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FIGURE II-1

Nous considérons un gaz d'atomes plongés
dans un champ magnétique et soumis 3 une décharge
qui peuple tous les niveaux excités.

Ce gaz est irradié par un faisceau laser

résonnant pour la transition b <> a (b est le niveau
supérieur et a le niveau inférieur). Le faisceau la-
ser peut &tre une onde progressive si la cellule

contenant le gaz &tudié est 3 l'extérieur de la

cavité laser, ou une onde stationnaire si la cellu-

le est & 1'intérieur. De fagon générale, nous suppo-
sons le laser multimode, et nous envisageons aussi
bien le cas ol les modes sont indépendants que le
cas ot ils sont rigoureusement €quidistants avec des

phases relatives "bloquées" (ou '"synchronisées').

- Les niveaux a et b sont des niveaux excités relativement peu peuplés. Il en résulte que le

gaz est toujours considéré comme optiquement mince pour la raie laser. De plus, lorsque la cellule est

placée dans la cavité laser, nous négligerons la réaction de celle-ci sur 1'oscillation laser, ou du moins

nous la considérerons comme constante (c'est presque toujours le cas dans nos expériences). Donc nous con-
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sidérons toujours que l'intensité et la phase de chaque modé sont constantes et imposées.

Le but du calcul est de déterminer 1'intensité et le diagtamme de polarisation de la lumiére
de fluorescence, émise par les niveaux atomiques a et b en interaction avec le faisceau laser, et d'en dédui-
re des méthodes de mesure des grandeurs atomiques, en particulier les temps de reiagation

Dans nos expériences, uous n'analysons pas la forme spectrale des raies émisés, et de plus
nous observons les raies de fluorescence &mises dans une direction perpendiculaire au faisceau laser :
nous ne sommes donc pas sensibles aux phénoménes de corrélations de fréquence entre la raie laser et la
lumiére de fluorescence. C'es;-é-dire que nous ne pouvons pas (comme CORDOVER et al. (39), qui regardent

-dans 1'axe du laser) observer, sur le profil Doppler des raies de fluorescence, les "bosses" qui corres-
pondent aux paquets de vitesse pompés par chaque mode (cf. § I-B-4).

Il n'est donc pas nécessaire d'introduire simultanément dans le célcul 1'onde laser et la
raie de fluorescence, comme 1l'ont fait FELD et JAVAN (*9) pour expliquer les corrélations de fréquence.
Nous pouvons dans un premier temps calculer la matrice densité des niveaux a et b sous l'action de 1'onde
laser seule : c'est ce que nous ferons de fagon formelle et générale dans ce chapitre, et de fagon plus
détaillée dans des cas particuliers aux chapitres IV (effets linéaires), VII et VIII (effets non linéaires).
Dans un'deuxiéme temps, par des méthodes classiques, nous déduirons de la matrice densité 1le diagramme

de polarisation de la lumiére de fluorescence (chap. V).

'2) Equations du probléme

Nous nous proposons, dans ce paragraphe, de poser de fagon formelle les équations donnant la
matrice densité des atomes, P(:,;,t), en fonction de leur position et de leur vitesse. En effet, en raison
.de leur mouvement, les atomes sont soumis & une perturbation qui dépend de leur vitesse : un atome de vi-
tesse v se trouvant en ;o a 1'instant tgy voit un champ apparent Eap(t) = E [ ;0 + ;(t - to), t ]. Dans le
cas particulier qui nous intéresse (couplage avec 1l'onde laser), ce phénoméne n'est autre que l'effet
Doppler. De plus, la relaxation par collisions est, a priori, fonction de la vitesse des atomes.

Pour calculer les grandeurs physiques(macroscopiques associées au gaz, il faudra ensuite

calculer la matrice densité moyenne en chaque point en sommant sur toutes les vitesses :

p.o) = ] P, T, 0) 4%V

Plusieurs méthodes statistiques &quivalentes permettent de résoudre un tel probléme. Cepen-
. -dant, tant que l'on traite classiquement les trajectoires atomiques, toutes ces méthodes doivent ré&soudre

1'équation de Schrodinger séparément pour chaque groupe d'atomes de vitesse donnée, en suivant le mouvement

des atomes.
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a) Méthode de Lamb (4)

La méthode de Lamb consiste 3 isoler un atome de vitesse v qui, 3 1'instant tg, au
point ;o- a été excité dans l'état quantique o par le processus de pompage (ici la décharge). Ensuite, on
résout 1'équation de Schrddinger dans le référentiel en mouvement avec la particule et l'on en déduit la
matrice densité de l'atome 3 l'instant t > tgy P(a, ;o, to, ;, t). L'équation de Schrodinger tient compte
de 1'évolution des variables internes sous l'effet du champ électromagnétique et de la relaxation décrite
par un terme phénoménologique.

. Pour calculer une gran&eur physique quelconque a l'instant t au point ;, il suffit alors de

sommer sur tous les atomes passant en ce point & l'instant t :

t
P(;,t) =) f dtg I dto I dJ’Au(;o,to,z) P(G,;o,to,;,t) 5(;-?0‘;(t'to)) M
a

> -+
Au(ro,to,v) est le nombre d'atomes excités dans 1'état o par unité de volume et par unité de temps au
. <>
point (ro,to).
La méme méthode est utilisée par GYORFFY et al. (8) dans le cas oii 1'atome peut subir des
collisions qui modifient sa trajectoire. Il faut alors sommer sur toutes les trajectoires aléatoires qui
3 et - 1.
aboutissent en r i l'instant t.

b) Méthode utilisée dans nos publications antérieures (2%)

Dans cette seconde méthode, parfaitement &quivalente & celle de LAMB, on considére globa-
o, > > . . B ] > >
lement les atomes de vitesse v passant en r 3 l'instant t. Ils sont représentés par la matrice P(v,r,t)
cherchée. Pour écrire l'&quation de Schrodinger en suivant le mouvement des atomes, il suffit de remarquer

= : o > > > .
qu'd l'instant t' = t + T les atomes considérés sont en r' = r + vT. On peut donc écrire (en posant § = 1) :

d
dt

-+ > >
P(v,r+vT,t+T)]

(2)

rel + tr

N .
p(v,?+3r,t+r) = -i [éﬁS(;+zr,t+r), p(z,;+3f,t+r)] + AV, E4VT, t+T) + ( gr

> 3 3 - -~ ’ 3 . ’ - - .
gﬁ(;',t') est 1'Hamiltonien représentant le systéme en interaction avec le champ &lectromagnétique.

d -> . . . . PR
Qi? P(G}r',t')) représente phénoménologiquement le transfert d'atomes de b vers a par émission

rel + tr

spontanée et toutes les sortes de relaxation, c'est-d-dire la relaxation par émission spontanée et l'effet

des collisions de toutes natures. Comme nous le verrons au § 5, ce terme peut éventuellement coupler les

- . s - 3 - -’ - :
équations correspondant aux différentes vitesses. Dans ce cas, un atome donné passant en r 4 l'instant t

B > 3 - 3 -~ - . 3
n'est pas forcément en r' i 1'instant t'. Cependant, on &crit quand méme 1'équation en suivant le mouvement
rectiligne : les atomes dont la vitesse change sont alors &liminés du paquet de vitesse (donc de 1'équation

(2)) tandis que d'autres atomes viennent se joindre 3 ce paquet. Ainsi on tient compte des atomes changeant

de vitesse dans le bilan des débits "entrant" et "sortant" de 1l'équation (2).
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> > . . sy
A(v,r',t") est le terme source provenant de la décharge. Ce terme représente phénoménologiquement le débit
du mécanisme d'excitation des niveaux; c'est le symétrique de (%? P)rel qui traduit le "débit" de relaxa-
tion. C'est 1l'introduction de ce terme A qui fait la différence avec la méthode de LAMB : il dispense de

3 » - . - . b
suivre chaque atome isolément et d'intégrer ensuite sur tg et ryp.

[ . - . . » . > >
Lorsque l'équation (2) est résolue, il suffit de poser T = 0 pour obtenir P(v,r,t) dans le

systéme d'axes du laboratoire.

¢) La méthode de RAUTIAN (!9)

L'équation (2) est parfaitement locale dans le temps et dans l'espace et sa solution ne
nous intéresse que pour T = 0. La présence explicite de T n'est utile que pour bien préciser le sens de la
- . - I3 3 - - . -+ - -
dérivée du premier membre. Nous pouvons donc la considérer comme une &€quation de r et de t dans le référen-

tiel du laboratoire a condition d'écrire correctement le premier membre :

(3

Lp@Eo + HEL = -1 [%(?,t),p&?,t)] +AGELY + (G pGED) ), o

Cette équation n'est éutre que l'équation de Boltzmann du gaz, ﬁodifiée pour tenir compte de 1'é&tat quanti-
que interne des atomes. Ce point de vue représente une troisiéme fagon d'aborder le probléme statistique.
C'est la méthode systématiquement employée par RAUTIAN (19) et tous lesauteurs Sbviétiques.

‘Dans les paragraphes suivants, nous allons préciser tous les termes des &quations (2) et (3)
et poser un certain nombre d'hypothéses simplificatrices.

3) La matrice densité des niveaux &étudiés

Nous restreignons 1l'espace des états des atomes &tudiés au seul sous—-espdce des deux niveaux
a et b en interaction avec le laser. Les niveaux ayant respectivement lesmoments cinétiques Ja et Jb , cet
espace a la dimension d = (23a+1) + (2be1).

L'opérateur densité p sera donc représenté dans la base standard 1 JM > par une matrice
d x d dont nous écrirons les &léments :

=<JIM | P | JBM > | (avec a et B = a ou b) ‘ ¢

PMaMB B

Nous distinguerons quatre sous-matrices :
. aap aBP
p= baf bbP (%)
les sous—matr?ce; abP et baP sont formées uniquement d'éléments non diagonaux entre le niveau a et le ni-
veau b, que nous appelons, 4 la suite de COHEN-TANNOUDJI (3), "cohérences optiques". aaP et bbP contien-
nent des termes diagonaux ou 'populations" et des termes non diagonaux ou ''cohérences Zeeman'.

Pour des raisons de symétrie, nous utiliserons, le plus souvent, la représentation de 1'opé-
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rateur densité sur une base d'opérateurs tensoriels irréductibles normalisés. Ce formalisme développé
par FANO (!%) a &té appliqué au domaine du pompage optique par OMONT (13) et DYAKONOV et PEREL' (12a),
Nous rappelons ici les notations et quelques formules. D'autres formules importantes sont données dans

1'appendice A (voir aussi MESSIAH (“3), appendice C, p. 924)

> > _ k,» > k 2
aep(v,r,t) = Eq aBPq(v’r’t) OlBTq (o ét B représentent a ou b) (6)
avec
k k+ .
aqu = Tr (p. aBTq ) , (7)

Pour simplifier, nous &crirons P et Tk au lieu de p et Tk.
a a'q ao ac q

Les opérateurs tensoriels forment une base orthonormée des opérateurs, avec la définition de

normalisation :

.T.
k Ky s

Tr (aBTq a,B,Tq, w' S

§ , (8)

BB' "kk' “qq

On impose en plus que 1'élément de matrice ré&duit de Tk soit réel positif. On trouve alors

aB q
k =
<3, |l a'g'Tq [ Jg > = 8,40 Sggr /231 ‘ (9

e . . . . 0
La signification physique de ce formalisme est maintenant bien connue : la composante on
de l'opérateur densité sur l'opérateur scalaire représente la "population" du niveau a. En effet, le

nombre d'atomes dans le niveau a est

n = Tr (aP) =V zqa+1 an (9-a)

o

Les trois composantes aP; caractérisent "l'orientation" du niveau'a; elles sont proportionnel-
les aux trois composantes du moment dipolaire magnétique macroscopique provenant de tous les atomes dans le

niveau o :

M, ' (LG ey _
= & 6 Tr (Jq aP) = & ? \V 3 . an (9-b)

o q

ou g, est le facteur de Landé et B le magnéton de Bohr.

Enfin, les cing composantes aP; caractérisent "l'alignement" du niveau a. Elles représentent
ie moment quadrupolaire &lectrique macroscopique.

On appelle grandeurs longitudinales les opérateurs de composante ¢ = 0 et grandeurs transver-
sales les opérateurs de composante q # O.

Parmi les termes de cohérence optique, abPa est une combinaison des composantes du dipdle

électrique optique entre les niveaux a et b.
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3 . . -> ->
4) La matrice d'excitation A(v,r,t)

Ce débit d'excitation représente globalement l'effet de 1la décharge sur les niveaux a et

b. Il contient aussi bien l'effet direct des électrons que les effets indirects d'excitation par cascade

radiative ou par collisions avec des atomes métastables. Nous ferons les hypoth&ses suivantes :

¢+ La variation de A est négligedble sur des distances de 1'ordre du libre parcours mofen
des atomes et pendant des intervalles de temps de 1'ordre des constantes de tembs d'évolution du sys-
téme atomique (temps nécessaire pour que le systéme atteigne un régime stationnaire). Nous pouvons donc
ométtre la dépendance de A en ; et t pendant tout le calcul et.si cela est nécessaire, nous la réintro-
" duirons & la fin.

(note) et de forme Maxwellienne. Cette

* La distribution des vitesses est supposée isotrope

hypothése est certainement bonne pour l'excitation directe par les électrons, car ceux-ci, du fait de
leur faible masse modifient peu la vitesse atomique. Par contre, l'excitation par collisions quasi-réson-
nates avec des métastables (du type He(3Sy) + Ne - He + Ne(3sz)) peut produire une distribution non
Maxwellienne : en effet la différence d'énergie d'excitation des deux atomes doit &tre compensée par une
modification d'énergie Cinétidue.

. Le plus souvent, nous prendrons A comme un opérateur scalaire, cependant il n'est pas né-
cessaire de restreindre la généralité a cet endroit du calcul. Nous pouvons ainsi tenir compte d'une éyen-

tuelle anisotropie de la décharge. Nous discuterons ce probléme au chapitre IX.

. . . . > .
Nous poserons donc (ici v est la projection de v sur 1l'axe du faisceau laser) :

AW) = W) ] [axk ™+ 2K Tk] ' (10)
kq

o2
-y o .
WM(V) =—1 . et u = \, —2%2— (an
uvym .

0
Avec cette définition, WM(v) est normalisé et Vv (2Jd+l)alo est le nombre d'atomes portés par la décharge

avec

dans le niveau Q,par unité de temps.
En raison de la symétrie de révolution autour de l'axe de la cellule, on peut dire que

seuls les termes q = 0 et k pair existent (axe de quantification suivant 1'axe de symétrie).

