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COMPARATISON AVEC LES THEORIES EXTSTANTE s

(POUR LES SOURCES LUMINEUSES CONVENTIONNELLES)

A - PROPRIETES OPTIQUES DU MILIEU. FORME DE RAIE

L'étude détaillée des grandeurs optiques est en dehors des limites fixées pour ce travail,
cependant il est important de montrer bri&vement que le formalisme développé au chapitre précédent permet
de retrouver un grand nombre de propriétés optiques bien connues. La grandeur optique la plus intéressan-—
te (la seule que nous &tudierons) est la polarisation &lectrique macroscopique ? aux fréquences voisines
de la fréquence du faisceau laser. L'expression de ? en fonction du champ électrique définit les suscepti-
bilités linéaires et non linéaires du milieu

3.z 7,20
P = xL.E

. -> . — > _
L'expression de ﬁ(r,t) 3 partir de P(r,t) est donnée par :

Br,o) = 0 (B.p(r,0)) (1

dont les composantes standard sont (en utilisant (II,34), (11,7) et (A,4)) :

P _ Pab —]* Pba —]* (2)
4 q(r.’ t) = '__3 aqu(r: t) ‘+ _3ban(r’t) .
P Lo P*
_ _ab =1 _\q ab =l
- _; aqu(rs t) + ( ) 3 ab?—q(r’t)

Si 1'on ne conserve que le premier ordre de perturbation, la polarisation ne contient

due les fréquences des modes du faisceau laser. On peut poser :
’ > . > .
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(D=

" On obtient aisément en reportant dans (2) 1l'expression (I1I,60) de abP . Pour obtenir une

(I)S;v
~q

expression plus facile & comparer aux expressions classiques, nous avons appliqué les relations de

symétrie (II,24), (I1,25), (I1,61-b) et (II,66)
ko | 1
2 n(ko,Qo,1) W(w -w+qw,+iG, (1))
(l)gw - |Pab| ) (@ -Qs q1 -q v Z ~“ba v “
d /3 q1koQo q,

1 - gba(l) w(wv-m+qmz+icba(l)y

On obtient ainsi la susceptibilité& linéaire complexe anisotrope du milieu qui donne 1'absorption (ou

le gain) et 1l'indice pour la fréquence W, En particulier, la formule (4) contient tous les effets
d'anisotropie d'indice provenant de 1'anisotropie de 1'état atomique, caractérisé par n(ko,Qo,1),
‘(effets paramagnétiques) et tous les effets d'anisotropie provenant du champ magnétique (effets dia-
magnétiques). |

Si 1'excitation par la décharge est isotrope, on obtient (n est défini en (II,58))

) .
P | W(w ~w+qu,+iG, (1))
v .
(l)g;q - -y _3b 2’: v Z ba (s)
3 1= gy (D w(wv-w-l-qmzncba(]))
D,V . . &V _ . ' ..
Dans ce cas V) q est proportionnel i Zﬂq. La dépendance par rapport a q du coefficient de propor-

tionnalité implique, entre autres, 1'effet Faraday diamagnétique (ici, dans le cas limite d'un effet

Zeeman normal, du fait de 1'approximation w, -w N 0.

b
D'autre part, la forme de raie d'absorption (ou d'émission induite) liée & la partie
imaginaire de la susceptibilité est proportionnelle 3 :
) + 3
W(wv wHqw,, 1Gba(]))

.
e = e
1 - gba(n) w(wv-w+qwz+iGba(l)) 1 - (y;b(l)+iA'(l))w(wv—w+qwz—A(l)+ir;b(l))

w(wv—w+qwz-A(l)+iP;b(l))

N

(6)

C'est exactement la forme de raie d'émission calculée par RAUTIAN et SOBEL'MAN (réf. * formﬁle 6-2)
dans le cas de collisions fortes au sens des variables externes (cf. § II-A-5-a). Ces auteurs ont
montré. que la partie_imaginaire de Bpa’ qui provient de la corrélation entre le changement de la
vitesse atomique et le déphasage du dipdle optique (cf. § II-A-5-a), produit une dissymétrie de

la raie. La partie imaginaire du coefficient de relaxation Gba produit un déplacement de la raie

soﬁs 1'effet des collisions (collisions déphasantes). RAUTIAN et SOBEL'MAN ont également montré& que
la formule (6) contient aussi 1'effet Dicke d'affinement des raies par collisions lorsque les parties

-

réelles,T;b et v! de G sont supérieures & la largeur Doppler Av. Plus précisément lorsque

ab? ab et 8ab

= [ - 4 [ ' V
Fab rab Yab << by << I-,ab et Yab . X2
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le libre parcours moyen des atomes devignt trés inférieur 4 la longueur d'onde, ce qui annule 1l'effet
Doppler, mais la largeur naturelle de la raie reste fine, car les collisions changent la vitesse sans
détruire le dip8le. Ces conditions extrZmes ne sont pas réalistes dans le domaine optique, mais sont
connues dans le domaine des hyperfréquences. Lorsque (7) est réalisé, la forme asymptotiqug de W
(Appendice F : formule (13) ) peut &tre utilisde. En omettant la partie imaginaire de Gpga et de
8pa * OO obtient (en champ nul)

W 1 : 1 1

= ~ . = - ’ . (8)
— 7 - N .
! Yab W % - Y'ab rab MR wv) Y ab rab G wv)

On voit que, avec la condition (7), la forme de raie (6) devient Lorentzienne de largeur Fab'

On voit donc que le calcul de la polarisation du milieu au premier ordre de perturba-
tion fait apparaftre de nombreuses propriétés optiques bien connues. On peut dire qu'ad cet ordre de per-
turbation (limite des faibles intensitds lumineuses) , mnotre calcul n'est autre que la théorie semi-
classique (ici par oppqsition 3 quantique) de l'interaction atomes-rayonnement:

Le calcul de la polarisation aux ordres de perturbation supérieurs fait apparaitre
des fréquences nouvelles qui n'existaient pas dans le faisceau laser (phénoméne bien connu en optique
non linéaire) et produit une saturation de la polarisation lin&aire obtenue au premier ordre. Cette
saturation joue un rdle tré&s important dans le mécanisme de fonctionnement des lasers, mais comme ce

probléme sort du cadre du présent travail, nous nous contenterons d'étudier un cas trés particulier

au chapitre VIII (§ C) (forme du "Lamb-dip" en champ magnétique nul).

