sur
" la Figure 11-1.6 (page 130) et correspondant & la situation expérimentale que’
nous avons utilisée pour mettre en &vidence la compensation de |'effet Doppler

. par des déplacements lumineux dépendant de la vitesse (voir la troisiéme partie).

Nous construisons d'abord le diagramme de fréquence correspondant,
 ce qui nous permet d'obtenir la condition de compensation (§ 11-4.1). Ensuite,
“nous discutons plus préciéémenf les caractéristiques importantes du phénoméne

' >>AC § 11-4.2) et pour w, < A (§ 11-4.3).

de compensation pour w,

l1-4.1 Le diagramme de fréquence

Pour expliquer simplement la structure du diagramme de fréquence nous

te construisons d'abord dans le cas w, << § ; on peut alors en donner une

interprétation perturbative : |'atome émet trois fréquences correspondant aux
~trois processus de la Fig Ii-4.1.

by — 1 2+

b . -
- | 0
|l
: il ] l
)" o

Q w0+6? |wy=8

a vi

Fig II-<.1 Interprétation perturbative des trois friquences
d'émission de l'atome. ;



Le processus I1-4,1a correspond & ['émission d'un photon & ta fréquence
atomique non perturbée wg;. Il donne donc naissance dans le diagramme & une
droite horizontale d'ordonnée w] (Fig Ii-4.2). Les deux processus |1-4,1b

correspondent 3 des processus "Raman inverse" ol I'atome parfant oe c  émet

spontanément un photon Q+ ( ou Q ) puls absorbe un photon laser wL pour

arriver en b, (ou b_) ; les fréquences Qs (e = 1) sont donc données par :
A § - W ER
w - fl=wy v € Wy -4,
" " '
] -3 = ] - - -
c'est-a-dire Qe wy o+ (W - W €d) (1 4.2)
avec € = +1 pour b, ; € = -1 pour b_. Les deux processus |1-4,1b donnent donc

nalssance dans le diagramme 3 deux droites de pente 1 coupant {a droite horizontale
“aux points d'abscisse w, +e&det d'ordonnée w} (Fig 11-4.,2),

‘En fait , les deux croisements ci-dessys sont "évités" & cause
de I'interaction atome-laser ; ils se transforment en anticroisements et on

obtient le diagramme de la Fig. |i-4.2.

e

2

~N
-
©

b'EZC’

N

- y +8
w, § w W, *+8

FPig. II-4.2 Le diagpunmw‘de fréquence dans le cas w <<§. Il
corvespond & deux anticroisements bien sapares
(échelle w, de chaque anticroisement petite devant
la distance 2§ entre les deux anticroisements),

Rappelons que |'on a supposé que le laser a une polarisation 4 "linéaire : les

couplages du laser avec les deux Transifions ab,_ et ab_ sont don¢ égaux et les
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deux anticroissements de la Fig 11-4.2 sont identiques. Autrement dit, le diagramme

de la Fig I1-4.2 est symétrique par rapport au point O (abscisse W, ordonnée wg

La discussion ci-dessus n es+ bien sur valable que pour w, << § :

quand devuenT du méme ordre que 6 , les deux anticroisements dée la Fig. |1-4,2

1
se recouvrent. |l est clair toutefois que te point O va'fesTer un point de symétrie
du diagramme, ce qui constitue un avantage important pour |'étude du phénoméne

de compensation. En effet, les fréquences émises autour de O dépendent linéairement
de la vitesse et, si la pente p0 au point O est égale & s, on obtient une résonance
de compensation 8 la fréquence atomique w;. De plus, le point O est, par symétrie,
un point d'inflexion et le diagramme reste proche de sa tangente sur une plage

plus ihporfanfe que pour un point ordinaire : le phénoméne de compensation fouche"

donc un nombre d'atomes plus important.

Pour aller plus loin, en particulier pour calculer la pente Py

au point O, il nous faut maintenant calculer non perturbativement les fréquences
d'émission de !'atome, ce que permet la méthode de I'atome habilié (Fig 11-4.3),
- A ]‘,,7z+1> lc,n+]>
I,n>
| B,un> | ‘7Z
| ayn+1> =——r— | 2,n>
| b_yn> | 3yn>

Fig II-%.3 : Diagonalisation de L'hamiltonien de l'atome habillé
dans la multiplicité {|a,n+1 > Ib+ ,n> 1.,

Sur la partie gauche de la Fig 11-4.3 , nous avons représenté une
multiplicité de trois &tats habillés non perturbds. Les trois états propres
| i,n > (i=1,2,3) correspondant & la diagonalisation de I'inferacfipn atome laser

contiennent chacun une certaine proportion de l a,n+1 > et sont donc tous les

).

trois couplés a |c,n+l > : il y a donc -émission de photons sur les trois transitions
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lc,n+t > |i,n > (i= 1,2,3) aux fréquences

N
Q = Ec,n+l - Ei,n (H1-4.3)

' Prenons comme origine des énergies |'énergie de |a,n+1 > ;

E est alors égal a

c,n+!
- = - = ' -
Ec,n+l Ea,n+l EC Ea wo_ (11-4.,4)

Quant aux énergies Ei n des états propres |i,n >, elles sont les valeurs

propres de ILhamiITonien H de I'atome habillé. On en déduit que les fréquences
d'émission © sont les solutions de 1'équation

. v
Déterminant (wj -8 -H) =0 (11-4.,5)

oll H est la matrice représentant |'hamiltonlen dans la base |a,n+1>, |b,,n >

Ib_,n >, les énergies étant repérées par rapport a cetle de |a,n+l >

0 wi/Z w1/2
H = W, /2 § - - w) 0 (11-4.6)
1/ L~ Yo .
w, /2 0 - 8- )
- . . y
{on é po§é w1/2 = <b 4ol IVAL |a,n+1 > )

L'équation (11-4.5) relie les fréquences d'émission’ 3 .de |‘tatome
dahs son référentiel propre & la fréquence apparente BL du laser dans ce référentiel
(H dépend de &L s voir ti=4.6) ; (11=4,5) est donc |'égquation du d}agramme de
fréquence calculée non perturbativement, Cette équation peut &tre écrite explicitement
en calculant le déterminant dans (11-4.5)

y (y - x)% =y 8%~ wi(y-x)/2 =0 (11-4.7)
. : n N
Pour simplifier I'écriture, on a posé x = wL—(uoeT y =& - wf ;3 autrement
dit, on a ramené I'origine des abscisses et des ordonnées au point 0. On retrouve
sur cette 2quation que le diagramme passe par O (x = y = O est solution de I1-4,7) ;
on retrouve également que O est centre de symeéirie du diagramme (si le couple
x,y est solution de I1-4,7, il _en est de méme pour -x, -y). Le diagramme de

fréquence correspondant & [1-4,7 est représenté sur la Figure 1i-4.4,
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N i : : N

mo-d We wy+6

Fig. II-4.4 : Le diagranme de fréquence pour w, v 6

Le plus intéressant pour nous dans I''équation (1i-4.7) est qu'elleipermeT
de calculer la pente du diagramme au point O. Pour obtenir cette pente, nous

réécrivons (11-4.7) sous la forme suivante, tré&s bien adaptée & |'&tude du voisinage

du point O :
y( 82+ w22y = x wd /2 o+ yly-x)? ‘ (11-4.8)

On en déduit la penfe'po au point O (en négligeant le terme y(y—x)2 du trolsiéme

ordre )

= ’/' N
Po 1

wf/(wf+,262) B (H1-4,9)

Lorsque w,/8 varie de 0 & «, P, varie de 0 8 1. La condition de compensation

(pp = s) ne peut donc &tre satisfaite que si 0 < s < 1 c'est-d-dire pour une
observation vers |'avant éf pour wg < W, {mémes conditions que pour |'observation
du doublet Autler Townes dans une vapeur : voir le § 11-3.2). Dans le cas 0<s <|
.Ia compensation correspond & une certaine valeur du rapport w, /6‘ que |'on peut
déduire de (11-4.9)

w /8 = V257 (=s) (11-2.10)

Remarques :

: (Z) Les termes non lindaires dans II-4.8 décrivent la fagon dont le
diagramme s'éloigne de sa tangente . Ils jouent donc un rdle important en ce qut
concerne le nombre d'atomes pour lesquels la compensation est réalisde. Pour la suite
de la discussion, il est intiressant de les calculer & leur ordre le plus bas,
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¢'est-d-dire au troisiéme ordre, On suppose p, = s ; (II-4.8) 8'éerit done
au premier ordre y = sr ; le terme non linédaire s'éerit done & l'ordre le plus
bas y(y-x)* = s(1-s) *x* . Enfin (II-4.9) permet d'écrire §* + @f/Z :wf/ 2s
et L'on obtient 4 l'ordre 3 en x Znclus

y = sx + 28°(1-8)% 23/ wf (II-4,11)
n (i) Par sa définition, le diagramme donne les fréquences d'’émission
Q  correspondant aux transitions |c,n-1>> |i,n > (i= 1,2,3 ; voir Fig II-4,3),
Comme dans le cas de l'effet Autler Townes optique (voir la remarque du § II-3.1),
le diagramme contient en fait des informations supplémentaires, en particulier

sur les poids des rates d'émission. On démontre en effet dans l'appendice A2
- que la relation (II-3.7) reste valable ici :

< 2,n | a,n+1 >|%= 1-p . (I1-4,12)
on p est la pente du diagramme au point correspondant d la transition |e,n+1>+| <,n:

. Or le poids I de la rate est déterminé justement par|<i,n | a,n+1 >|® (voin
- II-3.6) et on obtient par suite ‘

I~ (1-p) o (Ig—4.is)
La relation de fermeture s'éerit ici
|< 1,n |a,n+1 |? |<2,n |a,n+I>1% +|< 3,n |(a,n+1>|* =1 (IT-4,14)
soit d'apréé (I1-4,12) |
(I-p1) + (1~p2)'+ (1-p3) =1
p, * ?2 +p, =2 o (II-4,15)
Comme pour l'effet Autler Townes (voir II-3.10) s on a obtenu une régle de somme

pour les pentes p, , p, et p, du diagramme aux trois points ayant la méme
abscisse, :

l1-4,2 Compensation fotale de ['effet Doppler ( Wi >> A )

Lorsque w, >> A, les seuls points du diagramme qui interviennent
sont situés dans un intervalle de largeur A autour de © intervaile dans
lequel on peut assimiler le diagramme & frois segments de droite portés par

les tangentes (Fig |1-4.5)
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Supposons de plus que 1'on ait ajusté [e rapport w;/d de fagon'é cé que la
pente p  au point O soit &gale & s (relation I1-4.9 et 11-4.10). On obtient

alors une compensation totale de [|'effet Doppler : tous les atomes
de la cellule émettent 3 la méme fréquence wé dans le laboratoire et il y a

dans le spectre de fluorescence de la vapeur une raie de largeur Yy centrée én

,
Wo

Comme dans le cas de L'effet Autler Townes, la condition pour que
la compensation soit totale est en fait plus sévére que w,>> A. En effet méme s7

w>>A, le diagramme s'écarte légérement de sa tangente en O sur un intervalle b

(Fig II-5.5 bis)

2
A /.’wl ot

Fig. II-4.5bis

g
i
;
K N}
K P
1

Cet écart est ddterrrinl, non papr (cg termes JI'ondve I econmie pour l'effet Autler

Townes, rmatis par des terrwes d'ordve § puilsque O est un potnt d'inflexion. :

!
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Cet écart est done de 1'ordre de N/w? (voir II-4.11). Pour que tous les

atomes de la cellule émettent dans la largeur Y autour de w; , <1 faut

done que
A/ wf <y (I1-4.16)

) , 1/2
sg‘bt w > A (DY) (I1-4.17)

Cette condition est plus sévére que w,>>A mais moins sévére que la condition
w, >>A (A / Y) que nous avons établie pour l'effet Autler Townes (voir II-Z.20),
- ce qui montre quantitativement 1'intérét d'un point d'inflexion.

Le spectre contient, en plus de larésonance de compensation en

w; , deux raies gaussiennes centrées en QA et QB (Fig ll-4,5)'de largeur

|pA -s»lA = lpg-sia = |1 - 3572 |A (11-4.18)

(en effet Py = Pg Par symétrie du diagramme ; on a de plus utilisé la régle de
somme p, * pg * Py = 2 (voir 11-4,15) pour obtenir Py = Pg © 1- s/2 ; dans le
cas particulier s = 2/3 , Py et pg seraient aussi égales 3 s et le spectre serait

composé de trois raies fines). Les poids des trois raies peuvent étre calculées

d'aprés (11-4,13)

lg v (1-p IN(i~s) (11-4,19)
- - 3 - '
ly = 1g™v 4l pa) v 5 A(11-4,20)
Le spectre est représenté sur la Figure 11-4.6
I ~(1-8)
0
s 3
g3 i~z
A Y
| 1-3s/2 |A _ | 1-38/2 |A
) sA —>
é"-"-{:;')
-—. e h ——
!
QB W, QA

Fig II-4,6 : Spectre theorique lorsque la compensation totale est
réalisée (w /8 ajusté pour que p, = s et v, suffisamment
grand pour que tous les atomes émettent a w/ (condition
Ir-£.17)).
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Nous avons aussi représenté, en pointillés sur la fig. {1-4,6 ,
‘le spectre en ['absence d'irradiation laser : c'est une gaussienne de poids
total | et de largeur sA (A est la largeur Doppler sur la transition saturée

ba de fréquence w la targeur Doppler sur la transition de défec%ion de

0 ?
fréquence w; est donc A' = sA puisque s = w;/wo). Une caractéristique impor-
tante de |'effet de compensation apparait ainsi clairement sur ta fig. 11-4,6 :
I'augmentation du signal & la fréquence w) que |'on peut exprimer quantitati-

vement par le rapport

hauteur en wy en présence de |'irradiation
A = (11-4.21)

hauteur en w; en }'absence d'irradiation

Ce rapport peut aisément &tre calculé comme le rapport de la hauteur d'une
lorentzienne de largeur Yy et de poids (1 - s) & la hauteur d'une.géussienne

-

de largeur sA (largeur totale & 1/e) et de poids 1 ; on trouve

A o= s -9 28 C o (11-4.22)
Jr Y
Le rapport A/y étant en général tré&s grand (A ~ 1GHz ; y = quelques dizaines
- “de MHz), ['effet d'augmentation du signal & la fréquence m; est donc trés
spectaculaire. On peut remarquer que A dépend de s et que la valeur optimale

de s est s = 1/2 (maximum de s(1 - s)),

Nous avons déja souligné la grande anisctropie de l'effet de

compensation. Nous pouvons ici mettre cette anlsotropie en évidence en comparant

le spectre vers |'avant (fig. |[-4.6). au spectre vers l'arriére (fig. 1-4.7)
I, e I~ (1I-8) I, vE
B 2 0 A 2
(1+8/2)A 2sA (1+2/2) A
—> > —>
I
QB w, 2

Fig. II-4.7 : Spectre vers L'arriére lorsque la compensation
» totale est réalisée pour le spectre vers l'avant,
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Les largeurs des raies sont calculées de la fagon suivante : la fréquence
a
d'émission Q dans le référentiel propre de |'atome est
" .
Q = Q,+pu (11-4,23)

M

ol u est la viftesse de |'atome, QM | 'ordonn&e du point M (M est |'un des trols
points 0, A ou B de la figure 11-4.5) et p la pente du diagramme au polint M,

La fréquence d'émission vers |'arriére dans le laboratoire est donc

Q = QM+pu+5u . (11-4,24)

et la rale centrée en QM est donc une gaussienne de largeur (p + s)A (et non

| p- s|A comme dans la direction avant). En particulier, la raie centrale

de largeur Yy vers |'avant (po - s = 0) a une largeur 2sA vers |'arriére : les
déplacements lumineux compensent |'effet Doppler dans la direction avant, mais

le doublent vers l'arriére.

On remarque que le signal en wa est maintenant plué petit
qu'en {'absence d'irradiation : le rapport Aarr défini comme en |1-4,21 est
le rapbor? de la hauteur d'une gaussienne de poids (1 - s) et de largeur 2sA

ad la hauteur d'une gaussienne de poids 1 et de Iakgeur sA

= - 2 -
Aarr (1 s)/2 < 1 (1l 4.25?

Ainsi, non seulement |'effet de compensation augmente le signal a la fréquence
m; vers |'avant, mais de plus, il le diminue vers I'arriére : 1'anisotrope

avant-arriére est donc tres importante.

Remarque :

On peut se demander quelle est l'allure du stgnal pour une
observation sous un angle 8 quelconque

/_/,r‘y OBSERVATION
EXCITATION —===)  VAPEUR s S

On montre dans l'’appendice A2 que chacun des trois eegments de Za fig./II—4.5
donne une gaussienne centrée en Q, et de Zargeur (p? - 2ps cos B + s82)}

Pour une observation vers L'avant (cos 6 = 1) ou vers l'arridre (cos 0 = -1)
on retrouve les largeurs connues |p - s|A et (p + s)A . Dans le cas ol la
compensation est réalisée vers l'avant (p = s), la largeur de la raie sous
un angle 8 est 2sh sin (6/2). Ce fait a une conséquence expérimentale Tmpor-
tante : pour observer effectivement une raie de largeur y dans le spectre,

Zl faut que l'angle 6 entre la direction d'observation et la direction
d'exeitation soit trés petit

8 A< vy > 8 < v/A : ' (I1-4.26)
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ce qui limite considérablement l'angle solide de détection.

{1-4.3 Compensation partielie de |'effet Doppler (wl < A)

Nous avons décrit dans le paragraphe précédent une situation
idéale ol tous les atomes de la vapeur émettent & la fréquence ma . Deux
conditions sont nécessaires pour réaliser cette compensation totale de l'effet

Doppler par des déplacements lumineux dépendant de la vitesse :

N
(i) il faut d'abord que le terme iinéaire en v dans Q
'compense ie déplacement Doppler (autrement dit, que la pente p, du diagramme

au point O soit égale 3 s) ;

(ii) il faut ensuite que les termes non linéaires en v aient
un effet négligeable pour les vitesses v effectivement présentes dans la vapeur
(autrement dit, que le diagramme ne s'écarte pas de sa tangente d'une quantité

supérieure a y sur toute la largeur d'un intervalle A : voir la fig. 11-4.5bis),

La premiére condition peut étre réalisée trés simplement en
ajustant le rapport ml/S a la valeur donnée par la relation (11-4,10) (on peut,
par exemple, varier le champ magnétique). Réaliser la seconde condition est
par contre trés difficile parce qu'il faut disposer d'une puissance laser
suffisante pour que la fréquence Rabi W é%)T plus grande que ta largeuf
Doppler (condition 11-4.17 : w, » A (A/y) ?). Il faut donc se demander
maintenant quelle est |'allure du spectre lorsque la compensation n'est
réalisée que pour une fraction des atomes de la cellule ("compensation

partielle™).

La figure |1-4.8 permet alors de comprendre |'allure du spectre

N
AR

N
y

N

N\

W r=w
L~Wo
Fig. II-4.8 : Diagramme de frdéquence et construction
graphitque ; on suppose P, = setw <« A
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Pour chacune des deux branches "latérales" du diagramme, !a pente varie de

fagon continue de 0 & 1 . 1l existe donc sur chacune d'elles un point ol la
pente est égale & s (les points C et D sur la fig. 11-4.8). Ces points sont
maintenant & |'Intérieur de |'intervalle A (ce qui n'éfait pas le cas pour

w, » A) et ils donnent donc naissance a deux résonances statistiques centrées

en ). et QF (les ordonnées des points E et F de la fig. 11-4.8). La fig. 11-4,8

E
permet de prévoir une forme symétrique pour la résonance statistique corres-
pondant au point O et une forme dissymétrique pour les deux autres résonances
centrées en QE et QF . Nous avons représenfé sur la fig.l11-4.9 un spectre
calculé qui confirme les caractéristiques prévues ci-dessus par la méthode

graphique.

Fig. II-4.9 : Spectre théorique calculé pour w, > A
(W, =w, , w, =10y, s =1/2, § choisl pour
que p, = 8) ; on observe trois résonances statis-
tiques en w} , Qp et Qp .

La construction graphique permet enfin de prévoir comment varie

la hauteur du signal en w; en fonction de w, (en supposant bien sir que lorsque

1

w, varie, § varie aussi de fagon & ce que la pente p; reste constamment égale

1
a s). En effet, revenons & la figure 11-4.5bis : elle permet de calculer |*inter-

valle Au sur l'axe des vitesses correspondant a des atomes qui émettent dans

une largeur y autour de m; ; cet intervalle est donné par i'équation

Y v (Au) ¥ /wd S (114,27

A partir de (1t-4,11), on peut écrire plus précisement

3
y/2 = 2 s%(1 - s)z[%] /w? (11-4,28)
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1
soit Au = |2y wi/(s1 - 9))? % (11-4,29)

Appelons A la hauteur du signal en wy (rapportée & la hauteur du signal en w;
en |'absence d'irradiation ; voir 11-4,21) ; A est égal au rapport entre Au
et |'intervalle de l'axe des vitesses qui correspondrait & |'émission dans
une largeur y autour de w; en !'absence d'irradiation, intervalie qui est de

I'ordre de ¥

A~ Aufy o (11-4,30)
, ‘
soit A v (w,/y) s o (11-4,31)

- On retrouve encore une fois quantitativement |'intérét du point d'inflexion
en 0 ; en effet, le méme raisonnement pour |'effet Autler Townes nous avait
1

conduit au résultat A~ (w,/y) 2 (voir 11-3.14).

Le raisonnement ci-dessus n'est bien sir valable que tant que

Au est plus petit que A ; si Au devient plus grand que A , tous les atomes de

la cellule émettent & la fréquence wy et il devient inutile d'augmenter Au .
A est alors égal & la valeur limite A, correspondant & la compensation totale
et dont nous avons calculé la valeur précise dans le § 11-4.2 (expression 1-4,22)
A, = st1-s) A (11-4,32)
L Y :

Cette discussion suggére de regrouper les deux cas ci-dessus

dans une formule générale

A = A, R (Au/A) (11-4.33)

ol R est un "taux effectif de compensation" mesurant la proportion des atomes
de la vapeur qui contribuent & ['émission en w; : pour Au » A , R est égal
3 1 et on retrouve (11-4.32) ; pour Au €« A , R est proportionnel & Au/A

et on retrouve (11-4,30) ; dans tous les cas, R est fonction seulement de

2y w? l/3
Au | [ ! ] ' (1t=4.34)

a s2(1 - s)2 A3

Dans |'appendice A4, nous calculons A par la méthode algé-
brique exposée dans la quatriéme barfie. Ce calcul confirme entiérement
I'expression (11-4.33) suggérée par la construction graphique ; il permet de

plus d'obtenir la dépendance de R en fonction de Au/A . La fonction R(Au/A)
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ainsi obtenue, qui ne dépend plus d'aucun paramétre, est représentée sur la

figure 11-4.10.

Conclusion

Nous avons montré dans ce chapitre comment |'utilisation d'une
dégénérescence Zeeman dans le niveau supérieur de la transition saturée
(fig. 11-1.6) permettait d'améliorer les caractéristiques de |'effet de compen-
sation : on peut obtenir une résonance de compensation & la fréquence atomique
ws ; la condition de compensation peut étre réalisée par une varlation du champ
magnétique ; le fait que le point 0 soit un point d'inflexion permet de réallser
la compensation pour un nombre d'atomes plius grand (limité par des termes d'ordre
3 et non d'ordre 2) ; enfin, pour la méme raison (0 poinT'd'inflexjon) la résonance
de compensation a une forme symétrique.

L'effet serait particuliérement spectaculaire si |'on disposatt
d'une puissance suffisante pour réaliser une compensation totale : la fluores-
cence totale qui est distribuée dans un intervalle de largeur sA en |'absence
d'irradiation laser serait, dans une proportion importante (égale & (1-5)), "
redistribuée dans une largeur Yy autour de w, {(voir la fig. 11-4.6). On obtien-
drait- ainsi notamment une forte augmentation du signal en w,; (de |'ordre de

A/y ; voir plus précisément |'expression |1-4.22),

Mais nous avons aussi monftré que la résonance de compensation
a8 la fréquence w; apparait trés nettement méme lorsque la compensation n'est

que partielle (w, = 10y €« A sur la fig. 11-4.9).