Cette hypoth&se est silirement inapplicable pour les ions dans les décharges intenses du type de
celles des lasers ioniques. En effet, dans ce cas, les ions sont fortement accélérés par le

champ &lectrique et l'on observe par effet Doppler un fort décalage de la répartition de vitesse,
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Lorsque le champ magnétique n'est pas paralldle 3 1'axe de la cellule, des grandeurs trans-
versales peuvent exister dans chaque niQeau; elles précessent dans le champ magnétique e£ produisent un
phénoméne analogue i l'effet Hanle. Comme nous avons inclus dans A tous les effets de cascade, il en ré-
sulte que akz peut dépendre du champ magnétique : si la cascade est multiple, la dééendance est complexe.
Le plus souvent, l'anisotropie de la décharge est faible et le transfert d'anisotropie auséi; nous négli-

gerons donc ce phénoméne dans le cas général. Nous n'en parlerons que pour le transfert du niveau b au

niveau a.

5) Le terme de relaxation et de transfert Gfg?—)

rel + tr
Ce terme est la somme d'un terme de collision et d'un terme d'émission spontanée (ce dernier

terme contient aussi la diffusion multiple et le transfert par émission spontanée)

o) .oy, (e a2

dt rel + tr e.s. coll

a) Le terme de collision

I1 introduit de grandes difficultés car d'une pért il couple tous les soué-niveaux
Zeeﬁan et d'autre part il couple les &quations correspondant & des classes de vitesses atomiques diffé-
rentes. En effet, lorsqu'un atome subit une collision? son état interpe et sa vitesse sont simultanémeﬁt
altérés. Seules des propriétés de s}métrie peuvent apporter des simplifications.
Dansvle cas ol les vitesses dés atomes excités et des atomes perturbateuré sont réparties
~de fagon isotrope, la relaxation doit &tre invariante par rotation. On montre alors ( OMONT (15)] que

1'évolution de la matrice densité totale, c'est-i-dire sommée sur toutes les vitesses possibles, est

décrite par (note)
d =& > X '
‘( ac aqu(r,t) ) = -Fae(k) uqu(r’t) (e,8 = a ou b) (13)

coll
c'est-3~dire qu'il y a une seule constante de temps pour chaque ordre tensoriel.
‘ Dans le cas qui nous intéresse, cette symétrie est loin d'@tre réalisée car :
o) Les atomes pompés optiquement doivent avoir une répartition de vitessesisotrope. Ce n'est pas le cas
du pompage laser : du fait de la monochromaticité des modes (et de 1'absence de thermalisation des

vitesses des atomes excités), ce pompage n'est pas homogéne sur toutes les vitesses.
pag

Nous supposons la variation en r suffisamment lente pour que le gradient de densité ne détruise pas
l'isotropie des vitesses. Nous supposons de plus qu'il n'y a pas de transfert de grandeurs tenso-

rielles d'un niveau & l'autre par collision.
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B) La propriété (13) s'applique 3@ l'ensemble des atomes (apré&s intégration sur les vitesses). Or dans
le cas général, on ne peut écrire une seule &quation représentant globalement 1'é&volution de ? :

. . . . . L note
les Equations (2) ou (3) isolent chaque classe de vitesse. C'est une conséquence de la cohérence ( )

de la lumiére laser qui nous oblige 3 considérer 1l'hamiltonien d'interaction comme une fonction de 4
et de t agissant sur l'atome pendant toute sa durée de vie et tout le long de sa trajectoire.
Avec les sources conventionnelles, au contraire, le temps d'interaction atome rayonne-

ment est trés court (A >> largeur naturelle de 1la raie) et l'on peut traiter le cycle de pompage par
: dés probabilités de transition indépendante de T et t (si le ﬁompage est assez uniforme). Si la condition
o est réalisée, c'est-a-dire si le spectre de la lumiére pompante est assez large (A >> largeur Doppler
+ probabilité de transition indépendante de v) ou si les vitesses sont rapidement thermalisées sans des-—
truction de l'état interne des atomes (cas de 1'état fondamental - temps de rélaxation et temps de pom-
page longs), l'équation d'évolution peut €tre intégrée sur les vitesses avant d'@tre résolue car
P(v,t) = WM(V) P(t). On obtient alors une équation globale donnant ﬁ(t) ( COHEN-TANNOUDJI (3), p. 32 :
ITII-C-5 et III—D—I] et dans laquelle le terme de collision peut prendre la forme (13). On voit que dans
le cas "classique" la condition & et la condition B ne sont pas distinctes.

' Au contraire, lorsque le laser source &met beaucoup de modes couvrant tout le profil
Doppler et assez proches les uns des autres (écart entre modes £ largeur naturélle de la raie), la
condition 0 est A peu prés remplie, mais la condition B interdit 1'emploi de la relation (13). Son
utilisation peut gependant étre justifiée approximativement pour certaines grandeurs moyennes ne
mettant pas directement en jeu l'aspect cohérent de la lumi&re. Plus précisément, la condition a
suffit seule chaque fois que 1'on peut (comme dans le cas ''classique") intégrer 1'équation d'évolution
sur les vitesses de fagon 3 obtenir une équation globale donnant ?Kr,t). Nous verrons certaines condi=-
tions ol cela est possible pour la matrice densité ;ﬁ de chaque niveau (§ II-B-5-c; ch. III) mais ce
n'est slirement pas réalisable pour les "cohérences optiques".

En fait, le pompage optique laser impose 34 la relaxation une symétrie axiale autour

(note de la page suivante)

de- la direction de propagation du faisceau laser En effet, les &quations

: = . . . -> - )
(2) et (3) ne dépendent en fait (cf. § II-A-6) que des projections r et v de r et v sur cette direc-—
tion : on peut donc, sans difficulté, sommer les équations sur les composantes de la vitesse perpendi-

-

culaire 3 cet axe, tout en conservant v fixé. Dans ces conditions, on montre ( LOMBARDI (*1) ) que la

Dans le cas d'un phénoméne stationnaire, coh&rence et monochromaticité sont liées. Cependant,
dans ‘a) monochromaticité signifie simplement A << largeur Doppler (excitation non uniforme en v)
tandis que dans B) cohérence signifie A << largeur naturelle, c'est-i-dire temps de coh&rence

>> temps de relaxation.



- 21 - ' II-A

la relation (13) doit &tre remplacée par une relation qui conserve q mais couple les différentes va-

leurs de k (axe de quantification suivant 1'axe de symétrie). Si 1'on inclut les collisions changeant
q! ym g

la vitesse, on peut montrer que :

Bkk

d k _ _ ' k'A
(EE aqu(v,r,t)) =1 [ agBqg agPq (Vo1s8) +I

kk' 13 k' ] 1]
ol L Aq (v,v") aqu (v',r,t) dv } (14)

aB

kk!' k' . . . - . .
z Bq (v) Pq (v,r,t) représente l'effet des collisions sur les atomes ayant la vitesse v juste avant
k' .

1'instant t : il décrit d'une part le départ d'atomes quittant la vitesse v pour une vitesse v' quelconque,

et d'autre part les changements d'état interne sans changement de vitesse. Bien que ce second processus

ne soit pas dans le cas général un simple processus de destruction (1l'anisotropie de relaxation peut,

1] T

par exemple, créer de 1l'orientation & partir de 1'alignement), nous appellerons z Bkk PZ le terme de
; £,

"départ". Cet abus de langage se justifie bien pour l'approximation isotrope que nous ferons dans la

sulte.

kk' k' : . . . ..
) J Aq (v,v") Pq (v') dv' est le terme "d'arrivée". En effet, il représente les atomes qui viennent se
k 1 .

joindre au paquet de vitesse v, alors qu'ils avaient n'importe quelle vitesse v' avant de subir une colli-

. kk' fre s .o .
sion, Aq (v, v') est la probabilité par unité de temps pour qu'un atome passe de la classe de vitesse

v s ‘ . PR k'
v' 3 la classe v, ce passage &tant accompagné d'une modification interne transformant la grandeur Tq en
k
la grandeur Tq.
kk' kk' ' - . . . .
Bq (v) et Aq (v, v') dépendent de la forme du potentiel interatomique lors de la colli-
- sion, ainsi que du rapport des masses des atomes en collision. Dans le cas général, seule une solution

numdrique sur ordinateur est envisageable. Cependant, pour pouvoir résoudre 1'équation (2) formellement,

nous allons faire les approximations suivantes :

h.l Pour chaque classe de vitesse, nous admettrons que la symétrie de la relaxation est assez

roche de la symétrie sphérique pour qu'il n'y ait pas de couplage entre ordres tensoriels différents
P ym P q q p g |

et que les constantes de relaxation ne dépendent pas de la composante q considérée :

B vy = 6,

k kk'
. o B@ AV EE RS

(note de la page 20)
On peut également imaginer une anisotropie de la relaxation due aux collisions avec les
€lectrons, si la vitesse de ceux-ci n'est pas répartie de fagon isotrope. Dans ce cas, la
symétrie est &galement axiale suivant 1'axe de la décharge qui est le m@me que celui du

laser.
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Cette hypothése n'est sans doute pas trop loin de la réalité, car les grandeurs A et B
résultent déjd d'une moyenne sur toutes.les orientations possibles dé la vitesse des atomes perturba-
teurs, sur le paramétre d'impact et sur.deux des trois composantes de la vitesse des atomes &tudiés.
Seule la projection de la vitesse de ces derniers sur 1'axe du laser doit &tre gérdée constante.

- L'hypothé&se h.1 est d'autant mieux vérifide que les particules perturbatrices sont plus légéres (donc
rapides), car la vitesse relative, qui seule compte, est alors trés voisine de la vitesse de ces parti-
cules; elle est donc pratiquement isotrope. C'est en particulier le cas des collisions &lectroniques si

1'on suppose les vitesses des électrons isotropes.

h.2 Le terme de 'départ" est indépendant de la vitesse; nous poserons alors (I'' et A sont

réels) :
B5(v) =G () = (I', (&) ) + iA_(K)
af afB afB coll aB

h.3 Si une collision change la vitesse d'un atome, on suppose que celui-ci perd toute mémoire

de sa vitesse initiale. Aprés la collision, la vitesse de l'atome est aléatoire avec une répartition de

-

Maxwell’, WM(V), identique 3 celle du terme d'excitation A(v) (cf. § 4). On suppose de plus que la proba-
bilité pour que la grandeur tensorielle d'ordre k soit corservée ne dépend pasde la vitesse initiale de

1'atome. On peut alors écrire :
Kk, - T .

Discussion de h.2 et de h.3

* Les hypoth&ses h.2 et h.3 sont habituellement regroupées sous le nom d'hypothése des

"collisions fortes" (%) (10) (du point de vue des variables externes et non des variables internes).

Lqrsque les collisions sont Elastiques, c'est-d-dire lorsqu'elles changent la vitesse sans affecter
1'état interne, h.3 entraine h.2. En effet (nous liﬁitons ici la discussion 3 1'un des niveaux)
,QA(V'»V)’ qul est alors indépendant de k, est la probabilité par unité de temps pour qu'un atomé de
vitesse initiale v acquiére la vitesse finale v'. Le terme de "départ" exprime la probabilité pour que
1'atome quitte 1aAvi£esse v pour n'importe quelle vitesse v'. Il s'écrit aB(v) = I aA(v"v) dv'. La
condition h.3 entralne donc aB(v) =g, =G, puisque WM(V) est une fonction normalisée (attention & la
‘permutation de v et v' dans le noyau A(v,v'))

. En ce qui concerne la perte de mémoire de la vitesse initiale, 1l'hypothése h.3 (qui.
entrafne h.2 dans le cas de collisions &lastiques) est valable dans le cas d'atomes légers perturbés
par des atomes lourds. En effet, dans ce cas la vitesse des atomes légers change beaucoup & chaque

o e . - . P I *
collision. On voit que ce modéle est assez grossier dans le cas expérimental des collisions Ne -He.
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Pour les collisions &lectroniques, h.3 n'est évidemment pas valable mais, comme on peut négliger com-
plétement le changement de vitesse des‘a:omes, ce cas se traite aisément en omettant le germe d'arri-
vée de (14).

+ Lorsque les collisions ne sont pas &lastiques, 1'hypothdse h.2 iﬁplique en plus que la
probabilité de destruction de la grandeur tensorielle d'ordre k ne dépende pas de v. Ceci est réalisé
pour certains types d'interaction (potentiel en r_3 d'ap;és FAROUX (“%)), ou si la moyenne sur la vites-
se des perturbateurs et sur les deux composantes perpendiculaires 3 1'axe du laser,de la vitesse des ato-

: < . L . k - . .
mes perturbés, est suffisante pour atténuer la dépendance de o B~ par rapport a v. Cette derniére condi-

8
tion est la méme que celle nécessaire i la réalisation de h.] : elle est mieux vérifiée quand les pertur-
bateurs sont légers, ce qui est contradictoire avec h.3

* L'hypothése h.3 n'implique pas que toutes les collisions changent la vitesse : il peut
exister des collisions & longue portée affectant seulement l1'&tat interne. Ces collisions participent
au terme de départ (G(k))et non au terme d'arrivée (g(k)). En particulier, le modé&le utilisé peut &tre
bon dans le cas ol les sections efficaces de désorientation sont grandes devant les sections efficaces
cinétiques, elles-mémeé grandes devant les sections efficaces de quenching. Dans ce cas, parmi les ga(k),
seuls g;(O) et gb(O) sont différents de zéro et voisins de Ga(O) et Gb(O). Une collision détruit & coup
siir 1'orientation méme si 1'atome n'est pas dévié; par contre la population totale est conservée méme
si la vitesse de l'atome change.

* En fin de compte, l'hypothése des collisions fortes (en ce qui concerne les collisions
de vitesse) semble éssez rudimentaire. Cependant, nous utilisons ce modéle, comme beaucoup d'auteurs (&)
_(10), car c'est le seul qui permet de tenir compte des changements de vitesse -ne serait-ce que qualita-
tivement— sans trop alourdir les calculs. D'autres modéles peuvent €tre utilisés qui tiennent mieux compte
de la diffusim de la vitesse (mouvement B;ownien 19, noyau Ak(v,v') Lorentzien en v-v' (18)(17)).