B - COMPARAISON AVEC LA THEORIE QUANTIQUE DU CYCLE DE POMPAGE OPTIQUE DE COHEN-TANNOUDJI

Dané ce paragraphe, nous nous proposons de rechercher les conditions nécessaires pour
que les é&quations développdes au chapitre précédent soient équivalentes 3 celles obtenues par
COHEN-TANNOUDJI (?)(3) dans sa théorie quantique du pompage optique avec une source conventionnelle.
Ainsi, par comparaison, nous pourrons voir de fagon plus claire quels sont les aspects caractéristiques
dﬁ pompage laser.

Pour retrouver, i partir de notre calcul, les &quations d'évolution du niveau excité
et du niveau fondamental de la théorie de COHEN-TANNOUDJI (réf. (3), équ. II1,C-3 et III,D-1), il est
nécessaire de faire des hypothéses de deux natures différentes

Le premier type d'hypothéses n'est pas fondamentél, malgré son influence déterminante

sur la forme explicite des &quations d'évolution : ce sont des hypothéses liBes au cas expérimental
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étudié et qui peuvent facilement &tre introduites a posterior? dans nos équations (par exemple :

Ta = 0, c'est-d-dire une durée de vie infinie du niveau fondamental, absence de relaxation par

collisions). Moyennant ces hypothéses, les termes d'émission spontanée (II,23-a et b) et d'évolution

(2)
sous l'effet du champ magnétique (II,27-b; B,4) sont identiques aux termes correspondants ddt o
3
et ddt 0 de COHEN-TANNOUDJI (réf. (3): II,B-1). Seule leur forme change du fait de 1'emploi de la

base { Tz } au lieu de la base {| m >< m' |}.

Le terme d'excitation par la décharge, A, ne pose pas de probléme non plus. Pour trai-
ter ie cas du pompage optique habituel sans décharge, il suffit ae supprimer ce terme et de supposer
tous les atomes dans le niveau a,3 1'instant initial.

La différence fondamentale vient des hypoth&ses sur 1l'excitation optique, c'est-a-dire

(1)
- du terme ddt 0 de la théorie de COHEN-TANNOUDJI : dans son cas, la lumiére est représentée par des
n
photons incohérents entre eux et l'on obtient une expression simple de ddt 0 en fonction de la matrice
(1)

densité 0 elle-méme. Pour le pompage laser,le terme correspondant p= -i [R,Q] est calculé a

dt

partir d'une représentation classique du champ électrique optique. La complexité introduite par la

-

cohérence de la lumidre interdit un traitement rigoureux des &quations. On est alors amené & utiliser un
traitement de perturbation : 3 chaque ordre (n) le terme de pompage optique s'exprime en fonction des
termes de la matrice densité calculés & 1'ordre précédent.

Dans un premier paragraphe, nous allons montrer 1'analogie de forme qui existe,

m
moyennant un nombre tr@s limité d'hypothé&ses, entre l'expression g 0. = f(o) de COHEN-TANNOUDJI
n
et le terme source des &quations du second ordre que nous écrirons QEE- (z)p = f((o)p) .

Dans le second paragraphe, nous montrerons que notre formalisme peut donner exactement

(n

dt

le spectre large, c'est~d-dire si 1'on fait les mémes hypothéses que COHEN-TANNOUDJI.
g !

la m@me expression P = f(P), valable 3 tous les ordres, si l'on suppose la lumiére incohérente et
Aux paragraphes 3 et 4, nous interpréterons les différences entre les deux types de
pompage optique et, aux paragraphes 5 et 6, nous chercherons d'autres conditions,vmoins restrictives que
celles du pompage opfique conventionnel, mais qui permettent quand méme d'obtenir des &quations analo-
gues. Le paragraphe 6 sera particuliérement consacré au probléme de la distribution des vitesses.
L'un des aspects importants de ce chapitre est la généralisation au pompage laser de
la notion de temps de pompage. Au paragraphe 7, nous donnons une expression opératorielle des équations

-

du second ordre (I1,84) exprimée 3 1'aide de ce temps de pompage.
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1) Analogie formelle avec les expressions d 1l'ordre 2

Dans ce paragraphe, nous montrons l'analogie des résultats de fagon purement algébrique
et nous déterminons les conditions nécessaires & sa validité; cependant, nous ne verrons la raison physi-
que de cette analogie qu'au paragraphe B-3. Pour pouvoir étabiir le paralléle avec les résultats de
COHEN-TANNOUDJI, nous devons utiliser des hypothé&ses comparables en ce qui concerne la relaxation : nous
négligerons les collisions de vitesse qui restituent une pértie des grandeurs optiques (gab = 0) et nous
ignorons les collisions déphasantes (Gab(k) = F;b(k) = Fab(k) réel). Remarquons que nous ne faisons aucu-

ne hypoth&se sur la relaxation des grandeurs atomiques, car elle n'intervient pas dans le terme source

(n .
de 1'ordre 2 que nous voulons comparer i QEE— 0 . C'est seulement pour la comparaison des é&quations
(2)
d'évolution totales que ce probléme se pose (modification du terme T © de COHEN-TANNOUDJI ou intro-

duction d'un nouveau terme de collision).

Pour établir la comparaison, nous devons supposer que l'onde laser est progressive
(de fagon 3 éviter les modulations spatiales) et ne prendre que la partie non modulée (temporellement)
des termes sources (II1,67) et (II1,72). Pour le niveau inférieur a, nous prenons uniquement le terme

source direct A' (II,72), car le terme de transfert (II,73) doit &€tre comparé au terme d'émission spon-