Nous avons conclu de cette étude que le phénoméne de compen=-
sation pouvait &fre mis en évidence expérimentalement avec une puissance laser
raisonnable (quelques centaines de mW), C'est ce qui nous a conduit 3 entre-
prendre |'étude expérimentale de ce phénoméne, étude expérimentale décrite

dans la troisiéme partie de cette thése. '
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CHAPITRE 1I-5 ' ;

AUTRES APPLICATIONS DE LA METHODE GRAPH!QUE

Dans cette deuxiéme partie, nous avons d'abord développé une
méthode graphique qui permet, quand on connait le diagramme de fréquence
relatif & un schéma de niveaux particulier, d'en déduire |'allure des spectres
de fluorescence. :
Cette méthode graphique nous a permis de retrouver slimpiement
les conditions bien connues d'observation d'un doublet Autler Townes dans le
spectre d'une vapeur & la {imite Doppler (w, « A) . Elle nous a ensuite permis
de prévoir |'existence de structures fout a fait nouvelles dans les spectres
Autler Townes : doublet dont les deux composantes de poids comparables ont,
pour I'une, la largeur Doppler, pour |'autre, la largeur‘homogéne (pour w,»A) ;
ol méme, dans la région intermédiaire (w1 ~v A) , structure & frois ou quatre
maxima. .
| Nous avons ensuite appliqué la méthode graphique au systéme
a trois niveaux correspondant aux expériences de compensation de |'effet
Doppler. Ceci nous a permis d'obtenir un certain nombre de résultats relatifs
a ces expériences (décrites dans la froisiéme partie) : condition de compen-
sation ; positions, poids et largeurs des rares & la Iimite d'une compensation
totale ; allure du spectre pour une compensation partielle ; vari@fion avec

w, de la hauteur du signal en wé

La méthode graphique a également &té appliquée & plusieurs
autres situations expérimentales que nous n'avons pas étudiées dans cette
deuxiéme partie : nous verrons par exemple dans la troisiéme partie |'étude
de la compensation de l'effet Doppler sur des systémes atomiques différents
de celui étudié ici, présenfahf en particulier d'intéressants effets de pola-
risation. Nous nous sommes |imités dans ce chapitre & |'étude de situations
expérimentales sans effets de population (le niveau émetteur c h'éTaiT pas

perturbé par l'excitation laser). Mais la méthode graphique est aussi parfai-
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tement adaptée a |'é&tude des spectres présentant des effets de population :
pour obtenir ces spectres, il suffit de calculer les populations des divers
états de l'atome habillé en résolvant |'équation pilote décrivant la relaxation

de i'atome habillé (voir la premiére partie).

Rappelons enfin deux applications intéressantes de la méthode
graphique, discutées en détail dans les théses de troisiéme cycle de

Frangois HOFFBECK et Marc HIMBERT :

(i) Nous avons vu dans la premiére partie que Ie,spécfre de
fluorescence émis sur la transition saturée elle-méme &tait un triplet de
fiuorescence dans les expériences sur jef atomique ; 1'étude du diagramme
de fréquence correspondant permet de prévoir que le specfre de fluorescence
émis par une vapeur sur la transition saturée est encore un triplet & condition

que |'observation se fasse dans la direction avant.

(ii) L'absorption saturée et ses développements récents [Bb}]
jouent un réle trés important dans le développement de la spectroscopie laser,
il est bien connu que I‘inferpréfafion perturbative que |'on donne habituel-
lement des spectres d'absorption saturée (modéle des "trous de population" ;
voir-§ I1-1) n'est plus valable lorsque I'intensité de |'onde pompe devient
suffiéanfe pour saturer la transition (w1 » T) [Bbi]. La méthode développée
ici permet par contre de comprendre ftrés simplement les caractéristiques de
vces spectres ; élargissement radiatif, valeur limite pour la profondeur du
trou d'absorption saturée, ... Elfe a bermis aussi de prévoir l'exfsfence de
nouvelles résonances dans les épecfres d'absorption saturée des systémes a
trois niveaux. L'étude de ces nouvelles résonances et leur mise en évidence
expérimentale sont présentées dans la publication reproduite en annexe & cette
thése (Annexe 2 ) et, de fagon plus détaillée, dans la thése de froisiéme

cycle de Marc HIMBERT.
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TROISIEME PARTI

éOM?ENSATION DE L'EFFET DOPPLER PAR DES DEPLACEMENTS

LUMINEUX DEPENDANT DE LA VITESSE : ETUDE EXPERIMENTALE

Au cours de ce travail de thése, nous avons étudié expérimentalement
trois effets originaux suggérés par la méthode de |'atome habillé développée

dans les deux premiéres parties :

(i) Compensation de |'effet Doppler par des déplacements |lumineux

- dépendant de la vitesse.

(ii) Nouvelles résonances apparalssanf dans la specfroscopxe d'absorp-

tion saturée des systémes & trois niveaux.,

(iii) Corrélafions temporel ies entre photons émis dans les deux:
bandes latérales du triplet de fluorescence.

Cette troisiéme partie est consacrée 4 une analyse des expériences
qui nous ont permis de mettre en évidence le phénoméne de compensation de
I'effet Doppler (i). Par contre, nous ne présentons pas ici une desciption
détaillée des expériences portant sur les deux autres effefs (ii et iii). Nous
nous contentons de reproduire les publications correspondantes (annexes 2
et 3 3 la fin de cette troisiéme partie) et de renvoyer, pour une analyse plus
approfondie de ces deux expériences aux théses de troisiéme cycle de Marc
HIMBERT (ii) et de Jean DALIBARD (iii). |
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CHAPITRE [IHI=1

INTRODUCT [ON

L'étude. théorique de |'effet de compensation de |'effet Doppler
par des déplacements lumineux dépendant de la vsTesse nous a conduits &
I'idée que la mise en évidence expérimentale de cet effet &tait réalisable
avec les puissances laser accessibles actuetllement. La figure |ll-1,1 est

un schéma trés général de |'expérience correspondante

Fabry Perot

= o wq ( ) — )—]défécfeur

excitation

vapeur L
laser .analyse spectrale de la
fluorescence
A b
|
' . - A
w, = 2mc/A, ' exclitation s |
i Co ! 1 = 9m~/ !
o détection b W Zﬁc/xo
v v

Fig III-1.1 Schéma de l'expérience de compensation de Z}effbt
Doppler par des déplacements lumineux dépendant de
la vitesse.

Nous avons cherché un systéme atomique permettant de mettre en
évidence |'effet de compensation ; nous avons été guidés dans cette recherche

par les conditions suivantes , imposées par |'étude théorique :

b’ Jc

des niveaux a,b et c ; dans le § I1-4 nous avons é&tudié le cas Ja=O , Jb = C=1

- la premiére condition porte sur les moments cinétiques Ja' J

nous verrons que |'effet de compensation peut &tre aussi observé avec d'autres
configurations ; les moments cinétiques doivent toutefois ‘&tre entiers et de
préférence petits ; il vaut mieux de plus éviter toute structure hyperfine

qui compliquerait le probléme.



180/

- pour observer |'effet de.compensation, il faut que la fréquence
de Rabi wy; soit la plus grande possible, en tout cas plusieurs fois
plus grande que la largeur homogéne Y ; il faut donc que la transition
saturée ait une force d'oscillateur suffisamment grande et qu'elle se trouve
dans un domaine de lbngueur d'onde ol 1'on dispose de lasers a colorant
monomodes de puissance suffisante, c'est-a-dire prafiquemenf,.dans le domaine

de la Rhodamine ( A, ~ 6000 X).

~ |'effet de compensation n'existe que si la fréquence w) de la
transition de détection est plus peTfTe que celle w, de la transition
saturée (s= wa/wo = Ao/Aé < 1) ; la valeur optimale serait s= 0,5 (AL = {,2u)
mais on peut observer |'effet dés que A; est différent de A, d'au moins
10 & 15% ; d'autre part il faut disposer de détecteurs ayant de bonnes
qual ités-bon rendement quantique, faible bruit- a la Ionéueur d'onde Az ;
ces deux conditions imposent en pratique que Ay soit compris entre 7000 R

et 8000 A.

- le signal est proportionnel a la population m_ du: niveau émetteur
¢ (Fig I'11-1.1) ; or, ¢'est 14 une caractéristique essentielle de |'effet de
compensation, le niveau ¢ n'est pas couplé au laser ; il doit donc étre peuplé

d'une maniére différente, par exemple par une décharge.

Ces conditions nous ont conduits & cholsir de faire |'étude expérimen-
tale sur |'atome de Néon : la réalisation de décharges de Néon est alsée,
. . 0 < .
I'isotope principal 2%e ne présente pas de structure hyperfine, son spectre

est suffisamment riche pour fournir plusieurs schémas de niveaux a, b,c

. correspondant aux conditions énoncés ci-dessus. Sur la Fig |1l-1.2 sont repré-

sentés les trois schémas qui nous ont semblé les plus favorables et que nous

avons étudiés expérimentalement.

2p2,J=l b

o
6163 A

153,J=O a

1s =1

4’J

Fig III-1.2 Les trois schémas étudiés dans le ®Ne (notation des
niveaux selon les conventions de Paschen).
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Le premier schéma que nous noterons 6163 R/ 7439 R (saturation
de la transition Ay = 6163 R ,.observafion de la fluorescence émise sur la
transition Xo= 7439 R ) correspond exactement au systéme étudié dans la
deuxiéme partie (Ja=0 , Jb = JC = 1) ; c'est avec ce schéma qu'a été obtenue
la premiére mise en évidence expérimentale de |'effet de compensation.

-

Le second schéma 6074 A/ 7245 K correspond a une situation | ége-
rement différente :|addgénerescence Zeemén-se trouve dans le niveau inférieur
"~ a de la transition ab saturée (on a Jé=l , Jb=0 ef—non-Ja=O, Jb=l comme
précédemment). Si le laser a une polarisafion' g, trois niveaux atomiques
sont couplés au laser (b et les deux sous niveaux m =*1 de a) ; la seule

‘différence importante de ce systéme avec le précédent est qu'il présente

d'interessants effets de polarisation .

Enfin, le troisiéme schéma 6096‘X / 7245 X correspond é‘des
moments cinétiques plus grands (Jb=2, Ja= JC =1) ; les huit sous niveaux
de a et bsont couplés au laser de polarisation 0 ; nous verrons que |'on
peut encore observer |'effet de compensation dans cette situation et que .
malgré 1a plus grande complexiTé du probléme, on peut comprendre |'allure

des spectres

L'effet de compensation de |'effet Doppler par les déplacements
lumineux dépendant de la vitesse se manifeste aussi si, au |ieu d'obséerver
la fluorescence émise sur la transition ca (Fig Il1-1.1), on étudie |"absorptior

d'une faisceau laser sonde sur cette méme transition.

CeTTefdéTecfidn'en absorption demande bien entendu la mise au point
d'un deuxiéme laser, accordable autour de A; . Etle est de plus moins pure
que la détection en fluorescence ; en effet, pour une expérience en fluorescence
. telle que celle de la Fig Ill-1.1, la population du niveau émetteur c n'est
~pas du tout modifiée par la présence du laser saturant la Trénsifion ba (pas
d'effets de population) et le seul effet responsable de |'apparition de
structures est la modification de I'énérgie de |'état final a de la Trénsifion
ca ; pour une expérience en absorption, le signal dépend de la populafion du
‘niveau a. et les structures résultent de la superposition de deux effets :
d'une part, la modification de I'énergie de a, d'autre. part, la variation

des populations due & la saturation de la transition ba.
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Toutefois la détection en absorption présente plusieurs avantages
dont nous discuterons en détail plus loin et qui nous ont poussé & en
entreprendre une étude expérimentale. Les transitions du Neon que nous avons

étudiées sont représentées sur la Fig I11-1.3,

AJr : 1r, 252, J=1
2s-, J= 0
1,198 1,177 1,152 u
y , 2p2,J=]
A =
2p3 , J 2
o o
6163 A 6096 A
d’ sz, J =0
Y 154, J =1
Fig II1-1.3 Transitions étudiées en absorption

Les contraintes imposées a A, sont les mémes que pour les expériences
en fluorescence ce qui explique que les fransitions choisies soient aussi
les mémes. Par contre, les conditions sur les fransitions de détection sont
tout & fait différentes : il faut ici disposer d'un laser, pas nécessairement
intfense, mais monomode & AL ; nous avons donc choisi des transitions pour
lesquelles on peut réaliser un laser Helium-Néon. Les schémas 6163 R/1,198 H
et 6163&/1,177 u correspondent a la situation la plus simple ol seulement
Trois sous niveaux sont couplés avec le laser. Le schéma 6096 K/ 1,152 1
correspond & des moments cinétiques plus élevés‘(1,2 et 1). Rémaquons que
les configurations de la Fig I11-1.3 sont des configurations "dépliées"
(voir § 11-3) et que |'effet de compensation sera donc observé dans la direc-
tion arriére (faisceaux saturant et sonde se propageant en sens inverse) et

non dans la direction avant. -

Nous allons maintenant décrire le montage expérimental (§ 111-2),
présenter les résultats que nous avons obtenus (§ 111-3) et enfin discuter

d'éventuels prolongements et applications de cette méthode (§ 111-4).
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CHAPITRE 111-2

LE MONTAGE EXPERIMENTAL - -

L'ensemble du montage est fixé sur une dalle én granit. Nous décrivon:

successivement les quatre grandes parties du montage :

LY

= la partie excitation, dont ['élément essentiel est le laser & colorant

(S =201

< les cellules 3 décharge (§ 111-2.2) . |

= le montage pour la détection en fluorescence (§ 111-2.3)

< le laser Helium Neon pour la détection en absorption (§ 111-2.4)

I11<2.1 La partie excitation

La partie excitation du montage expérimental est représentée sur
la Fig 111-2.1 . Elle comprend le laser & colorant lui méme , un certain nombre

d'éléments permettant de controler son fonctionnement et des éliéments optiques.

*

Laser 4 colorant

Nous avons utilisé un laser & colorant CR 599 pompé‘par un laser

& Argon ionisé SP 171. C'est en effet un laser qui offre une puissance importani
en oscillation monomode avec un bruit én fréquehde ("jitter") trés réduit par
un asservissement sur une cavité de référence thermostatée. Obtenir simultanémer
ces diverses caractéristiques qui .nous étaient nécessaires s'est en fait révélé
un probléme assez difficile. Pour Ié’résoudre, nous avons été amenés & considére
comme essentiel le réglage initial de la cavité laser (en-|'absence de tout
 &lément sélectif) de facon & optimiser non seulement la puissance de sortie
(puissance multimode ) mais aussi le profil transverse du mode. A puissance
multimode égale, la puissance obtenue en oscillation monomode et la stabilité
de cette oscillation sont d'autant meilleures que le profi! transverse du mode

est plus proche du profil gaussien idéal (mode TEM ).
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cellule d'expérience l ,
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. Fig IIT-2.1 : Schéma de la partie excitation du montage expérimental
: SP 171 Laser 4 Argon tonisé

CR 699 Laser d colorant

A, et A, Analyseurs (controle du mode)

5,55, ,33 Lames prélevant une faible partie du fatsceau

) Lame quart d'onde
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P Polartseur
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Deux paramétres critiques pour otenir ce mode gaussien sont la positio
des miroirs de repli ( "folding mirror" qui impose la taille géométrique du
mode[ Dn 1] ) et de focalisation ( "pump mirror" qui adapte le mode
du laser de pompe avec le mode de la cavité), mais le paramétre le plus
important est certainement, d'aprés notre expérience, la qualité du mode
transverse du laser & Argon ; nous avons en effet souvent constaté qu'une
diminution des performances du laser & colorant correspondait a une

dégradation du mode de pompe et non pas , comme on pourrait le croire a priori,

a une dégradation du réglage de la cavité.

Nous avons habituellement réglé la puissance du laser & Argon
ionisé & 4W sur la raie verte & 5145 A (courant de décharge de 31A & 34 A selon
le réglage du tube). Nous avons utilisé un réseau de diodes (Reticon) qui
permet une observation précise du profil transverse du mode laser ; nous
avons ainsi constaté que |'observation du mode sur un écran aprés réflexion sur
“un miroir concave qui constitue le moyen habituel de controle du mode,'n'es+

pas du tout un moyen suffisant.

Dans ces condifiohs,_nous obtenons de maniére réproducfible, a
la sortie du laser & colorant, une puissance multimode de 1,35 W (pour 4W de
puissance de pompe, soit un rendement de 34%) avec un trés beau mode transverse
(1ui aussi controlé avec le réseau de diodes). En introduisant dans la cavité
laser les trois é&léments sélectifs (un filtre de Lyot et deux étalons de
Fabry-~Pérot), on obtient une puissance monomode de 350mW (9% de rendemenf)
a la longueur d'onde (environ 5900 R ) ol la Rhodamine 6G a sa meilleure
efficacité ; de 250 mW & 6074 R et 180 mW a 6163 K . On peut améliorer
ces chiffres en augmentant la puissance de pompe jusqu'a 6W ; la puissance
monomode augmente & peu prés proportionnellement mais la stabilité de |'oscil-

lation laser diminue et le réglage doit &tre refait de plus en plus souvent,

Eléments de controle

Les ftrois lames quasi transparentes S],, 82 et S3 de la Fig I11-2.1
réfléchissent une faible fraction du faisceau vers des éléments de controle
ou de stabilisation
- S] envoie un faisceau dans un premier analyseur A] composé d'une premiére
lentille qui fait diverger le faisceau, d'une lame de silice avec un traitement
réfléchissant sur chaque face, et d'une deuxiéme lentille qui fait |'image

des anneaux d'interférence sur un écran ; |'intervalle spectral libre de Ay
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90 GHz, permet de repérer de fagon frés commode la position de la résonance
du Néon (cet analyseur permet en fait d'éviter |'utilisation d'un spectro-

métre dans la recherche de la résonance monomode).

- 52 dirige une partie du faisceau sur un deuxiéme analyseur A2,
un Fabry-Pérot confocal d'intervalle spectral libre 1,5 GHz, balayé en fréquence
.on controle ainsi en permanence le caractére monomode du laser et

son balayage en fréquence.

- le systéme d'asservissement de la fréquence du CR 599 par utili-
sation d'une cavité de référence thermostatée réduit considéréblemenf e
bruit en fréquence ("jitter''de 30 MHz sans I'asservissemenT;de 1 8 2 MHz avec)
mais il n'élimine pas la dérive & long terme de cette fréquence ; pour
pouvoir faire des séries d'enregistrements, nous avons donc asservi la fré-
queﬁce du laser sur la fréquence atomique Wy . Dans ce but, nous faisons
passer un faisceau (prélevé par S; ; voir Fig I11-2.1) & travers une cellule
de Néon absorbante ; le faisceau est polarisé circulairement par traversée
d'une lame quart d'onde Q ; la cellule est placée dans un champ magnétique
axial b cosat ; la composante a la fréquence o de |'absorption est
extraite du signal par une détection synchrone ; cette composante varie en
fonction de la fréquence du laser comme une courbe de dispersion centrée
en w, ; elle fournit donc un signal d'erreur qui permet, en réagissant sur
I'électronique de commande du CR 599, de supprimer la dérive de fréquence
du laser. Si l'on utilise une constante de temps suffisamment longue et un

gain de boucle adapté, le bruit de fréquence du laser n'est pas augmenté.

Eléments optiques

Le faisceau laser est focalisé dans la décharge de Néon par la
lentille L. A puissance laser égale, la fréquence de Rabi w, est d'autant
plus grande que le rayon du faisceau laser ("waist") dans la décharge est
plus petit. Nous allons voir toutefois que la focalisation du faisceau est

limitée par la détection.

s

La polarisation du laser n'étant pas parfaitement linéaire a |'entrée
de la cellule, on insére dans le trajet du faisceau un polariseur P (biprisme

de Glan-Thompson).
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[11-2.2 - Les cellules & décharge

La premiére cellule utilisée dans nos expériences est représentée

sur la Fig 111-2.2

[ T

hadosdodnddboiburdedmptsmivatndmedimionsiodolontaldd mk e & o

N\

wlbobodboabondindsendinbididindinbonibirimiinsmbabidindondndonld ekt ki ko 2 2 L
¥

réservoir

cathode

‘fenétre fenétre

capillaire

anode

Fig III-2.2 Dessin (4 l'échelle 1/2) d'une cellule g dééharge réalisée
~en Pyrex (fabrication SVT)

Le faisceau laser passe & |'intérieur du capillaire (diamétre intérieur 3mm)
et traverse les deux fenétres en Pyrex adhérées ('"soudage poli op+iqué") aux
deux extrémités du capillaire (& |'angle de Brewster). On établit une décharge
continue dans la cellule en appliquant une haute tension entre |'anode
("passagé verre-métal" dans |'épaisseur du capillaire) et la cathode cylin-

~drique qui se trouve dans la partie "réservoir de gaz'" de la cellule,

La cathode , en aluminium trés pur, est dégazée en profondeur
avant le montage de la celiule. Puis la cellule el le-méme eéT.dégazée pendant
plusieurs jours. Elle est enfin remplie de 2°Ne trés pur et scellée. Ces
précauTioHs, ainsi que la qualité de |'adhésion des fenétres, permettent
d'obtenir une durée de vie assez longue (plusieurs semaines d'utilisation pour

une pression de remplissage de 0,6 Torr, plusieurs années pour 1,5 Torr).

La pression de ces cellules scéllées est toujours assez élevée
(en pratique supérieure & 0,5 torr). L'absorption du laser dans la cellule

peut alors &tre importante de méme que la réabsorption de photons de fluorescence
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Ces deux effets étant trés génants, nous avons utilisé de nouvelles cellules,
reliées directement & un banc de pompage. Ceci nous a permis de travailler

4 des pressions beaucoup plus basses (jusqu'd 0,25 Torr de Néon ; une cellule
scéllée remplie avec cette pression ne durerait que quelques heures) ; on
peut méme grace au banc de pompage faire les réglages & pression élevée (I

a8 2 Torr) puis diminuer la pression pour |'enregistrement.

Nous disposons de plusieurs cellules correspondant & diverses
longueurs de décharge et & deux positions des fenétres, normales ou 3
I'angle de Brewster. Remarquons que les fenétres des cellules reliées au
banc de pompage peuvent &tre seulement collées ; elles peuvent par conséquent

étre en silice et avoir ainsi de meilleures qualités optiques.

La cellule est placée dans un champ magnétique continu, homogéne
& quelques % prés sur toute la décharge et qui peut &tre soit dans |'axe
du capillaire (ce qui permet une excitation et une détection en polarisationo),
soit dans la direction perpendiculéire (ce qui permet par exemple une '

excitation o et une détection T ).

[11-2.3 Le montage de détection en fluorescence

Le montage de détection en fluorescence est schématisé sur la

Fig 111-2.3,

diaphragmes

diaphragmes réels
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Fig.ITI-2.3 Schéma du montage de détection en fluorescence
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La zone d'observation dans la décharge est un cylindre de diamétre d et

de longueur D (Fig 111-2.3) limité paf deux "diaphragmes virtuels", images
réciproques par le systéme optique des diaphragmes'réels_placés de part

et d'autre du Fabry Pérot. Les valeurs de'd et D sont pratiquement _
imposées ; en effet le signal est proportionnel d'une part au volume V obser-

vé et d'autre part & l'angle solide § de détection

VO ~ (d2D) x(d?/D?%) ~ d*/D (L11=2.1)

N d%g o (111-2.2)
avec 6 = d/D (111-2.3)

Pour avoir un bon signal , on a donc intérét a ce que d et 8
soient aussi grands que possible mais ces deux paramétres sont |limités par
d'autres considérations. L'angle d'observation 6 est |imité par le principe
méme .de |'effet de compensation qui n'existe que dans une direction. Si
I'on observe la fluorescence émise sous un angle 6 (voir la remarque de
la page 170), la résonance de compensation est élargie d'une quantité 6. A
(largeur Doppler résiduelle) ; 0 sera donc choisi pour que cet élargissement

reste peu important . En pratique, on aura

8 ~ 102 (soit D = 100 d) C(111-2.4)

Le diamétre d d'observation est, pour sa part, limité par le rayon w ("waist")
du faisceau laser. En effet le champ électrique & de i'onde laser varie en
fonction de la distance r & I'axe du faisceau :

& =& exp (-r¥/w?) (111-2:5)
Il y a donc une certaine dispersion de la valeur de la fféquence de Rabi
w; pour les différents atomes situés dans la zone d'observation. L'effet
de cette dispersion reste acceptable seulement pour d inférieur & w ;

on choisira donc :
d ~ w (111-2.6)
Comme nous |'avons dit plus haut, |'effet de compensation est d'autant plus

marqué que w, est plus grand, donc que le laser est plus focalisé ( wpetit).

Mais nous voyons ici que lorsqu'on focalise, le signal décroit comme w?
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(voir 111-2.2 avec 8 fixé et 111-2.6). Le choix de w, et par conséquent
de d, sera donc le résultat d'un compromis : meilleure focalisation compa-
tible avec un signal suffisant ; dans les expériences dont nous donnons

les résultats plus loin, w et d &taient d'environ O,4mm.

Le systéme optique est un télescope de Kepler, composé de
deux lentilles convergentes de focales f et f' séparées par fa distance .
f + f' ; le grandissement de ce systéme afocal est constant. et égal &
fr/f
d'/d = f'/f (1it=-2.7)

Les deux diaphragmes réels sont identiques et les diaphragmes

virtuels le sont donc aussi.

Pour 1'analyse specfrale‘de la fluorescence, nous utilisons un
Fabry Pérot confocal (Burleigh) ; i'épaisseur du Fabry Pérot (qui est
égale a peu prés & la distance D' entre les deux diaphragmes.réels) a été
déterminée d'aprés la résolution souhaitée : nous voulons que la fonction
d'appareil du Fabry Pérot n'élargisse pas trop la résonance de compensation.
Nous avons choisi une épaisseur de 10cm , correspondant & un intervalle
spectral libre de 750 MHz ( ¢/4D' pour un Fabry Pérot confocal) ;
avec une flnesse effective de 50, nous avons ainsi obtenu une largeur d'ana-
lyse de 15 MHz. Les paramétres D, D' et d étant maintenant fixés, d' est

imposé par la conservation de |'étendue optique

d'?2 /D = d?/D (111-2.8)

La valeur de d' ainsi obtenue est lafgemenf inférieure 3 la valeur critique
au dela de laquelle la finesse est diminuée pour les aberrations sphériques
[On 2. La finesse est ainsi principalement déterminée par 'les défauts de
surface des lames (une finesse de 50 correspond & une dispersion de |'épais-
seur de I'étalon égale & )\ /200 sur la surface utilisée). Pour obtenir cette

finesse, le réglage de la confocalité est critique.