* Remarquons enfin que si l'on veut construire un modéle de collisions "sans mémoire',
c'gst-a-dire pour lequel A(v,v') ne dépend pas de la vitesse initiale v', cette fonction est nécessaire-
ment‘proportiopnelle'é WM(V), car c'est la seule faéon d'assurer la conservation.de la distribution de
Maxwell. Cette derniére condition, indispensable pour qu'un modé&le de collision soit statistiquement
correct,est aussi assurée par le modéle du mouvement Brownien (3)(19). Par contre, le noyau de diffusion
Lorentzien utilisé par HANSCH et TOSCHEK (18)(}7) ne satisfait pas cette condition : ce modé&le qui doﬁne
une idée plus satisfaisante que le ndtre de la diffusion des vitesses n'est valable que dans la mesure

ol les collisions de vitesse sont peu importantes comparativement & la relaxation des variables atomiques

internes (c'est vraisemblablement le cas dans la pratique, pour le mélange He-Ne).
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L'expression des termes de collisions, obtenue & 1'aide des hypothéses h.l, h.2 et h.3

s'écrit :

d k = - ' k L k L ‘ -l -
@ P8 orn. = “(Fa00) o1y, oPgvore®) + (Yo 00) opy. Wy fapqw ,T,t) dv (15-a)
d k - . k k. ' -
(dt abpq(v’r’t))coll. = Gab(k) aqu(Vsr:t) + gab(k) wM(V) J aqu(V »T,t) dv (15-b)

-

Dans 1'équation (15-a), on a tenu compte du fait que 1'hypothése de la ‘relaxation 3 symé-
“trie sphérique donne des coefficients de relaxation réels pour les grandeurs atomiques. Par contre, les
termes de relaxation des cohérences optiques (15-b) sont en général complexes, ce qui produit des dépla-

cements des raies optiques. On a :

Gab(k) - G:a(k) B (P;b(k))coil. - 10 _ gab(k) = g:a(k) - (Y;b(k))coll. - i8k) (16)

La partié.imaginéire de g, Permet de tenir compte de la corrélation, a l'occasion de chaque
collision, entre le déphasage des grandeurs optiques et le changement de vitesse de 1'atome. Contraire-
ment 3 GYORFFY (8) qui 1'a négligée, RAUTIAN (3 (1% a montré que cette corrélation a un effet important
sur les formes de raies optiqués et sur le "Lamb dip" (cf. ch. VIII, § C). C'est pourquoi nous conserverons
gab(k) dans nos calculs, bien qu'il soit difficile d'édmettre intuitiQement que des collisions changeant
la vitesse puissent conserver le dipSle optique (cette conservation, bien connue dans le domaine des hy-
perfréquences -effet DICKE (55)- est moins &vidente dans le domaine optique).

Les ', les y' et les A sont proportionnels & la pression des atomes perturbateurs. Lorsque
le gaz est un mélange, on ajoute 1l'effet de chacun des constituants selon sa pression partielle.

b) Le terme d'émission spontanée

Il contient

¢ La probabilité de départ par émission spontanée :
P depart p P

<
1]
i}

T Z. Yaz (17-a)
t N

Y, + Y '
) -a__b (17-b)

(Tap) = Ty, e.s. 2

ab’e.s.

ol T, est la durée de vie radiative du niveau a et Yoz la probabilité de transition du niveau O vers un

niveau inférieur <.
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* L'arrivée d'atomes dans le niveau inférieur a, en provenance du niveau supérieur b :
c'est le terme de transfert. En raison de 1'isotropie du processus d'émission spontanée, ce terme
Lranslert P

s'écrit (DUCLOY (28)(31)) :

d Pk
. |
( __EES_ )tr = 0O(b,a,k) bpq avec @ ‘ (18)
J_+J. +k+l1 kJ J
Ob,a,k) = (1) * Py @i {, 5 Jb} (19)
. a a

ol Ypa €St la probabilité de transition de la raie b + a.

‘Remarquons que le terme de transfert (18) ne concerne que la modification de aP et bP sous

1'effet du laser. En 1'absence d'irradiation laser, le transfert de b vers a (ainsi que tous les effets

de cascade provenant d'autres niveaux) est déj3 inclus dans la matrice d'excitation A. En effet, en ce
qui concerne la popula tion.et les grandeurs longitudinales,on ne peut distinguer l'excitation par cas-—
cade des autres causes d'excitation. lLa distinction n'est possible que pour les grandeurs transversales

(par 1'effet Hanle) mais leur ordre de grandeur est généralemenf négligeable.

* La probabilité de restitution de certaines grandeurs par réabsorption de la lumidre de

fluorescence, c'est-d-dire par diffusion multiple de certaines raies. Lorsque la probabilité de réab-

sorption des photons est indépendante de la direction dans laquelle ils sont &mis (probabilité de réab-
sorption isotrope) et lorsque les niveaux inférieurs % ne sont pas orienté&s, on montre (12)(13) qu'il

faut remplacer (17-a) par :

Ya() = ] v (1 - “e(‘"")_ %) ' (20)

o

x, est la probabilité moyenne pour qu'un photon de la raie B + 7 soit réabsorbé. C'est une fonction
croissante de la pression partielle d'atomes dans 1'état 7 (OMONT (12)). Partant de zéro é_pression
nulle, x, tend asymptotiquement vers 1 quand 1'épaisseur optique du gaz devient grande.
GB(R,i) est un coefficient dont la valeur est tabulde (!3) en fonction de l'ordre tensoriel k et des
valeurs de Jg et J..

La formule (20) est soumise aux mémes conditions que la formule (13) :

@) les vitesses des atomes doivent avoir une répartition isotrope

B) la formule n'est valable que pour la matrice densité totale intégrée sur toutes les

" vitesses.
De plus, il faut que les photons aient la méme probabilité d'€tre réabsorbés dans toutes

les directions. Ceci n'est sfirement pas toujours le cas dans les cellules tubulaires que nous utili-

sons (cf. chapitre IX et réf. (*2)).
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En toute rigueur, il faut tenir compte de la symétrie axiale provenant tant de 1'excita-
tion laser que de la géométrie de la cellule. En négligeant le temps de propagation du photon, et aprés
(3 - 3 3 » -+ -> 0 . -~ 1 - . »
intégration sur la projection de r et v perpendiculairement a 1'axe, on peut écrire, par analogie avec
le résultat obtenu pour les collisions :

A
BPl;(v,r,t) )e .. = -YB BPz(v,r,t) + z J Biof.:;k'(v,r,v',r') sz (v',r',t) dv' dr’ (21)
©ee ik’

|&

(

[~9

t

‘Cette équation couple non seulement des vitesses différentes, mais aussi des positions différentes. Si
le pompage optique et la matrice d'excitation sont assez uniformes spatialement, on montrera que
pz(v,r,t) est pratiquement constant sur toute la cellule {(du fait méme de la diffusion multiple, il y
a slirement une variation de p(v,;,t) dans un plan perpendiculaire 3 1l'axe (75), mais il faut se souvenir
que p(v,r,t) est déja moyenpé dans ce plan). Ceci est rigoﬁreux si 1l'onde laser est progressive; si
1'onde laser est stationnaire, nous verrons au chapitre IV (§ A-2) qu'il apparait une modulation spatia-

-.1e des grandeurs atomiques mais qu'elle est le plus souvent négligeable. On péut donc, dans la majorité

des cas, considérer que P ne dépend pas de r,et intégrer le dernier terme de (21) sur r' : on obtient

alors une équation locale analogue 3 (14).

Approximations

De méme que pour l'expression (13) des collisions, on pourra justifier 1'approximation (20)
pour la diffusion multiple dans le cas d'une excitation par un laser comportant beaucoup de modes rappro-
chés (excitation uniforme quelle que soit la vitesse : condition o de validité de (13) et de (20)).
Comme pour les collisions, cette approximation ne permettra une description correcte que de certaines
grandeurs atomiques pour lesquelles on peué écrire une &quation globale donnant p'(moyenne sur les vi-
tesses avant la résolution des &quations).

Cependant, nous ferons ici des approximations moins restrictives.analogues a8 celles faites
sur les collisions :

. Nous supposons la symétrie assez proche de la symétrie sphérique pour que le terme "d'arrivée'" de (21)
ne dépende pas de q et ne couple pas des ordres tensoriels différents. Ceci implique que nous négligeons
d'ﬁne part 1l'anisotropie due 3 la répartition non uniforme des vitesses, et d'autre part l'anisotropie
due a 1a-forme tubulaire de la décharge. Au chapitre IX, nous montrerons cémment tenir compte approxima-
. tivement de cette dernidre anisotropie.

* Nous tenons compte du couplage entre paquets de vitesse par un terme "sans mémoire'", c'est-d-dire que
nous admettons d'une part que la probabilité de réabsorption du photon ne dépend pas de la vitesse'de
1'atome émetteur et que, d'autre part, l'atome récepteur a une yitesse aléatoirement répartie suivant la
distribution de Maxwell WM(V). Ces deux approximations sont trés grossiéres pouf les photons émis dans

. . nd . k3
dans 1'axe du faisceau laser, suivant lequel la projection de v est fixe, mais en moyenne (sur toutes
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les directions d'émission et sur toutes les vitesses

possibles) elles ne s§nt sans doute pas trop mauvaises,
N\ ’ car seule la projection de la vitesse sur l'axe inter-
nucléaire au moment de 1'é&change de-photon doit étre
identique pour les deux atomes (fig. II—A); On peut donc
penser qu'il n'y a pas une corrélation trés forte entre

les projections des vitesses sur l'axe du laser. D'YAKONOV

2 et PEREL' qui ont &tudié la forme du noyau (*7) o (v,r,v',r")
utilisent aussi une approximation analogue 3 la ntre
FIGURE II-2 pour 1'&tude de l'effet de la diffusion multiple dans les
lasers 3 gaz (8 (Lorsque le noyau correct est utilisé, la stabilité de la distribution de Maxwell est
assurée dans le cas d'un milieu infini, c'est—-3-dire dans le cas d'une réabsorption totale de la raie
de fluorescence.).

Avec les approximations ci-dessus (21) se simplifie :

' kk' 1 1 k' A A 1 ' o~ g k 1 1
ig‘ J 8% (vor,v'sr") P (v',r',0) dv' dr' = E Yo ¥ (kD) x; Wy (W) [ qu(v .,r,t) dv (22)

Dans cette expression YBi . aB(k,i) et X, sont les quantité&s définies dans la formule (20).

En effet, il est nécessaire que le deuxiéme membre de (21) s'@crive ¥Y8(k) épz(r,t) aprés intégration

sur v.
c) Expression générale du terme de relaxation
En regroupant les termes de collision et les termes d'émission spontanée, on obtient :
d k - - k . e kK. , ' ’ _
T bpq(v,r.t))n,_1 I‘b(k) bpq(v,r,t) * Y (k) W(v) prq(v »T,ot) dv (23-a)
(L o5v,r,0) =Tk PN(v,r,t) + Y (k) W) | pR(l,r,t) dv' + B(bya,k) L PS(v,r,t)  (23-b)
dt apq PP rel+tr a apq e a M an e > qu i
[i— PEv,r,0) =6 0 N, + g (k) W (W) Kot ety dv’ (23-c)
dt ablq "’ ’ “/rel ab abpq it 8ab M aqu *eo

Dans chacune de ces expressions, le premier terme du second membre représente la disparition
.de la grandeur tensorielle GBTE , du paquet de vitesses v, soit parce que cette grandeur est détruite,
soit parce que l'atome qui porte cette grandeur change de vitesse. Les probabilités de '"départ" sont

données par :

' = ' : = . = : -
Ppia) = yg + (Mg () opy g =3 B-aoud (24-a)
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Cop(K) = 62 (l) = 5 (v +vy) + (T () (p) = 180) = T () - 18(k) . (24-b)

La partie iﬁaginaire de Gab tient compte du déphasage des grandeurs optiques par les collisions.

Le deuxiéme terme des expressions (23) représente "l'arrivée" dans le paquet de vitesse
v d'atomes provenant de n'importe quelle vitesse v'. Suivant les approximations discutées aux paragraphes
précédents, aprés un processus changeant la vitesse, la distribution de celle-ci est Maxwellienne quelle
que soit-1la vitesse initiale. La probabilité d'un changement de vitesse conservant la grandeur tensoriel-

k . .
le T est donnée par 1'une des expressions :

aB q

vyl = % Yoz @g(2) %, + (vp(0) 1y - @

Bap () = gy, () = (YL, 00) 1) =187 () = vl (K)=id" (k) (25-b)

On voit que les collisions changeant la vitesse et la diffusion multiple ont le méme effet
sur les équations d'évolution, par l'intermédiaire de Yé(k)° Ces deux phénoménes participent 3 ce que

nous appellerons la diffusion de la vitesse des atomes excités. Ce processus ne prendra une grande impor-

tance que pour les effets non linéaires. Nous montrerons (§ VIII-C), 3 l'aide de nos mesures de temps de
relaxations, que la majeure partie de 1'effet, dans le cas de la raie laser 6.328 X (3s2 +*> 2py) pro-
vient de la diffusion multiple de la raie de résonance 3s; + fondamental (lpjp).

Lorsqu'on ne s'intéresse qu'3 1'ensemble des atomes sans distinguer leur vitesse (cas du
pompage optique conventionnel et certains cas particuliers du pompage laser oli 1'on peut intégrer en v
‘avant de résoudre les &quations) la relaxation de la matrice densité globale (pour chacﬁn des niveaux)

s'obtient en intégrant (23-a et b) sur v :

|

=& ' ' —% _ =% _
[ T qu(r,t)] = -(rg0 - vs(k))qu<r,t) = T Pg (26-a)
Nous' rappelons que :'E(r,t) = J plv,r,t) dv et que I WM(V) dv = 1 .
FB(B) = Pé(k) - Yé(k) _ (26-b)

est 1'inverse du temps de relaxation des expériences de pompage optique "cléssique" pour lesquelles il
-y a découplage entre les variables internes et externes et pour lesquelles seule compte. la matrice
densité totale p(r,t).
REMARQUE . o

Par abus de langage, nous parlerons souvent d'atomes qui ont changé de vitesse, méme dans

le cas de la diffusion multiple. Il est bien évident, dans ce cas, qu'il s'agit du trans-
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fert des propriétés physiques d'un atome a4 un autre de vitesse différente. Cet abus

de langage est possible tant que l'on peut ignorer la position relative des atomes.