(2)
tanée ddt 0 de COHEN-TANNOUDJI. En utilisant les expressions (1I,58-a) de n(ko,Qo,k1) et (IL,48-b)
de (0 (v), on obtient :

o

n :
k, _d (2) k2 - _
AQZ(V’O) = dt apqz(vyr,t) (ll a)
ki 1 ka2f{tko 1! ki ke | ki )
2 ki+ks . (0) ko ko+k) (0) ko
= -|P_ |V (=) TR 2ko+ 1 (2ky +1) VZko+1 (M+(-) p
ab q192 I, Ja Iyt LI, Jb Jb bPQO Iy Ja Ja al'Qo (v)
koQo
ko | ki|lky | k2 ko 1 ky|{ky 1 ka
(_)ko+kz+Qo+Q2
e ¥ e 7 4?5V|2 Qo g1 =) Q1 q2 =Q2) Qo q2 Q1) 1Q: g1 -Q2
q1 -q2 & : i — = i (w- ‘
v rab(k‘) i(w wv Q1w2+kvv) Fab(k;) + 1 (w wv+Q1wZ+kvv)
(n
L9} _d (2) k2 - _
BQZ(V,O) = % bpQZ(v,r,t) ' (11-b)
ki 1 kaillke I Kk ko 1 ki
= ~|p_|? ) VZoF1(2ky+1) YTk 1 (O)Pko(v) v (mkotka (O)Pko(v)
ab q192 5TQo 2 Qo
KoQo Ip Ip Tl LU, Ty Ty Iy T2 Ja
ke 1 ki)fky 1 ko ko 1 ki|{ki 1k
_ykotk2+Qo+Q2 _ _
" N Q g1 Q1) Q1 g2 Qs =) Qo 92 ~Q1J Q1 q1 -Q2
te e‘Qz z l < l *

v Fab(kl)—l(w—wv-Qlwz+kvv) rab(k‘) + i(w-wv+Q1wZ+kvv)
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Dans ces expressions, on a séparé la partie angulaire du champ électrique en posant :

\) .’ . .
Z q = eq va (E est un vecteur unitaire) (12)
Ces expressions doivent &tre comparées aux formules (III,A-| réf. (3)) de COHEN-

TANNOUDJI qui s'écrivent (cf. notation de 1'appendice A-§ 2 pour l'opérateur B)

n .
d__ - _]_ . ' > % > > > _ _]_ o ' > > > ->
T o (ZTP + 10E') (e".  D)(e., D) O (ZTp 10E') 0 (e, D)(e. D)
(13)
(1)
d _ 1 - > >% >
dat o~ T (e.paD) ;0 (- D)
Projetées sur la base TS ces équations s'écrivent
(1) ' +
d k2o - - 792 _*% . ko kz
dt aoQZ ngi ) ®q e‘Qz a Qo ( + 18E7) Tr(ab q ba® qz a Qo a Qz )
koQo ' +
' + (= - iAE") Tr( TXO D T¥2
2Tp a Qp ab qy ba'qz a Q2
(14)
(n +
d ko 1 q2 * ko ko k2
6l =m0 ) (P e e Tr(, D
dt b T - b b b
Q2 P g1z q1 ~q2 a Qo aqz a Qo ab q, Q2
koQo
En utilisant les formules (A,19) et (A,11), on obtient :
(n ’ ko 1 ] j 1 ka
d 7 %2 oo 7 ()RR T (B ) (23, 41) e e Z(z;n)
dt a QZ b q1 -q2 a Q J J J ity J J J
9192 - b “"a “at\Ya “a b
koQo
(15-a)
|:(_]_ - iAEv){ko b ][J : kzl.’_ (_)ko"'kz*Qo"'Qz (; + iAE')[kO : J] [J : kz] }
ZTP Qo q1 —mj{m gz -Q2 2Tp Qo g2 —mj{m q1 =Q2
aoy, Ko ko
0.2 == ] (=) V(Zko+1) (2k,p+1) (23 +I)e 0,0 —— (15-b)
dt b Q2 'QZ a Qo
q192koQq

1
TP
) . . Y (s K
z (—)J(2j+1) ko 1 j }{J 1 kz] ko 1 MIRER 2
J

jm Jb Ja Ja \Ja Ja J. J{Qo q1 —m){m qz2 -Q2
. . ke 1 3 )i 1 ka2
=- ] OGN @D 1) e e Q Z -y 25+1)
q1q2koQo Jb Ja Ja N Ja Jb)
ko 1 ity 1 k2 ’ ko | il k2
(_]_ - iAE') + (_)k0+k2+Q0+Q2(_]__ + iAE')[
ZTP Qo q1 ~m||m qz -Q2 ZTP Qo q2 -mjm ¢q -Q
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Supposons les trois conditions suivantes satisfaites :

a) Seul le niveau inférieur est peuplé ((Obp = 0) ce qui fait disparaitre les termes
correspondant a4 1'émission stimulée.
b) I1 n'y a qu'un seul temps de relaxation pour les cohérences optiqges : Fab(kl) = rab
¢) Le champ magnétique est nul et le terme Qlwz disparait dans (11).
On voit alors que les formules (11) et (15) sont formellement identiques. En effet, les conditions b et ¢
rendent les dénominateurs de (11) indépendants de k; et de Q) qui deviennent de simples indices de somma-

tion et peuvent &tre assimilés & j et m dans (15). Pour que l'analogie soit compléte, il ne reste plus

qu'3 poser :

1 = ! Pab IZ z l_t"\)lz (//lle 1 _ | Pab |2 I(v) dv /fj 1 1 (16-a)
M @ 4 Tt o kW - (2Jb‘+l) ste T Fi(@-vik V) j
e - L 11V 7 ' Sl e 7 ' (16-b)
AN 3 C AT etk vy T (23D AT Wk V)

I(v) est le spectre de la lumiére (discret dans le cas du laser) et v devient une variable continue
d'intégration (v va\.

Ces expressions sont tout i fait &quivalentes aux expressions (III,A-2) réf. (3),de
COHEN-TANNOUDJI. '
REMARQUES.

Les conditions b et ¢ sont beaucoup trop restrictives; on peut les élargir dans deux cas :

o) si le laser &met un tré&s grand nombre de modes dont 1'Ecartement est petit devant rab’

on peut remplacer le spectre discret ‘par un spectre continu de largeur A. La condition ¢ devient alors

w, << A (COHEN-TANNOUDJI : w, et w, << A) '

En effet, on a alors I(v % Qlwz) = I(v) et 1'on peut négliger Q;wz au dénominateur de (11). Quant & la

.condition b, elle peut ne pas &tre remplie si 1l'on a :
[ <<
Fab(k) A

En effet, la fonction [?ab(kl) + ix ]_1 a une largeur de i'ordre de Fab(k), mais sa somme sur x, de =
a4 +o est indépendante de Fab(k) : les intégrales de (16-a) et de (16-b) ne dépendent donc pas de Fab(k)
si le spectre I(V) varie peu sur une largeur de quelques Fab(k).

