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INTRODUCTION 
=========== 

Lorsqu'un atome est irradié par une onde lumineuse résonnante ou 

quasi-résonnante, il réémet de la lumière dans tout l'espace. Un tel pl-i'éno-

mène porte le nom de fluorescence de résonance. Son importance en spectro­

scopie est évidente (détermination des fréquences de résonance atomiques, 

pompage optique, double résonance ..• ). Il offre par ailleurs une situation 

particulièrement pure pour étudier les propriétés de l'interaction matière­

rayonnement, notamment les e~fets nouveaux apparaissant aux hautes intensi­

tés (effets de saturation, processus de diffusion non linéaire, déplacements 

lumineux ••• ). C'est la raison pour laquelle la fluorescence de résonance a 

suscité, au cours des dernières années, de nombreux travaux tant théoriques 

qu'expérimentaux, ces derniers étant devenus possibles grâce au développement 

des lasers accordables. 

Le but de ce travail est de présenter l'étude théorique et ex~éri­

mentale d'un nouveau type de signal observable sur la lumière de fluorescence 

de résonance et portant à la fois sur les caractéristiques spectrales et tem­

porelles de cette lumière. Nous analyserons le contenu physique d'un tel si-

gnal et nous décrirons une expérience réalisée à l'Institut d'Optique d'Orsay 

en collaboration avec Alain ASPECT, Claude COHEN-TANNOUDJI, Gérard ROGER et 

Serge REYNAUD pour le mettre en évidence. 

Dans ce chapitre d'introduction, nous allons rappeler les résultats 

déjà obtenus sur la fluorescence de résonance et nous allons montrer comment 

l'effet étudié dans ce travail se situe par rapport à eux. 

NOTATIONS - PARM1ETRES PHYSIQUES IMPORI'ANTS 

La lumière de fluorescence de résonance est produite par la diffu­

sion des photons d'un faisceau laser monochromatique de fréquence wL , d'in­

tensité I , par un atome effectuant, sous l'effet de l'irradiation, des 
L ' 

transitions entre son état fondamental Jg > et un état excité le >. La fré-

quence de la transition atomique 1 g >-+ 1 e > est notée w et le désaccord 
0 

ô = w - w est supposé petit devant w et w (figure 1) 
L o - · o L 
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WL 

/g > - w 

FIGURE 1 Représentation graphique des paramètres importants 

Du fait du couplage avec les modes vides du champ électromagnétique, le ni­

veau excité le > a une durée de vie finie T, cette durée de vie conférant 
-1 

à je > une largeur naturelle f = T . 

Le couplage entre l'atome et le laser est caractérisé par le para-
~~ 

que atomique 

d.EL ~ 
-~---appelé fréquence de RABI, où d est égal au dipôle électri-

< elnlg > (D est l'opérateur dipôle) et où Ê désigne le champ 

mètre w1 = -

~ 

électrique de l'onde incidente; E, et par suite w1 , sont proportionnels à la 

racine carrée de l'intensité IL. La fréquence de RABI est la fréquence d'os­

cillation de l'atome entre les deux états le >et jg >quand il est irradié 

par une onde résonnante (o = 0) et intense (i.e. : wl est grand devant r de 

telle sorte qu'on peut négliger le couplage de l'atome avec les modes vides 

du champ devant le couplage avec le mode laser). Dans le cas où l'excitation 

n'est plus résonnante, la fréquence caractéristique d'oscillation de l'atome 

irradié par une onde intense devient, avec les notations de la référence ( 3 ) 

\l = (Wl 2 + 02)% 

Dans tout ce travail, nous ferons l'approximation dite du champ 

tournant; cette approximation consiste à négliger la partie du couplage 

atome-laser provoquant des transitions de /g >vers je> par émission d'un 

photon de fluorescence (ou de /e >vers jg >par absorption d'un photon de 

fluorescence) devant la partie du couplage atome-laser provoquant des tran­

sitions de Jg >vers Je> par absorption d'un photon de fluorescence (ou de 

je > vers jg >par émission d'un photon de fluorescence). On peut montrer 
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qu•une telle approximation est valable dès que w1 et o sont petits devant w • 
0 