6) L' Hamiltonien

-+ . -
G =, + B, +RE, 0
a) 9@0 est 1'hamiltonien de 1'atome isolé non perturbé

0 0
= Wa v 2Ja+l aT0 + Wb v 2Jb+l bTo (27-a)

wa et W, sont les énergies des niveaux a et b.
> > . . - . > " -
b) 9@2 = -M H est l'hamiltonien Zeeman du moment magnétique M plongé dans le champ H.

Puisque nous avons fait 1'hypoth&se de 1'isotropie des relaxations, nous pouveons choisir 1'axe de quan-

- I3 . . -> . » - -~ Ld
tification Oz suivant H (au chapitre XI, nous discuterons ce probléme dans le cas ol la relaxation n'est

pas isotrope)

7,

_Mz H = (ma Pa * wb Pb) Jz

) \ﬁa(JaH-)(ZJaH) . /Jb(Jb”)(ZJb”) . (27-b)
a 3 ao b 3 bo

Pa est le projecteur sur le niveau O et w, = gaBH est la fréquence de Larmor (B = magnéton de Bohr,
8, = facteur de Landé). La transformation de Pa J, en aT: se fait aisément 3 1'aide du théoréme de
WIGNER-ECKART en remarquant que < J||j||J > =/ J(J+1) (23+1).

c) R(;,t) est 1'hamiltonien d'interaction avec le champ &lectrique E du faisceau laser

3 - . . . 3 . - 3 - . > - . -~
traité classiquement. A 1'approximation dipolaire électrique, on peut écrire (P = opérateur dipdle

électrique)
N .
R(T,t) = -B.E(T,t) (28)
Le faisceau laser est formé de plusieurs modes. Chacun d'eux, repé&ré par un indice p ,

- - 3 >
. est traité comme une onde plane de pulsation wu et de vecteur d'onde ku. Tous les modes se propageant

. ”~ > - 3 I3 ->
suivant le méme axe, E(r,t) ne dépend que de la projection r de r sur cet axe :

-i(w t-k r) * i(w t-k r)
E(r,t) = 1 B(r,t) = ) [‘g“ e L z)u e W ¥ } (29)
H H :
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. —
Les vecteurs complexes }fhu contiennent la phase relative des différents modes. Cette notation comple~

xe est commode pour représenter un champ électrique de n'importe quelle polarisation : pour une polarisa-

tion rectiligne, les composantes du champ sur trois axes orthogonaux quelconques vibrent en phase; on

peut donc écrire :

I u avec E" réel (30)

-
Pour une polarisation elliptique au contraire, les trois composantes de 25 u auront des phases diffé-

rentes.
Si la cellule est placée 3 l'intérieur de la cavité laser, elle est soumise 3 une onde

stationnaire. Dans ce cas, chaque mode sera représenté par deux ondes planes u+ et U_ telles que
P —U_ '
w =w ;3 k = -ku . Nous expliciterons la phase relative de 75 et fﬁ au § IV-2.
+ - + - . )
Pour exprimer l'opérateur R(r,t) dans la base des opérateurs tensoriels irréductibles, nous

exprimons les vecteurs et l'opérateur dipdle par leurs composantes standard (MESSIAH 3, App. C, § V).

Remarquons que 1'axe de quantification 0z est 1'axe du champ magnétique et non 1'axe du faisceau laser

. . >
défini par ku. Nous avons :

By =E, ; B, =F——(E * iE) | 1),
- V2
£ 1o 8.“ -i(w, t-k ) 2 o i(w t=k 1)
R(r,t) = =)(-)'P E_ =-)(-)"P [ __ e + ( )__ e ‘I (32)
g q-q q q q q .

Comme 1'opérateur dipdle électrique, R n'a pas d'éléments de matrice a l'intérieur de

chacun des niveaux a ou b (opérateur impair)

R = e i s R = R . (33)

‘En utilisant le théoréme de WIGNER-ECKART (A 1), on peut écrire :

P P
3 - ab abT(l) + ba baT(l) (34)
V3 /3
>
P = < I IBl|3y, > (35)

>
est 1'élément de matrice réduit de 1'opérateur P. Cet opérateur étant hermitique, on a (MESSIAH 3,

p. 925, formule 85) :

P, =() 2 Pp ' (36)
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On peut alors écrire :

o)

ab

abR(r’t) T ab'q E-q

J

5 ()¢ 1!
q

(37)

o

ba

paR(Ts ) g SR

ba'q E-q

.

1-
b IO LI LU -
q

o

ab’'q "-q ab

J

REMARQUE.

. . . . . + .
On introduit couramment (3) comme vecteurs de base les polarisations 0 , 0 et T qui

s'écrivent respectivement :

[~%3

L@+
+] /_2 U.x 1uy
-+ 1

|
V2

> >
u

> >
(ux - 1uy) 3 Uy = (38)

z

Avec cette base et la définition (31), on obtient (note)

> _ R ->
E g( YVE_ B ‘ . (39)

Dans la base réelle (x,y,z), on a par définition :
> .
f, = z 'é u. (i=x,y,2)
. i i
. 1 .
On trouve alors :
Y * .
(EHy = OUE (q = 0, *1) (40)

En particulier, pour un vecteur réel, on a :

= (1 * .
B, = OYE_ , (41)

Au § V-B, nous discuterons en détail la fagon d'obtenir les composantes standard du vec-

teur champ électrique pour un faisceau lumineux de polarisation quelconque.

(note)
On voit que les composantes standard définies en (31) ne sont pas les composantes de E dans cette

base (38) (cf.. FAROUX (“*"%)). Elles apparaissent en fait comme des composantes covariantes : avec
i

la définition 4.3 = §(-)9 AB_, (MESSIAH (*3), C87, p. 925), on a : A, = K.u.
q .
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B - RESOLUTION DES EQUATIONS

1) Méthode d'approximation par itération

Sauf dans des cas trés particuliers étudiés au .chapitre II11 (par exemple laser monomode
en onde progressive sur des atomes sans structure Zeeman (*3)),nous ne pouvons pas résoudre rigoureuse-
ment 1'équation (3). Nous devons utiliser un calcul de perturbation (LAMB (%), BLOEMBERGEN (“6)).

Nous cherchons un développement de la matrice P en fonction des puissances successives du
(I)p + (2)p ce. + P
Les ofdres successifs peuvent €tre calculés par itération :

o d(O)P
-1 [ %o+ %Z’ ()P] +(_d?_)re1+

champ &lectrique de 1'onde laser : p= (o)p +

(0)

p A
1) : 1 a Do 0
P -1 [ %0 * 762’ ( )P] * (T)rel. + tr. -1 [R’ ¢ )P:I

ses e

' (n)
d : -
(n)p =i [ 760 * %Z ’ (n)p] * (Tp—)rel. + tr. -1 [R’ o ])P] (42)

d 9 ap
' < .
It de 1'équation (2) ou de TS + v o de

1'équation (3). En raison de ce qui a &té dit au § A-5-b, le terme de transfert n'existe pas a l'ordre (0),

’ °
Dans ce paragraphe, { est 1'abréviation de

car il est inclus dans A. Nous ne cherchonsque la solution stationnaire de ces équations :

A 1'ordre (0), le terme source A me contient pas de cohérences optiques. La solution station-

(0

naire de )p n'en contient donc pas puisque les autres termes de l'équation ne couplent pas les cohérences

optiques aux matrices aP et bP des niveaux:

(0) (0)

A 1'ordre (1), le terme source est de la forme abR bp - abR' : il ne contient que des
termes de cohérence optique. Il en sera de méme pour (I)p. A l'ordre (2), on n'obtient pas de cohérences
optiques car les termes sources sont de la forme R Dy - (I)P R ou R My - (D R. Ainsi de

ab~ ba abl' ba ba ab bal ab
'suiﬁe, on montre que @ '
(2n+l:p - (2n+l)P - (ZZzP - (2:; =0 - (43)

Aux ordres pairs, nous n'avons que des "coh&rences Zeeman' et des "populations". Aux

ordres impairs, nous n'avons que des "cohérences optiques".
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2) Réponse linéaire et saturation pour les grandeurs atomiques et les grandeurs optiques

La matrice densité contient toutes les informations physiques sur 1'état du systéme atomi-
que : elle permet de déduire 1'évolution de toutes les grandeurs physiques macroscopiques. On peut clas=
ser ces grandeurs en deux catégories : les grandeurs atomiques (nous avons donné, au § A-3, 1l'expression
de deux d'entre elles) qui s'expriment uniquement en fonction de aP et bp , et les grandeurs optiques

is' i fonction de e .
qui s'expriment en fo abP t baP

En raison de la relation (43), on voit que les grandeurs optiques, comme abP et baP ,

s'expriment suivant un développement en puissances impaires du champ électrique de 1'onde laser. Ainsi

. . ~ . . 2 = o . - .
la polarisation électrique macroscopique P , aux fréquences voisines de la fréquence laser peut

s'dcrire formellement :

=(3)

> > .

= > ->
P=XL.E+XNL : (EEE) + ...

. : - o
Le premier ordre du calcul de perturbation permettra de calculer XL'E (xL = susceptibilité linéaire)

>
c'est-3-dire la partie de P qui varie linéairement avec le champ électrique. Le troisiéme ordre de

(3) ,

perturbation permettra de calculer la susceptibilité non linéaire d'ordre 3, XNL

dont le rdle est

trés important dans la théorie du laser (“).

Les randeurs atomi ues, au contraire s'ex riment, comme et s en fonction des
q ’ al b

puissances paires du champ électrique optique. Puisque l'intensité totale du laser est proportionnelle

v . . . . P
a IQ = Z |?5 |2, on voit que le développement de perturbation du paragraphe précédent nous permet
v

d'exprimer les grandeurs atomiques sous forme d'un développement par rapport 3 l'intensité du faisceau

laser. Par exemple, la population du niveau b s'écrira (note)

+ néa) 12 + ...

n, = 2

(0) (2)
b tay L

2

Ainsi le deuxiéme ordre de perturbation donne une modification du milieu atomique linéaire par rapport &

1'intensité du laser. Les ordres supérieurs donnent des termes non linéaires dont on comprend aisément
1'importance. La modification de population (par exemple) ne peut &tre indéfiniment proportionnelle &
1'intensité laser. Pour un faisceau laser trés intense, on peut au plus obtenir une égalisation des po-

pulations des niveaux a et b. On peut dire que le milieu atomique se sature (il devient transparent).

En raison des constatations ci-dessus, nous conviendrons d'appeler réponse linéaire des

atomes l'ensemble des termes d'ordre (1) et d'ordre (2) dans le développement de perturba-

tion . De méme, nous appellerons saturations les termes d'ordre supérieur.

note) .. . . . g s . C. . .
( i condition de faire varier l'intensité totale sans modifier l'intensité relative ni la phase rela-

tive des modes.
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3) Expression tensorielle des équations de récurrence

En raison des hypothéses faites sur la symétrie des relaxations, nous allons résoudre les
équations (42) dans le formalisme des opérateurs tensoriels. Pour cela, nous projetons chacune des équa-

tions sur chaque opérateur de base

_ t
- ne {0 - 2 O - T 00D 2 b (D

I1 suffit de remplacer f dans le second membre par son développement en Tk et de calculer

Q

la trace des différents termes. Le calcul est explicité & 1'appendice B. On obtient (ici pP(v) signifie

en fait Plv,r,t))

)5k oy ==Giqu+ T (k) PRk ey 0 1) [ emgkenav + aaao k) (45-a)
" k;ﬁz'q(-),ZJb’LQ'./—Zk_+ G [k' l -Z] {1 T Eb] F-q [(zn baflgr (P (T O l)PQ'(V)PbJ
(20) gk ==y 1003 oy + vy ) ) I Codpbty av' | (45-b)
+ik'g'((l-)2Ja+Q:/2k_+1 VI T [k'_ | Z]{l;’ ; l; }E'-q [(Zn I)PQ'( )Pba+(_)k+k' (Zn-tl:)f)g (we, :‘
et gk ) [i(wa;wb Qw46 00] @Dk + 5 a0 ww [ A Dk | (45-<)
B ma;wb {Q Ja(Ja;X:?(JbH) (_2#;1))92( y+a (k) (2n+;}iPl(; Liyysa(ks) (?n+;‘)JPla+l }

Q' q 3,33 J 3,9

J +3, Q' k' 1 k'1 k ' k'l k
S+ ) () b /A2k+l V2K +1 P E_q[ _Q] l}zn)Pq.(v){ . b}+(-)k+k (zn)pq.( ){ . H

Ja+Jb+Q

(2““1');915 (2n +1)p K | (45-d)
w=W - W , qui est la fréquence centrale de la raie b + a, provient de H (w v fréquences du laser).
b . "a 0

Les termes contenant les écarts Zeeman w, et wy proviennent &videmment de #6.. Dans (45-c), on a posé,

Z
selon (B-7) :

. |\/ [(Ja+Jb+l)2 - k%] [k? -(Ja—Jb)z] k2 - QZ]*
a(k) = —
4 k% -1
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Le terme source de chaque &quation contient une somme sur les indices k' et Q' qui carac-
térisent les composantes de la matrice densité calculées 3 l'ordre d'itération précédent et une somme
. - . . - . e
sur 1'indice q qui caractérise les trois composantes standard du champ &lectrique E. Les (3J) et {6J}

.. . . . ey sy e s k' .
sont des coefficients angulaires qui expriment, entre autres,. la possibilité de passer de (n)pQ' a

n+l) k . . . .. .

( )pQ par 1'action de la composante q du champ &lectrique : ces coefficients permettent de tenir compte
de la polarisation de la lumiére. La probabilité de transition de la raie laser intervient par Pab et Pba'
Enfin, on reconnalt aisément, dans les &quations (45), les termes de relaxation et de transfert sous leur

forme (23).

Lorsque le terme source provenant de 1'ordre (2n-1) est connu, les &quations (45-b) seront

faciles 3 résoudre (§B-4-b) puisque ce sont des €quations différentielles indépendantes. Une fois ces
(2n) k

équations résolues, il suffit d'en reporter les solutions PQ dans le terme de transfert des équa-
tions (45-a). Ces équations sont &également des équations indépendantes facilement solubles. Elles ne dif-
férent de (45-b) que par la présence de deux termes source : l'un provient de 1'émission stimulée (il

s'obtient 3 partir de l'ordre de perturbation précédent) et l'autre de 1'émission spontanée.