B) Les expressions (11) 3 (15) ont &té calculées pour une vitesse donnée : pour'avoir
le résultat final, il faut encore intégrer sur les vitesses (rappelons que les conditions envisagées au
début de ce paragraphe sont celles qui permettent d'écrire les &quations globales (1I-84). Rappelorns

aussi que (in(v) « WM(v)). Si la largeur Doppler est telle que :
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Fab(k) > W, << Av (17)

les remarques faites en @) sur 1l'intégration par rapport 4 V s'appliquent alors & 1'intégration par

rapport 4 v : on peut négliger Qlwz et la dépendance de Téb par rapport a k dans l'expression (11).

(1 _ -
ddt (Z)P en fonction de (O;P prend alors la forme des &quations de COHEN-TANNOUDJI

L'expression de
quel que soit le spectre de la lumiére (si le spectre est &troit, les équations de COHEN-TANNOUDJI

restent valables si la thermalisation des vitesses dans le niveau fondamental est rapide).

2) Equivalence des théories pour une lumiére conventionnelle

L'analogie formelle démontrée au paragraphe précéddent ne s'applique qu'a la partie non
modulée de 1l'ordre (2) de perturbation. Dans le cas d'une excitation laser, il existe aussi des termes
modulés qui n'ont pas d'équivalent dans la théorie de COHEN-TANNOUDJI et, de plus, l'ordre (2) n'est qu'
une approximation. Avant ae discuter ces deux points, nous allons montrer, avec notre formalisme, qu'

en supposant la lumiére incohérente et le spectre large, on peut obtenir des équations valables 3 tous

les ordres, équivalentes 3 celle de COHEN-TANNOUDJI.

Pour représenter la lumiére classique, nous supposons les modes trés rapprochés (spectre
continu I(V)) et sans relation de phase, c'est-d-dire que les phases relatives entre les différents mo-
des sont aléatoires. Dans ces conditions, toute composante de la matrice densité (de chaque niveau) évo-
i (“’\)"*’L') t)

luant & une fréquence non nulle est donnée par la somme d'un grand nombre de termes (du type e
|% g

de phase aléatoire : cette somme s'annule en moyenne et les termes de battements entre modes disparaissent.

Il reste 3 montrer que 1l'on peut éviter le calcul par itération. Pour cela, reprenons
3 la base le principe du calcul du chapitre II. L'équation (I1,2) peut se décomposer en &quations entre

opérateurs valables 3 tous les ordres :

p- 2[‘\'iQ‘”a+Fa(k))an * Obpz] aTQk i J {Z“*(V)ei(w—kvr)(g*'abﬁ)bap - EW e_i(vt—kvr)abp(g'baﬁ}dv

a kG
(18-a)
. . k k o . 4 -k > > LS 1 (vt=kyr) ¥ o
bp - ;é (leb+rb(k))bPQ bTQ +bA v J { a(V)EI(vt vr)(e°bap)abp - ¢ (V)el(, Ve bap(e'abp)} v
(18-b)
. . k k. [« i(ve-k % 3 I -
= o] Tt 1 1 [ 2 RO By - pGT B o as-o

Pour ne pas compliquer 1'&criture, nous avons simplifié la relaxation (un peu plus qu'au
paragraphe précédent, puisque ici nous n'avons pas introduit de collisions de vitesse pour les variables

atomiques). De plus, nous avons dé&ja effectué 1'approximation séculaire en ne gardant que les fréquences
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pfoches de la résonance.
Dans le formalisme de 1'équation (II,2), c'est-d-dire en posant p = %? P(v,r+vT,t+T),
on peut &crire formellement la solution générale de (18-c) (on a déji posé T = 0)

0

abpg(v,r,t) =i Jé*(v)ei(vt_kvr)d\) J {(Zfabi)bp(v,rwr',t+r')—ap(v,r+vr',c+r')(2’!‘ab§)}g (19)

-Tg

. ei (v=w+Quz—kyv) T"+T 4 (k) T’ at!
ol t=-To est l'instant du début du pompage optique. En reportant cette expression dans (18-b), par exemple,

on obtient le terme source :

—Ell : i Y- -k > ‘+ 0 7 - ' '
e -”Z(v')ﬁ*(v.)dvdv'ellf“"’ ) e= Coymky )] W) [ oL (V0 Quz=ky ) T'+Tap (k) T (20)
kQ /=Ty

k dt'

. {('e’fabﬁ)bp(v,rwr' L E4T )= (v, VT, et ) B P }15 T
+ hermit. conjugué
Dans le cas qui nous intéresse ici, la lumiére est incohéreﬁte (phase aléatoire) et
1'onde est progressive (pas de médulation spatiale). En moyenne, on peut donc négliger tous les termes de
battement VvV # vf dans 1'expression (20). Il en résulte que aP et bP n'ont plus de comportement oscilla-

toire, tandis que les coh&rences optiques ont le méme spectre que le faisceau excitateur.

L'expression (20) s'écrit alors

400 0 . ) |
J I(V)dv(z-baﬁ)z J elFVfw+QwZ_kvV)T +Fab(k)T dt’ . . €31
kQ ‘-1

-0

(1)
avte
dt bP h

k
>% > . >% >
{(e.abP)bP(v,r+vT',t+T')faP(v,r+vT',t+T')(e.abP)}

Q abT g + hermit. conjugué

Cette expression est équivalente 3 l'gxpression (II,4) (réf. (2)) de COHEN-TANNOUDJI. Nous péuvons donc
‘utiliser le méme raisonnement : lqrsque -t' >> % (A = largeur du spectre I(V)), l'exponentielle oscille
trés vite en fonction de v et 1l'intégrale sur V est nulle. Donc si ap et bP varient peﬁ dans un interval-
le de temps % , on peut les sortir de 1'intégrale sur T' en prenant leur valeur pour la borne supérieure

7' = 0 de cette intégration. On obtient
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() k =i (V-wtQuz =k, v) To-T,y, (k) To
d 2 >k > % > k l-e ab
T bp—-(e.baP)Z {(e.abP)bP(v,r,t)-ap(v,r,t)(e.abP)}Q abTQ fl(v) T () 7 10 —k.v) dv + H.C.
kQ ab . Z v
1k (22-a)
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On est passé de la premiére & la seconde ligne de (22-a) en supposant Tg >> Tl— (le pompage agit
ab

depuis un temps suffisant pour que les transitoires soient amorties), et on est passé de (22-a) & (22-b)

en faisant les hypothé&ses déja signalées au paragraphe précédent :

w, wy << A (donc QwZ est négligeable) . (23-a)

rab indépendant de k (ou Fab(k) << A) (23-b)

Enfin, dans (22-b) on a fait usage des définitions (16) de T_%;T et de AE'(v). Les temps qui caractéri-
P

s . , . 1 1 .
sent 1 evolutloq de aP et bP sont de 1 prdre de l'inverse de Ta(k) + Tp(v) et Fb(k) + TETVT . La condi
tion pour passer de (21) a (22) (c'est-a-dire une variation lente de ap et bp) s'écrit donc :
1
Fa(k) + T << A . . (24-a)
P
rb(k) + << A (24-b)
> ) .