Le rapport f'/f des deux focales du télescope est déterminé par
(111-2.7). Les valeurs de f et f' sont alors choisies d'aprés des considé-
rations d'encombrement minimum (la longueur ftotale de Ia chaine de détection
est environ de 2Zm).

L'étalon de Fabry Pérot est enfermé dans une boite qui augmente

beaucoup I'inertie thermique et diminue la dérive en fréquence ; celle-ci
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est ainsi largement inférieure & la largeur homogéne pendant laidurée d'un

enregl strement.

Cette boitecontient aussi le phoTomuITipIicaTeUr ; eile est peinte
en noir intérieurement ; elle possede une fenétre constituée d'un (ou meme
plusieurs) filtres Schott Ialssanf passer la fluorescence (7245 A ou 7439 A)
mais arrétant toutes les longueurs d'onde inférieures a 7000 A en particulier
celle du laser qui, sinon’, détruirait le photomultiplicateur (d'aprés le
principe méme de |'expérience, le laser se propage dans |'axe de la chaine
de détection ) ; enfin, un filtfre infenfékenTiel isolant la transition étudiée
(7245 A ou 7439 R ) est placé devant la fenétre d'entrée du photomultiplicateur.

Ces précautions permettent d'éliminer complétement toute lumiére parasite.

Le photomultiplicateur (RCA 31034 A), refroidi a -26°C par effet
Peltier, a un courant d'obscurité trés faible (20 coups par seconde). Les
impulsions fournies par le PM sont transmises & une électronique de compTage
qui fournIT.un signal proporticnnel au nombre d'impulsions dépassant un
certain seuil pendant un certain temps (nombre que nous appelons désormais par
commodité le nombre de photons déTecTés). Le seul bruit qui subsiste ainsi est
le bruit quantique (sauf si le systéme est sensible & des parasites éiectroni-
ques) : si le nombre de photons détectés par seconde est 10 000 et la constante
de temps 1s , le rapport signal sur bruit est effectivement (10 OOO)]/2 = 100

(voir plus loin les résultats expérimentaux).

L'alignement optique se fait en deux étapes successives. Dans un
premier temps , on ‘aligne avec un laser HeNe |'ensemble de la chaine de détec-
tion : décharge, télescope, Fabry Pérot, photomultiplicateur ; on place alors
sur le faisceau HeNe deux dfaphragmés a diametre variable , situés de part et
d'autre de la décharge et matérialisant ainsi |'axe de la chaine de détection.
Dans un deuxiéme temps , on agit sur les miroirs sifués sur-le trajet du
faisceau issu du laser & colorant pour faire coincider |'axe de ce faisceau
avec |'axe défini par les deux diaphragmes. L'alignement réalisé, les deux dia-
phragmes auxiliaires sont ouverts au maximum pour ne pas géner la propagation

du faisceau laser pendant |'expérience.

Les spectres sont enregistrés sur une table tragante XY ; la tension

s

en X est proportionnelle & la haute tension appliquée & la cale piézoélectrique
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permettant de balayer le Fabry Pérot (rappelons que la fréquence du laser
a colorant reste en permanence accordée sur la fréquence atomique Wy la ten-

" sion en Y est proportionnelle au nombre de photons détectés par seconde.

I11-2.4 Le montage de détection en absorption

Nous avons construit un laser Helium Néon dans le but d'obtenir
une oscillation laser continue et monomode aux longueurs d'onde'l,152 uo, 1,177 u
et 1,198 U (observées dés 1961 [Dn 3] ). Nous avons obtenu un fonctionnement
monomode en plagant & |'intérieur de la cavité un absorbant saturable constitué
par une décharge de Néon [Dn 4 ] . Le laser comporte donc une décharge ampli-
fiante , une décharge absorbante et un prisme placés dans une cavité & deux mi-

roirs concaves (Fig 111-2.4)

prisme T|r0|r

=3 o e ———— = . 'n
\/ tube tube .‘

amplAifianT

miroir absorbant

Fig. III-2.4 : Schéma du laser Héliwm-Néon

Les deux cellules & décharge sont construites suivant le méme
principe que les cellules d'expérience (Fig 111-2.2), Elles sont toutes les deux
reliées au banc de pompage et possedent des fenétres en silice de bonne qualité

optique collées aux extrémités du capillaire a l'angle de Brewster.

Le tube amplificateur possede un capillaire de longueur Im, de diamétre
intérieur 3mm ; il est rempli d'un mélange d'Hélium et de Néon (pression totale
de 3 & 6 Torr, environ 15% de Néon) et est excité par une décharge continue
( i27mA). Le tube absorbant (longueur 40cm, diamétre intérieur 4mm) est

rehpli de Néon pur (0,6 a | Torr, i215 - 30 mA). On utilise du Néon naturel.

Les miroirs sont des miroirs concaves de rayon 2m placés & environ
2,6m |'un de l'autre (cavité trés proche d'une cavité confocale, "waist" du mode
de |'ordre de 0,6mm). L'un des miroirs est totalement réfléchissant (miroir MTO

Rmax
de 2%.

transmission inférieure 3 0,3%), |'autre & une transmission de 1% ou

En 1'absence du prisme, le laser oscille a la longueur d'onde 1,152 u
pour laquelle le gain est le plus important (puissance de sortie supérieure a

15 mW avec une transmission de 2%,lbmw avec 1%). Le prisme, de bonne qualité
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optique,utilisé sous |'incidence de Brewter et & la déviation minimale (prisme
équilatéral d'indice 1,73), permet de séparer les différentes longueurs

d'onde (la variation de déviation est d'environ un milliradian entre A = 1,152 ¢
et A =1,177u ou entre X = 1,177u et A = 1,198 u ; la divergence du

faisceau laser est de 0,6 milliradian).

Avec une transmission de 2%, on obtient une oscillation & 1,152y et
1,177 u mais pas & 1,1984 parce que le gain y est trop faible. Avec 1%, on
obtient les trois longueurs d'onde : 10mW & 1,152u ; 1,5 mw'é 1,770
0,3 mW a 1,198 u . Lorsque le tube absorbant est éteint, le laser oscille sur
7 ou 8 modes longitudinaux a 1,152 u et 1,17740, 2 ou 3 & 1,198 u (gain plus
faible) ; en ajustant la pression et le courant dans le tube absorbant, on
obtient aisément uneoscillation monomode avec une fraction importante ( >50%)
de la puissance multimode. Le "jitter" est de |'ordre du MHz , la dérive du MHz
par minuTe.APar contre les fluctuations d'intensité sont importantes surtout

a 1,198 4 . Pour diminuer le bruit trés important du & ces fluctuations

d'intensité, on a réalisé le montage différentiel schématisé sur la Fig I111-2.5.

I> =——«—> 1 > = v,
A A
laser
- > > > -
He-Ne
/4_.»__. D V3
[
laser 3 i > 1
colorant '{
roue
denfé:’f

Fig ITI-2.5 Schéma simplifié du montage de détection en absorption .
La tension V; (resp. Vy) est proportionnelle A L'intensite
du faisceau laser aprés (resp. avant) absorption. Le
fatsceau saturant est coupé par une roue dentée . On mesure
la modulation de (V;-Vy) en phase avec la tension de
référence Vs.



Le signal ainsi obtenu
|'absorption en présence de laser

laser saturant. On obtient un bon

constantes de temps de 10 & 100ms.

est |imité & 150 MHz , ce qui est

194/

est proportionnel a la différence entre
saturant et ['absorption en |'absence de
rapport signal sur bruit avec des

Le balayage (par cale piezoélectrique)

insuffisant pour |'ensemble du spectre,

mais suffisant pour le pic de compensation ; dans les enregistrements
présentés plus loin, on balaye en fait la fréquence du laser a colorant (on
peut montrer qu'une variation Av de la fréquence du laser a colorant est

AVv/2 de celle du laser He-Ne).

équivalente 3 une variation

La cellule d'expérience est du méme type que celles utiljsées dans
les expériences en fluorescence (Fig 111-2.2) : cette cellule est reliée
au banc de pompage, ce qui permet de faire les réglages optiques a pression
. élevée (1 & 2 Torr ; signal important) puis de diminuer la pression pour

|'enregistrement (0,25 Torr, largeur collisionnelle faible).

Dans les expériences d'absorption, le signal ne diminue.pas
quand on focalise le faisceau sonde. On a donc intérét & focaliser le plus
possible le faisceau sonde pour pouvoir aussi focaliser le faisceau pompe et
ainsi augmenter w . Mais on est alors Iimité par la divergence du faisceau
sonde due & la diffraction. On montre dans |'appendice A3 qu'il existe une
valeur optimale pour le "waist" Wg du faisceau sonde, correspondant (& peu
prés) a la situation od la longueur de divergence du faisceau sonde 2ﬂw§/ks

est adaptée a la longueur de la décharge & (Fig. 111-2.6)

5 Z
_'WwS/AS = 4 (111-2.9)
2
W = QAS/ZH
A\—“‘ e}
;\ —_4_'.’_—."' _____
W \ E I We ‘
V- - - o .
4 2 >

Fig IIT-2.6 Disposition des faisceaux pompe et sonde dans la décharge

de longueur 4L :,le waistzus du faisceau sonde est choisti
pour que % = 2 Tuwg /AS s le "waist'"y - de pompe est plus grand
pour que les atomes contribuant au signal voient sensiblement

la méme intensité Laser.
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Dans ces conditions, la dispersion relative des valeurs de w, est donnée

par
2 Z
bw /w, = ws/wp

2 | -
B g/ 205 (111-2.10)

(relation démontrée dans |'appendice A3), On a donc intérét 3 ce que la
décharge soit courte ; pourconserver un signal suffisant, nous avons choisi
2 = 4cm, ce qui correspond & un "waist" Wg=90 um que I'on obtient en

focalisant le faisceau sonde dans la cellule avec une focale 200mm.

Lorsqu'on focalise le faisceau pompe, la fréquence de Rabi augmente
comme l'i?verse de\vp mais la dispersion Awl augmente beaucoup plus vite
(comme w d'aprés 111-2.10). Cette augmentation de la dispersion limite
beaucoup les possibilités d'augmenter w, par focalisaffon (on reprendra

cette discussion plus loin).

Remarque : _ 4
Notonsg que le laser fournit aussi une oscillation monomode d

1,162 u . Noug n'avons pas utilisé cette possibilité parce que la longueur

. o '
d'onde correspondant pour le laser d colorant (6266 A ) est moins interes-
aante que celles qui correspondent & 1,152 u , 1,177 u et 1,198u(voir figure
I11-1.3). - '
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CHAPITRE [il-3

PRESENTATION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Nous présentons d'abord les résultats relatifs au schéma de

22 =124 & N ‘s . P
niveaux 6163A /7439 A et correspondant & la premiére mise en évidence

expérimentale de |'effet de compensation (§ 111-3.1). Nous passons ensuite
au schéma de niveaux 6074 3/7245 R pour lequel existent des effets de
polarisation importants (§ I11-3.2). Puis nous donnons les résultats des

[o]
expériences menées en absorption sur les schémas 6163 A/ 1,198 u et

=]
6163 A/1,177u (§ 111-3.3).

Ces trois premiers paragraphes sont consacrés a des expériences
ou le laser , de polarisation 0 , sature une transition 0-1 ; trois sous

niveaux Zeeman sont alors couplés au laser. Dans le dernier paragraphe

o

(§ 111-3.4) nous présentons les résultats relatifs aux schémas 6096 K/ 7245
en fluorescence et 6096 K / 1,152 u  en absorption ; le laser sature

alors une transition 1-2 et huit sous niveaux Zeeman sont couplés au laser.
Nous montrons que |'on peut, dans cette sitaution plus compliquée, compren-

dre |'allure des spectres et que le phénoméne de compensation existe encore.

=] o
111-3.1 Premiére mise en évidence expérimentale (6163 A/ 7439 A)

La premiére mise en évidence expérimentale de |'effet de compen-
sation[ Bf 2 ] a été réalisée en saturant avec un laser de polarisation ¢ Ia

o
transition 1S3-2p2 (6163A ) et en observant la fluorescence en polarisation

. [+]

T sur la transition Zp]O-ls_ﬁ (7439 A) (voir figure |11-1.2), Ce schéma
de niveaux correspond exactement & celui décrit dans la deuxiéme partie
(voir la Fig 11-1.6 et la discussion page 130).

Les résultats sont représentés sur la Fig Il1-3.1 : on a porté

dans la colonne de gauche les courbes expérimentales obtenues pour différentes

valeurs du champ magnétique et dans la colonne de droite les courbes théoriques
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~
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Fig III-3.1 Réseaux expérimental et théorique correspondant au schéma
6163 A/7459 & (détection m)
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calculées par la méthode algébrique exposée dans la quatriéme partie.

En champ nul (B=0G) , on observe [e doublet Autler Townes
[ Be 3] décrit dans le § 11-3. Lorsqu'on augmente progressivement le
champ magnétique, l'allure du spectre est modifiée : une structure étroite
apparait au centre du "trou Autler Townes", croit progressivement jusqu'a
une valeur maximale sans s'élargir puis s'élargit et se dédouble. Pour la

valeur optimale B=42G, w, et § satisfont & la condition de compensation

1

§ = w, ¥ (1-5)/(2s) " (1t1=-3.1)

(condition 11-4.10 page 165). La largeur de la résonance de compensation

(60 MHz) est beaucoup plus petite que la largeur Doppler (1100 MHz & mi-
hauteur), plus petite aussi que la fréquence de Rabi W, (environ 200MHz
'pour'une puissance de 100 mW et un waist de 400 um),, et du méme ordre que
fa largeur homogéne (émission spontanée 10MHz, largeur collisionnelle estimée
a 30 MHz pour une pression égale a 1,5 Torr, largeur d'analyse du Fabry

Pérot 15 MHz)

Remarques :

(7) Les courbes expérimentales de la Fig III-3.1 correspondent
d la détection de 10000 coups par seconde et d un temps d'integration de Ils.
On constate que le rapport signal sur bruit est, comme prévu, de 1l'ordre
de 100. Du nombre de photons détectés par seconde, on peut déduire une esti-
mation du nombre d'atomes dans le niveau émetteur 2p;p ; on obtient
une densité de 1'ordre de 108 atomes par cm® (pour une décharqe continue

de 16mA dans 1,5 Torr de Néon).

(ii) Le spectre en champ magnétique nul de la Fig III-3.1
constitue, d notre connaissance, la premiére observation de l'effet Autler
Townes sur un signal d'émission spontanée d partir d'un niveau non couplé
au laser. Il est bien connu que les spectres Autler Townes sont dissymétri-
ques lorsque la fréquence laser n'est pas accordée sur la fréquence atomique

[Bd24 ] . Cet effet est iZZusfré par les trois spectres de la Fig III-3.2 ;

les spectres théoriques sont en trés bon accord avec ces spectres expérimen—

taux.
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(i2%2) Le cylindre d'observation dans la décharge (voir § III-2.3)
a un diamétre d égal au "waist" du faisceau laser. Il y a donc dans ce '
cylindre une certaine dispersion de w, dont nous avons tenu eompte en
calculant les spectres théoriques de la Fig III-3.1. Si l'on focalise
plus le laser, on obtient des spectres tels que ceux-de la Fig IIT-3.3. Le
"waist" étant plué petit, la fréquence de Rabi w, est plus grande ; ceci
se manifeste d la. fots par l'échelle en abscisse des spectres (plus grande
que sur la Fig III-3.1) et par la vaZéur plus élevée du champ magnétique
correspondant d la compensation (de l'ordre de 84 G alors qu'il était égal
d 42G sur la Fig III-3.1). Mais le "waist' est maintenant plus petit que
le diamétre d'observation (w=170 W , d=400 W) et les valeurs de w, sont
done trés dispersées (pratiquément de 0 & 100% de la valeur mdximale),
ce qui se traduit par la forme "triangulaire" des speétres. Nous avons vérifié
que les spectres théoriques correspondant d des valeurs de wi trés dis-

persées reproduisatent bien cette forme triangulaire.

I11=-3.2 Schéma de niveahx présentant des effets de polarisation (6074 K/7245 K)

Lorsqu'on sature la transition & 6074 R et qu'on observe la
. ] ) .
fluorescence & 7245 A (Fig 111-1.2), le schéma de niveaux-est |égérement

différent du précédent ; en effet la sTruéTUre Zeeman est maintenant dans

le niveau a inférieur de la transition saturée ab (Fig 111-3.4 & comparer
avec la Fig |1-1.6 page 130) '
b

J=0

excitation o C

fluorescence ¢

Fig III-3.4 : Les sous niveaux b(2pz,J=0) , a, et a_ (1s,,J=1,
m=+1 et m=-1) sont couplés au laser. On observe la
fluorescence émise en polarisation o de ¢ (2pjp,Jd=1,
m=0) vers a, et a_ . Le sous niveau a, n'intervient
pas dans le probléme.
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Chaque atome émet trois fréquences dont |'interprétation pertur-

bative est donnée sur la Figure 11]-3.5

(a) (b)

Fig IIT-3.5 : Interprétation perturbative des fréquences d'émission :
(a) transitions spontanées de c vers a, et a_ ;
(b) processus Raman inverse ou l'atome part de c, émet un
photon spontané putis absorbe un photon laser pour
finir dans b. '

Supposons comme précédemment le laser accordé sur wy » fréquence
atomique en champ nul de la transition ab. Pour un atome de vitesse v nulle,
les déplacements du niveau b dus au couplage du Iaser avec les transitions ba,
et ba_ sont exactement opposés et ils se compensent ; par contre, si la vitesse
v n'est pas nulle, le niveau b subit un déplacement Iumineux qui dépend linéai-
rement de la vitesse (au premier ordre en v). or la fréquence du photon émis
dans le processus Raman inverse (Fig 1i1-3.5b) dépend du déplacement lumineux
du niveau b. On s'attend donc & ce que , pour une certaine valeur du champ
magnétique, on observe une résonancé de compensation & la fréquence wg. On
aura alors compensation de |'effet Doppler grace au déplaéemenf lumineux
(dépendant de la vitesse) affectant maintenant |'état final d'un processus

Raman Inverse.

Le schéma de niveau étudié ici présente une caractéristique interes-
. - PN . ¢ I a
sante (par comparaison avec le schéma précédemment) : on peut choisir a la

détection une polarisation o , soit paralléle, soit perpendiculaire a la
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polarisation o d'excitation (Fig I1i-3.6).
T
o B
—_— | e
taser vapeur dans observation de la-
polarisé ¢ un champ axial fluorescence derriére un

polariseur G; ou G

Fig IIT-3.6 Schéma des polarisations

On s'attend & ce que les spectres soient différents sur les deux
polarisations.Définissons en effet les combipéisohé Iinéaires'syméTriqueeeanTi—
- symétrique de a, et a_. _
> v e |

(111-3.2)
(| a, >= | a_>)

et supposons que la polarisation du laser soit telle qu'elle éoup!e b et ag
(ceci ne signifie pas que ap n'intervient pas dans le probleme ; en effeft,
|'hamiltonien Zeeman couple ag et an dés que le champ magnétique n'est pas nul).
On peut alors démontrer que |'émission d'un photon g, (resp. o) )

correspond & une transition de c vers la combinaison antisymétrique ay

(resp. symétrique as) et les taux de transition T, et T, relatifs aux

deux polarisations sont certainement différents |'un de |'autre.

Remarque :

Notons qu'il faudrait échanger les roles de Oy et O, dans la
phrase ci-dessus si ¢ était un niveau J=0 et non pas, comme c'est le cas |
ict, le sous niveau m=0 d'un J=1. Ceci tient au failt que les coefficients
de Glebsch Gordan correspondant aux transitions ca, et ca, seraient égaux

81 ¢'était un J=0 alors qu'il ont dessignes opposés pour un J=1.

Jusqu'a maintenant, nous nous sommes |imités & une discussion
perturbative et qualitative. Mais on peut faire une étude quantitative et non

perturbative du probléme en construisant le diagramme de fréquence correspondaﬁT
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au schéma de niveaux de la Fig 111-3.4. Ce diagramme de fréquence est
représenté sur la Fig 111-3.7 : on remarque en particulier qu'il possede
deux asymptotes horizonTaIes'correspondanf aux deux processus perturbatifs
de la Fig I11-3.5a et une asymptote de pente 1 correspondant au processus

de la Fig 11-3.5b. ’
A ‘

"
f

+

<
e

Wo

- Fig III~3.7 : Le diagramme de fréquence

On peut calculer la pente p, au ﬁoinf 0 comme on ['a fait dans

le § 11-4.1 . On trouve ici
_ 2 2 . 2 ' =
po = 282/(w! + 287 ) . - (111-3.3)

Ceci nous permet de calculer la valeur du champ magnétique correspon-

dant & la condition de compensation p, = s :
§ = w,/s7(2(1-s)) | (111-3.4)

Les spectres expérimentaux que nous avons obtenus sont donnés dans

les colonnes de gauche des Fig I11-3.8 (polarisationoy, ) et 1H1-3.9 (o, ).
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]

Les spectres théoriques correspondants sont donnés dans les colonnes

de droite.

La réabsorption de la lumiére de fluorescence est trés importante
sur la transition & 7245 Z . Ceci nous a obligés 3 travailler a la pression
minimum(0, 25 Torr de néon dans une celliuie reliée au banc de pompage). Le
signal était alors plus faible que pour |'expérience précédente et la déchar-
ge beaucoup moins stable ; de plus, on détecte non seulement la fluorescencé

de c ( 2p10 » m=0) vers a_ et a_ (154, m = 1) mais aussi celle des sous

. niveaux m = 1 de 2p10 vers |e sous niveau m=0 de 154 (qui donne bien sur
naissance & un fond sans structure puisque ce sous niveau m=0 de 154 n'est

pas couplé au laser). Tout ceci explique que le rapport signal sur bruit soit

moins bon que sur la Fig. 1li-3.1,

En champ nul (B= 0G) , on observe un doublet Autler Townes
en polarisation o, (Fig 111-3.9) mais aucune structure n'apparait en gy
(Fig 111-3.8). Ce résultat a une interprétation trés simple : en champ nul,

a, et a_ sonfldégénérés et leur combinaison antisymétrique a,, non couplée au
laser, n'intervient pas ‘dans le probléme. On est ramené a un probléme ol deux
sous niveaux seulement, et non plus trois, sont couplés au laser. Si ['on
détecte la fluorescence o, émise sur la transition cag , on observe donc
simplement le doublet Autler Townes ; si |'on détecte par contre la fluorescence
o, émise sur la transition ca,, aucune structure n'apparait puisque an n'est

pas perturbé par la présence du laser.

Quand B augmente , on observe en 0Oy la croissance progressive

d'un pic fin centré en wy; ; il atteint son maximum pour le champ B = 114 G
qui correspond & la condition de compensation (l11-3.4). La largeur de ce pic

est de |'ordre de 36MHz. Elle est plus faible que sur |‘'autre fTransition .
simplement parce que la pression de Néon est plus faible (moins d'élargissement
collisionnel). Le pic de compensation n'apparait pratiquement pas en polarisa-
tion Oy ceci signifie que |'émission de photons de fréquence wg par le proces¥
sus Raman inverse (Fig |11-3.5b) correspond & une transition de ¢ vers la
combinaison antisymétrique a, de a, ef a_. On remarque aussi que les raies
latérales qui accompagnent le pic de compensation ont un poids plus important

en g, qu'en oy ; le pic de compensation apparait ainsi avec un contraste
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meilleur que sur la Fig I11-3.1.

En conclusion, on beuf constater que les effets de polarisation
ont une grande importance pour le schéma de niveaux étudié ici et qu'ils ont
des conséquences trés intéressantes : le pic de compensaTiOH'apparaiT en
polarisation 0, alors qu'aucune structure n'existe en champ nul sur cette

polarisation et il apparaff avec un trés bon contraste.

I11-3.3 Expériences en absorption . : !

Les schémas de niveaux correspondant aux expériences en absorption

sont reprééenfés sur la Fig 111-1.,3 (page 182).

Les spectres expérimentaux correspondant & la saturation de la
transition 6163 K et & la détection & 1,198 U sont donnés sur les Fig IlI-3.10
(polarisation oy, ) et I11-3.11 ( 0, ). Rappelons que ['on balaie la fréquencew
du laser pompe et non celle du laser sonde (plage de balayage trop |imitée).
Les spectres ont la méme allure que si on balayait la fréquence sonde mais

I'échelle en abscisse est augmentée dans un rapport :
1

—= . (111-3.5)
0 6163 A g

~ En champ magnétique nul, le doublet Autler Townes appafaif sur

" la polarisation d/' (ce qui est en accord avec la discussion de § 111-3.2
puisque la transition sondée est une TransiTion‘O—l). Aucune structure n'apparait
en champ nul sur la polarisation o;. mais, pour des valeurs croissantes du
champ, on observe la montée d'un pic'é la fréquence centrale ; lorsque la vateur

optimale (ici B=80 G) est dépassée, le pic s'élargit puis se dédouble.