Les équations (45-c), au contraire, forment un systéme différentiel car le terme Zeeman

introduit un couplage entre les différents ordres tensoriels. Ce couplage exprime le fait que, en général,
+ - . . .
les composantes 0 , 0 et T de la raie optique ne sont pas simples (effet Zeeman "anormal') : dans la

base |J M > chaque élément de matrice pM Mb a une fréquence particuliére de précession libre

(w + Mbwb - Mawa). P de méme q, mais de k différent, sont des combinaisons linéaires différentes
de tous les éléments PM Mb tels que q = Ma - Mb ; ils n'ont donc pas de fréquence de précession propre
a
si w # w . En effet :
a b
W+ W (w = w)
_ _ a b wb a
W ME - M = w- g2 (M M) - L (46)

Ceci explique que les équations (45-c) sont couplées. On peut dire que 1'hamiltonien Zeeman est diagonal

dans. la base |Ja Ma >< Jbe| et non dans la base Tz de 1'espace de Liouville des opérateurs.

ab

Il y a deux cas simples ol ces couplages disparaissent :

* L'un des J est nul (effet Zeeman normal). Dans ce cas, il n'y a que des cohérences optiques
d'ordre k = 1.
* Les deux niveaux ont le méme facteur de Landé (wa e 0). Alors les termes de couplage
de (45-c) s'annulent car tous les éléments de matrice p contribuant 3 Pk ont la
M Mb ablq
méme fréquence propre d'oscillation.
Dans le cas général (bien que le syst@me différentiel soit soluble dans chaque cas parti-

culier), nous supposerons, pour simplifier le calcul, que nous sommes dans 1'un des deux cas précédents.

. o
En effet, les raies laser 1,52 -p et 7.305 A du néon correspondent au premier cas et la raie 6.328 K
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~ correspond presque au second : 8.~ 8 v S'X 10_3 8,° Tant que le champ magnétique n'est pas trop fort
(< 100 gauss), wy T oW, est négligeable devant rab'

Enfin, pour les effets linéaires (2e ordre), nous montrerons 4 posteriori que l'approxi-
mation reste valable tant que W T w << Av (largeur Doppler).

Lorsque w_ - w, devient trop important, la discussion ci-dessus nous montre que la base

JaMa >< Jbe| permet de découpler les &quations (45-c) en ce qui concerne l'hamiltonien Zeeman, mais

ceci n'est possible que si Gab(k) et gab(k) sont en fait indépendants de k. En effet, s'il n'en est pas
‘ainsi, la relaxation qui est diagonale dans la base ast (cette base a été construite pour cela) ne 1l'est
plus dans la base JaMa >< Jbel . Dans certains cas, en particulier pour le calcul de la position des
résonances de saturation (chapitre VII), il sera préférable de traiter rigoureusement l'hamiltonien

Zeeman et de supposer Ga et &b indépendants de k (ce qui est sans doute assez proche de la réalité).

b
Nous donnons ce calcul 3 1l'appendice C. Dans ce calcul, nous traitons les cohérences optiques sous forme
21z . . k o . .
d'éléments de matrice PM M Mals nous gardons la base aTq & 1'intérieur de chacun des niveaux de fagon
ab
4 traiter correctement la relaxation des grandeurs atomiques. Cette méthode de calcul aura sa justifica-

tion lorsque nous montrerons que, pour l'étude des grandeurs atomiques, la valeur précise des temps de

relaxation des grandeurs optiques a peu d'influence.

4) Forme générale de la solution stationnaire

a) Ordre zéro

A l'ordre zéro, les équations (45-a et b) s'écrivent

Grrvid Ok = ey ©Opf vl ww J (Opgtarae) av' + ) e (47)

) k . . . . . . .
Comme le terme source A. , la solution stationnaire ne dépend ni de r ni de t. Pour obtenir cette solu-

Q

tion, il suffit donc d'égaler le second membre & z&ro. Apré@s intégration sur les vitesses, on trouve

(fr WM(V) dv = 1) :

Ak Ak
(0) .k (0)=k a”Q 2" Q
, = ,£) = . = . 48-
j aPQ(v’r ) dv = aPQ(r 2 I - Yo(k) + 10w, T (k) + 10w (48-a)
En feportant cette valeur dans le terme 'd'arrivée" de (47), on obtient en régime statiomnaire :
k , _ k
(O)Pk(v r,t) = _Tﬂig__EEEZl [-I + Yd(k). = QAQ WM(?) (48-b)
alQ "’ Fa(k) + 1Qu)cl Fa(k) + 1Qwa_ Tu(k) + lea

On voit que le coefficient de relaxation effectif, Fa(k) = T&(k) - Y;(k) est celui des

expériences de pompage optique classique dé&fini en (26-b). Ceci est physiquement &vident pour la matrice
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07

densité totale p puisque, aprés intégration sur les vitesses, on ne peut observer les phénoménes de

changement de vitesse, et puisqu'd l'ordre zéro, il n'y a pas encore d'interaction avec le laser. La
propriété est également valable pour P(v) car le modéle utilisé pour les collisions et la diffusion’

multiple assure la stabilité de la distribution de Maxwell introduite par le terme d'excitation A(v).

Doy = Op u .

On a donc toujours
REMARQUE.

Comme nous 1'avons signalé au § II-A-4, les termes sources Ak

Q

du champ magnétique du fait des cascades provenant de tous les niveaux supérieurs. En par-

(Q # 0) peuvent dépendre

ticulier, si 1l'on singularise la cascade de b vers a, on voit que :

k
bAQ

Ak _bQo
Fb(k) + 1wa

aq (49)

= ax'g + 0(b,a,k)

k
Q

et ak' ne dépendent pas du champ

Q

. . - . . k
Si aucun autre niveau ne présente d'anlsotrople,bA
magnétique.

b) Ordres_supérieurs

La complexité des équations crolt trés vite au fur et émeéure que l'ordre de perturba-
tion crolt. En fait, cette complexité provient du trés grand nombre de termes et du grand nombre d'indi-
ces de sommation, mais la forme des équations reste simple et identique 3 tous les ofdres de perturbation.
Dans ce paragraphe, notre but est de dégager la forme générale de ces équations et de leur solution sta-
tionnaire.

A chaque ordre de perturbation, chaque grandeur physique obéit 3 une équation différentiel-
le linéaire dont le terme source est la somme d'un certain nombre de termes oscillants. En raison de la
linéarité des équations, la solution sera la somme des solutions correspondant 3 chaque terme source.

A 1'ordre (1), le terme source ne dépend de t et de r que par :

-i(wt - kr) : % 1(wt -k r)-
) [‘é“ e M W, (o g: e M J
u

-q -q

m

A priori , ab

1 . a .
P et (b;P seront des sommes de termes oscillants aux mémes fréquences que ces teérmes sources

(régime d'oscillations forcées).

nm

Au second ordre, les termes sources provenant des produits E_q ab

P sont de la forme :
i suﬂnut—kup] ie fwt-kr
e e (e = %1 e = #1)
u
La solution stationnaire sera donc une somme de termes oscillants de cette forme. Les mémes fréquences
interviennent dans l'équation (45-a) et dans 1'équation (45-b). Le terme de transfert n'introduit dans

1'équation (45-a) que des fréquences déjia présentes dans son terme source direct. Le transfert ne fait
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.donc que modifier 1l'amplitude de chaque terme source sans changer la forme de 1'équation.
Par récurrence, on voit que 1'équation d'ordre n aura des termes sources oscillants de

la forme :

i [0t - Kr]
e avec

n n .
Q = ] e w K = J e k et € = %l (50)

. n
A l'ordre n, il y a donc (2m)  termes sources (m = nombre de modes, chaque mode comptant double dans le
cas d'une onde stationnaire) correspondant i (2m)"/n! fréquences différentes. Toutes les équations (45)

peuvent donc se mettre sous la forme (f, T' et ¥Y' sont la fréquence propre et les coefficients de rela-

xation de la grandeur physique f(v,r,t))

3 3 i [Qnt-Knr:I
=7 f(v,r,t) + v — f(v,r,t) = ({Q-T') £(v,r,t) + y' W (v) | £(v',r,t) dv' + § A(v,0) e (51)
at 3r ; M g n
: n
Cette &quation a pour solution stationnaire :
i (@ t-K 1]
f(v,r,t) = z f(v,0) e non (52-a)
. & N
n

avec

: - = (i0=T" ' 1 [ =

1(9n KnV) f(v,Qn) (1R-T") f(v,Qn) + Y WM(V) J f(v ,Qn) dv' + A(V,Qn) . (52-b)

A(v, ) + ¥Y' W (V)AJ.f(v',Q ) dv'
£(v,0) = n 1 n (53)
' —-i(Q-Q + Kwv)
n n
En intégrant les deux membres par rapport i v, on trouvé :
A(v,Qn) dv

N . . f r' - i(Q—Qﬁ+Knv)
f(Qn) = I f(y,Qn) dv = . (54)

WM(V) dv
1 -v' -
J TV = 1(Q-0Q +K_v)
n n

A(v',ﬂn) dv'
Yy () J TT=I(- +KV)
n n
A, ) + (55)
WM(V') dv'
b=y J TT—1 (-0 *Kv")
n n

1
1.3 .
F'-1(R Qn+Knv)

f(v, Qn) =
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A(V,Qn)
- i(Q-Qn+Knv)

- Le premier terme T représente les atomes qui n'ont subi aucune diffusion de

leur vitesse. A résonance, cette quantité est &gale au débit d'excitation (pour l'ofdre de perturbation

n considéré) A(V,Qn) divisé par le débit de départ I''. Il s'agit du débit de départ total r qui tient
compte 3 la foils de la probabilité de destruction de la grandeur considérée et de la probabilité de chan-
gement de la vitesse.

Le dénominateur résonnant modifie la phase et l'amplitude de l'oscillation forcée en fonc-
tion de la différence entre la fréquence Qn - Knv de cette oscillation (dans le référentiel de 1'atome)
et la fréquence propre §2 de la grandeur atomique considérée. Il faut remarquer que le terme source
A(v,Qn) est une somme de termes contenant chacun (n-1) dénominateurs ré&sonnants provenant des ordres
de perturbation précédents.

- Le second terme représente les atomes qui ont subi des modifications de vitesse et dont la

vitesse finale est v. C'est le terme "d'arrivée' des processus de diffusion de vitesse. Si 1l'on néglige
W, (v') dv! ' A(V',Q )
M . n
i (a KNy’ on comprend bien la forme de ce terme T =10 K v")
n mn n n

le dénominateur 1 - v' J

représente 1'évolution des atomes de vitesse v' avant qu'ils ne subissent une diffusion de vitesse;

Y' WM(v) est la probabilité qu'ils subissent un processus de diffusion leur donnant la vitesse finale v
suivant notre mod&le, cette probabilité est indépendante de la vitesse initiale v'. Le dénominateur
F'-i(Q—Qn+Knv) exprime '1'&volution aprés ie changement de vitesse. Enfin, 11 faut sommer les contribu-
tions de toutes les vitesses initiales v'.

Le dénominateur ! - Y' J dv'(..) exprime le fait que l'atome peut subir un nombre quel-
conque de changements de vitesse. En déveléppant en série le terme d'arrivée, on pourrait mettre en
évidence séparément les atomes ayant subi'l, 2,..., n, changements de vitesse.
négliger K v devant r'. Dans ces cas, les dénominateurs ne dépendent plus de v et peuvent &tre sortis

des intégrales} On obtient alors (J WM(V) dv = 1) :

_ A(v,Qn) dv
E@) = gm= Y- i(Q_Qﬁ) (54-§)
| Y' WM(V) [ A(v',Qn) dv'
HR) T r=rmy | AR Ty T (55-a)
ot 1l'on voit apparaitre (comme 3 1'ordre zéro) le coefficient de relaxation I' = T'' - y' insensible 3 la

diffusion de la vitesse, comme dans les expériences de pompage optique ''classique'" (26-b).
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. Approximation séculaire. Beaucoup des fréquences Qn que nous avons considérées sont hors résonance, c'est-
d-dire que, au dénominateur de (55), @ - Qn est trés grand (devant les T) : f(v, Qn) est alors trés petit.
En régle générale, nous négligerons tous les termes pour lesquels § - Qn est de l'ordre des fréquences
optiques. Donc ap et bP auront uniquement des fréquences d'oscillation faibles de 1'ordre des fréquences
de battement entre modes, w, - wu. Pour abP nous garderons uniquement les fréquences optiques positives
wv de 1'ordre de sa fréquence propre (en champ nul) w. Pour'bap nous ne garderons que les fréquences opti-

ques négatives (v -w).

5) Calcul formel de la solution linéaire

Nous allons garder ici les expressions les plus générales pour les différents ordres de
p(V; r, t).