Dans le cas traité par COHEN-TANNOUDJI, le niveau a est le niveau fondamental, donc (en supposant en

plus qu'il n'y a pas de collisions désorientantes), Fa = 0. La condition (24-a) devient simplement :

1

T
P

D'autre part, la condition

<< A (réf. (3), condition II,D,5) (25)

; << T, (11,D,4 réf. (3)) (26)
p
permet de négliger la population du niveau b devant celle du niveau a (puisque bA= 0), c'est-d-dire de

négliger Pb dans les é&quations (20),(21) et (22) (pas d'émission stimulée). La condition (24-b) sé

réduit a Fb << A (11,D,2, réf. (3)) mais elle n'est pas indispensable a cet endroit du calcul car on
néglige bP'
Dans ces conditions, l'équation (22-b) et l'é@quation correspondante pour aP sont par-

faitement équivalentes aux expressions (13) de COHEN-TANNOUDJI (III,A,!, réf. 3.
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S'il y a de 1'émission stimulée (niveau b peuplé soit par ,/, soit parce que (26) n'est
> b

pas satisfait), 1l'expression (22-b) montre que l'on peut aisément généraliser la théorie du pompage opti-
que de COHEN-TANNOUDJI en ajoutant au terme d'absorption (13) un terme d'émission stimulée (conditions 3

satisfaire : 23 et 24) :

m'
Tt af T T (oD pPley, D) : (27)
p
.d(])' __. ] +iAE" - ]—)» >X B _ 1 ey T B >x ]-5
P T (ﬁ 1AE") O(e.; D) (e. D) (ﬁ - iAE") (el DY(e. D)0

REMARQUE.

Notre théorie semi-classique de 1'interaction atomes-lumidre appliquée au cas pompage
par une lumiére incohérente est t;és voisine de celle de DODD et SERIES (°0). L'introduction par ces
auteurs d'une fonction de corrélation pour le champ &lectrique rend, d'ailleurs, la théorie beaucoup plus

convaincante que la simple omission des termes de battements dans notre cas.

3) Nécessité du calcul par itération dans le cas d'une lumidre laser

Nous venons de voir que nos équations permettent de retrouver les résultats de COHEN-
TANNOUDJI dans le cas du pompage par une lumiére incohérente de spectre large (avec les conditions 23
et 24). Le calcul du paragraphe précédent nous permet &galement de voir les aspects caractéristiques du
pompage optique laser qui nous emp&chent, dans le cas général, d'écrire des ééuations identiques‘é celles
valables pour les sources cléssiques.

‘Dans tous les cas, l'expression (20) est valable, mais dés que l'on a une source cohé-
rente composée de plusieurs fréquences (laser multimode, ou méme monomode si l'onde est stationnaire),

1(v=v')t

on ne peut plus passer 3 (21). La présence des termes de battement e dans (20) laisse prévoir que

la solution exacte des &quations intégro-différentielles donnant aP et bP contient une infinité de fré-

quences d'oscillation toutes couplées. Il en résulte que les &quations n2 sont pas rigoureusement solubles.

Méme si l'on ne s'intéresse qu'aux termes non modulés de aP et bP , On ne peut trouver la solution exacte
car elle est couplée aux termes de toutes les fréquences possibles par les termes de battement de (20).
Nous voyons donc pourquoi la méthode d'itération est inévitable dans le cas général.

Dans le cas d'un laser monomode, il est possible, rigoureusement, de passer de (20) i
(21), mais une nouvelle difficulté apparait : on ne peut négliger la variation de'aP et bP pendant un-
temps de 1'ordre de 1/A puisque ce temps est pratiquement infini. Cependant, nous verrons au prochain
paragraphe que d'autres conditions moins restrictives permettent de passer de (21) a (22).

La méthode d'itération, telle que nous 1'avons vue au chapitre II, consiste 3 reporter

la solution d'ordre zéro (laser nul - solution indépendante du temps) dans l'équation (18~c). Celle-ci
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donne la solution d'ordre 1 (coh&rences optiques seules) que l'on reporte dans (18-a et b) pour obtenir
la solution d'ordre 2 et ainsi de suite. L'expression (20) nous montre que l'on peut, si 1l'on ne s'inté-

resse qu'aux grandeurs atomiques, passer directement d'ordres pairs en ordres pairs. Ainsi, en portant

1'ordre zéro dans (20), on obtient la solution d'ordre deux. Dans ce cas, 1l est possible de ne garder

que la solution non modulée (v = v') : on peut alors aisément faire le passage de (20) & (21), puis de

(0)

(21) a (22), puisque e

ne dépend pas du temps. On redémontre ainsi 1'analogie trouvé au § B-1 et l'on
8

)
comprend aisément pourquoi, dans le cas général, cette analogie n'existe qu'entre ga?— (Z)P = f((O)P) et
(n
d
G g = f(0).
Pour les effets linéaires non modulés, 1'analogie compl&te dans tous les cas indique
qu'il n'y a pas de différence entre la lumiére cohérente et la lumiére incohérente. Ce
sera en particulier la conclusion de 1'étude de 1'effet Hanle au chapitre IV (§ B).
REMARQUE.

On peut également interpréter les termes linéaires modulés & la fréquence de battement
entre modes en les comparant aux modulations produites par une source incohérente

modulée en intensité ou en polarisation h.