Ces spectres sont trés voisins des spécTres observés en “f | uorescence
(Fig 111-3.8 et 111-3.9). Ce fait a une interprétation trés claire : les
effets dus aux'déplacemenfs des niveaux d'énergie debl'afome (effets contenus
dans le diagramme de fréquence et discuféé dans la deuxiéme partie de la thése)
sont exactement les mémes pour une déteciion en fluorescence ou en absorption.
Les seules différences entre les specTres,diabsorpTion ou de fluorescence
proviennent des effets de population (absents en fluorescence, Qrésenfs en

absorption) et se manifestent essentiellement dans les ailes du spectre. On peu+
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les interpréter de la maniére suivante : en |'absence de laser;pompe,

la population du niveau 153 est beaucoup pIus grande que celle des niveaux
2p, et 253 (voir Fig I11-1.3); en présence du laser pompe, |'absorption’

du laser sonde est donc essentiellement proportionnelile a la population

ramenée du L dans le 2p, par le laser- et le specfre.d'absorpfioh a donc une
largeur en fréquence de |'ordre de w, . Par contre les signaux de fluores-
cence des Fig 111-3.8 et 111-3.9 sont proportionnels & une population non
couplée au laser et les spectres onT‘donc une largeur en fréquence de

I'ordre de A. '

Bien que le faisceau sonde soit focalisé au mieux ( We = 30 u

pour une décharge de 4cm), le waist du faisceau pompe'(wp=33011) n'est pas
beaucoup plus petit qu'en fluorescence (ot il valait 400 p) ;.en effet, avec

un waist plus petit, la dispersion des valeurs de w, devient trop importante
(les spectres onT'alors une "forme triangulaire" comme les SpécTres de fluores-
cence de la Fig 111-3.3). Nous obtenons dans ces conditions upe fréquence

de Rabi W, de l'ordre de 250 MHz et une dispersion relative (voir |'équa-

tion 111-2.10).
: \ ) :

= : = 89 -
Aw, / w, ¥ /Wp 8% (111-3.6)

La détection en absorption ne nous a donc pas permis d'augmenter

sensiblement w ; elle nous a par contfre permis de diminuer la largeur

1 .
homogéne ; on remplace en effet la largeur d'analyse du Fabry Pérot ( v 15 MHz)

par la largeur spectrale du laser HeNe ( v 1MHz) et on peut de plus dfminuer

la iargeur collisionnelle en travaillant & basse pression (0,35 Torr pour les
enregistrements des Fig 111-3.10 et 111-3.11). Pour mesurer la largeur de la
résonance de compensation, on peut garder fixe la fréquence du laser pompe et
balayer le laser HeNe (plage de balayage de 150 MHz). La figure 111-3.12 donne
les spectres en'polarisafion 0, en champ nul (aucune sTrucTLre ) et pour la
valeur optimate du champ magnéfique. La largeur a mi hauteur de la résohaﬁce de

compensation est sur cette courbe de 20 MHz.
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Fig III-3.12 : Lo
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Les spectres expérimentaux correspondant & la saturation de la
transition 6163 K et & la détection & 1,177 u sont donnés sur les Fig [1i-3.13
( oy~ ) et 111-3,14 ( 0y )..lls sont pratiquement identiques & ceux corres-
pondant & la détection & 1,198u & condition d'échanger les roles de o, et
gi ; en effet , la détection se fait ici sur une Traﬁsifion'1-l {(voir

le § 111-3.2).

[11-3.4 Schémas de niveaux olu plus de trois sous niveaux sont couplés au

laser

Nous avons regroupé dans ce paragraphe les résultats de deux
. o]
expériences , |'une en fluorescence (schéma 6096 A / 7245 A de la Fig 11t=1.2);
| 'autre en absorption (schéma 6096 R / 1,152 y de la Fig 111-1.3) qui corres=-

o
pondent & une situation ol le laser, accordé & 6096 A et de polarisation ©

sature la fransition entre 154 (J=1) et2 Py (J=2) . Alors que frois sous

niveaux seulement étaient coupl&s au laser dans toutes les expériences décrites

Jjusqu'ad maintenant, il y en a huit ici (Fig 111-3.15) !

2pJ=2

Fig ITI-3.15 : Les huit sous niveaux Zeeman du 2p, et du Is

et
les couplages entre eux. |

4
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Bien que la situation soit plus compliquée que précédémment, on

~ peut , par la méme méthode graphique, faire une étude quantitative et non
perturbative du probléme. Le diagramme de fréquence est consTrui+ dans la
thése de 3éme cycle de Marc Himbert . Nous voulons juste montrer ici que |'on
peut comprendre |'allure des spectres et qu'il existe encore des résonances

de compensation.

Nous donnons les résultats expérimentaux obtenus en fluorescence

o
(détection de la fluorescence & 7245 A) sur les Fig 111-3.16 (polarisation de
" détection o, ) et 111-3.18 (o, ) . Les spectres théoriques correspondant
sont représentés sur les Fig 111-3.17 et 111-3.19, On constate un bon accord entre

les spectres expérimentaux et théoriques. On voit en particulier que, malgré
la complexité des structures, on comprend bien le nombre et la position des

résonances. ) . _ i

Nous avons vérifié, enaiculant les spectres théoriques correspondants,
que ces résonances apparaitraient beaucoup plus nettement si la fréquence de

Rabi w, était plus grande ou la largeur homogéne y plus petite.

C'est d'ailleurs ce que démontrent les résultats expérimentaux

obtenus en absorption (& 1,152 u) et représentés sur les Fig 111-3.20 (polari--
sation o, ) et [11-3.21 ( di ). En effet, comme nous |'avons souligné dans le
§ 111-3.3, nous pouvons obtenir, dans les expériences d'absorption, une fréquence

de Rabi- légérement plus grande et une largeur homog&ne beaucoup plus petite que
dans les expériences de fluorescence et les résonances de compensation apparaissent
effectivement trés clairement sur les spectres en absorption des Fig 111-3.20 et
Fig 111-3.21. '

Notons que les spectres sont différents sur les deux polarisations mais
de fagon moins spectaculaire que dans les paragraphes précédents; en particulier,

les doublets Autler Townes en champ nul apparaissent pour les deux polarisations.

La conclusion de ce paragraphe est que ['effet de compensation n'est pas
limité aux situations ol trois sous niveaux seulement sont couplés au laser '
(saturation d'une TransiTion'O-l par un .laser de polarisation o ). Nous avons
démontré (expérimentalement et théoriquement) que cet effet existe aussi lorsque
les moments éinéfiques sont plus élevés, les spectres obtenus ayant toutefois une

structure plus compliquée.
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CHAPITRE 1ii-4

CONCLUSION

l
A ]

Les spectres que nous avons présentés dans le chaplfre precedenf
me*fenf en évidence sans ambiguité le phénoméne de compensation de |'effet Doppler
par des déplacements lumineux dépendant de la vitesse. Ceci est particuliérement
frappant pour les expériences en fluorescence puisqu'il n'y a dans ce cas aucun
effet de population ; les structures étroites observéesAproviennenT uniquement
des déplacements lumineux du niveau final de la transition. Mais le phéﬁoméne de
compensation se manifeste aussi sur les spectres d'absorption, conduisant & des
structures trés voisines de celles observées en fluorescence. Les résultats obtenus

sont en parfait accord avec les prévisions théoriques (présentées dans le § 11-4),

Dans toutes ces expériences, |la compensation de |'effet Doppler
n'a concerné qu'une fraction des atomes de la cellule (cbmpensafidn partielle).
En effet, la puissance laser utilisée n'a jamais dépassé 250 mW (@ la sortie
du laser); nous nous sommes limités a des focalisations du faisceau pompe telles
que_lé dispersion Awl de w, ait un effet faible sur Ies.specfres ; Nous avons
ainsi obtenu des fréquences de Rabi de |'ordre de 200 & 250 MHz bien inférieures

d la largeur Doppler.

On pourrait donc obtenir une compensation plus importante si ['on
disposait d'une puissance laser plus grande. En effet, si |'on appelle A ['augmen-

N

‘tation du signal due & |'effet de compensation
AonCa /oy 0P (I11-4.1)

(refation |1-4.31 page 173) . Or | '
wy v APy | C-a.2)

(P est la puissance de pompe eT wpy le "waist" de pompe). On pourrait donc penser
que quand on augmente la puissance, A augmente comme P”3 . En fait , si on

augmente P sans modifier w. la dispersion Aw, augmente ce qui peut amener

p’
une diminution du signal. On montre dans |'appendice A3 que pour toute valeur de P,

1/8

Il existe une valeur optimale de Wo qui varie comme P en fonction de P. La
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valeur optimale de w, varie donc comme P3/8 (d'aprés 111-4.2) et celle de A
comne P1/4 (d'aprés [i1-4.1). On obtient aussi (appendice A3) la dépendance
de Aopt Vis & vis de y et de "waist" du faisceau sonde, autrement dit de la

longueur £ de la décharge (d'aprés |11-2,10).
’ p 1/4

A v ) (111-4.3)

opt

2y?

Cette valeur est bien sur d'autant plus grande que Yy est petit ; d'autre part
on peut mieux focaliser les deux faisceaux quand la décharge est plus courte et

A est alors plus grand. Ces raisonnements ne sont. bien sur valables que si le

résultat obtenu par (111-4.3) est inférieur @ la valeur limite conrespondant &
la compensation compléte (équation |1-4,22)
5(1—5) A » :
A“m = = T | (hi1-4.4)
En effet, quand on atteint cette valeur limite, il ne sert plus

a rien d'augmenter la puissance.
Si 1'on disposait d'un laser en anneau (puissance monomode d'environ
1,5W au lieu de 250 mW actuellement), on gagnerait seulement un facteur

1/4

L2 )7 - 1,6

0,25

En travaillant dans |a cavité laser ol dans une cavité en anneau

-

extérieure & la cavité laser, on pourrait obtenir une puissance supérieure & [OW
o ; .

et un facteur

1/4

9y -5

0,25

On pourrait enfin obtenir des puissances beaucoup plus grandes
(10 kW) en utilisant un laser 3 coloranf.pompé par flash [ Dn 5 ] qui fournit des
impulsions de durée ( Vv 1 us) beaucoup plus longue que les temps caractéristiques
du systéme atomique. La compensation ne serait bien sur réalisée que pendant
la durée de I'impulsion, mais la puissance serait alors suffisante pour que la

compensation soit compléte (A donné par |11-4.4).

La compensation de 'effet Doppler permet de réaliser un milieu
atomique présentant des caractéristiques trés intéressantes. On vient de voir

que le signal est augmenté dans un rapport qui peut &tre de |'ordre de A /y -
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Rappelons de plus que si les déplacements lumineux compensent |'effet Doppler
dans une direction, ils le doublent dans la direction opposée (voir la discus-
sion des pages 169 et 170) ; le milieu atomique présente donc une anisotropie

avant arriére considérable,.

Ces caractéristiques pourraient donner lieu & diverses applications.

Supposons par exemple que |'on parvienne & compenser |'effet Doppler sur une

transition amplifiante (Fig t11-4.1)

Fig III-4.1 : On sature la transition ba ; on réalise la compensation
de l'effet Doppler sur la transition ca amplifiante
(population de ¢ plus grande que celle de a)

La compensation de |'effet Doppler se manifesterait par une augmen-
tation du gain dans la direction avant (pour une configuration repiiéefelle que
celle de la Fig Il11-4.1 ; dans la direction arriére pour une configuration dépliée).
‘L'effet de compensation pourrait donc permettre de diminuer le seuil d'oscillation
d'un milieu laser, de déclencher une oscillation sur ca en appliquah¢ un laser
saturant ba ; on pourrait aussi utiliser I'anisotrope avant-arriére pour obtenir

une oscillation unidirectionnelle dans une cavité en anneau.

On peut penser mettre de tels effets en évidence sur les transitions
a 1,152y , 1,177 u et 1,198 g4 du Néon (transitions étudiées en absorption dans
le § 111-3.4). En effet , ces transitions sont amplifiantes dans certaines conditions
(c'est le principe de fonctionnement du laser Helium-Néon). Pour réaliser une felle
expérience, il faudrait vaincre plusieurs difficultés. On ne peut d'abord utiliser
les mémes transitions que précédemment pour provoquer les déplacements lumineux.
En effef, supposons par exemple que |'on sature la fransition a 6163 K pour »
compenser |'effet Doppler a 1,198 u (Fig Il11-1.3). La saTuraTion'§ 6163 R ramenerai

dans le niveau 2p, une fraction importante de la population du niveau. 1S3 trés peuplé
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ce qui supprimerait |'inversion de population a 1,198 4 . |}l faudrait donc plutot
provoquer les déplacements lumineux en saturant une transition couplant 2py

a des nivéaux vides situés plus haut en énergie. De telles transitions existent dan:
le Néon (niveaux 4d, longueurs d'onde autour de 6000 K ) mais les forces d'oscil-
lateur correspondantes sont bien sur moins bonnes. Une difficulté plus importante
provient du fait que les milieux laser He-Ne correspondent & des largeurs collision-
nelles assez élevées (pression d'Hélium égale a plusieurs Torr) et a une longueur
de décharge assez grande (au moins plusieurs dizaines de centimétres pour 1,198u );
d'aprés (111-4.3) ceci limite beaucoup |'augmentation du signal due & la compen-
sation . I] semble donc exclu de réaliser une valeur de A élevée, sauf si 1'on
disposait d'une puissance considérable (laser a flash ). Notons toutefois une
circonstance trés avantageuse : les applications évoquées plus haut concernent

poﬁs la plupart des effets présenfanf des seuils : une variation faible de A (de
_10%lpar exemple) peut donc avoir des conséquences spectaculaires si elle permet

de franchir ce seuil.

De tels effets de déclenchement unidirectionnel provoqué par la
compensation de |'efféet Doppler ont été récemment observés sur des signaux de
superradiance. L'expérience a été réalisée au MIT [ Bf 3 1 sur une vapeur de

sodium avec le schéma de niveaux représenté sur la Fig. |11-4.2,

Fig. IIT-4.2 : Schéma des niveaux dans 1'expérience
du MIT [ Bf 3]
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, Les niveaux 3D sont peuplés par absorption’a deux photons a
partir du niveau fondamental 351/2 ( A =689 nm). L'inversion de population
ainsi réalisée sur BD-SP;/Z peut étre ajustée de fagon a &tre au dessous

ou au dessus du seuil de superradiance. La tfransition couplant 3P3/2 au doublet

de structure fine 4D3/2- 405/2 est saturée par un laser & 659 nm, ce qui

- provoque la compensation de |'effet Doppler sur la transition 30-9‘3P3/2. La

sTrUCfure fine (1,05 GHz) du niveau 4D joue le méme réle que l; sTﬁucTure

Zeeman dans nos expériences. Cette expérience a permis de vérifier expérimentalement
que |'effet de compensation permetta it de diminuer le seuil de superradiance et

que |'effet pfésenTafT une grande anfsofropie (diminution du-seuil vers I'avant,
augmentation du seuil vers l'arriére). Si I'inversion de population est réglée
juste au dessous du seuil en | 'absence du laser & 569 nm, |'application de ce

laser déclenche la superradiance dans la direction avant ("unldirectional Iight

by light switwhing").

On pourrait encore envisager d'autres applications : observation
dans ie domaine'opfique de phénoménes transitoires (superradiance, transitoires
cohérentes,....) sur des temps longs (plusieurs dizaines de nanosecondes) grace &
la suppression du déphasage Doppler ; augmenfafidn importante daqsiune‘direcfion

bien déterminée des effets dispersifs (rotation Faraday par exemple).... .

Ainsi , la méthode de compensation de |'effet deplér par les
déplacements lumineux dépendant de la vitesse, bien qu'elle ne paraisse pas pouvoir
rivaliser dans le domaine des applications spectroscopiques avec les méthodes
‘Classiques telles que la spectroscopie de saturation [ Bb ] ou | 'absorption &
deux ou plusieurs photons [Bc ] , peut avoir d'intéressantes applications
parce qu'elle permet de créer des milieux atomiques aux propriétés Inhabituelles :
émission sans effet Doppler dans une vapeur dont la densité est beaucoup plus:
grande que celle d'un jet atomique, controle du gain sur une transition par
I'applfcafion d'un laser sur une transition partageant un niveau commun,

anisotropie avant arriére considérable.
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ANNEXE 2

NOUVELLES RESONANCES APPARAISSANT DANS LA SPECTROSCOPIE,

D'ABSORPTION SATUREE DES SYSTEMES A TROIS NIVEAUX
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We report the experimental observation of new resonances in saturated absorption spectra of aJ = 1 to J = 0 transition
of Ne atoms in a static magnetic ficld. These resonances, which are distinet from the well-known Zeeman and cross-over
" resonances. result from the modification.of stimulated Raman processes by the simultancous resonant saturation of an
optical transition. The light-shifts of the various resonances are also studied.

1. Introduction

Saturated absorption spectroscopy [e.g. 1], with
its recent developments [e.g. 2}, is now a general
and powertul method for investigating atomic struc-
tures. Narrow sub-Doppler resonances are observed
on the absorption (or dispersion) of a detection beam
when atoms are simultaneously interacting with a
counterpropagating pump beam.

An interesting situation occurs when optical tran-:
sitions joining a level b to two sublevelsz and 2’ of a
different level are considered. The structure ¢ — @'
can-be measured by comparing the two sub-Doppler
saturation resonances ab and a'b. It is well-known
that halfway between these two resonances, one ob-
serves a so-called ““cross-over” resonance corresponding
for example to the modification of the absorption on
ab due to the saturation of @'b. We show in this paper
that it is possible to observe two extra resonances
which are twice farther from the cross-over than the
two resonances ab and a'b and which, to our know-
ledge, have not yet been predicted or reported.

We interpret these new resonances as related to a
modification of the stimulated Ramun processes be-
tween ¢ and &' (involving one photon from both
counter-propagating beams) due to a simultaneous
resonant saturation of ab or a'b (by the pump bean'’,
Therefore, these resonances, which we will call from
now Raman type resonances, involve at least two

184

pump photons, and require higher intensities of the
pump beam than the ab,a’b and cross-over resonances.
We should point out that in 2-level systems, if pro-
cesses involving niore than one detection photon are,
as in this paper; excluded (weak detection beam),
higher order processes (with respect to thei pump beam)
don’t give rise to any new structure (they produce only
a power broadening). This clearly distinguishes the
Raman type resonances described in this paper, which -
are specific of 3-level systems and which do not require
an intense detection beam, from other higher order re-
sonances which can also be observed on 2-level systems
but which involve at least two photons from the detec-
tion beam, or use for the pump a standing wave rather
than a running one [3].

In this letter we will restrict ourselves to a simple
discussion based on the consideration of population
holes. It is well known that the dynamical Stark split-
ting produced by the intense pump beam plays an
important role for a quantitative understanding of the
width and the depth of the saturation dip [4]. We
have performed a complete calculation of saturated
absorption of 3-levels systems based on the dressed
atom approach and the use of frequency diagrams,
which contirms all the conclusions of this-paper-[5].
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2. Experimental set up

Our experiment has been done on the transition 2p 3
(/=0) to 154 (/=1) of 20Ne a1 6074 A (Paschen nota-
tions). A weak d.c. discharge (/ = 20 mA) is maintained
in a cell filled with 0.2 Torr of natural Ne. A solenoid
produces a static magnetic field By (up to 300 gauss)
parallel to the direction of two counterpropagating
beams, the pump beam and the detection beam (fig. 1a).

With such a geometry, the excitation and detection

. polarizations can be only a superposition of ¢* and

07, so that only three levels are involved (fig. 18):
- a(lsy, m=—1),a'(1s4, m=+1), b(2p3, m =0). The
two Zeeman components of the optical line ab and
c'b correspond respectively to the polarizations o*
and o~ . Such a 3-level system presents the following
two advantages. First, the Zeeman splitting 25 between
a and @’ can be changed by varying By (26 = 4.1 MHz/
gauss). Second, the ratio K/K ' of the two Rabi fre-
quencies K and K' characterizing the coupling of the

pump laser with @b and a’b can be adjusted by changing.

the relative amount of ¢* and ¢™ in the pump polari-
zation. _

The two laser beams come from the same dye laser
and have a frequency w, close to the atomic frequency
ty in zero magnetic field. The power of the pump beam
is of the order of 100 mW, the detection beam being
attenuated at least by a factor 200 in order to avoid
any saturation effect due to this beam. The pump

beam is chopped and the synchronous modulation of
detection beam recorded versus w .

m=0 N
Pump Discharge Detection /\ H
beom cell beam / \ [
—f ) /' \g- !
-—1_ Pr——— ot/ \ 1 Wo
pas— / \ i
Photocell [ / \ )
+1 / P ;
m= [ R— Qv ? 28
[ p—" v
a
1 J=1
(a) 5 (8)

Fig. 1. a) Relative disposition of the static magnetic ficld Bg
and of the two counterpropagating pump and detection beams,
3) Energy level scheme.
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3. Saturation resonances

In order to understand the v:iriops resonances
which can be observed on the absorption of the detec- -
tion beam, it will be'usetul to introduce first the fre-
querncies

()

which are the apparent frequencies of the pump and
detection beams in the rest frame of an atom of velo-
city v. For certain values of w; only (wh)ich actually
give the position of saturation resonances) it is possible
to find a velocity v such that the corresponding atoms
interact resonantly with both beams. '

The simplest saturation resonances correésponds to

wp(v) = w (1+v/c), wyv) =w (1-vfc),

. a situation where both beams are simultaneously reso-

nant on the same Zeeman transition, a’ b for example
(fig: 2a). The saturation of a'b by the o™ component

~of the pump beam (double-arrow) reduces the absorp-

tion of the 6~ conponent of the detection beam
(single arrow). Such a resonatice occurs for wp(v) =
wy(v) = wy — & which, according to (1) gives w; =

wy — 8; u=0. A similar situation appears for w; =

wy +8, v=0 (saturation of ab). Another type of reso-
nance is the cross-over resonance appearing when two
different transitions sharing a common level are simul-
taneously and resonantly excited. For example (fig.26),
the saturation of @b by the ¢* component of the pump
increases the population of b and, consequertly, re-
duces the absorption on a'b of the ¢~ c9|1111(1|1c111 of

" the detection beam. The position of this resonance is

given by w,(V) = wp + 8, wy(v) = wg — § ie., according
to (1), wp = wy, vfc = 8/wy, [exchanging the polariza-
tion of both beams gives the same resonance at wy =
wp but with vfe = —8/w, 1. ’

(a) : B

Fig. 2. Resonant processes occuring in the Zeeman saturation
resonance a'b (a), and the cross-over one (8). Double arrows:
pump photons. Single arrows: detection photons.

185



Volume 30, number 2

The new resonances studied in this work correspond
to higher order processes involving at least two pump
photons (but only one detection photon). As the pre-

" rious resonances, they appear for values of wy such
that two processes can be simultaneously resonant for
the same atom* for example those of fig. 3a. There is
first a stimulated Raman process between ¢ and @’
(either from a to a’ by absorption of a ¢* pump
photon and stimulated emission of a ¢~ detection
one, or symmetrically, from a' to a by the reverse
processes). On the other hand, we have also a reso-
nant saturation of @'b by the 6~ component of the
pump which reduces the population of &’ and conse-
quently, modifies the balance between the two sym-
metric Raman processes ¢ - 4’ and &'~ ¢ in favour of
the first one, producing an amplification of the o~
component of the detection beam, or, equivalently,

a reduction of its absorption. The two resonance con-
ditions wp(v) — wy(v) = 28, wp(v) = wy~ 5 give
[according to (1)], wy = wqy — 26, v/c = +8/cwy . One
would get similarly, for the processes of fig. 38, wy =
wot28,vfc=—8/wy .

If we restrict ourselves to very weak detection
beams, and consequently, to processes involving only
one detection photon, one can easily show that there
are no-other resonances than the five previously dis-
cussed and occurring at wy, wgt 8, wy+28. The single
detection photon is necessarily involved, either in an
optical resonance, and then the pump photons must
be resonant with the same transition (fig. 2a), or with
the other one (fig. 288), or in a resonant Raman process,

¥ This situation reminds the one studied by Woerdman and
Schuurmans [6] where one observes cross-resonances between

one and two-photon absorption processes in a three level system

with a nearly resonant intermediate leve.

(a) (g-

Fig. 3. Resonant processes occuring in the new Raman type
resonances: wq — 26 (), and wqg +26 (B).
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in which case the second resonant process can be only
an optical resonance for the pump (fig. 3). Any higher
order process (with respect to the pump) would
correspond to additional absorptions and stimulated
emissions of pump photons, leading to well known
radiative effects (power broadening and light shifts).