o•autre part, nous négligerons dans ce qui suit l 1 effet des niveaux 

atomiques autres que lg > et le >. Cette approximation est, e~le aussi, vala­

ble dès que w1 et ô sont petits devant w • 
0 

Nous supposerons également qu 1 il n•y a aucun effet Doppler sur l~s 

longueurs d 1 onde des photons de fluorescence : une telle hypothèse est expéri-

mentalement réalisable si l 1 on opère sur un jet atomique irradié à angle droit 

par le faisceau laser, la lumière de fluorescence étant observée dans la troi­

sième direction perpendicula~re (fig. 2-a) 

lumière de fluo-
jet atomique 

lumière -de fluo­
rescence détectée 

FIGURE 2a: ~et atomique irradié 
à angle droit par un faisceau 
laser. Observation de la lumière 
de fluorescence dans la troisième 
direction perpendiculaire. 

Nous supposerons enfin négligeable l 1 effet des collisions entre 

atomes, ceci étant possible expérimentalement en choisissant une densité ato­

mique dans le jet suffisamment basse. 

L 1 ANALYSE SPECTRALE 

c•est par cet aspect qu•a commencé l 1 étude de la fluorescence de 

résonance. Le principe de 1 1 expérience est présenté sur la figure 2-b. 

On balaie la fréquence de transmission du spectromètre en laissant fixes 

tous les autres paramètres expérimentaux. On mesure ainsi l 1 intensité I(w) 

de la lumière de fluorescence diffusée à une fréquence quelconque w. La 

forme de I(w) a été théoriquement prévue par MOLLOW en 1969 (4) 

avant d 1 être expérimentalement mise en évidence par SCHUDA et al ( 197 4) , 

WU et al (1975), HARTIG et al (1976) (8) (9) (10). 
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FIGURE 2b Etude expérimentale du spectre de fluorescence 

On observe un triplet dès que l'excitation laser est suffisamment 

iRtense (Wl >> f) ou que le désaccord est suffisamment important (Ô >> f) . 

Ce triplet se compose d'une raie centrale de fréquence wL et présente une 

symétrie par rapport à cette fréquence; les deux raies latérales ont pour 

fréquence ~ ± ~. Les largeurs des raies du triplet sont de l'ordre de f, 

de telle sorte que la condition d'observation du triplet, exprimant la sépa­

ration des trois raies, s'écrit~>> r , ce qui donne, comme nous l'avons 

annoncé plus haut, Wl >> f ou Ô >> f. La forme générale du triplet est indi­

quée sur la figure 3; nous allons préciser ses caractéristiques dans deux cas 

particuliers : le cas résonnant pour lequel ô = w - w est nul et le cas non 
L o 

Forme générale du spectre de fluorescence. 
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résonnant pour lequel 0 est grand devant ull (et devant r pour qu'on puisse 

observer un triplet). Les justifications théoriques des résultats présentés 

ici sont donnés dans la référence (7). 