Nous utilisons 1'équation (45-c) dans laquelle nous avons posé

wy T ouwy ¥ 0
w_ o+ u%
a2 P _w ; = . -
3 . (si J, ou J 0 : w, = w ou “g) (56)

Le terme source de l'équation (45-c¢) du ler ordre s'écrit

J_+J. +Qq (ko 1 ki ko 1 Ky ko 1 ky
ki =3 _y a b (0) kg _ ki+kg (0) k
CQl(v,r,t) 1k§Q§ ) Y2ko+l V2ki+1 P E_q1 % a1 - {: bPQo 3, 3, 3y +(-) apQg 39,3,
q1
. ¥ .
. Qo v —l(wvt-KV:) q v 1(wvt-kvr)} [ko 1 kl]
i WM(V) Pab Eoéo) [:5_‘11 e + (-) ﬁql e Q a1 = n(ko,Qo,k1) (57

qV

On a posé, en utilisanf (48-b)

» Ko ' ko
J +J, +] ko 1 k,y A ke 1 kg A
a b b"Q ko+k a”Qo
ko,Qo,k1)=(- V2ko+T V2K +1 B }—-—-".—+- 0 1{ T 58~
n(ko,Qo,k1)=(=) Jrene ! I, 3y 30 Ty (ko) +iQow, =) Iy I, 30 T (ko) +iQow, (58-a)

Les coefficients numériques de (57) ont &té choisis de fagon que :

0 0
A A
- - 1 bo ] ao -
n = n(0,0,1) = O] ) (58-b)
/23, +1 b /23 41 a

soit "l'inversion de population", c'est-~a-dire la différence entre la population moyenne d'un sous-niveau

Zeeman Mb,et la population moyenne d'un sous-niveau Ma. Lorsque la matrice d'excitation est isotrope, ce
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terme est seul différent de zéro : dans ce cas, quelle que soit la polarisation de laser, le milieu
est amplificateur si n > Q0 et absorbant si n < 0.
iw t ~ ' . .
Dans le terme source (57), seuls les termes en e~ VvV sont résonnants, 1'approximation

séculaire nous permet de négliger les autres. En utilisant (55) et (54), on obtient :

*
ko 1 ki Voo
{ ] alko,Qosk1) Wy(v) € et (8yEkym)
(;ipgl(vsr)t) = —iPab Z (_)Ql QO q1 -Ql = = (59)
1 2280 [Cab(kx)*i(w-Qle-wV+kvv)][}—gab(kl)w(m—Qle—wv+icab(kl))J
.Ql [ko 1 kl]
(1=K, . = Qo q1 Q1 n(ko, Qo> k1) W(w—Qle-wv+1Gab(k1)) ?Sv* f( t-k )
abPQl(r’t) = -iP oy ) : @ & vV (60)
koQo 1 - g, (k1) w(w-waZ —w +i6G (k1))
q1V

(59) s'écrit plus simplement que 1'expression (55) car le terme source dépend de la vitesse uniquement
par le facteur WM(V). La fonction W figurant dans (59) et (60) est définie ci-dessous.
b) Notations

* La fonction W figurant 3 1l'ordre 1 est définie par :

. 22
My dv ! oo & dv .
W Q"“F = 0 = . 6]_
(Q+il) I_m I - 1i(Q+kv) == N T - 1(2+kv) . ( ?)
-2
= "i J"‘w e X dx - - i 7 ( Q + i F )
Av T Jew g = ST Av AV AV
Av
On a posé : x = -v/u et

Av = ku = k /2RT/M = demi-largeur Doppler de la raie (3 1/e).
Z est la fonction de dispersion des plasmas, ses valeurs sont tabulées (FREED et CONTE ( 56)).
A 1'appendice F , nous donnerons un certain nombre de ses propriétés. Rappelons que sa partie imaginai-
re (partie réelle de ﬁ) n'est autre que le profil de Voigt des raies optiques, et que l'on a la relation
de symétrie :
W@ + iD) = W' (-Q + iD)

Dans (59) et (60), Gab(k) est complexe, il faut donc écrire cette relation de symétrie sous
la forme :
(61-b)

(R + iG_,) = W + ic; = W (-Q + iG

b) ba)

* A partir de maintenant, nous poserons :
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(I)P(v r,t) = z ) P(v,v) ei(wvt_kvr) (62-a)

<z>P(v ft) = Z (2) i, ) e ok D (62-b)

M,

p(v v-u) e

Rappelons que l'approximation séculaire entraine : abP(v,-\)) = bap(v,\)) = 0. Pour les
- ordres supérieurs, nous utiliserons des notations équivalentes sans prendre la peine de les redé&finir.
* Pour simplifier 1'écriture, nous adopterons la convention suivante dans les intermé-
Aiaires du calcul : lorsque les iettres grecques V, Y, A ... définissant les modes figureront dans des

expressions algébriques (autrement qu'en indice), elles signifieront
v = wv - kvv : V- U= wv - wu - (kv - ku) v , etc... (63)

¢« Enfin, nous conviendrons d'appeler k et les indices caractérisant les composantes
PP n n

-

de la matrice densité 3 1'ordre n, (Eép, dans 1la base GBTE. Ceci sera trés utile, 3 chaque ordre de
perturbation, pour distinguer la contribution des ordres de pertutﬁation précédents. Les indices q;

caractérisent les composantes du champ électrique laser intervenant 3 chaque ordre (en raison de per-
mutations d'indices nécessaires & la simplification des expressions, 1'indice i ne suit pas forcément

la progression des ordres de perturbation).

c) Ordre 2 : le niveau supérieur b

Dans 1 équation (45- b), le terme source 3 la fréquence w - wu est donné par

k2 _
BQZ(v,v—u)— : (64)

21_+Qy L1 ka1 ke " | e
=i ) () 2 kAT sl | fba Dokt B_ spkrtierazg LDk, fqzj
ki1Qy Q1 q2 -Qz ) Up Jb I

(1) k

En utilisant l'expression (59) de PQ et les relations déduites de l'hermiticité de p et de A

*

+Q
a b
abP-Q

v, = (=) (v,-0) (65)

_ baPQ
0" (ko,Qook1) = ()2 n(ko,-Qo,k1) (66)

On obtient :

k2
ki 67)

ki 1 k3 kov u

. *
k2 2 vV ¢ U

B -u)=|P ko,Qo,k
QZ(V,\) w=| abl kogOR;quf_qz n(ko,Qo,k1)

J.o 3 J Qolq1 g2

q1q2

avec
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. ko 1 ki{lky 1 k2
ks .
o Ja* b/————— Voreesy “M(V)z Qo a1 -’y q2 Q2
a ! o, Q L[6,, (ki) -1 (w-Qaw,-0)] [1-g,, (k1) W(w-Quuw, v +iG,; (k1))

kolVv u

Qo

(ko 1 k K1k
(_)ko+k2+Qo+Qz 0 ! ! 2 -

+ Qo g2 —1) Q2 g1 —Q; (68)
[6. 7 (k1) +i(wr@ra, )] [1=g ) (k)W (WQuw,-w +iG_ (k1))
ap K1)+ (@, Bap (K1 Quuwy=w) +16 p, (k1))

Rappelons que V et | dépendent de v suivant (63). Le second terme de cette expression a été obtenu en

échangeant les indices de sommation : qQz » qi1; q1 ™ —q2; Qo * —Qo¢ et en appliquant la régle de symétrie

ko Ik B (_)ko+k1+| ko 1 ki

-Qo —q, Q, Qo q2 Q1

On obtient alors en utilisant (55)

u
(2) k2 2 n(kO’QOSkI) 27 f_qz { k1 1 k2 } kz
V) = Bl I CA 69
bPQ (v, V-1 | ablkogOkl r! (kz)+1ﬂnv-wu+sz (kv ku)Q] Iy Jb Ja Qz(V V) (69)
9192 _
kg, vV U k2
k1 dv'
v (kp) W (v) J Qo'qy g2 Q2
k2 b M . ~
Ko |V T (kp)+i[w ~w +Qow ~(k -k )v']
bgz(v,v-u) = ’ |k1 + b 2 SV b v (70)
2 Qo 4q1 q2 Q WM(v') dv'
1 - Yé(kz) J

Fg(k2)+iE“v_wu+Q2wb-(kv-ku)v']

La matrice densité sommée sur les vitesses est donc :

- k2 (71)
kov. u
(zgpgz(r 0 = kil av
* Qo'q1 q2
z 2 oy )
kl 1 k2 . _ - _ _ F'(k2)+i(w -w +QaWw -(k. -k )v
= | ab|2 Y n(ko,Qo,ki1) ellkwv wu)t (kv,ku)r] 9 42" b Y £ bV M
koonl . Jb Jb J W. (V) dv
a ) ' M .
9192 vy 1=y, (k2) J

Fé(RZ)+i(wv-wu+02wb_(kv—ku)v)

d) Diagrammes mnémotechniques

Nous allons montrer qu'il est possible de visualiser les termes intervenant au 2e
ordre'é 1'aide de diagrammes qui pourront, par la suite, &tre généralisés & tous les ordres. Il est
méme possible d'établir des régles permetgant de construire 1'expression algébrique compléte corres-
pondant a chaqﬁe diagramme, cependant nous ne le ferons pas ici car, au lieu d'aider la compré&hension,

la présentation de telles ré&gles alourdiraient encore 1'exposé.

-

Si 1'on part d'atomes se trouvant i l'ordre zéro dans le niveau b (par exemple), on voit

(0) r(O

que 1l'on peut faire agir la perturbation R i gauche de p pour obtenir ;%P (terme ab P du commu-
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(0)

tateur de (44)) ou 3 droite pour obtenir (ézp (terme bP baR du commutateur). Partant de

1) . ), . . . . - nm

abP on peut atteindre bP en faisant agir une seconde fois la perturbation 3 gauche (terme baR abp)
(n

ou bien on peut partir de

(1
ba

P et faire agir la perturbation une seconde fois 3 droite (terme

(0) (2)

bP a oP correspondent aux deux parties du terme source

ba

P abR). Les deux chemins, pour passer de

de (45-b) ou de (64). Ils peuvent Etre représentés par deux diagrammes différents (figure II-3).

\ 4 4 I\
q ) b 1 b 1 b} b 1
ordre 2 - - - - |- - - - - - - - - -t - - - - -1 -~ -~ -
! T7 (k) + (V-1 Qzw,) | TT (k) +1(V-1+Qauy )
e B ' - *
q2 | A f A q1
[ 1
a | b 1 b I'a 1
ordre 1 - - - - |- —:- iy Bl T S I TN) -t —:- --q-t---—
| i ab /Tt Qi | | Gab(k1)+i(-u+w+Q1w
* | | ] i
Nee I ! [ | g u
4 | | . | ! —q2
dre 0 b 42 ‘ ( is d b I '
ordre 0 - = - - |- —y- - -4 - | T+ (compris dans -t - - - 4 - 1 - -
ol Fp (ko) * 10ty "4 90, k1)) \ ' Ty (ko) +1 Qo
- N7
FIGURE II-3,a FIGURE II-3,b

Un diagramme est constitué de deux traits verticaux représentant 1'état 3 chaque ordre

(n)
af

bas vers le haut. Le passage d'un ordre au suivant se fait par une interaction avec un mode du laser, soit

de perturbation des indices @ (trait de gauche) et B (trait de droite) de P. L'évolution se lit du

sur le trait de droite, soit sur le trait de gauche. Pour chaque interaction, il faut sommer sur tous les

modes V, sur toutes les polarisations q, et sur tous les indices kn, Qn caractérisant la décomposition

(n) k
de aBP sur la base des GBTQ'

Lorsque 1l'on passe par

(n

O (chemin de la figure II-3,a), l'approximation séculaire
abi A

impose que la premiére interaction se fasse avec la partie de fréquence positive du mode
L .
v 1{w t-k r . . . * . . ) . .
(Z: e'( v v )), nous noterons l'interaction V , et la seconde interaction avec la partie de fré-
" . % -i(w t-k r
quence négative (Z" e ( uoou ))

(1)
ba

que nous no;erons U. Avec le chemin (II-3,b), c'est-d-dire en passant
par , i1 faut utiliser en premier une fréquence négative et en second une fréquence positive. Nous
les noterons_respectivement U et v* pour obtenir la méme fréquence a l'ordre (2) (wv - wuL avec les
deux diagrammes.

L'approximation séculaire permet d'établir une ré&gle générale (valable a tous les
ordres) : il fau; affecter le mode d'une étoile (fréquence positive) chaque fois que 1'on passe de a
a b en descendant suivant la branche de gauche, ou en montant suivant la branche de droite (sens de

la fléche pointillée). Au contraire, on ne met pas d'étoile (fréquence négative) quand on passe de b 3
P q g 1

a en suivant le méme sens de progression.
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Enfin, 3 chaque ordre de perturbation, 1'évolution du systéme entre deux interactions

est représentée par un facteur résonnant qui tient compte du taux de relaxation de la grandeur tenso-
rielle et de 1'écart entre la somme (algébrique) des fréquences de tous les modes ayant interagi jusque
la, et la fréquence de résonance de 1'observable considérée. A - 1'ordre n le facteur ré&sonnant pour
(n) Kn est [G (k Y+i{( Izl Vv.)-(W-W ) + Q u)‘}-]_l (ol w! w w, ou w, suivant le cas). Nous n'alour

: D= (W, - = o -
aBPQn aB''n 59 g "a nz’. z a’ b z Y
dirons pas la présentation en incluant dans les diagrammes.l'effet de la diffusion de la vitesse : la
formule (55) et la discussion qui suit permettent de trouver la forme des termes en présence de ce phé-

noméne.

Nous avons discuté la construction de (2&P i partir de (0% , mais 11 est également

possible de partir de (O;P. On obtient alors les diagrammes de la figure II-4. L'ensemble des diagrammes
I1-3 et II-4 représente l'ensemble des termes constituant le crochet l| 1122(68) figurant dans

. 2
(2) k2

bPQz (71) (certains facteurs ont &té sortis du crochet).

ordre 2 --——b——-b——- ! -_._._b___l?-__ 1
_ Fg(kz)+i(v-u+szb) ré(k2)+i(v-u+qzé55
’ *
~ =
u_qz W Q@
ordrell—--—a———]?-—— ! kb _a]_ . 1
Gab(k1)+1(v_w+Qle) G;L(k1)+i(-u+w+Q1wZ)
Y u )
1 ~q2
a a. 1 a a 1
ord 6 --=}----F-- =— -—-=-F--=-19--
re Fa(ko)+1Qowa Ta(ko)+1Qowa
FIGURE II-4,a FIGURE II-4,b.

e) Le niveau inférieur a

L'équation (45-a) comporte deux termes sources : le second terme (effet direct du
laser) est analogue au terme source de (45-b). En le mettant sous la forme (64), on voit aisément qu'il

peut s'écrire :

ki 1 ks
. J J J
k2 ) = ¢ K2t ki a a b ko . : .
A Qz(v,\) W = () T BQz(v,V W | (72)
Jb Jb Ja

Le premier terme est le terme de transfert, il s'écrit

) kZ(V,\)"U) : (73)

0(b,a,k) Apk?
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- Le terme source total peut donc s'écrire :

\ k2 y pk2
K2 ) Z f ki 1 k2 Ky +k, ko‘\) ! Ybajc‘(b,a,kl,kg) bQZ
A ovmd=lp 12 T 2 O nkesQok j(—) Ja ol - -
koQok: a a b : 2 Q2 Fé(k2)+i[V'U+Q2wa
q1q2 :
(74
Le coefficient de transfert ;‘Z est défini par (1l'expression de © est donnée en (19))
[kl I kz} {kl 1 kz}
K+ Ub T Yol oeb,a,k,) Tatiprka ke Jp Tyl Uy 9y Ja
A (b,a,ki,kz)==(-) = () (23, +1) (75)
Fq ] kz} Y b J J Tky 1 kzi
ba aa {
Ja Ja Jb Ja Ja Jb

Les valeurs de f% seront tabulées au chapitre IV (IV-26,b). Cette notation a &té choisie de fagon a
faire apparaitre séparément la probabilité de transition y,  (proportionnelle & |Pab|2) et les coeffi-

cients angulaires rassemblés dans /T

A 1'aide du terme source (74), on obtient la matrice densité du niveau inférieur :