4) Comparaison des non linéarités dans les deux types de pompage optique

Le fait que les équations obtenues dans le cas d'une source incohérente se comparent aux

8quations "lin@aires" du cas cohérent ne signifie pas que les effets non linéaires soient inexistants dans
dt

produit un comportement essentiellement non linéaire de O par rapport A l'intensité lumineuse. La satura-

le cas des sources conventionnelles. Bien au contraire, le fait que 0 s'exprime en fonction ©

‘tion ainsi que les élargissements radiatifs sont des phénoménes bien connus en pompage optique "classique'.
Lé fait qu'en général 1'analogie des formules ne soit pas valable & tous les ordres exprime un comportement
nettement différent des deux types d'excitation optique en ce qui concerne les effets non ilinéaires. Cette
différence se voit par comparaison des formules (20) et (22) :

. Avec de la lumidre incohérente, les effets non linéaires sont uniquement reliés a
1'intensité lumineuse. En (22) la variation de bP s'exprime comme le produit d'une expression dépendant
uniquement de 1'&tat des atomes dans les niveaux (et de la polarisation de la lumidre) par une intégrale
qui ne dépend ‘que de 1'intensité et du speétre de la lumidre. Cela revient i dire que 1'on peut raison-
ner en probabilités de transition (c'est le sens de I/Tp) qui ne dépendent que de 1l'intensité de la lumié-
re; et que les saturations proviennent uniquement de la modifiéation de P sous l'effet du pompage (par
exemple, certains sous-niveaux Zeeman se vident et d'autres se remplissent). Cette propriété qui vient
de 1'absence de relation de phase entre fréquences différentes (passage (20) -+ (21)) ou, en d'autres

termes, du temps de corrélation tr&s court de la lumilre,s'exprime dans le formalisme de COHEN-TANNOUDJI
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par des transitions optiques quasi instantanées. La saturation provient d'atomes subissant plusieurs
cycles de pompages successifs mais totalement ind&pendants.

. Avec de la lumidre cohérente(en plus des phénoménes liés 3 lfintepsité (v =v")),
on voit apparaitre l'effet de la phase relative des modes. Il en résulte de nombreux effets non linéd-
aires nouveaux, tels que l'apparitizii J'une infinité de fréquences de modulation et la saturation réci-
proque (sensible 3 la phase) des modes les uns par les autres (cf. chapitre VII). On ne peut plus parler
de probabilité de transition. Si un atome subit plusieurs transitions d'un niveau a 1'autre, celles-ci
ne sont pas indépendantes : d'une transition i la suivante, la phase des modes est restée constante. On
ne peut plus parler de transitions instantanées, car du fait de 1'existence de terme de "cohérence opti-
que'', ab? , les atomes sont en réalité & chaque instant dans une superposition cohérente des deux é&tats
a et b. On peut dire qu'en plus des effets non linéaires provenant de la saturation des niveaux, existent
des effets non linéaires provenant de 1'existence des '"cohérences optiques".

Remarqﬁons que le calcul de perturbation fait penser a des transitions se produisant &
des instants déterminés mais en fait, cette image ne correspond pas i une réalité physique comme dans le
cas des sources incohérentes. Les diagrammes définis au chapitre II correspondent & des amplitudes de
probabilité qu'il faut sommer sur toutes les fréquences et sur tous les instants possibles pour les
points d'interaction (c'est cette sommation qui introduit les dénominateurs résonnants). Une transition
d'un niveau a l'éutre (passage de l'ordre (2n) & l'ordre (2n+2)) est caractérisée par 2 points d'inter-
action consécutifs sur les diagrammes. Lorsque la lumidre est incohdrente, la contribution des diagram-
mes s'annule par interférence si ces deux points font appel 3 deux fréquences différentes (V et V') et

si le temps qui sépare les deux points d'interaction est nettement supérieur a 1/A : c'est le sens du

passage de (20) a (21), puis de (21) a (22). C'est pour cela que 1'on peut parler de transitionspratique-
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FIGURE III-! a) incohérent b) cohérent
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ment instantandes. Si, comme c'est toujours le cas, Tp >> % , les transitions 5uc§essives (passages d'ordres
pairs en ordres pairs) sont totalement indépendantes (figure III-l-a). Lorsqu'on a une lumiére laser, au
contraire (figure III-1-b), la contribution des diagrammes ne s'annule pas lorsque deux interactions, for-
mant une paire, se font avec des modes différents, ou lorsque les points d'interaction sont séparés par un
temps trés long (la limite est alors, comme nous le verrons au § 5, la durée de vie l/Fab des ''cohérences

optiques'" atomiques). Ceci explique la présence de modulations, 1'impossibilité de définir des transitions
q q P P P

instantanées et le souvenir de phase entre les ordres de perturbation successifs.

5) Autres cas physiques permettant un calcul valable 3 tous les ordres

Nous avons démontré que dans le cas d'une source lumineuse conventiomnelle, il est
possible de résoudre nos équations sans utiliser de méthode d'itération, ce qui donne un résultat ana-
logue 3 celui de COHEN-TANNOUDJI. Nous allons voir qu'il existe d'autres cas physiques, avec d'autres
séries d' hypothéses, qui permettent de passer de (20) 3 (22-a) et éventuellement & (22-b).

Pour passer de (20) & (21), il est indispensable dans tous les cas qu'il n'y ait pas_
de terme de battement. Deux cas éxpérimentaux satisfbnt 34 cette condition :

~ le laser monomode

- la lumiére incohérente classique (§ précédent).

Dans les deux cas, l'ondé doit étre progressive. On peut approximativement classer dans
la secénde catégorie le cas d'un laser comportant beaucoup de modes dont la phase relative est aléatoire
(il ne faut pas que le laser fonctionne en '"modes bloqués", cf. § IV-C-4).

?our passer de (21) a (22-a), il faut que aP et bP varient assez lentement pour que 1l'on
puisse les sortir de 1'intégrale en T'. Cette condition peut &tre réalisée dans plusieurs cas .(autres que

le cas habituel du § B-2, caractérisé par les conditions (24)5.

a) Régime_stationnaire

Ce cas est trés intéressant car il n'impose aucune condition sur A, Ta, Fb, Fab et Tp.