Ç~2-~~2QUU~U~ : dans le cas où o est nul, le triplet est centré sur 

w = w et les raies latérales ont pour fréquence w ± w1 ; les largeurs des 
L o L 

raies sont 3f/2 pour les raies latérales et r pour la raie centrale. Les poid~ 

relatifs sont 1/2 pour la raie centrale et 1/4 pour chaque raie latérale. Ce 

triplet ~st représenté sur la figure 4-a. 

~~~-~~~-~~~~~~~~ : dans le cas où 0 est grand devant wl et r (mais 

petit devant w
0
), le triplet,est toujours centré sur wL et les raies latérales 

ont pour fréquence 2w - w et w . La raie centrale est infiniment étroite et 
L o o w 2 . 

les raies latérales ont pour largeur f. Les poids relatifs sont ( ~) pour 

les raies latérales et à peu près 1 pour la raie centrale. La figure 4-b mon­

tre ce triplet dans le cas où o est positif. 

FIGURE 4a : Triplet de fluorescence 
(cas résonnant) 

L'ANALYSE TEMPORELLE 

wo 
FIGURE 4b 

WL 
T1:iplet de fluorescence 
(cas non résonrian t) 

Après l'étude de la distribution en fréquence des photons de fluo~ 

rescence, s'est alors posé le problème de la distribution temporelle de ces 

photons : on cherche à déterminer·la probabilité qu'un atome donné émette 

un photon de fluorescence à l'instant t+T sachant que ce même atome a déjà 

émis un photon à l'instant t. 
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Pour étudier ce problème, on utilise une technique de corrélations 

temporelles semblable à celle mise en jeu ~ar HANBURY-BROWN et TWISS 

pour mettre en évidence l'effet qui porte leur nom (11) . Rap~elons briè-

vement en quoi consiste cet effet; considérons une source lumineuse émettant 

une intensité I(t) correctement décrite par une fonction aléatoire classique 

du temps, et s~pposons que l'on mesure la fonction de corrélation de cette 

intensité g 2 (T} = I(t) I(t+T) (le trait indique qu'on prend la valeur moyen­

ne sur le temps t). Un calcul très simple permet alors de montrer que gz (T) 

est une fonctîon décroissante de T au voisinage de T = 0 : c'est l'effet 

HANBURY-BROWN et TWISS. 

En termes de photons, ce résultat signifie que la probabilité de 

détection d'un deuxième photon est maximale immédiatement après la détection 

d'un premier photon: il y a.groupement des photons détectés. 

L'étude de la distribution temporelle des photons de fluorescence 

f~it également appel à un dispositif de comptage en corrélation dont le 

schéma est fait sur la figure 5. 

FIGURE 5 

DISPOSITIF A 

CORRELATIONS 

Etude expérimentale des corrélations temporelles 
entre photons de fluorescence. 
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La densité du jet est choisie suffisamment basse pour qu'il n'y 

ait à chaque instant qu'un seul atome émettant des photons de fluorescence 

détectables par les photomultiplicateurs 1 ou 2. Un dispositif électronique 

permet ensuite de mesurer les corrélations entre les signaux de détection 1 

et 2 et donne ainsi accès à la fonction P(t, t+T) définie de la manière 

suivante : P(t, t+T) dt d1 représente la probabilité de détection d'un 

premier photon sur le détecteur 1 entre les instants t et t+dt et de détec-

tion d'un deuxième photon sur le détecteur 2 entre les instants t+T et 

t+T+dT (le délai Test ajustable électroniquement). 

Ce type de corrélations a été étudié théoriquement par 

C. COHEN-TANNOUDJI (1975), •H. CARMICHAEL et D. WALLS (1976) et par H. KIM~L~ 

et L. MANDEL (1976) <12 > <13 > ( 6) • L'étude expérimentale a été faite par 

H. KIMBLE et aL (1977; (15)) et WALTHER et al (1979; (16) ) • Le résultat 

important auquel on aboutit est le suivant : la fonction P(t, t+T) est une 

fonction croissante de T au voisinage de T = 0, ceci traduisant un dé2roupe­

ment des photons de fluorescence. Cette conclusion, opposée à celle de 

HANBURY-BROWN et de TWISS, montre qu'il est impossible de décrire par des 

fonctions classiques le champ émis par un atome unique. 

En fait, l'interprétation quantique de cet effet de dégroupement 

est très simple. Rappelons tout d'abord le résultat théorique pour la fonp~ 

tien de corrélation P(t, t+T) (14 a): cette fonction peut s'écrire sous la 

forme Pe(t) TI(e, t+Tig,t), où Pe(t) est égal à la probabilité que l'atome 