(Ko»Qo k1) zf zr {k1 l kZ]
(2) ,k Y= 2 ky+ko -q2 k2 _ . 7
aPq ov-w=[p blkogokf ) ra<k2)+1(v-u+ozwa) 59, 3) v (76)
q19q:2
. ko'V 3 :sz Ypa o (Baa,kikg) bg? (v, )
aQZ(v,v—u) T lao'ay q k1 Q - Fb(kz) + l(V‘U+Q2w ) 7

. {[ ]kZ Ybajt (bsa’k1)k2) bgz} dv'
reou [ {11 - TR ) TR+ (Vi)

WM(v') av'
F;(kz) + 1 (V‘U+Q2wa)

+

1 - Y;(kz) J

Aprés intégration sur les vitesses, on obtient :

ky 1 - _ - _ »
(Zzp-gz(r ) = [P, |2 1 (- - %20 (10, Q0. k1) {J 3,3 } Z Z 1L(wv wt = ku)r] (78)
koQok)
Vuq192

J [ko‘lv u ,kT‘Z Yy, 7 (Bya,kik2) b 2(v N dv
Qolqr g Qz— Fé(k2)+1ﬁuv—uu+qzw (k -k )v1 F;(kz)+iE»V—wu+Q2wa-(kv-ku)v]

WM(V) dv

b=y (k) : = —— -
Il k) +ifw W +Qu = (k -k ) v ]
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Ces formules sont analogues aux formules (69), (70) et (71) pour le niveau b. La prin-
cipale différence provient des termes de transfert par €mission spontanée. On peut facilement comprendre
la forme de ces termes dans le cas simple ol 1'on peut négliger les phénoménes de changement de vitesse

ko k2
''=y' = 0), En effet b
(Yb Y, ) Q Q

transfert sous la forme d'un simple facteur correctif :

est alors égal a [| I] qui se met en facteur, ce qui permet d'exprimer le

Yba ~'£ (b’a9k1 skZ)

T T () ¢ L (UrQaey) (78-a)

{1

Le dénominateur Fb(kz) + i(v-u+Q2wb) exprime 1'8volution des atomes dans le niveau supérieur b avant qu'
ilsne descendent au niveau a, Yba exprime la probabilité& de cette transition et le dénominateur

_ Ta(kz) + 1 (v=p+Qawjy) de (76) exprime 1'évolution des atomes une fois qu'ils sont en a. Lorsque les
processus de changement de vitesse existent, les termes de transfert sont compliqués, car il faut tenir
compte des changements de vitesse possibles dans le niveau b puis dans le niveau a.

Remarques sur_le second ordre

Nous étudierons trés en détail les résultats du second ordre au chapitre IV, Faisons
cependant, d&s maintenant, quelques remarques :
- La matrice densité de chacun des deux niveauX est modulée a toutes les fréquences w, - wu, c'est-3-dire
aux fréquences de battements des modes pris deux & deux.

(2)= 2)=
aP ?

- Dans les expressions (71) et (78) de bP et on a isolé quatre types de facteurs :

. |Pab|2 qui caractérise la probabilité de transition de la raie laser (force d'oscillateur).

*

. éi: "t?E R caractérise 1'effet de 1l'amplitude et de la polarisation du faisceau laser, ainsi que
1'effet de la phase relative des modes.

* n(ko,Qo,k1) contient 1'information surilfétat initial du systéme atomique.

* Les autres facteurs caractérisent la possibilité d'interaction laser—atomes en présence d'un champ
magnétique, tant en ce qui concerne la polarisatipn (coefficient 3J et 6J) que la fréquence (déno-
minateurs exprimaht les fésonances). Ce dernier facteur tient également compte de toutes les formes
de relaxation. |

f) Cas d'une onde progressive

Lorsque le faisceau laser est une onde progressive (cellule hors de la cavité), une

importante simplification peut &tre apportée. Dans ce cas, tous les kv sont positifs et l'on peut né-

k -k w,. - w
\Y 3] % U
k

—7 - .
m ~ 10 pour un laser 3 gaz d'environ
v
u

gliger les termes (kv - ku) v. En effet,
v

deux métres de long. Donc, (kv - ku)v v 10—7kv = 10_7Av; comme la largeur Doppler est d'environ

10° Hz : (kv - ku)v est de l'ordre de 100 Hz, ce qui est négligeable devant w, - wu(N 10° Hz) . Ceci

signifie que 1'on peut négliger la variation d'effet Doppler d'un mode & l'autre. Il est bien évident

que cette approximation n'est pas possible dans le cas d'une onde stationnaire puisque les effets
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~Doppler de deux ondes se propageant en sens inverse sont opposés.
Avec cette approximation, les formules (70), (71), (77) et (78) se simplifient (suivant

la méthode utilisée pour obtenir (54-a) et (55-a)

- . k2
k2
ko(Vv u ¥y (k2) W (V)J [| lJ dv'
bgzwﬂ-u) - k| o+ 2 " Q (79)
: Q'ar a2’ Jg, Tplka)=w(ka) + ifw - +Qouwy]
{kl 1 kz} :
P ST DS LN i ae e T LU B
i Po, (xs t) = f ) dv 80
brR. koQ0k1 Fb(kz) - Yb(kz) + 1 (wv‘wu+Q2wb) Q
q192VU
k
_ Y, 7 (b,a,ky,kz) b 2 (v,v-p)
azz(v,v—u) - [ l]gz . ba Qe (81)
-2 2 Iy k) + i (w\)-wu+Q2wb)
Y;(kz) WM(V) { Yba.ﬁg(b,a,ka,kz) } J [I |]k2
+ 1 - dv
Il (kp)=v] (ko) +i [wv-wu+szaJ [y (k2)=y{ (ko) +i I_wv-m"szmb] Q2
ki 1 k2 S _ _ -
(2) O ke, Q0,10) {J J_J }Zv quz ot (00 =iyt 7]
2)—k, 2 a a
Poo (o) -}p ) (82)
Q2 P k0QoQ P'(kp) - y'(kp) + i (0 -0 +Quw )
QIQZVU a a B VvV u a
[ Yoo A (Bra ki k) } f [l Isz
1 - dv
b (ka) =y} (ke) +i (w0 +Qau) @
En utilisant 1l'expression (68), on trouve :
[ko 1 kl]{kl 1 k) ' ,
J [ I]kz o 2 e Ty | e W @ 'QZJW(N_MZ_“\’HGE“’(M)) (83)
dv = (- 2k1+1 V2Ko+1 -
R S Qb 1-g,, (k) WmQuu, +iG, (k1)

ko 1 ki)fk:i 1 ke

(._)ko+k2+Qo+Q2 w*(w+leZ wu+1G (k1))
+ Qo 92 —Q1/ \Q1 q1 —Qo
* * . :
1-g (k1) W (w+Q1wZ‘wu+1Gab(k1)) -
. (2)=k, (2) 2
Dans ce cas, on voit que pour asz ‘ bPQ les coefficients de relaxation

effectifs sont Fé(ké) = F;(kz) - Y;(kz) et Fb(kz) = Fé(kz) - Yg(kz), c'est-3-dire les coefficients de
relaxation usuels (cf. § B-4, &q. 49) des grandeurs tensorielles kp, prises globalement, sans tenir compte

des changements de la vitesse des atomes. Ceci se comprend aisément puisque notre méthode d'observation
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globale de 5 ne nous permet pas de voir les changements de vitesse survenus aprés la transition induite
par le laser (2e ordre de perturbation = | transition sous l'effet du laser). On comprenu &galement que
le transfert par &mission spontanée s'exprime,dans (82), sous la forme simplifiée (78-a). La diffusion de
la vitesse ne peut avoir de 1'influence que'pendant™ 1'interaction avec le laser (de fagon plus précise,
dans 1'intervalle compris entre les deux points d'interaction des diagrammes des figures 3 et 4); c'est
pourquoi elle n'apparait que par la relaxation descohérences optiques dans le facteur (83).

_ Lorsque l'onde laser est stationnaire, il faut garder les expressions (70) et (72) de
bgz et azz pour calculer les ordres supérieurs, mais nous montrerons au chapitre IV que les grandeurs

expérimentalement intéressantes peuvent encore &tre déduites des formules simplifiées (80) et (82) de

@5 o @5
af

REMARQUE.
"On voit que les expressions (I1I-80) et (II-82) (onde progressive) sont les solutions

stationnaires des équations

: ki 1 ka)
%? (2;52 - '(iQ2“b+rb(k2))(zgpgz(r»t) + )] n(ko,Qo,k1) {J 33 } B' (84-a)
koQok: b
9 (2)=k, . (2)—k2 (2)=k> Ka+k ky 1 ko )
3t aPg, (F*t) = ~(iQaw T (k21) pQ (r,t) + O(b,a kz) P, * } O A(ko,Qo,k1 B' (84-b)
koQo - 3o Ja b
ki
avec
. - . “1k2
B' = IPablz ) zle _qz 1L(wv wu)t (k) ku)rJ J Ll lJQz dv (84-¢)
9142
VUQy

Ces &quations peuvent d'ailleurs se déduire directement des équations (45-a) et (45-b) par intégration

sur les vitesses, & condition de faire la méme hypothése : (kv - ku)v << wy - w,. En effet, dans ces

. . . ~ - 3
conditions, on voit que p = (Bt + v r)p peut &tre remplacé par =— p,car P est une somme de termes de la

at
forme e_lr(w v )t - (k k )r J.

Les équations (84) donnent directement la matrice densité sommée sur les vitesses. Dans
k2

le terme source B' chaque fréquence du laser est pondérée par un facteur [ [“JQz

fet de la forme de raie optique du systdme atomique (cf. IV-15 et 16 dans le cas d'une excitation iso-

dv qui représente l'ef-

trope).

Si le laser comprend assez de modes suffisamment rapproché&s pour que la distribution de
“v1tesse des atomes excités soit maxwellienne, 1'utilisation d'un terme de relaxation isotrope dans les
équations (84) est justifiBe méme si elle ne 1'est pas dans les équations (45) (3 condition que 1'ani-

i sotropie provienne uniquement de la symétrie imposée par le pompage optique laser). En effet, 1'intégra-

tion sur v avant la résolution des &quations permet alors de remplir toutes les conditions recquises



pour l'application de (13) (Cf. discussion du § II-A-5-a). Ceci justifie l'utilisation que nous ferons

des formules (80) et (82), pour la détermination expérimentale des temps de relaxation.

6) Calcul des termes non linéaires

a) Ordre 3

Nous utilisons & nouveau 1'équation (45-c) en y insérant les résultats de l'ordre (2)

(on néglige toujours le couplage entre ordres tensoriels : Wt Wy << F;b). Les termes source sont :

ka Ity *Qeras k2 1 kyy ;¢
J(Vadmurv)=i G /2k,+1 V2k,+1 P - (85)
Kk ab(Qz2 93 -Qs3
2Q2
qs3
ke 1 ks ko 1 ki
2) k k3+ k 2) .k
O Ol pez (v,v-)
J Jb‘Jb JbJ Ja
* |ko 1L k3
. A
=i ) (‘)Q3 P b qua : n(kz,Q2,k3; viV-u)
k . }
2Q2d3 Q2 q3 -Qs3)
Par analogie avec le premier: ordre (€q. 58-a), nous avons posé
J o+ ¢ k, 1 k 1 k3
k
nlka,Qz,ks3v3v-1)=(-) © DVIGET /IRGET ‘”p“z (v, V) + (1) 12 (2)ka (vovm) | (86-a)
bl'Q, Q,
J J,J J J_ J
a b b : b "a "a
J +Jb+l 2 \) b
=(-) ¥ ° /2GHT VAGHT [P, I L n(ko,Qo,k1) 8 ZZ,
. koQok:
q19q2
fer 1 ko) fke 1. ks ' ki 1 kz)fkz 1 ks
bgz(v,\)—u) (-t agz(v,\)—u)
. 2 2
Jb Jb Ja Ja Jb Jb . Ja Ja Jb Jb Ja Ja
I(ke) + i [v-u+Qew ] , Ti(kz) + i [v-u+Qew ]

n(kz,Q2,k3; v,v-u) peut 8tre considéré comme une premiére correction 3 n(kg,Qo,k1) Ww(v), due i

L
1'effet de saturation du laser. Cette notation a été introduite pour simplifier le calcul de 1l'ordre
(4), mais pour mieux faire apparaitre les corrections des 3e et 4e ordres comme des fonctions du 3e

et du 4e degré par rappdrt aux champs électriques, nous utiliserons aussi la notation :

- k3

ko(v u ki ke

(86-b)

2
n(kz,Q2,k33v,v-u) = [P [° ] n(ko,Qo,k1) z‘ql S
. koQoq1q2
ki

Qo 'q1 q2 Q2



Avec le terme source (85), on obtient :

- 51 = II-B

ke k;}
Q3 42
-z l
(3) k3 . q31Q2 g3 -Q3
(v,v=p+i)=-1iP ) 32 —3l
abPQ3 abk2Q2q3 Gab(kg) i(w ngz V+U=A)

(87)

-

n(kz2,Q2,ks;v;v-u)dv’
Gab(kg)-i(w-ngZ-v+u—A)
WM(V9dv'
Gab(ka)-i(m-ngZ—v+u—X)

gab(ka)WM(V)J

n(kz ’QZ ,k3;V,V"‘U)+
e

k2
k1 kzjl“
Q2 Q2

b - gab(ka)I

! k3 v 2 ei[(wv-wu+wx)t-(kv-ku+kx)r]

u .
ﬁ'Qz t'tn

Q2 q3 -Qs3 n

u

dv (88)

i(w—ngZ-v+u—A)

(3)=k, . 2 Qs
(r,t)=-iP_ |P_ |" } (=) **n(ko,Qo,k1)
abPQ3 ab' " ab Kok 1k2
VUAQoQ:
919293
\jko v
Qo'qy
) Gab(ka)'
b= gab(k3) [
b) 4e ordre

En utilisant l'expression (87) de

1'équation donnant (A)Pk“(v,v-u+A—K) :
- blQy

WM(V) dv

G,y (k3) = i(w-Qaw,~v+u-2)

(3) k3(v,\)—u+)\), on obtient le terme source de

abPQ3

K 2J3+Q3 . k3 1 kyllks 1 ky
BQ“(v,v—u+>\—|<)=i EGD) V2k3 #1 /2ky+T (89)
' k3Q3qs Iy Iy I 1Q, ay Q,
_ A .
(3) ks _ K _ykatkutqy (3) k3 e 28
[Pba apra(v,v u+A) “Z-._q“ + (=) Py baan(v,v u=K) Z{q“
) J +J ki 1 kg S K
=lp 2] @ L rery WV ey 4 e
ab qs3 ~qu
koksqs Jb Jb Ja
Q2Q3qu
(ko 1 k3)fks 1 k) n(k2,Qz,k3;viv-p)dv’
) ) gab(ka)wM(v)JGab(kg)-i(w—ngz-\)w-)\)
. Q2 g3 =Q3/1Q3 qu_—Qu ) n(k2,Qz,k3;v;v-u)+