4. Experimental results

In order to simplify the spectrum, we have first
taken a pure polarization for the detection beam (¢~
for example), so that the resonances (430 +6 and wq +
26 disappear. It must be pointed out however that
the pump beam must contain both polarizations o*
and ¢~ if one wants the Raman type resonance wy—
256 to be observable (see fig. 3a). The relative amount
of o* and ¢~ re¢mains a free parametet which is opti-
mized, according to the following considerations,

Let’s first show that the ratio of the amplitudes of
the two resoniices w, — 26 and wq — § is of the order
of (K/6)2. In both cases (see fig. 2a and 3a), the reduc-
tion of the population of @' due to the saturation of
a'b by the pump is the same. But the height of the
Raman type resonance is proportional, not only to thé
intensity of the detection beam, as the Zeeman reso-
nance, but also to the intensity K2 of the ¢* compo-
nent of the pump beam divided by the square of the

. energy defect 28 of the non resonant intermediate

state appearing in the Raman process of fig. 3a. It
follows that X must be taken as high as possible.

On the other hand, the width of thé various reso-
nances are determined by the power broadening due
to the resonant component of the pump, which is the
0% component for the cross-over (width X) and the 0~
one for the Zeeman and Raman type resonances
(width K'"). If one wants the Raman type resonance
to be well resolved from the stronger Zeeman resonance,
one must therefore take their commori width X' small
compared to their splitting 8, but not smaller than the
homogeneous width v if one wants to maintain an
appreciable saturation of a'b by the ¢~ component
of the pump. To summarize, the pump polarization
must be very close to o (K as large as possible) and
adjusted so that K’ ~ .

One can see on fig. 4 some experimental curves
obtained in such conditions. They clearly demonstrate
the existence of the Raman type resomances. The two
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narrow Zeeman and Raman type resonances move
when the static field By, is increased, contrarily to the
broad cross-over one. As predicted above, the height
of the Raman type resonance decreases when 8 is
increased.

One can also detect the modulation of the previous
signal in phase with a smail modulation of the static
field around By The cross-over resonance, which is
By -independent, disappears whereas the Zeeman and
Raman type resonances remain as two narrow disper-
sion shaped curves (see fig. 5). Such a signal has been
used for measuring the position of the Zeeman and
Raman type resonances versus §. The experimental
points represented on fig. 6 show an important devia-
tion from the linear laws wy — 6§ and wy —28 pre-
dicted above (dotted lines of fig. 6). In particular, at

B,.210G

SIGNAL (arb. units)

11¢6

36

,,—//\\~__—/4“//. \\\\‘m\‘_

LASER FREQUENCY_|

Fig. 4. Saturated absorption signal (arbitrary units) versus
laser frequency wi for various magnetic fields Bo.C, Z. R
respectively indicate the cross-over. Zecman and Raman type
resonances for 20Ne. The Zeeman resonances for 22Ne, ap-
pearing on the left side (higher frequencies). fix the frequency
scale (isotopic shift equal to 1704 MHz).
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ZtNe
PNy
z R
R

LASER FREQUENCY

Fig. 5. Modulation of the saturated absorption signal (arbitrary
units) in phase with a small modulation of the static ficld around
Bo = 165 G versus laser frequency wi,. The cross-over reso-

"nance. whicl'is Bg-independant, disappears. The Zeeman (2)

and Raman type (R) resonances of 20Ne and 22Ne remain as
dispersion shaped curves. .

2iMAN SPLITTING
(WHz)

/ .
7/ ~100 - 408 LINE POSITION (MN1)
e " N N

Fig. 6. Positions of the Zeeman (Z) and Raman type (R) reso-
nances of 20Ne (with respect to the atomic frequency in zero-
field) for various Zeeman splittings 8 . The dotted lines repre-
sent the linear laws, wg ~ & for Z and wg — 26 for R. The ful
lines give the theoretical light-shifted positions. The crosses
arc the experimental results.
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low magnetic fields, the shift of the line may be as
large as the Zeeman effect. These deviations are actually
due to light shifts. Coming back to fig. 2« and 3a, one -
sees that the ¢* component of the pump beam, which
is non resonant on the transition ab (by an amount
—26) is responsible for an upwards light shift € =
(K/2)2/26 of level b and for a downwards one, —e, of
level a (the light shift produced by the much weaker

o~ component of the pump beam is negligible). Intro-
ducing these light shifts in the resonance conditions
written above, one easily deduces the shifted positions,
wq — & + € for the Zeeman resonance and wgy — 26 +
(€/2) for the Raman type one. These theoretical predic-
tions represented by the full lines of fig. 6 are in ex-
cellent agreement with the experimental points.

5. Conclusion

We have demonstrated the existence of new reso-
nant structures in saturated absorption spectra of 3-level
systems. We have identified the physical processes at the
origin of these new resonances and checked the theore-
tical predictions concerning in particular the light shifts.

These new resonances always exist in saturated ab-
. sorption spectra of 3-level systems even if the experi-
mental conditions are not, as here, optimized for having
them resolved from the main resonances. At high pump

188

OPTICS COMMUNICATIONS

August 1979

intensities, it could be necessary to take them into ac-
count for an accurate analysis of the lineshape of the
main lines, in particular in ultra high resolution spec-
troscopy of multilevel systems, or in frequency stan-
dards. ,

We would like to thank M. Ducloy, M. Dumont and
C. Borde for helpful comments.
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Time Correlations between the Two Sidebands of the Resonance Fluorescence Triplet
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A new type of time correlation analysis of resonance fluorescence is presented. A
strontium atomic beam is excited by a 28-A-off-resonance laser. The photons of the two
sidebands of the fluorescence triplet aré shown to be emitted in a well-defined time or-
der. A simple interpretation of this effect is given which impiies a quantum jump of the
atom from the lower to the upper state through a multiphoton process.

PACS numbers: 32.80.Kf, 32.50.+d, 42.560.+g

Resonance fluorescence (i.e., scattering of
radiation by free atoms irradiated by a resonant
or quasiresonant laser beam) has been extensive-
ly studied during the last few years, First, it
has been predicted! and observed? that, for two-
level atoms and at high laser intensitics, the
fluorescence spectrum consists of three compo-
nents (fluorescence triplet). More recently, the
distribution of time intervals between photoelec-
tric counts recorded on the scattered light has
been measured, giving evidence for an antibunch-
ing of the fluorescence photons originating from
a single atom,?

These two types of experiments emphasize, re-
spectively, the frequency or time features of
resonance fluorescence. One can also consider
the possibility of a mixed analysis dealing with
the time correlations between fluorescence pho-
tons previously selected through frequency fil-
ters? (the frequency resolution Av introduces, of
course, an uncertainty af=(Av)”! in the deter-
mination of the emission time), If, for example,
the three components of the fluorescence triplet
are well separated (their splitting £ being much
larger than their widths y), one can use filters
centered on any one of these components and hav-
ing a width Av such that y «< Av « Q. With such
filters, it is possible to determine which com-
ponents of the triplet the detected photons are
coming from and, simultaneously, to study the

statistics of the emission times with a resolution
At better than the atomic relaxation time 3%,

In this Letter, we report the first experimental
investigation of time correlations between fre-

-quency-filtered fluorescence photons. In this ex-

periment, the detuning 6=w, - w, between the
laser and atomic frequencies w; and w, is much
larger than the Rabi nutation frequency w, (off-
resonance excitation) so that the splitting £ = (w,?
+6%)Y2 ig simply equal to the detuning 8, The
three components of the triplet are therefore
located at w; for the central component (Rayleigh
scattering) and w,=w; +Q 2w, - w, and wy=w,
- Q=w, for the two sidebands. The experiment
hereafter described shows that the photons of
these two sidebands, selected by two filters cen-
tered at w, and wg, are correlated and emitted

in a well-defined order (w, before wp).

We use a strontium atomic beam ('S, -'P, reso-
nance line; A,=460.7 nm) irradiated by the 28-A-
off-resonance blue line of an argon-ion laser (A,
=457.9 nm). The multimode-laser light (1 W
power) is focused onto the atomic beam (laser-
beam waist less than 10 um) and focused back by

‘a spherical mirror in order to double the laser

intensity in the interaction region. ln these con-
ditions, the Rabi nutation frequency w, is much
smaller than the detuning 6 (w,/27=80 GHz and
6/2r7=4000 GHz) and the central line of the fluo-
rescence triplet is about 10 (i.e., 46*°/w,?) times
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more intense than the two sidebands (the wave-
lengths of which are A ,=455.1 nm and A z=21,).
The experimental setup (described in more de-
tail elsewhere?) is sketched in Fig. 1. The den-
sity of the atomic beam can reach 102 atoms per
cubic centimeter. The fluorescence light is col-
lected by wide-aperture aspherical lenses (£/0.8).
Bicone-shaped baffles have been found appropri-
ate to reduce the detected stray light to a level
smaller than the Rayleigh fluorescence light.
The two sidebands are selected in the two detec-
tion channels, respectively, by a grating mono-
chromator tuned on x , and an interference filter
designed for A, The stray light and the Rayleigh
fluorescence light (both at the laser wavelength)
are well rejected by the two filters (the trans-
mission at the laser wavelength compared to the
maximum transmission is 3 X104 for the mono-
chromator and 10-° for the interference filter).
The photomultiplier dark rate is small enough to
be ignored. The overall detection efficiency (in-
cluding collection solid angle, filter transmis-
sion, and photomultiplier quantum efficiency) is
of one count per 500 emitted photons. The pulses
from the two detection channels are aniplified
and shaped. They then drive a time-to-amplitude
converter (TAC) connected to a pulse-height
analyzer (PHA) which accumulates the number
of detected pairs as a function of the detection
separation time. [The cable delays are adjusted
so that a null separation time yields a point in
the middle range of the spectrum which therefore
exhibits negative as well as positive values for
the delay 7 between the emission of the two w ,
and w, photons,

. Start "N
T.AC. I— P.H.A, @
Stop - -
baffles
interference
monochromator filter
— PM 1 >l 1 PM 2
| | =
vacuum
chamber
laser beam

FIG. 1. Experimental setup. The strontium atomic
beam is along the axis of the vacuum chamber (PM,
photomultipliers; TAC, time-to-amplitude converter;
PHA, pulse-height analyzer).
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A typical result is shown in Fig. 2(a). The
large signal which stands out above an accidental
coincidence background indicates that the emis-
sions in the two sidebands are strongly corre-
lated. In addition, the abrupt rising of the signal
across the null delay 7=0 means that the two
correlated photons are emitted in a given time
order: the photon in the sideband w , before the
photon in the sideband wg Then, the correlation
signal decreases exponentially with the delay 7.
The measured time constant (4.7t 0.2 ns) coin-
cides with the radiative lifetime of the upper
level 'P, of strontium.® The background is main-

" ly due to accidental coincidences between pho-

tons at the laser frequency not rejected by the
frequency filters.

In order to check the importance of the fre-
quency selection at the sideband wavelength, we °
have varied the wavelength of the monochromator
[Fig. 2(b)]. Shifting it towards the laser wave=
length increases the background because of a
poorer rejection of the Rayleigh and stray light.
The signal exhibits a maximum at the expected
wavelength A , proving that the signal is due to
the sidebands of the triplet, We thus get experi-
mental evidence for the sidebands of the fluores-
cence triplet in conditions where they are 104
times weaker than the central component. The
excellent signal to background ratio emphasizes:
the interest of correlation methods since the side-
bands could not be easily detected in the frequen-

(a) (b)

Number of detected pairs

~
. L ;
.,"".‘-\',\‘."?ﬂ - "'.‘.:":'.. " d
. -""Q'—Background
0 Delay “A -5A A, A

FIG. 2. (a) Typical experimental curve giving the
number of detected pairs of photons (w,, wy) us a funce-
tion of the emission delay. The maximum channel height
is 1000 counts for an accumulation time of 6 h. The
channel width is 0.4 ns. (b) Variation of the signal and
background heights when the monochromator wavelength
is varied around A, -=4551 A.
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cy spectrum even with our high-rejection mono-
chromator,

We interpret now these results with a perturba-

tive approach which is valid since the laser is far
enough from resonance (the expansion parameter
€=w,/26 is equal to 107% in our experiment).” At
the lowest order, we have the elastic-Rayleigh-
scattering process [Fig. 3(a)] giving rise to the
central component of the triplet at w, (energy
conservation). The rate of this process is I'e?
per atom where I’ is the natural width of the
upper level e, It is proportional to the laser in-
tensity I;. The two sidebands are explained by
a nonlinear scattering process [Fig. 3(b)] in-
volving the absorption of two laser photons and
the emission of two fluorescence photons having
frequencies w, and w g linked by the energy con-
servation relation 2w, =w, + wps An intermediate
resonance cccurs when the atom reaches the
upper state ¢ after the absorption of the second
laser photon, This explains why w, and wg are
distributed in two gharp lines (width I'), respec-
tively, centered on w,=2w; -~ w, and wz= w,.
The rate of the whole process is I'e’ per atom
which means that the weight of each sideband is
proportional to I;2. The diagram of Fig. 3(b)
suggests to divide the scattering process in two
steps. First, the atom jumps from gto e by a
three~-photon process (absorption of w,, emission
of w,, absorption of w,) which takes place during
a very short time, smaller than 10-'? g in our
experiment (inverse of the energy defect 6 in the
nonresonant intermediate states). Then, the
atom spontaneously emits wg with a mean life-
time "8

This picture provides a simple interpretation of

FIG. 3. (a) First-order elastic~Rayleigh-scattering
process. (b) Second-order nonlinear scattering process
giving rise to the two sidebands of the fluorescence
triplet.

all experimental features such as the strong cor-
relation between the photons of the two sidebands
(they are emitted by pairs), the time ordering be-
tween them, and the exponential decay with a time
constant T""'., The “percussional” character of
the excitation of e suggests that, if a structure
exists in the upper level, the exponential decay

of the correlation signal may be modulated at a
frequency equal to the spacing between the sub-
levels, as in perturbed correlations in atomic or

" nuclear cascades.” Finally, two important fea-

tures of the experiment can be made clear. First,
it is not necessary to use a single-mode laser.
The intensity fluctuations do not destroy the cor-
relation signal since their correlation time (in-
verse of the laser bandwith) is long compared to
the characteristic time of the excitation process
6-%47% Second, as in the antibunching experiment,
the observed cortelation signal is due to pairs of
photons emitted by the same atom (single-atom
effect). Nevertheless, it has béen observed with
a great number N of atoms in the field of view (N
=2x10%), As a matter of fact; multiatom effects
(mainly Rayleigh-Rayleigh coincidences giving
rise to the background and proportional to N2¢%)
could overcome the signal (proportional to Ne¥)

" but they are reduced to a sufficiently low level by

the filters which reject the Rayleigh frequency ;.
As a conclusgion for this perturbative discussion
we can emphasize the unusual fact that the detec-
tion of the first filtered photon is a signature of
a quantum jump of the atom from the lower to the
upper state through a multiphoton process. Note
the difference with the situation where no filters
are used (antibunching experiment®) and where
the detection of one photon is associated with a
quantum jump from the upper to the lower state,
Finally, it seems interesting to point out sonie
similarities between the correlation signal de-
scribed above and those observed in atomic or
nuclear cascades a~b-c. In such a cascade, a
pair of photons at different frequencies is also
emitted with a given order (the photon associated
with transition a — b before the one associated
with & ~¢) and the correlation signal decreases
exponentially (with the radiative lifetime of b),
Actually, the analogy between these two situa-
tions is not fortuitous. Resonance fluorescence
photons may indeed be considered as photons
spontaneously emitted by the combined system of
atom plus laser photons interacting together, the
so called “dressed atom” which, as a consequence
of the quantization of the laser field, has an in-
finite number of energy levels forming a quasi-
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periodic array.!! A sequence of fluorescence
photons therefore appears as a cascade of the
dreased atom downwards its energy diagram,
Such a picture allows us to interpret the signal
here investigated as a radiative cascade signal,?
where the cascading system is not the bare atom
but the dressed one.
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CHAPITRE IV-1
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INTRODUCT {ON

Dans cette quatriéme et derniére partie, nous discutons la méthode
de calcul des spectres de vapeur qui est utilisée habituellement (pn se reportera
par exemple &.la référence [ Bd 5] ). Cette méthode, que I'on appellera ici la
méthode algébrique, est exposée dans le prochain chapitre (§ 1V-2), Elle est
fondée sur le fait que le spectre d'émission d'un atome peut &tre mis sous la
forme d'une fraction rationnelle. En utilisant les propriétés de décomposition en
€léments simples des fractions rationnelles, on peut donc exprimer le spectre
d'émission de la vapeur obtenu aprés intégration sur les vitesses en fonction
d'un certain nombre de résidus. L'expression ainsi obtenue sera appelée |' "expres~
sion algébrique" du spectre. Cette expression est habituellement utilisée
seulement dans la |imite Doppler ( w, << A ), mais nous verrons qu'elle peut éfre
généralisée @ w; >A; ainsi généralisée, |'expression algébrique décrit de
maniére exacte a la fois I'interaction atome-laser, |'effet Doppler et la relaxatio

et ceci, quelque soit la valeur de w, depuis w,;<<y jusqu'ad w,;>> A ,

La méthode algébrique présente toutefois un inconvénient important
elle ne permet pas de discuter qualitativement |'allure des spectres. Bien que tous
les effets soient contenus dans |'expression algébrique et apparaissent quand
on la calcule explicitement (sur ordinateur ol "& fa main" quand c'est possible),

il est en effet trés difficile de les prévoir simplement avant ce calcul explicite.

Nous disposons par contre d'une autre méthode, la méthode graphique,
dont nous avons vu dans la deuxiéme partie qu'elle était trés bien adaptée & la
discussion qualitative de |'allure des spectres et & |'exploration d'effets nou-
veaux. Elle nous a permis par exemple de retrouver simplement les conditions
d'observation d'un doublet Autler Townes @ la limite Doppler ( w;, << A ) et de
prévoir des structures nouvelles et intéressantes dans des champs plus intenses
( w; > Aou w, VA) ou quand la dégénérescence Zeeman de |'un des niveaux couplés
au laser est levée par un champ magnétique (systéme & trois niveaux étudié dans
te § 11-4). La méthode graphique permet de plus de calculer quantitativement les

spectres en tenant compte, par une convolution, de la largeur des raies d'émission
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Nous disposons donc de deux méthodes pour étudier les spectres
de vapeur et nous les avons en fait utilisées toutes les deux daés la deuxiéme
partie : la méthode graphique nous a permis de discuter divers effets physiques
et de dégager les conditions optimales d'observation des effets houveaux, mais
les spectres présentés en illustration de cette discussion graphique ont été

calculés par la méthode algébrique, mieux adaptée au calcul explicite.

Dans le chapitre IV-3 nous montrons en plus que ces deux méthodes,
si différentes a prféri, sont en fait trés voisines ; on peut en effet interpréter
la méthode algébrique par une généralisation dans le plan complexé de lta méthode
. graphique. On introduit dans ce but un diagramme de fréquence complexe ol les
fréquences d'émission, complexes, contiennent & la fois la position de la raie
(partie réelle) et sa largeur (partie imaginaire). La construction graphique
de la deuxiéme partie se généralise alors de fagon trés naturelle. au plan complexe
et on peut transformer |'expression algébrique pour lui donner une forme généralisar

" |'expression graphique" de la deuxiéme.partie.

Comme dans la deuxiéme partie, nous nous limitons ici aux cas

ol la population du niveau émetteur n'est pas couplée au laser.
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CHAPITRE Iv-2

LA METHODE ALGEBRIQUE

‘Nous exposons dans ce chapitre, le principe et les résulféfs de la
méthode algébrique. Nous rappelons d'abord (§ [V-2.1) que le specfﬁe d'émission
d'un atome peut é+re écrit sous la forme d'une fraction rationnelle (rapport de
deux polynomes). En utilisant les propriétés de décomposition en éléments simples
des fractions rationnelles (" méthode des résidus"), nous en déduisons ensuite
(§ 1V-2.2) une expression algébrique pour le spectre d'émission de |a vapeur.
Contrairement & ce qui est fait habituellement, nous tenons compte de |'effet
de la distribution gaussienne des vitesses, de fagon & ce que |'expression obtenue
soit valable pour toute vapeur du répporT w,/ A et pas seulement 3 la imite

Doppler (w,<< A).

IV=-2.1 L'expression rationnelle du spectre d'émission d'un atome

Le fait que le spectre d'émission (ou d'absorption) d'un atome
soumis 8 une excitation laser puisse &ftre écrit sous la forme d'uhe fraction ration-
nelle est démontré dans de trés nombreux articles ; On pourra se FeporTer par
exemple aux références|[ Bd 3,4,5 - Be 4 ] pour le spectre sur une fransition
partageant un niveau commun avec la transition saturée ou au calcul du triplet
de fluorescence par Mollow [ Ab 6] (voir aussi [ Ab 24 ] ) ou enfin au travail

de Haroche et Hartmann sur les spectres d'absorption saturée [ Bb 1]

Rappelons dans les grandes Iignes comment on peut démontrer cette
expression rationnelle. Le spectre d'émission s'exprime a partir des fonctions de
corrélation du dipole atomique (voir le calcul du spectre de fluorescence sur la

transition saturée dans la premiére partie de cette thése (§ 1-3.2 et § 1-3.4))

o]
S (, &L)=Re %J <DY(++1) DT(H)> exp (=i BT) dT (IV-2.1)
0

(D" et D~ sont les parties ascendante et descendante du dipole atomique : Re
N ;
signifie "partie réelle" , w est la fréquence d'émission dans le référentiel propre

de I'atome dans lequel le calcul doit étre mené ; on a fait apparaitre explicitement
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v
la dépendance du spectre par rapport a la fréquence apparente w, du laser

dans le référentiel propre de |'atome).

Le théoréme de régression quantique (voir § 1-3.2) permet de
relier la dynamique de <D (t+ T ) D (1) > (pour T > O ce qui est le cas
dans IV-2.1) & la dynamique de <D'(+) >. 11 nous faut donc obtenir I "équation

d'évolution de <D (1) > ; on peut la décrire par une équation pilote de la forme

?ﬁ <d* >= iM<® > ’ (1V-2.2)

ou <£D+ > est une matrice colonne dont les éléments sont d'une parT' <p* >,’
d'autre part d'autres composantes dont |'évolution est couplée 3 celle de < D' > ;
M est une matrice décrivant Iés couplages entre les composantes. |1 est intéressant
de noter que, si I'on &tudie le spectre d'émission sur la transition saturée, les
équations (1V-2.2) s'identifient avec les équations de Bloch optiques discutées
dans la premiére partie ; la matrice M contient des termes décrivant |'interaction
atome laser, |'évolution libre degbdiverses composantes et leur relaxation ; M
dépend de la fréquence apparente w du laser. Dans |'appendice A4, on écrira

I'équation (1V-2.2) dans le cas de |'effet Autler Townes optique.

Le théoréme de regression quantique permet alors d'écrire (pour T > O)

—d? <D (t+1) DT(+) >= iM<D *(t+1) DT () > S(I1V=2.3)

On peut alors passer de ces équations différentielles a des équations algébriques
par une transformation de Fourier-Laplace qui fait apparanTre explicitement les
conditions initiales < (1) D (t) > (1 =0) :

N N, -
i =M )) F <D o> . C(Iv=2.4)

avec 0 . _
@ - J <d T(H+eT) D) > exp (-l T)dT (1V-2.5)
0

Or le spectre de fluorescence s'exprime justement & partir de |'une
des composantes de-f§ (voir IV=2.1). Il suffit donc pour l'obfenir de résoudre

I'équation (I1V~-2.4) et on obtient donc un rapport de deux déterminants :



243/

(1v-2.6)

D( w wL) est SImpIemenf le déterminant de la matrice ( o - M(w )) qui apparait
dans (}v- 2.4) ; (w W ) est le déterminant obtenu aprés subs*ufuflon d'une
colonne de ( &— (w )) par la colonne <5D (t) D (+) > apparaissant a droite

dans (1V-2.4). Le pounf te plus lmporTanT pour la suite de la dlSCUSSlOﬂ est

N
que N et D sont des polynomes en w et wL eT que N/D est donc une fraction ration

n, N,
nelle en W et wL.

On peut noter que |'expression rationnelle (IV-2.6) du spectre est
valable pour toutes les valeurs du rapport w,/y ; dans le cas w;>> Y, on doit
retrouver par cefte expression le méme résultat que par la méthode de |'atome

habillé utilisée jusqu'd maintenant ; on se servira de ce résultat plus loin.

Remarque :
La discussion ci~dessus correspond au cas ol les populations contri-—

buant au signal ne sont pas couplées au laser ; il est intéressant de voir on

nous avons utilisé cette hypothdse.

Les conditions initiales < DY(t) D (t) > qui apparaissent dans

(IV-2.4) s'expriment justement en fonction de la population du niveau (ou des
niveaux) contribuant au signal (voir appendice A4). Si ces populations sont
couplées au laser, il faut pour obtenir leur valeur stationnaire, resoudre une
équatzon pilote ; par conséquent ,<Q" (t) D (t) > est fonction. d€
. ng1 me en_général comme une f?actzon rationnelle de O, ; N (& w 9 quz dépend
de < " (t) D (t) > (voir discussion de l'équation IV-2.6 cz—dessus), Lest alors non
plus un polynome en mL mats une fraction rationnelle en &L' On peut encore écrire

NN 1 591 ~ .
S( &, W) = Re — D) (IV-2.6bis)

ou N' et D' sont deux polynomes, mais D' n'est plus simplement le déterminant
de la matrice ( & —MdBL)).