soit dans l'état le >à l'instant t, et où IT(e, t+Tig,t) représente la po­

pulation de l'état le >à l'instant t+T, l'atome étant à l'instant t dans 

l'état lg >. Sous cette forme, P(t, t+T) s'interprète facilement : pour 

émettre le premier photon à l'instant t, l'atome dpit être dans l'état 

excité le> à cet instant, d'où la présence de P~(t). Immédiatement après 

la détection de ce premier photon, il y a réduction de la fonction d'onde 

atomique et l'atome se trouve projeté dans son état fond~ental lg > : il 

ne peut pas alors émettre immédiatement un deuxième photon; on comprend ainsi 

l'origine du phénomène de dégroupement observé expérimentalement. L'atome 

évolue ensuite sous l'effet du couplage avec le mode laser et les modes vides 

du rayonnement, et la probabilité de détection d'un photon à l'instant t+T 

est proportionnelle à la probabilité que l'atome soit dans l'état le >à cet 

instant qui vaut IT(e, t+Tig,t). Cette fonction IT<e, t+Tig,t) est appelée 
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transitoire de RABI. L'allure des variations de la courbe P(t, t+T) en fonc-

tion de T est indiquée dans le cas résonnant (o 0) sur la figure 6-a et dans 

le cas non-résonnant (o »w1 > 

3fT 

sur la figure 6-b. On constate bien que dans 

fT 
4 2 

P(t,t+T) == 1-e COSW!T 
-fT 

== l+e - 2e CO SOT 

oy ~T ov ~ 
6a cas ré sonnant 6b cas non résonnant 

FIGURE 6 Variations avec T de P(t, t+T). 

les deux cas, la fonction P(t, t+T) est croissante au voisinage de T == O. 

Cette preuve directe du caractère quantique du champ rayonné par un atome 

donne un grand intérêt à l'étude de la distribution temporelle des photons 

de fluorescence. 

POSSIBILITE D'UNE ANALYSE MIXTE. PLAN DE CE TRAVAIL 

En plus de l'étude des deux aspects, temporel et spectral, de la 

fluorescence de résonance, on peut également considérer la possibilité d'une 

analyse mixte consistant à étudier les corrélations temporelles entre photons 

de fluorescence partiellement filtrés en fréquence. L'étude théorique de ce 

type de corrélations a été faite par Claude COHEN-TANNOUDJI et Serge REYNAUD 

dans la référence (14 a). Le schéma de principe d'une telle expérience est 

indiqué sur la figure 7. 
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~ 
DISPOSITIF A 

CORRELATIONS 

Etude expérimentale des corrélations temporelles e!ltre 
photons de fluorescence filtrés. 

Les photons de fluorescence doivent traverser des filtres spectraux 

Fl et F2 avant d'être détectés sur les photomultiplicateurs 1 et 2. On étu­

die la fonction de corrélation temporelle P{1,t; 2,t+T) telle que 

P(1,t; 2,t+T} dt dT représente la probabilité de détecter un premier photon 

derrière le filtre 1 entre les instants t et t+dt et un deuxième photon der­

rière le filtre 2 entre les instants t+T et t+T+dT; le délai T est ajustable 

électroniquement. 

Dans le cas où les raies du triplet sont bien séparées (f << 0}, 

on peut choisir les filtres F1 et F2 de telle sorte qu'ils ne transmettent 

chacun que les photons de fluorescence émis dans une bande donné~ du triplet. 

Il faut pour cela centrer la courbe de transmission de chaque filtre sur la 

fréquence de la bande du triplet ~u'on veut isoler et choisir la résolution 

en fréquence ~v des filtres telle que : f << ~v << Q . Cette résolution en 

fréquence ~v intr~duit alors une incertitude ~t = (~V)-I sur la détermina­

tion du temps d'émission des photons détectés. L'e~périence proposée précé­

demment permet dans ces conditions : 
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• de savoir de quelles bandes du triplet proviennent les photons 

détectés sur chacune des voies puisque 6\> << n 
• d'étudier la statistique d'émission des photons de fluorescence 

détectés avec une résolution temporelle meilleure que r-1 puisque 

r « t:.v. 

Ce type d'expérience permet donc l'étude des corrélations tempo­

relles entre deux bandes du triplet. Dans le cas où les deux bandes transmi­

ses par Fl et F2 sont différentes, on peut également déterminer éventuellement 

si les photons corrélés sont émis dans un ordre défini et si cette corrélation 