Gab(ka)‘i(w‘Qawz‘V+U‘

I

(kz 1
(_)kz+ku+Q2+Qu
Q2 g4 -Qs

k3]iks 1 ky

|

Q3 q3 ~Qu

* .
Gab(k3)+1(w+Q3wZ-u+v—K)

WM(V') dv'
G.p (ki3)-1i (w-QawZ-wu-T)

l-gab(k ) I

* n(k: »Qz,k3 ;V’;\)_u)dv'
gab(ka)wM(V)fa:b(ka)*i(w*Qawz-u+v—K)

n(k2,Qz,k3;viv-u)+ WM(V9 dv'

»
1-g_. (k3) f -
ab™"? G:b (k3)+i (Wt Qaw, ~u+v=)
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Dans le dernier terme, on a effectué un certain nombre de permutations d'indices muets

et on a utilisé les relations de symétrie des (3J), de ang (formule 65) et de n :

0% (k2, Q2 ka3 vivei) = ()% n(ky,-0z,ks3viu-v)

(2)
P

Cette relation se démontre (cf. (86=a)) en utilisant 1'hermiticité de (ziP et de

Le terme source Bg“ peut €tre représenté par des diagrammes analogues 3 ceux de 1l'ordre
4
2 (§ 11-B-5-d). On peut simplement représenter le passage de l'ordre (2) i l'ordre (4) par des diagramme

de méme structure que ceux qui permettent de passer de 1'ordre (0) 3 l'ordre (2). On obtient alors &

(2) (2),
a

‘diagrammes correspondant a deux points de départ ( p ou bP) et, pour chacun de ces points de

départ, & deux chemins ((21)39 ou (gip ) . La figure II-5 donne le diagramme dé&duit de (II-3-a):

I1 faut changer les indices, mais surtout il faut faire attention 3 1l'oscillation (w\) - wu) du terme

d'ordre (2) qui est ici le point de départ.

N A

ordre 4 S LI ] 1
» Tb(ku) + i(\)'U+)\°K+qub)

a b
ordre 3 i i -J__

1
C.b (ka) + 1 (\"'H*)\‘N'*Qawz)

ordre 2 —-_ﬂ_-__.__.__'__ bPl(;;(v-U)

FIGURE II-5

"On peut également représenter les termes d'ordre (4) par des diagrammes complets

pai‘tant de 1'ordre (0) : nous les avons tous représentés sur la figure II-6. Nous voyons que 16

(4) ki
vPq.

types de chemins interviennent dans la construction de
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(%)
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(4)
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(0)
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(3)
(2)
m

(0)

(4) -

(3)

(2)

(D)

(0

(4) ‘
bP

(2)
oP

q))]
P

(4)
uP

K 7\ "4

(2)
a

P

(0

of

(4) 1
bP

K o

(2)
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P
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0

aP
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II-B
" En utilisant (86-b), on obtient :

‘(v veir)=[p_ |1 T
Q 2P 1o Qok 1k

9192939y
. kq
. QO_

kjk“
k
Yau

V U A K

91 92'q3 Q4
[kz 1' ki

Q2 q3 -Q3

n(ko,Qo,kl)'Z Z

} [ka | k“}
Q3 qu -Qu

* ks 1 ky)[k
A 3 4 0
Jo 3y 30 [

_5[‘_

A K

vV u kljk“

ks

937 7w q1 92 q3 qu

Qu

[ l]kadv-

K gab(k3)”M<V)[cab(ka)—i(w—q3wz-v+u-x)

J +J
T @ PvaeET v
k2Q2Q3

ko 1

[ Hka I ku}
. (- )kz“'ku*'Qz*'Qu Q2 94 -Q3)(Q3 g3 -Qu

Gab(ka)-i(w—QawZ—v+u—X)

(ka)+1 (w+Qaw —u+v-K) "

!

K3
l] '
1

o

WM(V') dv'
C.p (k3)-1 (W=Qaw,=V+u=A)

]_gab(k3) J’

[ "

Gy (k3)+i(wHQsw, ~p+v=x)

) g:b (kg)WM(V)[

'8:b(k3) J

WM(v9 dv'

* .
G p(ka)+i (w+Q3mZ—u+v-:<)

En utilisant (54) et (55), on a alors (le calcul est analogue 3 celui du 2e ordre)

(4) Jku

n(ko,Qo,k1) gv 5“

pr (v, \)-LH')\-K)-—IP |

9192939y

Yy, (ke )Wy (v)

koQokikal! (k) + 1[V—U+A K+Qu W ]

6 é‘ ks ki)
bQ: (v, Vv-u+i-k)
J,. J.J

b b "a

dv

[ [N

T (k) +i [v-ped-kQuu, ]

ku
ky ) e =
bQ“(v,v u+A=K) [HU% +

l'Yg(ku) [

WM(V)

Teky) + i [v—u+>\-»<+qub'_[

(4)=k,
(,c)-IP | )) n(ko,Qo,kx){
bPQ ab koQokiks
91929394
vV AK

ks | }
Jb Jb a

2

|

Z”q 3’* éKq 1[(wv—wu+wx—w"<)t-(kv—ku+k)\-kK)r]
-q2 =qy
oy
Qy

I‘l')(kl.) + 1 [:v-U+)‘_K+Q“th

1 - Yg(ku) f

WM(V) dv

Fp(ka) + i [v-pd-r+Quu, ]

(90-a)

(90-b)

on

(92)

(93)
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N K3 1 ky A*_ ‘*_ . o —s . _ _ _
(A)pk“(r,t)=|1’ : Z(')k“kﬁ(ko,Qo,klA' AN ZA A elt(”v W, e ek ke kK)r]
alQy ab q1 qz2 43 qy
koQokiks J, J.J
aa’b
q194293qs
VUK A
(94)
- ky Y ,%(b a,ki,ks) bk“(v v—u+A—K5
J lHJ _ ba s&y H Qu ’ dv
Qu Fé(kg) + i(v—u+k—K+Q“wb) F;(ku) + i(v—u+k-K+Quwa)
. WM(V) dv
PoY k) Ty T+ e Q)
REMARQUE.
Les permutations d'indices et les relations de symétrie utilisées dans (89) nous ont
* * .
permis de mettre en facteur n(ky,Qo, ki) et £V fﬂJAZK Z;A de fagon a isoler l'effet de

1'état initial et 3 bien mettre en &vidence la dépendance quadratique par rapport au champ électrique.
Ainsi, les formules du 4e ordre prennent une forme analogue 3 celles du second ordre.

Cependant, il est possible de présenter les résultats du 4e ordre, d'une fagon diffé-
rente. Cette présentation sera-plus commode dans les cas particuliers &tudiés aux chapitres VII et VIII.

Pour cela, remarquons que (89) peut s'écrire :

K 2J +Q3 ki 1 ky
B ' (v-u+A-k)= § (=) F VTl V2ky+1
Q J 3. J
k3Q3qu b Vb “a
ki 1 kuy ki 1 ky * W
. ks K 2o 3 Qu * k3 A
i |p V) 81 i) PLa anPol (v T
ba ab - -
Qs qu -Qu) P22 PQa qu Qs qu  Qu ba abVQ; q,

En effectuant une permutation des indices vV «<>u et K <> A dans le second terme, on voit que celui-ci est

complexe conjugué du premier & condition de'changer Qu en -Qu. On obtient alors :

(@)=ki = U = _ _
aPQg = aF(kh:Qk) + (-) Q.F (kl,, —Qg) (95)

ol &F (ku,Qy) est donné par (93) ou (94) (si & = b ou a) 2 condition de ne garder que la premidre

r© T
ligne de 1l'expression (90-b), de L | ] ]ku , c'est-a-dire le terme en [?ab—i(w-Qawz-v+u-k)] .

(4 k

L'expression (95) montre de fagon &vidente que ofo

est réel. C'est cette propriété qui rendra

la forme (95) commode au chapitre VII ol nous nous limiterons i 1'étude des grandeurs longitudinales.

c) Onde progressive

Dans le cas particulier d'une onde progressive, des simplifications analogues 3
celles rencontrées au second ordre se produisent : les dénominateurs du 4e ordre ne dépendent plus de
v et peuvent &tre sortis des intégrales. On obtient alors a la place de (93) et (94) des formules de

méme forme que (80) et (82) qui s'expriment en fonction de ra(k“) = F&(ku) - Y&(ku)



II-B - 56 -

A ks 1 kyl ¥ u .X*,-K . _ _ _ _ _ -
(4%§gb(r t)= 'P Z n(ko,Qq,k;) ?f Z_ ?5 Z_ el[(wv atTRAY wK)t (kv ke kK)rJ
koonlka Jb Jb J q) 92 93 Qqy
9192939«
VU AK ke . (96-b)
e
L
Qu
Fb(k“) + 1(wv-wu+wx—wK+ngb)
(4)zke katks ks 1k @i w0 ) e-(k —k vk, -k )r]
aPq, (s t)—lPabI 1 & n(ko,Qo,k1) f._ Z f__ vou oA K vou Tk
koQok1ks3 I, 3,9 4z 9.
9192939 -
VUK e (96-a)
J' [Hl]qh dv i Yba ﬁ(b9ayk3yk‘o) -]
- 1- 5
Fa(ku) + 1(wv—wu+wx—mK+Quwa) Fb(kq)+1(wv-mu+wx—wK+Qumb) J

avec T -
v . ke 1 k3)l(ks |k D I]‘“ dv
Kk J +J -

J[Hl} Tav =1 ) PG T Q a3 -Qu’ Qs qu_-Qu
Qu k2Q2Q3 wM(v) dv

l_gab(k:") J Gab(ka)-i(w-ngz—v+u-X)

Gy, (k3) =1 (w=Q3w,=v+i=1)

ko 1 k3] ks 1 ky |- “ks o7
_yko+ky+Q2+Qy
( ) Q2 9% —Q3j1Q3 93 -Qu D |J v
+
W (v) dv G_p (K 3) +1 (WQaw, ~+v=k)

* r
]-gab(ka) } * .
G.b (k3)+i(w+ Qsw, ~u+v-K)

Il est impértant de souligner que [[ []ka fiéurant dans (97), dépend deST&(kz) et.pas seulement desFa(kz)
(voir II-86) : on peut dire que le 4e ordre représente la contribution des‘atomes ayant subi deux transi-
tions sous l'effet du laser. La présence desT&(kz) dans (97) exprime le fait qu'un changement de vitesse
par collision (OQ diffusion multiple), se produisant entre la premiére et la deuxiéme transition optique
modifie la probabilité de cette derniére. Par éontre, une collision de vitesse se produisant aprés la
deuxiéme tran;ition‘n'est pas observable par des méthodes qui ne distinguent pas la vitesse des atomes
(elle influence seulement la pfobabilité d'une troisiéme transition &ventuelle) : cecli justifie la pré-
sence de Fa(kz) au dénominateur de (96-a) et (96-Db).

Le calcul des paragraphes a et b nous a permis de calculer les ordres 3 et 4 & partir
de la matrice densité a 1l'ordre 2. Il est facile de décalquer ce calcul pour obteni; de fagon générale

les ordres (2n+1) et (2n+2) a partir de 1'ordre 2n. Il suffit de remplacer (86-a) par :
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J +J +1 ‘ k, ! k
w0 Ye(oy @ D 2n 2n+1| (2n)
nlkyns Qoo oner3Vislyy) = () CORER N bPQ (98
333 2n
a b b .
. (_)k2n+k2n+l Kon 1 ¥one (zn)P

J. 3. J alQy, (0,)
b "a "a

ol QZn est une fréquence du type (II,50) formée de la somme de n fréquences optiques w, positives et de
n fréquences négatives (en raison de l'approximation séculaire qui-oblige ap et bP 3d n'avoir que des
fréquences de l'ordre de wv - wu). I1 suffit alors de reporter (98) dans (87) et (89), de remplacer

les indices 2, 3 et 4 par (2n), (2n+1) et (2n+2), et de substituer (an - K, v) a (v - u) pour obtenir

2n

la matrice densité aux ordres (2n+l!) et (2n+2).

Les formules générales sont faciles & écrire; cependant, pour ne pas alourdir 1'exposé,

(2n+2}= (2n+2)%

nous donnerons uniquement les expressions de aP et P dans le cas d'une onde progressive

(expressions valables aussi dans le cas d'une onde stationnaire pour les termes de modulation spatiale

lente).
On obtient (pour simplifier, on pose k(2n+2) =k et k(2n+l) = k')
k' 1 k
A
Z. NN SR A . . _
(2n+2)—k e ' GC-q “b b (2n+2) k elE(anﬂu)\ w ) t-i(Kan+k, -k )] (99-b)
k'qq' T (k)+1[sz Ly 0 +Qw ]
AR b
2n
{k‘ 1k _
k+k' @A ¥ ok
(2n+2)P -|p =) gt}' g"g Ja Ja “_]b l} _ Yba‘/% (b,a,k',k) (2n+2)dk ei[(..)t-i(..)r]
qQ ab AE) _ T _ Q .
Aﬁéqu Fa(k)+1U92n+“A wK+Qma] Fb(k)+1[pzn+w " +wa] )
2n (99-a)
avec :- . i . \ v
| [k2n 1 k") (k"1 k [ n(k, QK" 5vif, ) dv
AL Q,, a' -Q'J1Q" q -}’ ¢_ (k") -i[w-Q'w, -0, -w,+K, v+k,v]
(2n+2)dl(;= z (_) a b\/ﬁ(:—l- m 2n ab Z 2n A 2n A (100)
1] .
“2at2a 1= g (k") [ )
' ab N
i 6, (k") -i[w-Q'w, -0, -w +(X, +k Vv ]
1 Q ) 7
k 1 k'"H{k' 1 k n(k, Q. ,k';v; dv
2n 2 2 2
(-)k+k2n+Q+Q2n ] I " ? n
. Qy, 9 -Q'J1Q" a' =Q) ) GF (k") +i[wQw, R, v ~K, ~k IV]
. WM(V) dv .
I - gab(k ) *® 0, '
G (k')+i [w+Q mZ+QZn-wK—(K2n—kK)v] |