En effet, en régime stationnaire, aP et bP sont indépendants du temps (rappelons qu'il n'y a pas de ter-
mes modulés) : il est donc évident que 1'on peut les sortir de 1'intégration de (21). Le résultat fourni

par 1'équation (22) ne devra évidemment &tre employé que dans 1'8quation donnant la solution statiomnaire
L aD @)

= + + = . itoi i 1 othéses.
(P It P It P It 0). On ne pou;ra calculer les trén51to1res sans restreindre les hyp ese
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b) Evolution_de JP-et P _lente devant I/Fabgkz

Lorsque le spectre de la lumidre est &troit (A < Tab(k)), les conditions (24) devien-
nent trop restrictives ou méme irr&alisables (comme c'est le cas pour un laser monomode). On voit dans ce
cas que l'on peut encore passer de (21) & (22-a) si P et bP varient peu pendant le temps d'amortissement

k)T’
ab

de 1'exponentielle e ~ , c¢'est-3-dire pendant un temps de l'ordre de 1/T_, (k). Ceci donne les
. . ab

conditions :

' + T << I‘ab ) (28-a)

Fb + T << Fab (pour tous les k possibles) (28-b)

Ces conditions peuvent &tre réalisées & forte pression (par exemple P ~v 10 Torr pour le mélange He-Ne),

car rab est plus sensible aux collisions que Fa et Pb' Lorsque les collisions sont peu nombreuses, ces

1

conditions ne peuvent 8tre réalisées, car rab v 3 (Fa + Pb). Cependant, si a est le niveau fondamental

(1"a = 0), la condition (28-a) devient :

<< rab ‘ (29)
P

tandis que la condition (28-b) n'a pas d'utilité si l'on peut négliger 1'émission stimulée, c'est-a-dire
omettre bP dans (21) Pour cela, il faut ‘que le niveau b ne soit pas excité directement ( A-O) et que le

pompage optique ne peuple pas trop ce niveau :

<< Fb | ' (30)

P

Ceci nous montre qu'on peut traiter rigoureusement 1'évolution (et non seulement 1'&tat stationnaire

comme en a) dans le cas du pompage optique d'un niveau fondamental par un laser monomode, si le pompage
~est assez faible pour que les conditions (29) et (30) soient satisfaites.
REMARQUE.

| Le fait que l'on puisse passer de (21) i (22-a) exprime que P et éventuellement bP

évoluent assez‘lentement par rapport au temps caractéristique de l'équation (8-c) (donnant abP) pour que
1'on puisse prendre 3 chaque instant la solution stationnaire de cette equatlon en considérant P et

comme constants.. Dans le cas d'une source lumineuse incohérente, le temps caractéristique est le temps

de corrélation 1/A de la lumiére. On obtient alors les conditions (24). Si ce temps de corrélation devient

trés long (lumiére cohérente), c'est le taux de relaxation rab(k) qui détermine le temps caractéristique

de 1'&quation (8-c) et l'on obtient les conditions (18).
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6) Problémes posés par l'intégration sur les vitesses

Dans tous les cas, Tp et AE' dépendent de la vitesse. En général, il faut résoudre
1'équation donnant P(v,r,t) puis intégrer sur les vitesses pour obtenir la matrice densité totale ﬁ(r,t).
Pour des raisons que nous verrons plus loin, dans le cas du pompage optique habituel, COHEN-~TANNOUDJI
admet qu'il y a découplage entre les variables internes et les variables externes, c'est-a-dire que les
atomes pompés optiquement conservent toujours une distribution Maxwellienne des vitesses. On peut donc
écrire :

O.P(V,ryt) = GP(r’t) wM(V) (31)

-

Dans ces conditions, on peut intégrer l1'@quation d'évolution par rapport d& v avant de la résoudre. On
voit aisément,en int&grant (22-b), que 1'&quation d'évolution de p est la m@me que celle de P, 3 condition
de prendre une valeur moyenne pour Tp et AE' :

2 - 2
P
I ab| 1 IPab|

EFE:T_ JWM(V) dv JI(V)dv Fab+i(w‘V+kvV) = 2Jb+] JI(V) W(v-m+ifab) dv (32)

(— + ifE") =
2T
P
Le découplage exprimé par la relation (31) ne peut &tre réalisé que si au moins 1'une des deux conditions
suivantes est remplie : |
a) *Le spectre de la lumiére pompante est assez uniforme sur toute la largeur Doppler de la raie pour que
tous les atomes soient excités de la méme fagon. Ceci impose : A >> Av.
B) sLes collisions changeant la vitesse sans affecter l1'Etat interne des atomes sont trés nombreuses et
thermalisent tr&s vite la distribution des vitesses.

Dans le pompage optique habituel, la premiére de ces conditions est souvent bien vérifiée

tandis que la seconde l'est trds bien pour le niveau fondamental (niveau sans structure &lectronique, com-

me Hg ou en présence d'un gaz tampon pour les alcalins par exemple).

En pompage optique laser, pour les termes non modulés du second ordre, nous avons vu

- (cf. &qu. (I1,84)) que l'on peut intégrer les &quations sur la vitesse avant de les résoudre. Puiéque le

a2 L (0) . . (0) N
terme source It P s'exprime 3 partir de p,et que les vitesses correspondant 3 P sont réparties
suivant la distribution de Maxwell, on voit que les valeurs moyennes Tb et AE' définies en (32) sont

p . 2)= - . - .
valables. Les équations donnant ( ;p gardent donc,aprés moyenne sur les vitesses, la forme des équations
classiques. Remarquons que 1'intégration sur v fait disparaitre, dans (II,84), 1'effet de la diffusion

des vitesses sur les variables atomiques : ceci rapproche encore nos équations du second ordre des équa-

tions de COHEN-TANNOUDJI.
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Pour le pompage avec un laser monomode ou une source incohérente de spectre étroit,

nous aQons montré qu'il 8tait possible dans certaines conditions (a:'état stationnaire. b: variation
lente devant I/Fab) d'écrire une équation valable & tous les ordres et analogues aux équations de
COHEN-TANNOUDJI, pour la matrice densité dP(V)' Cepeﬂdant, dans ce cas, il n'est pas possible, en
- général, de définir un temps de pompage moyen analogue i celui de (32). En effet, la distribution de
vitesses n'est plus Maxwellienne. Dans (32), il n'est méme pas possible de remplacer WM(V) par une
autre distribution puisque, d'une part il y a couplage entre les variables internes et les variables
éxternes et que, d'autre part la distribution de vitesses des atomes pompés dépend de l'intensité de
la lumiére pompante. En particulier, il est bien connu que le pompage par un laser monomode produit un
"trou" (ou ﬁne "bosse") dans la distribution des vitesses, et que la prqfondegr et la largeur de ce
trou dépendent de la puissance du laser. Dans ces conditions, l'intégration sur v des formules (32) ne
permet pas de faire apparaitre &ﬁ(r,t) en facteur. C'est pourquoi, il n'est pas possible d'écrire une
équation d'évolution globale de &? ni de définir un temps de pompage moyen proportionnel 2 1'intensité
du pompage.