se traduit par un groupemeni ou un dégrou9ement. 

Ce travail est consacré à l'étude théorique de tels signaux de cor­

rélations et à la description d'une expérience mettant en évidence ces cor­

rélations entre les bandes latérales du triplet dans le cas non-résonnant. 

Dans le premier chapitre, nous présentons une discussion qualita­

tive des effets attendus par deux approches différentes. Nous exposons d'abord 

les prévisions d'un traitement perturbatif de l'interaction atome-laser qui 

seront applicables à l'expérience réalisée puisque celle-ci a été faite dans 

le cas non-résonnant. Nous abordons ensuite la description des corrélations 

entre deux bandes du triplet par la méthode de l'atome habillé, qui nous per­

met d'étudier aussi bien le cas résonnant que le cas non-résonnant. 

Dans le deuxième chapitre, nous décrivons l'expérience réalisée à 

l'Institut d'Optique pour la mise en évidence des corrélations entre les ban­

des latérales du triplet dans le cas non-résonnant, et nous discutons les 

résultats obtenus. Nous présentons également une tentative de mise en éviden­

ce de modulation du signal de corrélation sous l'effet d'un champ magnétique. 

Le troisième chapitre enfin reprend de manière quantitative le 

traitement perturbatif suggéré au premier chapitre. Il est ensuite consacré 

à la description d'une troisième approche théorique possible : la méthode 

des équations de BLOCH, qui nous permet d'examiner l'effet de fluctuations 

de l'onde laser incidente sur le signal de corrélations théoriquement prévu. 
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CHAPITRE 1 ---------------------

ETUDE THÉORIQUE 0UALITATIVE DES CORRÉLATIONS TEMPORELLES ENTRE 

PHOTONS DES BANDES LATÉRALES DU TRIPLET DE FLUORESCENCE 

Ce pr~mier chapitre est consacré à une discussion qualitative des 

signaux de corrélations temporelles entre ~hotons émis dans les bandes laté­

rales du tripl~t de fluorescence. Nous présentons d'abord une approche utili­

sant un développement diagramm?tique du champ diffusé par un atome; cette mé-

thode est applicable au cas particulier d'un désaccord important (Wl << Ô) qui 

correspond à la situation expérimentale que nous avons choisie et que nous dé­

crirons dans le chapitre II. 

Nous proposons ensuite une approchê plus générale et non perturba­

tivè utilisant ~e formalisme de l'atome habillé. Ce deuxième point de vue nous 

permet en.particulier de comparer les effets attendus dans notre situation ex­

périmentale à ceux qui se produiraient pour une excitation résonnante (ô= 0). 

Dans çe chapitre, nous nous attachons surtout à présenter les eff~ts 

physiques suggérés par ces deux approches; en particulier, le détail des cal­

culs concernant le développement diagrammatique du champ n'est pas présenté 

ici, mais dans le troisième chapitre. 

I. APPROCHE DIAGRAHMATIOUE PERTURBATIVE 

Cette approche consiste à faire un développement perturbatif du 

champ diffusé par un atome et à ne garder que les premiers termes de ce dé-

veloppement; la condition de convergence impose une excitation faible (WI << r) 

ou un désaccord important (w 1 << Ô) , ce dernier cas étant effectivement réalisé 

dans l'expérience décrite au deuxième chapitre pour laquelle on a pris tL~ 4.10-
2

• 

Cette approche sera donc bien adaptée pour rendre compte des résultats expé­

rimentaux du chapitre II. Le paramètre du développement va être ici le nombre 

sans dimension E = w1/2ô, et nous allons étudier ce développement à l'ordre 2 

inclus en e, ce qui nous permettra de prévoir le spectre de fluorescence et le 

signal d~ corr~lations temporelles entre les deux bandes latérales du triplet. 
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La lumière excitatrice sera toujours supposée monochromatique ou 

tout au moins de largeur spectrale petite devant les fréquences caractéris-

tiques wl, 0 et r. 

1) Le spectre de fluorescence 

L'ordre 0 du développement correspond à l'état sans aucun photon 

diffusé. A l'ordre 1, il y a absorption d'un photon laser et émission d'un 

photon de fluorescence, de même fréquence que celle du laser par conservation 