Nous nous limitons dans la suite aux cas ol les niveaux contribuant
au signal ne sont pas couplés au laser,

IV-2.2 L'expression algébrique du spectre d'émission de la vapeur

. . SN .
Pour un atome de vitesse v, la fréquence laser W et la fréquence

PE Vv < g2 . . 2 s .
d'émission w dans son référentiel propre sont liées & la fréquence laser W,



244/

1
et la fréquence d'émission W dans le laboratoire par les relations suivantes

(voir § 11-2.1)

n,

wL =w +u (Iv=2.7)

" .

w = i + Ssu ('V-2.8)
avec U= W, v/c et s = wé /0, (1v=-2.9)

Le spectre d'émission R(w,u) d'un atome de vitesse u a la fréquence w dans te

faboratoire s'écrit donc

R(w,u) = S(w+ su, wL+u) (1v-2.10)

On obtient enfin le spectre d'émission de la vapeur K(w) par intégration sur

]

les vitesses

[ .
Klw) = J du g(u) R(w,u) C(lv=2.11)
. 2 .
avec glu) = 2 axp (~au?/a?) (1V=2.12)
Y%
(fonction de distribution des vitesses définie en 11-2.10)

A la limite Doppler (W, << A), la largeur Doppler A est beaucoup
plus grande que les strucfures de largeur Yy ou w, auxquelles on s'interesse et
on peut remplacer g(u) par une constante. || est bien connu que |'on peut
alors calculer I'intégrale (IV=2.11) par la "méthode des résidus". En effet,

R(w,u) s'écrit d'aprés (1V-2.6) et (1V-2.10)

RW,u) = Re —— ol (1V-2.13)
Q(w,u)
ol P et Q sont deux polynomes en w et en u
Pw,u) = N(w + su, tuL+u) (1V=2.14)
Qw,u) = D(w+ su ,wL+u) (IV=2.15)
Si I'on fixe la valeur de w, P(w,u) / Q{w,u) est une fraction rationnelle en u
que I'on peut décomposer en &léments simples
’ r
Plo,w) .y o (1V-2.16)

Q(w,u)
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ol les uy sont les "poles" de la fraction rationnelle et r les "résidus"

associés. Les poles u, sont les zéros du dénominateur
Q (w, u J)=0 (rv-2.17)
a
et les résidus ry sont donnés par :

Foe Pl,u)

(u = Ua) (1v=2.18)
o Q&(m,u) '

(QG est la dérivée partielle de Q par rapport & u). Les Uy et les ro sont
bien sur des nombres complexes et ils dépendent de w . En reportant la décomposi-

tion (1V-2.16) dans |'expression (1V-2.13) du spectre puis dans ['intégrale (IV-2.11

avec g(u) =1), on obtient

(1V-2.19)

Kw) =Re | r ¢
o o
o
ol
e = — I du (1V-2.20)
a i u-u
€y est simpliement le signe de la partie imaginaire du pole ugy et |'expres-

sion (1V=2,19) est donc le résultat habituel de la méthode des résidus.

I'l est clair maintenant que |'on peut généraliser ce résultat
pour tenir compte de ta variation de g(u). En effet, |'intégrale (1V-2.11)

s'écrit alors

K(w =Re ) r G(u) (1v-2.21)
- a a .
5 |
avec Gu) = — I duglw) (1V-2.22)
o I T
u - Ua

La fonction G ainsi définie est quelquefois appelée "fonction des plasmas".

On en donne quelques propriévés dans |'appendice A4.

On pourrait se demander si |'expression (1V-2.21) est vraiment
plus intéressante que la forme initiale (IV-2.11) de I'intégrale sur les vitesses.
En particulier, |'intégrale sur u n'est pas supprimée mais simplement reportée dans
le calcul de é. L'expression (1V-2.21) présente en fait plusieurs avantages que

Adus discutons maintenant.
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Le premier avantage de (1V-2.21) est un avantage technique, important
pour le calicuil explicite des spec+reé. On connait en effet un développement
en série de la fonction G définie en ({V-2.22) et le calcul de G ;ur ordinateur
est donc aussi facile que le calcul de la fonction exponentielle par exemple ;
c'est un calcul beaucoup plus facile et beaucoup plus rapide que lfinTeQraTion
numérique de (1V-2.11) ou le calcul par la méthode graphique qui contient une
convolﬁfion. |

, Un deuxiéme avantage est que cette expression permet d'établir

des résultats généraux concernant certaines caractéristiques des Specfres Ainsi
dans I’appendlce Ad, on montre que |'équation (1V-2.21) permet d'obtenir une |
express:on générale pour la hauteur du pic de compensation pour les systémes & frois
" niveaux décrits dans le § 1i-4,
Un troisiéme avanTage enfin va appafai*re clairement dans le prochain

chapitre puisqu'on va y demonTrer que I'expression algébrique (I1V<2.21) est en

falT étroitement relide & la construction graphique de la deuxueme partie.
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CHAPITRE V=3

L e e Y Y Y Y Y LYY

LE LIEN ENTRE LA METHODE ALGEBRIQUE ET LA METHODE GRAPHIQUE

Le but de ce chapitre est de montrer que |'expression algébrique
du spectre de vapeur K(w) que nous venons d'obtenir (équation 1V-2.21) peut
s'interpréter par une généralisation dans le plan complexe de la construction

graphique développée dans la deuxiéme partie.
Rappelons d'abord en quoi consiste la méthode graphique :

(i) La premiére étape de cette méthode est la définition d'un diagramme de fréquence
permettant de représenter graphiquement les fréquences d'émission de tous les

atomes (Fig IV=3.1)

ge-- -
W

Fig IV-3.1 : Définition du diagramme de fréquence : pour
chaque valeur w, de la fréquence apparente du
laser dans le référentiel de l'atome , on porte
en ordonnées les fréquences (I émises par 1'atome
i . z
dans ce référentiel.



248/

(ii) Dans une deuxiéme étape, on détermine par une construction graphique quels

sont les atomes émettant & une fréquence donnée (Fig 1V=-3.2).

Fig IV-3.2 Construction graphique : les vitesses u& des atomes
émettant d la fréquence w sont données par les points
d'intersection du diagramme avec la droite de pente s
issue du point N d'abscisse w; et d'ordonnée w.

(iii) Enfin, on détermine quelle est la contribution au signal de chacune des solu-

tions u& de la construction graphique : on obtient ainsi ce que nous appellerons

par la suite |'expression gfaphjque du spectre

Kotw) = J 1° | du® /dw | gu®) (1v-3.1)
o Q o .
a
o 1° est le poids de la raie d'émission correspondant & un atome de vitesse u; ’
Idu& /dw | est le facteur statistique caractérisant I'intervalle |du;[ sur |'axe
des vitesses correspondant & |'émission dans |'intervalle de fréquence dw (inter-

prétation graphique du facteur statistique sur la Fig 11-2.5, page 136) ; enfin
g(u& } est la fonction de distribution de vitesses. Rappelons que cette expression

ne contient pas les largeurs d'émission ef qu'il faut donc tenir compte de ces

fargeurs par une convolution (§ 11-2.2)
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Remarque :
: Vo
Nous avons mis un indice supérieur O a4 toutes les quantités

0
a’ :
pas les confondre avec les quantités Qi’ U, Id qut apparaissent dans la

u I&‘ qui apparaissent dans la méthode graphique. Ceci nous permettra de ne
, n

_méthode algébrique

Rappelons maintenant |'expression algébrique obtenue dans le chapitre

précédent (équation 1V-2.21)

Klw) = ) ry Gluy) (1v=3.2)
o

ol les Ug, et les rd sont les poles et les résidus d'une fraction rationnelle en
u,P(w,u)/Q(w,u). Nous allons d'abord montrer que les nombres complexes Uy qui
apparaissent dans cette epxression algébrique ont exactement la-méme interprétation

que les vitesses u?

o (reelles bien sur) qui figurent dans l'exprgssion graphique
(1V=3.1). On peut en effet définir des fréquences d'émission complexes décrivant a
la fois la position d'une raie (partie réelle de la fréquence compiexe) et sa
largeur (partie imaginaire). |l est alors possible de construire Qn diagramﬁe

~de fréquence complexe en reportant ces fréquences complexes en fonction de la
fréquence apparente BL du laser (§ IV=3.1). On montre alors que les poles Uy,
apparaissant dans (1V~3,2) sont obtenus par une généralisation de la construction
graphique au plan complexe : ils sont donnés par les intersections du diagramme
complexe avec la droite de pente s issue du point d'abscisse w et d'ordonnée

W (§ 1V-3.2). Enfin, dans le dernier paragraphe (§ 1V-3.3), on transforme le

résidu ry Ppour écrire |'expression algébrique (I1V-3.2) sous la forme suivante :

K(w) = g Ty (~dug/dw) Gluy) (1V=3.3)

-~

Cette expression de K(w) est tout & fait similaire a I'expressionfgraphique (1v=3.1)

Ia est le poids d'émission complexe correspondant & un atome de yifesse Uy >
(-du,/dw) est un facteur sta-

tistique complexe et G (ua) généralise pour des variables complexes la fonction

de distribution des vitesses g.
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IV=3.1 Définition du diagramme de fréquence complexe

Pour définir des fréquences complexes, nous revenons a |'expression
' v fes R
rationnelle (I1V-2.6) du spectre S(w,wL) émis dans son référentiel propre par

AN 2 "J
un atome "voyant" le laser & la fréquence W,

_ nony
— 1 N(w,wL)
S(w,wL) = Re : - (1v-3.4)
im Vo
D(w,wL)
Si I'on fixe. mL, c'est 4 dire si l on fixe la vitesse de |'atome , N(w w )/D(w w )

est une fraction rationnelle en & que |'on peut décomposer en éléments SImples ;
on obtient

n
(w )

'Z

’

L (1V=3.5)

4 :
S

k) = L ’\J
L) i ow- Qi

' n
ol nous avons noté Q les poles de la fraction rationnelle et I, les résidus

lw]

(w,

associés., Reportons (IV 3.5) dans (IV=-3.4) ; le spectre s'écrit :

" oA 1 : I,
Slw,w,) = = z Re  —A—g
L>w 4 @)

n "N v
(Re I,)(Im Q)+ (ImI )W -Re Q)
! ' (1V=3.6)

A

v v )
8— Re Qi) + (Im Qi)2

(
“(Re et Im signifienf "parfie réelle" et "partie imaginaire") On a donc obtenu une
decomp05|+|on de S( w w ) en une somme de composantes ; la composanTe correspondanT
au pole Q esf formée d'une lorentzienne d'absorption centrée en & = ReSZ , de

largeur Im Q (demu-largeuq»a mi hauteur), deNponds ReIi et d'une lorenTzuenne

i

de dispersion centrée en Reﬂi de largeur Infl; elle aussi et de poids Im 1.
. . : v
L'expression (1V-3.6) donne ainsi !'inTerpré*aTion_des poles Qi

n
et des resudus I introduits ci-dessus : Qi est une "frequence complexe" contenant a

la fois la posuflon des -composantes (ReQ ) et leur largeur (Imﬂ )t l| est une
"intensité complexe" contenant le poids de.la composante en absorpTion (Re Ii) et

celui de la composénfe en dispersion (ImIi)'

Nous n'avons fait aucune approximation dans [a dérivation de |'expres-
sion (IV-3.6) ; celle ci est donc valable pour toutes les valeurs du rapport w,/y
Lorsque w,>»>y, les différentes composantes sont bien séparées et |'expression

(1V=3.6) doit alors s'identifier au résultat obtenu par la méthode de |'atome
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habillé ; on doit donc obtenir

Re Qi = Qi o Im Qi = Yi/z (1v=3.7)

Re 1, = I, mI = 0 (1V-3.8)
. -~ '\‘O 0 v . M . N P
ol Qi' Y; et Ii sont ta position, la largeur et |'intensité de la composante
calculées par !'atome habillé ; ImI, est nul puisqu'il n'y a pas de

coMposanTe en dispersion pour w;>>y (plus précisément , ImI; varie en Yy /w, )

Ayant ainsi défini des fréquences complexes, on peut définir mainte-
nant le diagramme de fréquence complexe de la facgon suivante : pour chaque valeur
N . . .
W, de la fréquence apparente du laser, on porte en ordonnées les fréquences
v

comp | exes Qi (voir la définition du diagramme de fréquence réel, Fig IV-3.1)

Y .
Revenons maintenant & la définition des Qi (équation I1V-3.5)

, N N noA NN . . .
pour toute valeur de W, les Qi sont les poles de N(w;wL)/D(wﬁnL) c'est-a-dire

. NNy
les zéros de D(w,mL)

DR, ¥)= 0 (1V=3.9)

On en déduit immédiatement |'équation caractéristique du diagramme de fréquence
complexe : un point M d'abscisse x et d'ordonnée y appartient au diagramme si

et seulement si
- Dly, x) =0 (1v=3.10)

On aura besoin dans la suite de |la valeur de |'intensité complexe I qui est aussi
"\

le résidu de N(&,&L)/D(g,mL) associé au pole Qi

@ ) (1V=3.11)

N(y,x)
L

"\
(y =Qi , X=

D' (y,x)
y Y

IV-3.2 Généralisation de la construction graphique

Nous démontrons dans ce paragraphe que les Uy qui apparaissent

dans |'expression algébrique sont donnés par une construction graphique généralisée
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au plan complexe
En effet, pour une valeur de w donnée, les Uy sont les solutions
de |'équation

Q(w,ua) = D(w+ su st ua) =0 - _ ﬁIV—S.IZ)

L

(voir IV-2,15 et 1V=2.17). On peut réécrire cette équanon sous la forme

n

w+ su

. o (1V=3.13)
=w +u :
L a .
0 (y,x) =0 :

Les deux premiéres équations signifient que le point M d'abscisse x et d'ordonnée

y est sur la droite de pente s issue du point N d'abscisse wL‘eT d'ordonnée w

la troisiéme équation signifie que M est sur le diagramme de fréquence complexe.

Le point M est donc obtenu comme intersection de la droite définie ci-dessus avec

le diagramme de fréquence.complexe, ce qui généralise dans le plan complexe la
ConsTFucTibn graphique de la Figure (V-3,2, On peut noter que |'abscisse x, |'ordon-
née y du point M ainsi que la vitesse U, correspondante sont des nombres complexes ;

en effet w, W, et s sont réels et on peut donc déduire de (I1V=3,13) que

Imy =s Imu = sImX (1Vv=3.14)

IV-3.3 Interprétation "graphique" de |'expression algébrique

Nous voulons dans ce .paragraphe transformer |'expression du résidu

e PLW oy (1V=3.15)

Qb(w,u) &

(eq. 1V-2.18), ce qui nous permettra de metre |'expression algébrique sous la forme

(IV=3.3) trés voisine de la forme de | 'expression graphique (1V-3.1)

Dans ce but, nous réécrivons ry comme prduit de deux facteurs :
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o = A B (1v-3.16)
avec
a=_POW u,) (IV=3.17)
Q(L (w,u) ; :
.& (w,u) :
B = ———m— (u = ua) (1v-3.18)
Q&(w,u)
Interprétons d'abord le premier facteur, A , en écrivant
Plw,u) = N(y,x) (1V=3.19)
Q{w,u) = D(y,x) {(1V-3.20)
avec y =w+ su | (1V=3.21)
X = wL + U (1v=3.,22)

(voir IV-2,14 et I1V-2.15). Comme

ax/dw= 0 et 3y /dw = 1 (1V=-3.23)

on obtient & partir de (IV~3.20)

Qp (w,u) = Dy (y,x) (1V-3.24)

et finalement

A= NYX) sy xsw 4w ) (1V-3.25)
1 a L o
D' (y,x)
Y
On reconnait alors (voir l'équation IV-3.11) |'intensité complexe associée au

point M du diagramme d'abscisse W+ Uy et d'ordonnée w + su,  nous noterons
1, Cette intensité (1V-3.25 s'écrit ainsi A = I ). ’
On peut maintenant interpréter le deuxiéme facteur , B, qui apparait

dans (IV~3.16). On remarque que Uy est une fonction de w définie par

0 Cw,u ) =0 (1V-3.26)



254/

Si l'on dérive cette égalité par rapport & w , on obtient

du
— Q! = IV-3.27)
Qé (w,ua) M- Qu (w,ua) 0 | .
soiT.
Q! (w,u) du
B= —— (u =uy) = - dwf | (I1V-3.28)
Q& (w,U)

En regroupant les résultats obtenus pour A et B, on arrive a

re = Iy (—dua/dw) ‘ : (1v-3.29)

- et par conséquent a

K(w) = g I, (~du /dw) Glu ) : (1V-3.30)

Conclusion

Nous venons donc de démontrer que K(w) peut s'écrire sous la forme
(IV-S.BO) qui est tout a fait similaire a l'expression graphique (1V=3.1) : les
ua sont donnés paf les points d'intersection Ma du diagramme de fréquence complexe
avec la droife de pente s issue du point N d'abscisse W et d'ordonnée w ; Ia est
le poids de la raie associé & ce point Ma (1, est un nombre complexe décrivant la

composante en absorption et la composante en dispersion) ; (-du_/dw) est un
facteur statistique complexe eT'G(ua) généralise au plan complexe la fonction de

distribution des vitesses g.
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CONCLUSITON

ROORODOODREODOD DSOS

La conclusion essentielle de ce travail est que la méthode de
i'atome habilié est trés bien adaptée a |'étude des problémes posés par |'inte-
raction d'un atome avec une onde laser monochromatique et intense. Rappelons

en effet les principales caractéristiques de cette méthode.

(i) Elle permet un traitement quantitatif des problémes,
traitement trés souvent pius simple que les traitements antérieurs. Par exemple,
['émission de photons de fluorescence est traitée comme une relaxation radiative
" de |'atome habillé décrite quantitativement par une équation pilote. De méme
la redistribution collisionnelle est traitée comme une relaxation collisionnetlle
de |'atome habillé elle aussi décrite par une équation pilote. L'équation pilote
permet de calculer les divers signaux de fluorescence tels que ['intensité totale,
le spec+re ou le signal de corréliations de photons. Enfin, |'effet Doppler,
important pour |'étude des spectres de vapeur, peut é&tre traité par des construc-

tions graphiques portant sur le diagramme de fréquence.

(if) Les résultats obtenus ont le plus souvent une interprétation
simple. éclairant d'un jour nouveau des effets ayant déja fait |'objet de nombreux
travaux : les fréquences d'émission sont les fréquences de Bohr correspondant 3
deé transitions permises de |'atome habillé , |la précession de Rabi apparait comme
un signal de battement quantique énfre niveaux habillés, les signaux de corrélation
s'interprétent bien en considérant |'émission des photons de fluorescence comme
une cascade radiative de |'atome habillé, |'effet des collisions est décrit par
des paramétres de type 1/T; et 1/T, dans la base des états propres de |'atome
habillé, les structures de largeur vy dans les spectres Autler Townes en vapeur
s'expliquent par une compensation de |'effet Doppler par des déplacements lumineux
dépendant de la vitesse. De surcroit, la méthode de |'atome habillé suggére |'étude
de nouveaux signaux (corrélations temporellies entre photons filtrés, distribution
'q{m,T) du nombre m de photons détectés pendant un temps T donné) ou de nouvelles
vsiTuaTions (structure nouvelle du spectre Autler Townes lorsque w;>>A ol w; Vv A
et surtout utilisation d'un effet Zeeman pour améliorer les caractéristiques de

la compensation).
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)

(iii) La comparaison avec la méthode des équafions‘ae Bloch optiques
montre enfin que la méthode de |'atome habillé est non seulement beaucoup mieux
adaptée aux champs intenses mais qu'elle a de plus un domaine de validité plus
étendu. |1 existe en effet des situations telles que | 'étude des céllisions hors
du régime d'impact ol |'on ne peut plius écrire d'équations de Bloch optiques

alors que la méthode de |'atome habillé demeure applicabie.

Nous avons vu que la méthode de |'atome habillé nous avait permis
de prévoir des effets originaux. Nous avons pu mettre en évidence expérimentalement
trois de ces effets, la compensation de |'effet Doppler par des déplacements lumi-
neux dépendant de la vitesse, les nouvelles résonances apparaissant dans la
spectroscopie d'absorption saturée des systémes a trois niveaux et les corrélations
temporelles entre photons émis dans les deux bandes latérales du triplet de fluores-
cence. Nous avons montré en particulier que le phénoméne de compensation de |'effet
Doppler pefmef de réaliser un milieu atomique présentant des caractéristiques
inhabituelles, ce qui pourrait donner lieu & diverses applications. L'une d'entre

elles vient d'éfre réalisée ("unidirectional light by light switching"[ Bf 3]).

Nous pensons donc avoir mis en évidence les grandes‘possibilifés de
la méthode de |'atome habillé. Signalons une application récente de cette méthode
3 I'étude des résonances entre niveaux non peuplés en optique non lindaire [ Dr 1.
On peut donner pIusieUrs exemples de domaines de recherche dans lesquels il semble

possible d'obtenir de nouveaux résultats intéressants:

- |'interaction d'un atome avec une onde laser intense non monochromatique ou non
stationnaire (champ monomode fluctuant [ Ag ] , champ bimode, onde stationnaire,

impulsions de champ....)

- les effets collectifs tels que la fluorescence de résonance collective [ Ai ]

- les effets d'une irradiation laser sur les variables externes de |'atome , par

exemple le piégeage ou le refroidissement radiatifs [ Dq ]
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APPENDICE A1l

L X2 X 3 1 3 d-¥ 4 T2 1.1 %-¥- ¥ %3

CALCUL DE LA DISTRIBUTION q{m,T). LIEN AVEC LA CASCADE RADIATIVE DE L'ATOME HABILLE

Cet appendice est consacré & |'étude de la distribution q(m,T)
du nombre m de photons détectés pendant un temps T. '

On appellera q](m,T) la distribution du nombre de photons émis.

Dan; le § Al1.1, on montre comment on peut étudier qlm,T) avec
les fechniques utilisées dans le chapitre 1-3 pour les autres signaux : expres-
sion & partir de fonctions de corréiation du dipole atomique puis calcul de
‘ces fonctions de corrélation grace au théoréme de regression quantique. Ceci
nous permet en particulier de calculer ia valeur moyerine m et la dispersion
Am de la distribution et d'obtenir également Ia relation entre q(m,T) et
qq(m,T). '

Nous démontrons ensuite (§ A1.2) le résultat énoncé dans le
§ 1-3.6 (page 69) 3 savoir : q)(m,T) est égal & la probabilité que |'atome
habillé soit dans la multiplicité & - 3 l'instant T (q,(m,T) = Tr O (™))

si 1'on suppose que |'atome habillé est dans la multiplicité 8n,é I'instant O.

Le troisiéme paragraphe (§ A1.3) est consacré & |'étude de la

statistique du nombre de photons détectés dans une raie du triplet.

On montre enfin (§ A1.4) que, lorsque le nombre moyen de photons

détectés est grand, la distribution q(m,T) tend vers une gaussienne.

A1.1 -~ Etude de q(m,T) & partir des fonctions de corrélation du dipole atomique

Les moments factoriels A(L,T)

Il nous faut d'abord intfroduire ce que !'on appelle les moments

factoriels A(L,T) de la distribution q(m,T)
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AT = =" - 1 [ameD.... (ne2e )] (AT.1)
2t (m=2) ! ot

ot la notation f(m) représente la valeur moyenne de f(m)

fm) = J f£(m q(m,T) (A1.2)
m '
Par exemple, les premiers moments factoriels sont
A,T) = 1 (A1.3)
ACLLT) ='m ‘ (A1.4)
A(2,T) = m (m=1)/2 (A1.5)

"~ Si on sait calculer les moments factoriels , on pourra en déduiré

~la distribution q(m,T) . On peut en effet inverser la relation (Al1.1) pour

écrire :
o _
ST = 7 A M oA, (A1.6)
m! (2=m)! .
Expression des moments factoriels d partir de fonctions de
corrélation du dipole atomique
Dans le § 1-3.2 , nous avons montré comment les stgnaux de fluorescenc
((+) , C(t+T,t) ..... étaient reliés & des fonctions de corrélation du dipole

atomique. On peut obtenir un tel résultat aussi pour les moments factorieis

A(2,T) (en utilisant ici aussi des résultats établis par Glauber [ Dg H')

AR,T) = j | | Cq (tq seves T,) dtee. dfy (A1)
O0<t, < ' '

avec
L

+ . 4 - -
C2 (+ oo T ) = (KZ) <D () ... D (F Q)D (TR)" D (Tl) (A1.8)

(K est le facteur tel que TI'= Kd? et T le "taux de détection" défini par

I'équation 1-3.24 page 47). La quantité C, s'identifie , pour £ =1 & |'intensité
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| de la fluorescence ; pour £=2 , au signal de corrélation de photons
C(t+t,t) (voir les équations I-3.5 et 1.3.6 page 44). L'interprétation de

Ce. est d'ailleurs , pour & quelconque, celle d'une fonction de corrélation

a 2 temps :[ Calte yeeee, ) At Ll ATl ] est ta probabilité de détecter
un premier photon enfre *, et t, + dt, , un second entre t, et 1, +>dTZ.,

un g<iéme entre t2 + dtQ .