Pour que .ces opérations soient possibles, il est nécessaire que le "trou" produit

dans la distribution de vitesses soit négligeable. Comme nous le montrerons i 1l'appendice E, ceci

nécessite toujours la condition :

Tp(v) << F& | (33)

Lorsque la diffusion des vitesses est peu importante (F& N Ta), la condition (33) devient :

7 lv) << Fa' Ce cas n'est pas intéressant car il correspond 3 un pompage optique faible pour leduel le
p .
calcul du second ordre suffit. Par contre, lorsque la thermalisation des vitesses est rapide

,(Y& v F& >> Fa); la condition (33) peut €tre réalisée dans des conditions de pompage intense, ce qui

.donne de 1'intérét 3 1'équation globale»obtenue, 3d tous les.ordres, pour aP'
REMARQUES.

« La thermalisation éompléte déé vitesses est, en général, peu probable pour les niveaux
excités, car 'l'état interne a une forte probabilité d'8tre altéré a chaque collision,
et parce que le temps pendant lequel la thermalisation peut se faire est limité par la
durée de vie radiative (Fa 2 Yo = '/Ta)' Par contre, comme nous 1l'avons déja signalé,
"la thermalisation des vitesses est souvent réalisable dans un niveau fondamental.

+' Lorsque la distribution des vitesses est Maxwellienne, (ap(v) = WM(v) ap), il n'est pas

nécessaire de supposer que o et E?.varient lentement devant 1/A (conditions (24)) ou
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devant l/P;b (condition (28)) poﬁr que 1‘9n puisse écrire une équation donnant 1'évolution de F a tous
les ordres : ces conditions ne sont plus nécessaires pour passer de (21) 3 (22) si 1 on intégre d'abord
sur v. Il suffit que la variation de 2P et bP soit négligeable pendant un temps de 1l'ordre de 1/Av (et

que ces quantités varient assez lentement par rapport i F). En effet, pour des temps =-T' >> 1/Av, l'ex-
ponentielle de (21) oscille trés vite et l'intégrale sur v s'annule. La condition s'écrit (ici il s'agit

de'Tp moyen)

<< Av (34)

=

7) Forme opératorielle des équations

Nous venons de montrer, en cherchant 1'analogie avec les &quations de COHEN-TANNOUDJI,

que 1l'on pouvait mettre sous forme opératorielle le terme source des équations globales (II,84) donnant

()3

k -
les composantes dans la base T, des termes non modulés de

Q

(11,84) sous forme enti@rement opératorielle. Cette forme nous sera utile au chapitre IX, car elle est

P Nous pouvons donc écrire les é&quations

plus commode pour effectuer des rotations des axes de référence. En régime stationnaire, (II,84) s'@crit :

[{r,} +iw W5 L@, B O B - L+ Ty e, DHET,D (35-b)
P
1 e > ¥ (0)—
- (;T_— iAE )(e.baD) (e. ) P
P
[r,} +iw, 7, 1% = L @D OBE., D - = imHET DE D P (35-2)
T 2T
. p p

(-2%- - iTE") O5@T DHE. D+ (e} 5
p

{Fd}, Jiz et {Ty} sont des opérateurs de l'espace de Liouville, c'est-a-dire des opérateurs agissant sur

p considéré comme &lément d'un espace vectoriel (nous reparlerons de fagon plus détaillée de ce formalisme
au chapitre IX). Ces trois opérateurs repr@sentent respectivement .la relaxation, l'effet du champ magnéti-
‘que’et le transfert. Dans la base q; s {Fa} et ;; , sont diagonaux; {Ty} couple les sous-espaces a et b
mais est diagonal en k et Q.

Les conditions nécessaires bour que les &quations (35) soient valables sont trés peu

restrictives (conditions (23-a) : W, W << Av, et (23-b) : Fab(k) indépendant de k ou Tab(k) << AV). Les

b

Equations (35) peuvent inclure les phénoménes qui changent la vitesse sans altérer les grandeurs atomiques.

Cependant, la définition (32) de (—%f + iAE') n'est valable que si les collisions qui changent la vitesse
2T
P

détruisent complétement les grandeurs optiques. Dans le cas général, avec tous les types de colli-
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sions étudiés au chapitre II, les équations (II,84) et (II,83) montrent qu'il faut poser (il faut alors

rémplacer Fab par Gab dans la condition (23-b))

. P |2 W o(w -w+iG_ ) :
L i =227 1 v ba (36)

— 27 +1 v s
2Tp b v ] 8,2 h(wv w+1Gba)

On voit donc que la contribution de chaque mode a ( + iAE') reste dans tous les cas le produit de

2T
P

l'intensité du mode par la valeur prise pour ce mode par le facteur de forme de raie intervenant dans la
susceptibilité lindaire du milieu (cf. (3) en champ faible). 1/’—fp qui représente l'effet des transitions

réelles est relié 34 la partie réelle de la susceptibilité& qui n'est autre que la forme de raie d'absorption

(6). AE' qui représente 1'effet des transitions virtuelles (cf. COHEN-TANNOUDJI (3), § I11I-A-3) est relié
3 la partie imaginaire, c'est-d-dire 3 la dispersion.

Dans certains cas, nous avons vu que l'on peut &crire les &quations (35) 3 tous les or-

(2)5

dres de perturbation en remplagant (0)p et p par ?l Dans le cas d'une excitation par un laser monomode

(avec thermalisation rapide desbvitesses), il est &vident que 1l'on peut encore appliquer la formule (36);
D
dt

P 3 partir de

en effet, dans le calcul du régime stationnaire, 1l'expression de

aM (2
dt b

bP en fonction de aP et bP
s'obtient exactement de la méme fagon que 1'expression de (in et (Obﬁ dans le cas
(0)=

GP dans le cas général, est proportionnel a WM(V) et ne dépend pas du temps). Dans

énéral (D o
génér (aP , comme
le cas d'une source incohérente, l'utilisation de (36) est moins &vidente. Nous ne nous occuperons pas ici

de ce probléme.