de l'énergie : c'est la diffusion Rayleigh. Ce processus est représenté sur 

la figure 8, son taux est fE 2 : le poids de la raie correspondante est donc 

le > 

jg > 

FIGURE 8 : Ordre 1 du développement; 
diffusion de photons RAYLEIGH 

proportionnel à l'intensité de la lumière incidente (l'intensité est propor­

tionnelle à w1
2). La largeur de la raie est celle de la lumière excitatrice. 

A l'ordre deux, il y a absorption de deux photons laser et émis-

sion de deux photons de fluorescence de fréquence wa et w
8 

, avec wa + w
8 

= 
2wL par conservation de l'énergie. La figure 9 représente les deux diagrammes~) 

~) Les diagrammes de la figure 9 correspondent à une série alternée de proces-
sus d'émission et d'absorption. Un autre type de diagrammes fait intervenir 
deux absorptions consécutives de photons Wr.- suivies de l'émission à,e deux 
photons de fréquence w~ et w8 • Le défaut d'énergie dans l'état intermédiaire 
supérieur est alors de l'ordre d'une énergie optique pour un système à deux 
niveaux, ce qui rend la contribution d'un tel diagramme négligeable; nous ne 
tiendrons donc pas compte de ce type de diagramme (approximation du champ 
tournant). Le cas des systèmes à plus de deux niveaux es.t envisagé à la page 53. 
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décrivant un tel processus de diffusion non linéaire; ils diffèrent par 

l'ordre d'émission des deux photons Wa et WB et leurs amplitudes interfèrent 

le > 

jg > 

F:fGURE 9 : Ordre 2 du développement; diffusion non linéaire de deux photons wa et 0.1B 

dans le calcul du champ diffusé par l'atome. Il est intéressant de rechercher 

les résonances, c'est-à-dire les fréquences wa et w
8 

pour lesquelles la contri­

bution de ces ~iagrammes est maximale : le processus fait intervenir trois 

états intermédiaires et la résonance se produit quand l'un de ces états est 

voisin d'ur niveau atomique. Comme le premier état intermédiaire est fQrcément 

non résonnant si w est différent de w , on voit qu'il y a deux tynes de ré-
L o • 

sonance possibles : 

• Le deuxième état intermédiaire est voisin de jg > : il y a diffusion 

de deux photons wL (figure 10); les deux diagrammes correspondants 

sont résonnants. Le taux d'un tel processus est fE 4 ; on trouve 

qu'il vient modifier légèrement le poids de la raie Rayleigh trou­

vée à l'ordre 1 du développement par un terme proportionnel au 

carré de l'intensité de la lumière incidente. La largeur de la 

raie n'est pas modifiée : elle reste égale à celle de la lumière 

excitatrice. 
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le > 

lg > 

FIGURE 10 1ère résonanc~ possible à l'ordre 2; diffusion de deux 
photons RAYLEIGH. 

le > 

jg > 

• Le troisième état intermédiaire est voisin de le>: il y a diffusion 

d'un photon de fréquence wa ~ 2~-w0 et d'un photon de fréquence 

w8 ~w0 • Ce diagran~e est représenté sur la figure 11. Le taux d'un 

FIGURE 11 2ème résonance possible à l'ordre 2; diffusion de photons 
des bandes latérales du triplet de fluorescence. 
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tel processus est également fe 4 • Les deux raies émises w et 
0 

2w -w ont donc uri poids proportionnel au carré de l'intensité 
L o -

de la lumière incidente, et une largeur r puisque la résonance 

intermédiaire se fait dans le niveau supérieur à r près, 

Le spectre app~rait ainsi formé de trois raies : une raie centrale, 

de fréquence wL et de largeur égale à la largeur de la lumière excitatrice, 

dont le poids est à l'ordre le plus bas proportionnel à l'intensité incidente, 

et deux raies latérales, symétriques par rapport à la raie centrale, de fré­

quence w et 2wL-W , de largeur f, de poids proportionnel au carré de l'in-
0 0 

tensité incidente; le poids relatif de ces deux raies latérales par rapport 

à la raie centrale est e2 • 

2) Analyse_ de,~?_corrélations temporelles entre photons émis dans 

les raies latérales 

L'approche diagrammatique précédente permet également de prévoir 

le signal de corrélations temporelles entre photonè émis dans les bandes laté­

rales du triplet. Remarquons d'abord que, puisqu'on utilise des filtres pour 