Utilisation du_théoréme_de régression guantigue

On calcule la fonction de corrélation 8 2 +temps CL de la méme

~

fagon que |'on a calculé la fonction de corrélation & deux ftemps C(t +T,T) dans

le § 1<3.5 : le théoréme de régression quantique permet en effet d'écrire
(pour tg > tg .y ce qui est le cas dans [ 'intégrale A1.7)

Cp (Fgoeennt) = Jlh =t 0 ) Cp (F_yenen 1) ©(A1.9)
avec Jit) = T rmie,1/9) “(A1.10)

(voir 1.3.87 et 1.3.88 page 60 ). On en déduit par récurrence

CX(TQ,....TI) = Jt, - Tl R PPRUNIS PEAEOIRAS Y : (A1.11)

(puisque CI(TI) est identique & I1(t )). Nous nous intéressons seulement au
régime stationnaire et nous prendrons donc dans (A1.11) la valeur stationnaire
de 1(C Q(T ,...,Tl) dépend uniquement des différences (Ti— Tj)). Qn obtient donc
finalement les moments factoriels '

Alg,T) = fo <Ti< <t <T J(T£~TR_;)..J(T2-T,)IﬂTl)dTI...dTQ

L
(A1.12)

Plus loin, nous calculerons la distribution -q(m,T) & partir de
I Yexpression A1.12 (par transformation de Lapliace). Mais nous pouvons

immédiatement calculer la valeur moyenne et la dispersion de cette distribution.

Valeur moyernne et dispersion de la distribution

En effet, d'aprés (A1.4) , (A1.5) et (A1.12)

™= A(1,T) = IT (A1.13)

m(m~1) = 2A(2,T) = J(ta-1,)dt; dt, (A1.14)

Z'J O<t, <t <T
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La relation (A1.13) était attendue puisque | est par définition le nombre
moyen de photons détectés par unité de temps. La relation (A1.14) permet de

calcuier la dispersion Am

(M2 = me - 72 =] +m - m (A1.15)

On obtient ainsi

(Am)?¢ = W(1+2a) "(A1.16)

- .

o _ ¢

ol a = j dr (J(T) - 1) = ta, (A1.17)

0 .

foo :
avec .

a, = J rdt( = (e,t/9) - ﬂe(w)) _ (A1.18)

v

Relation entre g(m,T) et q,(m,T)

St on fait § = 1 dans les expressions ci-dessus, on obtient les
résulfafs relatifs & la distribution q, du nombre de photons émis.
On voit d'aprés (A1.7) et (A1.8) qu'il existe la relation suivante

entre les moments factoriels A et A] associés aux distributions q et q,

AR, T) = A (R, T) - (A1.19)

Or on peut exprimer la distribution q en fonction des moments A ( éq} A1.6) et
A] en fonction de q, (&q. Al.1 avec la distribution q1) ; on peut donc déduire
de (A1.19) une relation entre g et qy- Le calcul montre que cette relation

stécrit .
q(m,T) = §  plm,m") g, (m+m!,T) (A1.20)
. m'
avec : m ot .
p(m,m') = Z° (1) (mem')}!/(m! m'!) : (A1.21)
qui n'est autre que la relation 13.112 dont nous avons déja donné |'interprétation
(page 69)

Calcul de_g_par transformation de Laplace .

n .
Les transformées de Laplace A(%,p) des moments A(L,T), définies par

N oo
A(L,p) =J ACL,T) exp(-pT) dT (A1.22)
0

ont uné expression simple ; en effet, on démontre que (A1.12) s'écrit :
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N N -1 : ‘ .
Alg,p) = [J(p] 1/p? . (A1.23)

oll }(p) est bien sur la transformée de Laplace de J(T) (A1.23 comme Al1.12
est valable pour 221 mais pas pour & = 0). On en déduit |'expression

des transformées de Laplace q(m,p) de q(m,T) ; en effet , (A1.6) s'écrit

, |
Sm,p) = § —E P R, p (A1.24)

g mi{&-m)!
La ‘somme fait intervenir seulement les valeurs de 2 superleures am;
pour m 2 1, on peut donc remplacer dans (A1,24) A(Q p) par son expressnon
(A1.23) ; en effectuant la sommaflon, on obtient :
FpH™! . |
q(m,p) = (A1.25)
(+Jepy ™! P |

Nous utiliserons cette expression plus loin, pour démontrer la
relation enfre la distribution du nombre de photons émis et la cascade'radiative
de |'atome habillé (§ A1.2).

Remargue :

L'expression (A1.25) n'est pas valable pour m=0 ; on peut

toutefois obtenir trés simplement q(0,T) par la relation

q(0,7) + § q(m,T) = 1 © (41.26)
m>0

A1.2 Lien enfre q, et la cascade radiative de |'atome habillé

La cascade radiative de |'atome habillé est décrite par les

‘équations [-2.6 (page 29)

d o
atr % ° 7! [ HAL ’ On]
K + - Ny
-5 (D D o, * an D)

+ KD o M : (A1.27)
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ol o, est la matrice densité de |'atome habillé restreinte & la multiplicité
&n (matrice de dimension 2) . La premiére ligne décrit la précession de Rabi,
la deuxiéme |'amortissement par émission spontanée de o et la troisiéme le

transfert par émission spontanée de 8n+1 vers 8n. On en déduit {'équation

d'évolution de la trace de dn qui est aussi ta population totale de '8n

d _Tro =-KTrD'D o + KTrD' D o (A1.28)
d+t n : n n+1 :
=-T « Tm (A1.29)
e,n e,n+1
(en effet KO' D™ = kd? |e > <g | g> <e| =T |e > <e|) . La population de &

diminue a cause des transitions de &n vers 8n—1 (nombre Tmw_ ) et augmente

’

a cause-des transitions de 8n+1 vers &n (nombre TI'm ) (voir la Fig. 1.2.1

e,n+
page 30).

On peut démontrer que les équations (A1.27) s'écrivent sous la

forme intégrale

o (1) = J T WO T (e (A1.30)
-
ol ~ u(t) est la matrice densité dans la multiplicité &n a I'instant 1 lorsque
I'état initial & I'instant O est |g,n+1 > <g,n+1| . Cette forme intégrale
s'interpréte trés bien : Fﬂe’n+](T—T) est le nombre de transitions de [e,n+1 >
vers |g,n+1 > & I'instant t-T ; (1) est le résultat de |'évolution depuis

- 1= T (ol 1'état projeté est |g,n+1 >) jusqu'd t. On remarque que, par la

définition de u(t), on a

<e,n | ult) | e,n>= mwle,n,1/g,n+1) (A1.31)

(population de |e,n > & I'instant T lorsque |'atome habillé est dans I'état

| g,n+1 > & I'instant 0).0n déduit donc de (A1.30) ‘que

: : T
o (t) = [ dt K(1) = (+-1) (A1.32)
e,n ) e,n+l
ot K(t) = Tm(e,n,T/g,n+1 ) (A1.33)
K(t) est la probabilité que le premier photon soit émis & |'instant T lorsque

l'aTome.esT initialement dans |g,n+*1 > (il ne faut pas confondre K(T) avec

J(T) ; nous revenons plus loin sur cette discussion)
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Nous pouvons maintenant résoudre les équations de la cascade en

supposant que |'atome habillé est & I'instant O dans la multiplicité n

dn,(O) =0 si n' #n _ (A1.34)

(nous supposons de plus que on(O) est la matrice densité restreinte correspon-
dant & I'état stationnaire de |'atome habillé ; voir § 1-2.5). En effet,
par transformation de Laplace , (A1.32) devient

T (p) = K(p) ¥

Te. nem o, nems1 P (A1.35)

Kep) H™ ¥

1}

o,n R} (A1.36)

(A1.36 est obtenu & partir de A1.35 par récurrence). La sommation sur m

donne la population totale dans le niveau e

N _ " _ i N o
T (p) = % Te nemP) = T Te nfP)  (AL3T)
. Y N _ v \ _
soit o T nRY = (1= KD T (p) (A1.38)
- n, _ N m v n
et Mo nem(P) = (KENT (1=K(p)) 7 _(p) (A1.39)

Pour calculer %e(p), on résoud |'équation pilote réduite (§ 1.2.4) (autrement
dit, on n'a plus besoin des équations décrivant la cascade). Comme nous avons
supposé que ia matrice densité on(O) correspondait a | 'état stationnaire, on

obtient simplement

ﬂe(T) = ﬂe(w) (A1.40)
a
ﬂe(p) = ne(m)/p (A1.41)
T (p) Kp™ (1-K

= - [+<}
ﬂe,n-m p (K(p) {(1-K(p)) We( )/p (A1.42)

L'équation (A1.29) devient par transformation de Laplace

T (p)) (A1.43)

N T, n _
Tro (p) = ry ( ne’n?m+](p) e,n-m

n, - n, 4
KepN™T G-Kp)y  1/p? (A1.44)
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(d'aprés A1.42 ; on a utilisé I= Fﬂe(w)). En comparant (A1.44) et (A1.25) , on

voit que |'on aura démontré
T N

T S () = Qm,p) (A1.45)

(autrement dit Tr on_m(T) = q(m,t) , ce qui était le but de ce paragraphe)

si il existe entre J(p) et .k(p) ia relation
" v
Kpy = —4) (A1.46)
1+ Y(p) -

Or cette relation est effectivement vérifiée ; en effet , si nous résolvons les

équations de la cascade avec la condition initiale

0,1(0) =0 si n' #n (A1.47)

g (0) lg,n+1 > <g,n+1| - (A1.48)

alors on obtiendra }(p) et k(p) par les relations -

.
K(p) 4

= Ty o) (A1.49)
et
T = TR (A1.50)

et la relation (A1.37) s'écrira donc
' n

. .
Jipy = e -' (A1.51)
1-K(p) '

~

ce qui est &quivalent a (A1.46)

~ Nous avons donc démontré la relation entre la cascade radiative
de !'atome habillé et la statistique du nombre de photons émis (rappelons
que dans tout ce paragraphe, nous supposons £ = 1) . La relation (A1.45) n'est
bien sur pas vérifiée si ¢ est différent de 1 ; notons toutefois que les
relations (A1.46) et (A1.51) restent vérifiées, ce qui a une interprétation trés

simple. R&écrivons en effet (A1.51) sous la forme :
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4V n
Jpy =} L (p) (A1£52)
m
m31
a, N,
avec L (p) = (KipN™ . (A1.53)

Supposons qu'un photon soit détecté & |'instant O ; L](T) (= K(t) d'aprés
A1,53) est la probabilité que le prochain photon soit détecté & |'instant t.

.De plus, d'aprés (A1.53)

Lm(T) = j: K(T) Lot (+-1) dt - (A1.54)
Ceci nous permet d'inferpréfer~L2(+) comme |la probabilité que le deuxiéme

photon soit détecté a I'instant t+ et, par récurrence, Lm(T) comme la probabliité que
le m-iéme photon soit détecté & |'instant t. La relation (A1-52) signifie donc
simplement que J(t) est la probabilité qu'un photon soit détecté, queique soit

son ordre d'émission (voir la discussion page 61).

A1.3  Statistique du nombre de photons émis dans une raie du triplet

. On peut étudier ia_disfribufion q{m,T) du nombre de photons détectés
derriére un filtre sélectionnant une des raies du triplet de fluorescence (voir
. la discussion pages 42 et 43) . Par le méme rajisonnement que dans le § 1-3.2 ,
on peut montrer que les moments factoriels A(L,T) correspondant & cette distribu-
tion s'écrivent : '
c, (+

,Q,)...

A(R,T) = j ?

0 <t < ....< TQ <T . TI)DTJf;. dt (A1.55)

B L2 .+ + . - ' - ’
avec Cg (Tz,....,Tl)_- (Kp™< Da (Tl) ....Da (TQ) Da (TQ) v q} (T1)> (A1.56)

ol Da est la composante du dipole sélectionnée par le filtre (fréquence wL+aQ).

On comparera ce résultat, d'une part avec les expressions (}.3.14) et (1.3.15)

de |'intensité émise dans une raie ou de corrélations entre photons fiitrés (page 46)
d'autre part avec !'expression (A1.7) des moments factoriels sans sélection
spectrale, _
‘ ‘ On peut calculer C2 de la méme fagon que ['on a calculé les signaux

de corrélation entre photons filtrés dans le § 1.3.5. On obtient ainsi,
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(t ce.t ) (A1.57)

CL (12,0, ) = J (g = 1o g Cp gy 1

ou J a(T) est la probabilité de détection d'un photon w ot of2 & I'instant T

sachant qu'un photon wL+(xQ a &té détecté & |'instant O :
o =1 Ja(T) = Crzlﬂ(]'T/Z) v (A1.58)
a = -1 Ja(T) = QPlzﬂ(2,1/1) (A1.59)
@ = 0 J(t)y= T, » (A1.60)
(voir les équations 1-3.99 e 1-3.110). On déduit de (A1.57) |'expression des

moment factoriels

AR, T) = I 4 J ot
) o

~t );.J (t,- t.)1 (+.) dt+, ... dt2
0<t,< .... <t,< T ' 2 1ot ! .

2 2 a

L
(A1.61)

A partir de cette expression (identique & |'expression Al1,12 des moments factoriels
sans sélection spectrale ), on peut calculer valeur moyenne et dispersion de
la distribution (résultats donnés dans les équations 1.3.122 & 1.3.125 page 73)

et obtenir par transformation de Laplace

v m~ 1
" (Ja(p)) Ia
q{m,p) = : : (A1.62)
v m+ | p?
1+ J (p))
(38 comparer avec |'équation A1.25)
Si I'on fait =1 dans les. expressions ci-dessus,on obtient fes

résultats relatifs a la distribution q, du nombre de photons émis : remarquons
que la relation entre q et q, est la méme qu'en |'absence de sélection spectrale

des photons (voir ég. A1.20 et A1.21)

At.4 Expression asymptotique de la distribution qlm,T)

Nous démontrons dans ce paragraphe que la distribution q(m,T)
tend vers une gaussienne lorsque le nombre m de photons détectés devient grand.

Dans ce but, nous partons de |'expression

1

o _ .
¥m,p) = KpN™ ' Fa1,p) (A1.63)

(déduite de A1.44 et A1.45). En revenant & la variable T, on peut transformer (A1.63)

en :
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qim,T) = JG(T—( T+ e + T ) qU1,T IK(T,) e KT )

dt, ... dTm
(A1.64)

Cette expression signifie que q(m,T) est la fonction de distribution de la

variable
(A1.65)

si l'on suppose que q(1,T) est la fonction de distribution de T, et K(1)
la fonction de distribution de T peneT e On peut d'abord en déduire la valeur

,moyenne.T-eT la dispersion AT de la distribution q(m,T)

T T T, e e T  (A1.66)
= T (m-I)T_K (A1.67)
2 2 2 2
CAT)Y = (AT) + CATp) + o... v (AT ) (A1.68)
2 .
= (AT*+ (m=1) (AT (A1.69)

( Ty, Tg» At et Aty sont jes valeurs moyennes et dispersions des distributions
g(t,t) et K(1)). Pour m grand, on peut en déduire un résultat encore plus
intéressant en appliquant le "théoréme de la limife centrale " : T est la

somme d'un grand nombre de variables statistiquement indépendantes les unes

des autres ; sa distribution est donc une distribution gaussienne

q(m,T) v exp [(T-T)*/ 2aT)?| (A1.70)

("ie théoréme de la limite centrale" n'est en fait applicable que sous certaines

conditions, mais celles ci sont ici vérifiées).

Dans le raisonnement ci-dessus, nous avons fixé la valeur de m
et considéré q(m,T) comme une fonction de T. Nous pouvons maintenant revenir
a notre probléme initial en fixant T et en considérant q(m,T) comme la distribution
du nombre m de photons détectés pendant ce temps T. Nous faisons donc apparaitre

la dépendance en m dans (A1.70)

_—2 '
Q(m,T) ~ exp [(Tanf) / 2mat, )] (A1.71)

_ _ - )
(comme m est grand , nous avons écrit T~ mT, et (AT)%bm(ATK) ; voir Al.67

et A1.69 ). On écrit finalement :
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- —.2 2.
q(m,T) v exp [(m=-m)"/ 2(am)” ]~ (A1.72)
‘avec m= T/T, : (A1.73)
et O am? = )2 (A1.74)
| Am =m ATK/TK) .

(dans A1.71 nous avons remplacé au- dénominateur m par m en utilisant Ié fait
que la dispersion relative Am/m des valeurs de m est trés petite devant 1).
Nous avons donc retrouvé d'une fagon différente m et Am (expressions A1.13 et
A1.16 ; on peut en effet vérifier les identités | = 1/?; et (i1+2a) =(ATK/TR)2 ).
Mais on a de plus démontré que la distribution q(m,T) tendait vers une gaussienne

pour un grand nombre de photons détectés.
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APPENDICE A2

A g 2 2 i A 12 1 1 ]

APPENDICE RELATIF A LA METHODE GRAPHIQUE

Les trois paragraphes de cet appendice sont consacrés & la démonstra-

tion des trois résultats suivants que nous avons énoncés dans la deuxieme partie :

= |l existe entre |'état propre | i,n-> de ['atome habillé et la pente p du diagramme .

de fréquence au point correspondant la relation (I1-3.7 page 145)

2
| < i,n | a,n+1>] = 1-p (A 2-1)
= Dans |'hypothése w; <« A , si on observe le trou Autier Townes vers |'avant, alors
" le spectre vers l'arriére ne présente aucune structure de largeur inférieure 3 la

largeur Doppler (pége 148)

- Dans |'hypothése W;>>A » la largeur L d'une composante du spectre est, pour une

Observation sous un angle 8 ,

. _ L 1/2 ‘
L =A (p?+ s* - 2ps cos 6 ) (A 2.2)

(remarque de la page 170).

A 1.1 Relation entre les états propres de-l'afome habillé et la pente p du diagramme

Revenons au calcul des fréquences d'émission dans le cas de |'effet

Autler Townes (Fig A2.1)
_ . lC,n+1>

Fig A2.1
[a,n+1 > — [ 1,n>
[b,n > — | 2,n >

’ "N
Les fréquences d'émission Qi sont les fréquences des transitions |¢,n+1>>]i,n>

f\J . -
Q% Bt E (A2.3)
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On les calcule en diagonalisant |'hamiltonien H de |'atome habillé dans la multi-

plicité |a,n«1 > , |b,n>

0 w, /2
H = N (A2.4)
w, /2 wo - (UL
(on a repéré les énergies par rapport a celle de | a,n+1 > ). En effet, Ein et
li,n > sont respectivement les valeurs proprés et les vecteurs propres de H. Autrement
'\, .
-dit , d'apres la relation (A2.3), Qi et | i,n > sont les valeurs propres et vecteurs
propres‘dé |'opérateur ‘
) . . . w(; . '0-)1/2
A= w! -H = , I (A2.5)
’ “w /2 w! @ - W
1 o L 0

. N :
. ’ . ' - - r\l b ’
Ll est alors bien connu que la dérivée de Qi par rapport au paramétre W est donnée

par
: v
dQ. _ '
< = < j,n | i,n> (A2.6)
R a0 -

L L

(théoréme de Heliman-Feynman essentiellement équivalent au calcul des perturbations

au premier ordre ; voir par exemple [ Da 3] ). Or d'aprés (A2.5)

da/dd, = | b,n > < b,n | (A2.7)

et par conséquent

N _ .
a / db = |<i,n | b,n >|? . (A2.8)

La dérivée ci-dessus n'est rien d'autre que la pente du diagramme, au point d'abscisse

a n
w et d'ordonnée QL' D'autre part, d'aprés la relation de fermefure
|< i,n | a,n+¢1>|?> = 1 -] <i,n | b,n>|? (A2.9)

On obtient finalement la relation :
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| <i,n | a,n+1>|2 = 1 -p . (A2.10)

que |'on voulait démontrer.

s

Lorsque deux sous niveaux b, et b_ de b sont couplés & a par le
~ A . . .2 Y] .
laser (systéme & trois sous niveaux étudié dans le § 11-4), les Q; et | i,n >

sont les valeurs propres et vecteurs propres de

A= w!l - H = -0, /2 Wl -8 G - w, 0 (A2.11)
0
-w,/2 o wy * 5+8L - w,
\ : : J
(voir I'expression |1-4.6 de H page 164). On a donc :
dA/dS = |b,,n ><b,n |+ Jb_,n > <bn | | (A2.12)
et n
: p = in /dmL

2

|<i,n | b,,n >|%+ |<i,n |b_,n >

1]

La relation (A2.10) est donc encore vérifiéde.

A2.2 Spectre Autler Townes dans la direction arriére & la limite Doppler

Nous supposons que |'on observe le trou Autler Townes dans la
direction avant (§ 11-3.2) et nous nous demandons quel est ie spectre dans la

direction arriére. La construction graphique est donnée sur la Figufe A2.2.

[ |<i,n | a,n+1 >|2 (AZ.
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Fig A2.2 :

La construction graphique lorsqu'on observe vers L'arriére
(la drotte NM;My a une pente négative).

Il est déja évident d'aprés cette construction graphique que le
spectre ne présente aucune struc¢ture de largeur vy

(pas de résonances de compensa-
tion)., Nous démontrons de pTus.mainfenanT qu'il n'y a pas de structure de largeur w,
L'expression du spectre est (expression |1-2.12 page 137)

Kow) = g_lag(ua) | duy/dw | (A2.14)
oli les u, sont les solutions de la construction graphique. Nous sommes dans la

limite Doppler (m1 << A) et nous pouvons donc ignorer la variation de g(ua) avec u

o
(du moins dans la région de largeur w

, ©u pourrait apparaitre une structure):

glu ) =1 (A2.15)
On sait (d'aprés la figure 11-2.6 page 136) que :
dua 1
o - . (A2.16)
p =-s

ol p_ est la pente du diagramme de fréquence au point My

s < 0O et donc Py = S°> 0 et

. De plus Py > 0,

du du
| o | = o 1

i i S (A2.17)
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Enfin, on peut aussi exprimer I, en fonction de p, d'aprés les résultats du

paragraphe précédent

I, v|< i, ] anet > v (1-p ) (A2.18)

On obtient donc & une constante prés

1-p :
K (w) = ) > (A2.19)
0

o Py~ S

Or, on peut démontrer que cette expression ne dépend pas de w. En effet

(1-py) = (1-5) = (p,=s) o | (A2.20)
. du, .
(1ep )/ (py=s) = (1=) = = (A2.21)
K@ = -) T (Juy-2 - (A2.22)

0 \ dw o o

et on montre en écrivant |1'équation du second degré dont les u sont les deux solu-
9 a

tions que

I ouy = [ (-28) w-wl) + stw ~wy)] / (s(s=1) (A2.23)

o
d'ol d : . :

— J  u_ = (1-25)/(sls-1)) (A2.24)
dw o ,
a B

et K, () = -1/s , (A2.25)

0

On a donc montré que le spectre Autler Townes dans la direction arriére ne présente

aucune structure de largeur Yy ou w, . |l varie bien sursur une largeur A .

A2.3 - Observation sous un angle 6

Nous appellerons vy la composante de la vitesse suivant la

direction du laser et v, la composante orthogonale située dans le plan d'observation

(voir Fig A2.3).
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~

1 ,/
o NP

= o f""']'%

La composante de la vitesse dans la direction d'observation est donc

Vg = V4 cos 8 + vsin O (A2.26)
Nous poserons

Uy swoVvy/c Uy =w VY, /e ue=wove/c (A2.27)

Les lois de distribution de u;, et u, sont toutes les deux des gaussiennes de

largeur A (largeur totale & 1/e)
9lu) A exp(=du?/A? ) (A2.28)

En se plagant dans |'hypothése des champs ultra intenses (w,>> A ), on peut é&crire
N, .

la fréquence d'émission § d'un atome dans son référentiel propre

N :
£ = QM + pu, ‘ ' (A2.29)

ol p est la pente du diagramme au point M ; voir le § I1-4.2), On obtlent
- la fréquence d'émission § dans le laboratoire en retranchant le déplacement Doppler

n
Q =0 - su (A2.30)

QM + pu; -s (u,cos @+ u, sing) (A2.31)

On en déduit I'expression de la composante du spectre centré en QM

(r o
Klw) = J[ g(u,) du, ‘gluy)du, flw- Q= pu + slu cos 8+ u, sin)) (A2.32)

J

1

ol f(x) est la forme de.raie correspondant & |'émission d'un seul atome.

Si nous négligeons la largeur homogéne y ,- nous pouvons écrire :

f(x) = Iy 8 (x) (A2.33) .

00 |y est I'intensité émise par un atome et & la distribution de Dirac. On montre



sans difficulté que |'intégrale ( A2.32 ) est alors gaussienne

Kow) v exp (=4Cw- @)%/L2 ) (A2.

dont fa largeur L (largeur totale & 1/e) est donnée par

L2

f

A2((p - s cos )%+ s? sin? @) (A2.

A% (p?+ s* - 2ps cos B) - (A2.
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35)

36)

Si maintenant nous tenons compte de la largeur homogéne Y ,

K(w) est en fait le produit de convolution de la gaussienne de largeur L que nous

venons d'obtenir par une lorentzienne de largeur y . Cette convolution n'aura d'effet

que pour L <y , c'est-a-dire si on est au voisinage de la compensation qui

correspond 3 L =0 (p = s et cos 6 = 1 dans A2.36).
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APPENDICE A3

COSDTEE 0N m e Wi e we

OPTIMISATION DE LA FOCALISATION DES FAISCEAUX POMPE ET SONDE

Dans cet appendice, nous nous posons le probléme suivant : nous
disposons d'une puissance P donnée & |'entrée de la cellule d'expérience ; nous
supposons d'autre part que la longueur de la déchérge est £&. Dans ces conditions,
quelles valeurs faut-il choisir pour les "waists" Wy et w, des faisceaux pompe et
sonde si |'on veut que la hauteur A du pic -de compensation soit la plus grande
possible (nous discutons ce probléme pour une expérience & deux lasers et non pour
une expérience en fluorescence parce que c'est dans ce cas que les applications sont

les plus nombreuses et les plus intéressantes).

Dans un premier temps (§ A 3.1) , nous démontrons un résultat énon-

¢ correspondant a une

situation ol la longueur de divergence du faisceau sonde est adaptée & la longueur

cé dans le § 111-2.4 : il existe une valeur optimale pour w

2 de Ia‘décharge

_ )
2'nWS/AS =4 (A3.1)

Cette valeur de w_. correspond en effet & un minimum de la dispersion Aw, des valeurs

s
de w,.
La valeur de W étant ainsi imposée, nous savons que la valeur.

de w, est d'autant plus grande que Wy est plus petit
w, N1/ (A3.2)

Mais nous savons aussi que Aw, augmente quand W diminue et ceci beaucoup plus vite

que W, puisque |'on démontre dans le § A3.1 que
/ 2 2 -
Mw /W) v oW / Wy (A3.3)

Dans le § A3.2 nous montrons qu'il existe une valeur optimale de w_ correspondant a
q p

la valeur maximale de A que |'on peut atteindre pour P et & donnés.
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A3.1 Optimisation de la focalisation du faisceau sonde

Nous supposons que le faisceau pompe est un faisceau gaussien [Dn 1]
de pyissance P et de waist wp. La répartition transverse du champ électrique & est

donc donnée, en fonction de la distance r & |'axe du faisceau , par

& = &, exp('-rz,'w; ) ' C (A3.4)
; ‘ i/2 '
avec g, = (4P ___ (A3.5)
: ' g,c T w;

La fréquence de Rabi w; varie comme & puisque
W, = d& / H# : (A3.6)

'l y a donc une certaine dispersion Aw, des valeurs de w, '"vues" par le faisceau

- sonde de "waist" w.. Pour calculer cette dispersion, on peut supposer que W, est

plus petit que w_ et faire un développement en ws/wp. Dans la région contribuant

au signal

roAvwg << w o (A3.7)

et nous pouvons développer (A3.4) sous la forme

| 2
& =8 (1--L_) - . (A3.8)
w2
R

On en déduit que la dispersicn relative A&/&; des valeurs de & est de |'ordre
de wg /w; . On a donc intérgt & focaliser le faisceau sonde. Mais la divergence

du faisceau sonde due a la diffraction joue alors un réle important en augmentant
les valeurs de r? et donc la dispersion de & (d'aprés A3.8). Il nous faut donc

calculer la dispersion
= 2 /0,2 . = .
A& & ar ,wp (A3.9)

(d'aprés A3.8) en tenant compte de la divergence du faisceau sonde (Fig A4.1).
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Fig. A4.1 : Dispositiondes faisceaux sonde ('waist" ws) et pompe
("waist" w_). On tient compte de -la divergence du
faisceau Peonde sur 1a longueur L de la décharge.
On néglige par contre la divergence du fatsceau
pompe sur cette longueur.
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Fig. A4.2 : Valeur calculée de la dispersion Ar® (ramenéé 4 A /2m)

en fonction du rapport 28/2 .



280

Nous appelons Rs la longueur de divergence du faisceau sonde

2 = 2mwi/) (A3.10)
S S S

(distance entre les deux points ol le rayon du faisceau est W V2
2 est égal a 2 fois ce ‘que |'on appelle hablfuellemenf la Iongueur
de Rayleigh[ Dn 1] ). On caicule alors la dispersion Ar?' des valeurs de r? sur

.uUne longueur £ du faisceau sonde (Fig A3.1)
- \ '
At (rF -2 | (A3.11)

. —_— , .
ol r* et r’ sont les valeurs moyennes de r* et r? quand on pondére par la

puissance du faisceau sonde. On obtient ainsi

) 2 2 4 1/2
Ar? = (1 + %. o, 13 L (A3.12)
- | | p _

 (pour écrire A3.8 , nous avons fait un deveIOppemenT au premier ordre en wi/w; ; hous
n'avons donc pas dans le calcul de A3.12 tenu compte de la divergence du faisceau pompe

qui se produit sur une longueur plus grande que L dans un facteur w;/wg )

On a évidemment intérét 3 ce que % soit le plus court possible.
~Mais supposons que la valeur de £ soit imposée par d'autres considérations (dés
considérations de.signal par exemplé). On constate alors que quand on diminue W
c'est-a-dire aussi '25 d'aprés A3.10), Ar*  diminue tant que ls > L, passe par

un minimum autour de £ = Qs , puis augmente pour 25 < & . Sur la Fig A3.2 , nous
avons représenté la variation de Ar? en fonction de 15/2 .

La valeur minimale de  Arfest
Ar2= 0,66 LA /2m pour &_/% = 0,73 (A3.13)

.hais on voit que :
Ar? <A /2T pour 0,3 <&_/8<1,8 | (A3.14)

Dans la pratique , on retiendra que la focalisation optimale du faisceau sonde corres-

pond a :

2, L soit wg N AR/2W (A3.15)
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D'aprés (A3-6) et (A3-8) la dispersion relative des valeurs de g, est

2
M, /0w, = A&/&o = Ar/w;

2
lAS/(Zﬂwp )

s 22 . '
ws/wp . (A3.16)

(w; étant la valeur optimale définie par A3.15)

A3.2 Optimisation de la focalisafion,dh faisceau pompe

La méthode graphique développée dans la deuxiéme partie permet

d'estimer , de fagon relativement simple, |'effet de la dispersion des valeurs dew, .

Rappelons d'abord quelques résultats que nous avons obtenus dans

le § 11=4 en négligeant toute dispersion de w, . L'effet de compensation se produit
lorsque la pente p, au point O du diagramme (Fig. |1-4.4 page 165) est égale & s.
Comme

Py = wf/(wf + 282) (A3.17)
(eq, l1<4,9), la compensation correspond & une valeur bien précise du rapport w,/ §
(eq. [1=4.10). Les atomes contribuant & I’émissibh dans la résonance de compensation

correspondent & un intervalle Au sur |'axe des vitesses

/ .
Au v (w2 gyt  (A3.18)

(eq. 11-4.29 page 173) et la hauteur A de cette résonance (rapportée 3 la hauteur du

signal en |'absence de compensation) est donc
A ~CAuly (A3.19)
Ny
vy ) A (A3.20)

(eq., 11-4.30 et 1i-4.31)

Quel est maintenant i'effet de la dispersion Aw, de w,. Elle se

traduit par une dispersion de P, Qque | 'on peut déduire de (A5.17).

Apy = 2s(1-s)Aw, /w, (A3.21)

(pour écrire A3.21 on a tenu compte de p, = s).
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Les fréquences d'émission des atomes dont la vitesse est dans |'intervalie Au

subissent de ce fait un étalement sur une largeur
AppxAu v Au x Aw, /w, (A3.22)

(d'aprés A3.21). Quand on diminue wp, cette largeur augmente rapidement ( Au et Mo/,
augmentent tous les deux). Si on veut que la hauteur A de {a résonance de compen-
sation soit la plus grande possible, on diminuera donc wp Jusqu'a ce que cette

largeur soit de I'ordre de ¥y
Au x Aw, /wy vy (A3.23)

. Au deld, A diminuerait parce que |'étalement des frequences d'émission correspondant
a 1'intervalle Au serait trop grand,

La relation (A3.23) va maintenant nous permettre de déterminer
fa v aleur optimale de Wy Dans ce but, écrivons w, sous la forme (déduite de A3.5

et A3.6)

w, = ws/w (A3.24)

avec’ , .
| d 4P (A3.25)

w, est la valeur optimale du waist du faisceau sonde déterminée par A3.15 et a est

la valeur de w, que |'on obtiendrait pour Wy = W La condition (A3.23) s'écrit :

w w, 2/3 '
LI 3“ - —) (A3.26)
Aw
. 2
. w w 2 /3
S
oir P - (& Sy (A3.27)
w2 Y Wp

(d'aprés A3.18 , A3.16 et A3.24). On en déduit la valeur optimale de L

14 :
Wy = g (a/y) A  (A3.28)

et, par conséquent, celle de A (d'aprés A3.20 et A3.24)

1,
) (A3.29)
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On retrouve donc bien les résultats annoncés dans le § [11-4,
En effet, d'aprés sa définition, o est proportionnel & VP et inversement propor-
tionne! 3 We clest-3-dire a L. Qdand on augmente P, on doit aussi -augmenter

. -1
wp proportionnel & (p) /8 (A3.26). Enfin, la hauteur que I'on peut attendre varie
d'aprés (A3.27) comme

1/u o
An( B ) (A3.30)
2y?

Remarques

() Dans tout le raisonnement ci--dessus, nous .avons supposé que
la compensation de 1'effet Doppler n'était que partielle ( Du<A ). Le résultat obtenu
- pour A (eq. A3-27) n'est done valable que si l'on trowve une valeur inférieure d la

valeur limite:
‘ s(1-8)

® /T

(A3.31)

<>

| correspondant d la compensation totale. Quand cette valeur limite est atteinte, <1
n'est plus utile d'augmenter la puissance

' (iZ) Nous nous sommes icti intéréssés seulement d l'effet de Aw,
sur la hauteur A de la composante. centrale. On peut aussi étudier l'effet sur les
composanies latérales qui est plus important. En effet, une vartation de w, se traduit
par une variation de leur position, ce qui n'est pas le cas pour la raie centrale.
A une dispersion Aw, correspond donc un élargissement des raies latérales propor-
tionnel a b, &Zors qu'on peut l'éerire pour la raie centrale

Mo, bu fo, = hw (o, )7 (43.32)

(voir A3.25 et A3.18). Dans les expériences que nous auons décrites dans la troisiéme
partie nous avons choisi une dispersion Aw, inférieure 4 Y dont l'effet est peu
important aussi bien pour les raies latérales que pour la raie centrale. La focalisa-

tion n'était done pas optimisée pour avoir la valeur de A la plus grande possible.

(2217) Il est intéressant de voir ce que deviendrait la discussion
ci~dessus dans le cas de l'effet Autler Townes. Nous savons déjd que A augmente

seulement comme
.1/
A ~nlw Ay )7 . (A3.33)

parce que la compensation est limitée par la courbure du diagramme (termes d'ordre
2 et non d'ordre 3). Mais, de plus, la position de la résonance dépend de w, et

Tl faut done arréter de focaliser dés que

Aw, vy (A3.54)
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c'est-a-dire (d'aprés A3.24 et A3.16) pour
A 13

v, = (%) Y (43.35)

(valeur plus grande qu'en A3.28). La valeur optimale de A est done :

w 1/, 1/ ,
A4=( & Z)—S—) = (%) (A3.36)
Yo v Y
1/6 . .
(P : (A3.37)
Ly?

(valeur moins grande que A3.30)
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APPENDICE A4

APPENDICE RELATIF A LA -METHODE ALGEBRIQUE

Dans cet appendice, nous discutons d'abord quelques propriétés
de la fonction G(u) qui permettent de la calculer sur ordinateur (§ Ad4.1).
Ensuite, nous explicitons dans des cas particuliers, le résultat général de la
méthode algébrique ; nous obtenons ainsi. |'expression algébrique relative a
I'effet Autler Townes (§ A4.2) puis celle donnant la hauteur de la résonance de

compensation discutée dans le chapitre Ii-4 (§ A4.3).

Ad.1 Quelques propriétés de la fonction G(u)

La fonction G(u) est définie par |'équation (IV-2,22)

*® ' '
Gu) = f _u” glul) EERVYRP

im - 00 u' - u

ol u est un nombre complexe non réel , u' un nombre réel et g(u') est la fonction

de distribution des vitesses

glu") = g, exp(-4u'?/A%) (A4.2)
(g0 est une constante , voir 1V-2.12). On peut écrire (A4.1) en changeant de
variables ' ’
: - .2
G(w = g ‘—f dt_exp(-17) (A4.3)
im oS- -z
avec
T = 2u'/ ' (A4.4)
z = 2u/b (A4.5)

Pour calculer la fonction G, on utilise le fait qu'elle est reliée aux "fonctions
d'erreur & arguments complexes'"[ Dp ] . En effet si I'on définit, pour une variable

Complexe § , les fonctions
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13 ) '
erf £ = J exp (-1°) dt (A4.6)
Ym o
et w(E) = exp(~E%) (1 - erf (-i&)) (A4.7)

on peut montrer en utilisant les propriétés de wl[ Dplque (A4.3) s'écrit :

G(u) = g, € wie 2) (A4.8)

ol z=2u/A (eq. A4.5) et ol € est le signe de la partie imaginaire de z.

On pourra donc calculer la fonction G sur un ordinateur ayant
dans sa bibliothéque mathématique les fonctions d'erreur a arguments complexes ;
c'est ce que nous avons fait sur le processeur UNIVAC d'Orsay. On pourra sinon

Calculer w par le développement en série suivant [Dp] :

1N
(&) (A4.9)
N CAED
2 +

w(g) =

Il o~ 8

0

I sera  intéressant dans la suite de connaitre la valeur asymptotique de w(£) pour

. & grand. On peut montrer [ Dp ] que

w(g) ~

pour |E] » = o )
VT ' (Ad4.10)

et imE >0
(on remarque sur |'équation A4.8 que |'on calcule toujours la valeur de w pour un
_ q q S q , J ; p

argumenT €z dont la partie imaginaire est positive puisque € est justement le

signe de la partie imaginaire de z)

A4.,2 Expression algébrique relative & |'effet Autlier Townes

Dans ce paragraphe , on calcule d'abord |'expression rationnelle
du spectre Autler Townes émis par un atome ; on en déduit ensuite |'expression

algébrique du spectre de la vapeur.
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i

Expression rationnelle du spectre d'émission d'un atome

On reprend la démonstration générale du § I1V-2.1 dans le cas

particulier de |'effet Autler Townes (Fig A4.1) -

Pig A4.1 Schéma de niveaux correspondant & l'effet Autler Townes

Le spectre d'émission sur la transition ca s'éerit :
i av
S(&,8) = Re L J<D+(T+T) D™(t) > exp (-iwT) dt (Ad.11)
™ Jo

(eq. 1V=2.1) ot D" et D™ sont les parfies ascendante et descendante du dipole atomique

+

D d |c> <a : (A4.12)

i

D

d |a> <c| ' (A4.13)

L'interaction atome laser couple les états | a> eT'|b> (Fig Ad4.1) ;
I'évolution de D' est par cénséquenf couplée & celle de |'opérateur | [c > <b]| .
Pour obtenir des équations indépendantes du temps, on passe dans le référentiel
tournant. Une maniére équivalente pour obtenir ces équations indépendantes du temps

est de travailler dans la base des états non perturbés de |'atome habillé ; D

s'écrit alors

+

D" =d ) |c,n ><a,n| (A4.14)
n
et il est couplé par |'interaction atome laser & |'opérateur £

E" =d 7§ |c,n>< b,n-1] (A4.15)
n
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a,n>

|b,n-1>

N a,n>
Wy
Z
Fig A4.2 On étudie 1'évolution des cohérences <a,n |o (t) | e,n >
et < byn-1 |p (t) | e,n > couplées par l'interaction
atome-laser ' o
Rappelons qu'il y a en fait une infinité de multiplicités
de l'atome habillé telles que celle dessinde ict. :

On peut facilement écrire les équations d'évolution des valeurs

moyennes de D" et E'

q (so* (1) >) <D'(t) > :
—_— + 1= iM (A4.16)
- dt\ <g7 () > < EY(H) > A
avec :
wg * iyac/z ~w, /2
(A4.17)
M = S N ,
-w, /2 ' wy W Wy iy, /2

Les deux termes diagonaux représentent |'évolution propre et la reiaxation des

deux cohérences ; ies deux termes non diagonaux traduisent |'effet de |'interaction
-atome laser.

Le théoréme de régression gquantique nous permet de déduire de (A4.16)

les équations d'évolution de <D (t+T) D (+)> et <E'(t+1) D (+) > pour 1> O :

< D (t+T) D7) >
Y . ) (Ad.18)
< EY(tvn) DT(H) >

<0t (t+1) DT(T)

v

d
—dt

v

<ET(t+T) D (D)

On peut passer de ces équations différentielles & des équations algébriques par une

transformation de Laplace :
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| < D*(t) DT (1) > ‘
G- M 7. ( . ) (A4.19)
. < E () p () >

avec

© (<D (++T) D (1) > N
‘;f = J exp (-1 wT)dt (A4.20)
0

<E*(++7T) D (1) >

On calcule facilement le deuxiéme membre de (A4.19) . En effet d'aprés (A4.12)
(A4.13) et (A4.15)

D" D7 = d¢ |c><c | . (A4.21)
<D (1) DT(T)>= dzﬂc " (A4.22)

(ol T, est la population du niveau c)
EED =0 (A4.23)
<E(H DT(H) >=0 (A4.24)

D'aprés (A4.11) et (A4.20) , le spectre de fluorescence se calcule
comme la partie réelle de la premiére composante de ﬁF . On |'obtient:donc en

p . . s 4 . . Y
résolvant |'équation (A4.19) , c'est-a-dire en inversant la matrice (w - M)

S@,H ) = Re — [ ————] d*n (A4.25)
-mM T €

(A, | est I'élément de la premiére ligne et de la premiére colonne de la matrice A).
?

Connaissant |'expression (A4.17) de la matrice M, on obtient finalement :

AVELV)
"~ : N(w,wL )
S(W,W ) = Re ——— (A4.26)
I VRV .
D(w,wL )
OD n, v A" .
Dl ) = Det (& -m (A4.27)
iy iy 2
“@-w] « =25 (Gw) - B m =) - BL (a4.28)

2 2
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iy
8 swy- ——2C)
L v )

Expressiton algébrique du spectre de la vapeur

On sait maintenant (eq. 1V-2.21) que le spectre de vapeur K(w)

s'exprime sous la forme

Kw) = Re J r Gluy) (A4.30)
o :
a .
ou les u et les Mo ‘sont les poles et les résidus de la fraction rationnelle
a

en u
N{w+ su , w, +u)

P, w L (A4.31)
Qw, u) D(w + su, wL+U)
et o0 G est la fonction étudiée au paragraphe précédent :
2ua
Gluy) = g, €, wl € K ) (Ad4.32)

( €y est le signe de la partie imaginaire de U, ). Les poles Uy, sont les solutions

de |'équation du deuxiéme degré en u :
D(w + su, w+u) =0 | (A4.33)

(voir |'expression A4.28 de D). .

Quand on connait ces solutions U, » on calcule les résidus ra

par |'expression

. P(w,u) _
gy = —— (u = uy) (A4.34)
QL(M'U)
Tol Plw,u) = N(w + su, w o+ u) , (A4.35)

(voir I'expression A4.29 de N) et

Q' (w,u) = 9 D (w+ su,w +u) i
u 8u
iy, .
= s{w + su - wé —(wL+u) W, - be )
iy ‘
Hs=1) (W + su - wh - —= ) (A4.36)

(voir |'expression A4.28 de D).



291

Ayan% ainsi établi la méthode de calcul de K(w) il ne reste plus
qu'a écrire un programme permettant de faire ce calcul sur ordinateur. C'est ainsi

qu'ont été calculés tous les spectres théoriques présentés dans le chapitre I1-3.

Remarque ': A
' La méthode graphique nous a permis-de montrer que la relaxation
n'intervient Que par la largeur Y des raies d'émission correspondant aqux points
onl se prbduit la compensation. Il est done inutile de garder les deux paramétreé

Yab €t Yp, €t on pourra done simplifier en posant
Yab = Ype = Y

A4.3 . Expressfon algébrique de la hauteur A de la résonance de compensation

On repfend d'abord le calcul du paragraphe précédent pour le
systéme & trois niveaux discuté dans le chapitre |1-4, On obtient ainsi I'expression
rationnellé du spectre d'émission d'un atome puis |'expression algébrique du spectre
de la vapeur., On passe ensuite 3 la valeur particuliére w = wé ,Ce qui nous

donne |'expression de la hauteur A de la résonance de compensation

Expression rationnelle du spectre d'émission d'un_atome

_ Le niveau a de la Fig A4.1 est maintenant couplé par le laser

a deux sous niveaux b, et b.. I'l nous faut donc étudier I'évolution couplée de p*
ET et E.  (définis comme E" dans |'équation A4.15 en remplagant b par b, et b_ ).
Cette éQquTion est décriTe'paf une équation du méme type que A4.16 a part qu'elle
concerne une mairice colonne & trois &léments <D’ (1)> , <E,(+)>et < E:(+)> et que

la matrice M est donc une matrice 3x3

wy + 1y/2 ~w, /2 -w,/2
M= | -wy/2 W) W —(wy8)e iY/2 o
. n, .
~w,/2 0 Wy +w = (w,=8)+iy/2

(comme nous |'avons ditci-dessus, un seul paramétre de relaxation,y , est suffisant).

On obtient finalement ' expression du spectre
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VI
N | N(w,wL)
S((u,wL) = Re . o (A4.38)
im D(w,w, )
. L
avec les valeurs suivantes pour les deux polyndmes
D(W,H) = Det - M . (A4.39)

. . 2 w i
Sty =) (y - x - Xy 82 - Lyx- ) (A4.40)
2 2 2 '
ol nous avons noté pour simplifier

y =dsw x =@ - w, o (A4.41)

!
0

. 2. .
ot N(@,B) = ((y - x - =X )"~ 8 d¥nc | (A4.42)
| 2

Expresston algébrique du spectre d'émission de la vapeur

On en dé&duit que

)y (A4.43)

K(w) = Re } ry 6(u) =Re ] r, gye wle
. a .
oli les Ua sont les solutions de |'équation du troisiéme degré en u

D(w + su, wL+u) = 0 ’ : © (A4.44)

(voir I'expression A4.40 de-D) et les o sont donnés ensuite par

(U=u_ ) (A4.45)

r = _Plw,u)
o a
Q&(w,u)
ol P(w, u) = N(w + su, w o+ u) (A4 .46)
(voir 1'expression A4.42 de N) et
Q' (w,u) = 2 D(w + su, w, +u) (A4.,47)
u ’ Ju LA . ‘
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= s((y=x= =X )2 894 (y= X )2(y-x= L) (s-1)
2

2
2 2 .
m .
- — (s-1) (A4.48)
avec y =w + Su - wg X =W ot oUW ; (A4.49)

La encore, c'est en calculant explicitement |'expression (A4.43)

sur ordinateur que nous avons obtenu les spectres théoriques du chapitre I1-4.

Hauteur A de la résonance de_compensation

Calculer la hauteur de la résonance de compensation revient simplement
a faire w = wy  dans les expressions précédentes ; on suppose de plus W = Wy,
w; > vy; on prend enfin la valeur de § correspondant a |'efffet de compensation.
En se servant de toutes ces hypothéses, on peut transformer |'équation (A4.44) pour

la mettre sous la forme :

. 2
=1y Wy 3 : .
TE R (——é-—m C (A4.50)
4s(1-5)?
avec 2y w1/
g = (1, (A4.51)
s2(1-5)%A° ' :

Les trois solutions Uy sont donc égales a :

Uy = * i% B, +1] %—B, +iJ2%B (Ad4.52)

ol j = exp (2i m/3) | (A4.53)
On en déduit les ed (signe de la pérTie imaginaire de u, )

€ =+ , -1 , -1 : (A4.54)

(valeurs correspondant dans |'ordre aux Uy de A4.52). On montre que les résidus T

correspondants peuvent étre écrits

ra =z - |kua . (A4.55)

ol k est une constante réelle. On obtient donc pour |'expression du spectre de

vapeur (voir A4.43)
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2u

o _
= . ! = -1
K(ws=w!) g,k Re g (-iu e ) wley f‘zr" (A4.56)

Il nous faut enfin diviser cette valeur par celle qu'aurait le signal en

|'absence d'irradiation (A est défini comme |'augmentation du signal due a

I'effet de compensation) ; on obtient finalement le résultat que nous avait

suggéré la construction graphique dans le § I1-4.3 :
A= A, R(B) (A4
ol A, est la valeur limite de A correspondant & la compensation totale (B >>1)
(1-s) A ' :
A= 2 (A4.58)
S vl Y -
eT'R(B) la fonction
R(B) = B “E_ Re [ w(iB) = jw(=ijB) =j* w(=ij*R) ] - (A4.59)
C'est cette fonction, calculée sur ordinateur que nous avons tracée sur la
Figure 11-4.10 (d'aprés A4.51 , B ‘est identique & Au/A )
Il est intéressant de noter que :
. . ]
R(B) 8 2;’7 pour B << 1 | (A4.60)
(en effet w(z) - 1 pour z + O et de plus 1-j-j* =2) . On obtient ainsi la
valeur exacte de A dans le cas d'une compensation partielle,
A = _s(1-s) A g/ﬁ_s
Y3
2 1/3 w 2/3
=3z (2s(1-s)) ( L) (A4.61)
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