ne détecte~ que les photons des raies latérales, les seuls diagrammes contri~ 

buant au signal sont ceux qui sont indiqués sur la figure 12, où les photons 

wa et w
6 

sont étalés sur la largeur du filtre ~v (avec ~v>> f). ~es photons 

FIG. 12-a 
FIG. 12-b 

le > 

lg > 

FIG. 12-a et 12-b Diagrammes contribuant au signal de corrélation de 
photons filtrés 
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émis dans les raies latérales centrées sur w et 2w - w , qu~ n~:'.:s noterons 
o L o 

dans la suite "photon w
0

" et "photon, 2wL - w
0

", apparaissent par pair<:'..~. 

comprenant un photon de chaque bande. On en déduit qu'il doit exister une 

forte corrélation temporelle dans la détection des photons des raies laté­

rales. 

Les deux diagrammes de la figure 12 ne sont pas équivalents : en 

effet, le diagramme 12-a est résonnant et le taux du processus qu'il repré­

sente est beaucoup plus élevé que celui du processus représenté en 12-b. 

Il apparaît donc que dans une paire (w ; 2w - w ) , le photon 2w - w est 
o L o L o 

émis préférentiellement avant le photon w • Notons, comme dans l'introduction, 
' 0 

P(2w - w , t; w , t+t) la fonction telle que P(2w 
L o o L 

représente la probabilité de détecter un photon 2w 
L 

t et t+dt et un photon w
0 

entre les instants t+t et 

- w 1 t; w 1 t+t) dt dt 
0 0 

- w entre les instants 
0 

t+t+dt. Nous constatons 

ainsi que cette fonction est pratiquement nulle pour lès valeurs négatives 

de t, qui correspondent par convention à la détection d'un photon w
0 

précé-

dant 1~ détection d'un photon 2wL - w
0

. 

Pour préciser l'allure de P(2wL - w ,t; w , t+t) oour les valeurs 0 0 .. 

pof:ïitives de t, nous allons analyser plus en détail le processus représenté 

sur le diagramme 12-a. Ce processus peut se séparer en deux étapes : l'atome 

passe tout d'abord de!g>àle>par absorption d'un photon wL , émission d'un 

photon 2~ - w
0 

, absorption d'un photon lùL; la détection du photon 2wL - w
0 

constitue ainsi la signature d'un saut quantique ~) de l'atome à partir de 

l'état fondamental vers l'état excité; la durée de ce saut est de l'ordre 

de l'inverse de l'écart d'énergie entre les niveaux intermédiaires et les 

niveaux relais, c'est-à-dire o-1 
: il vaut à peu près l0-13 s dans notre 

expérience. Nous verrons plus loin les conséquences du caractère percussion­

nel de cette excitation. L'émission du photon w
0 

se fait ensuite suivant la 

loi exponentielle de désexcitation de le >, ce qui donne l'allure de la fonc­

tion P(2w - w , t; w , t+T), représentée sur la figure 13. 
· L o o 

!:.)S.l d' . d h 2 f' 'l'' 1 . ~ a etect~on u· p oton ~ - w0 se a~ t a 1nstant t, e saut quant~que 
correspondant s'est produit à l'instant t- r/c, où r désigne la distance 
de l'atome émetteur à l'appareil de détection; nous négligerons ici cet 
effet de retard. 
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P(2WL-W ,t; W ,t+T) . 0 0 

====--======4---------~==~======~~T 
FIGU~E 13 Variations en fonction de T de la fonction de corrélations 

P(2wL-w0 ,t;w0 ,t+T) 

L'aire d~limitée par cette fonction est proportionnelle au poids du diagram­

me 12~a, qui est lui-même proportionnel au carré de l'intensité incidente et 

à la largeur naturelle r du niveau le >. 

R~marques . . 

(i) Revenons sur le caractère percussionnel de la préparation de l'atome 

dan~ l'état le >, qui peut se révéler utile dans les deux applications 

suivantes : 

- d'une part, le signal de corrélation n'est pratiquement pas 

modifié si la lumière incidente n'est pas parfaitement monochro~ 

matique; il suffit que le temps de corrélation des fluctuations 
-1 -13 

de cette lumière soit grand devant o ~ 10 s, ou encore, ce 

qui est équivalent, que la largeur spectrale A de la lumière in­

cidente soit très inférieure à o. En particulier, il n'est pas 

nécessaire d'utiliser un laser excitateur monomode. Signalons 

que, par contre, le spectre de fluorescence est violemment modi­

fié dès que la largeur spectrale A devient supérieure à r <17> : 

le diagramme de la figure 11 permet de comprendre qualitativement 

que la largeur de la raie 2w - w 
L o 

devient de l'ordre de A alors 

que la raie w
0 

reste de largeur r. Le poids des raies restant 

constant, on voit ainsi que la composante 2w - w du triplet 
L o 

n'est plus visible (ou tout au moins est beaucoup moins haute 

que w
0

) quand A vérifie r << A << o alors que les corrélations 

(2w - w , w ) ne sont pratiquement pas modifiées. 
L o o 
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d'autre part, si le niveau supérieur a une structure et si la 

polarisation du laser est convenablement choisie, on peut pré­

parer l'atome dans un état qui est une superposition des sous­

niveaux de le > et le signal de corrélations peut être modulé 

à la fréquence correspondant à l'écart entre ces sous-niveaux, 

comme dans une expérience de battements quantiques (18 ). 

(ii) L'analyse précédente faite sur des photons filtrés en fréquence nous a 

conduit à prévoir un signal de corrélations temporelles présentant un 

maximum en T = O, ce qui indique un groupement de photons. On peut cher­

cher à décrire dans cette approche perturbative le phénomène de dégrou­

pement mentionné dans l''introduction. Rappelons que, hors résonance, 

cet effet de dégroupement se produit sur une échelle de temps de o-1 

(voir figure 6-b), ce qui exclut la possibilité d'utiliser des f~ltre~ 

séparant les bandes latérales : il faut donc calculer le signal de cor­

rélation à partir des deux diagrammes de la figure 9 où wa et w
8 

peuvent prendre toutes les valeurs possibles satisfaisant à w + Wa = 2w ; 
. a ~ L 

on retrouve alors le signal de dégroupement (nous le démontrerons dans 

le chapitre III). 

II. APPROCHE ATOME HABILLE 

Avant d'aborder la description de l'expérience de corrélation de 

photons, nous allons proposer une autre approche possible du problème, utili­

sant le formalisme de l'atome habillé; cette approche possède l'avantage, par 

rapport à la présentation diagrammatique, d'étre non perturbative : elle reste 

en particulier valable à résonance. Elle donne également une vision simple 

des trois aspects possibles de la fluorescence de résonance : l'aspect spec~ 

tral, l'aspect temporel et l'aspect mixte qui nouq intéresse ici. Elle nous 

permet enfin d'établir une analogie entre le signal de corrélation entre pho~ 

tons des bandes latérales du triplet de fluorescence et le signal de corréla­

tion de photons qu'on obtient dans une cascade atomique. 

1) La fluorescence de résonance dans le Roint de vue de l'atome 

habillé 

Considérons un atome à deux niveaux irradié par une onde laser 

monochromatique. Le couplage de l'atome avec le champ électromagnétique peut 
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se décomposer en deux parti~s : l'atome est couplé d'une part au mode laser 

(couplage caractérisé par la fréquence de RABI wl), d'autre part aux modes 

vides du champ élf;!ctromagnét:ique (couplage responsable de l'ém~ssion sponta­

née et caractérisé par la largeur naturelle f). Ce double couplage est sch~­

matisé sur la figure 14. 

1 
Mode r WJ 
Laser --

LE 

r Modes vides 
u rayonnement 

FIGURE 14 Les deux couplages auxquels est soumis un <1tome irradié par 
un faisceau laser monochromatique 

On appelle atome habillé le système formé par l'atome et le mode 

laser en inter~ction. Si l'on raisonne globalement sur ce système, on peut 

considérer que les photons de fluorescence, c'est-à-dire les photons émis 

dans les modes vides par l'atome lorsqu'il est excité par le laser, sont des 

photons d'émission spontanée de l'atome habillé. Une suite de photons d~ fluo-

rescence émis successivement par l'atome apparaît comme associée à u~e ''cas­

cade radiative" de l'atome habillé qui descend le long de son diagramme d'éner­

gie. Pour pouvoir étudier plus en détail la lumière de fluorescence, nous 

allons donc maintenant préciser ce diagramme d'énergie. 

2) Le diagramme d'énergie de l'atome habillé 

Rappelons brièveme~t la structure du diagramme d'énergie des ni­

veaux non perturbés du système formé par l'atome à 2 niveaux et les photons 

laser. Ces niveaux se groupent par doublets d'états le, n > et lg, n+l > : atome 

en le > ou lg >en présence respectivement de n ou n+1 photons. L'écart d'éner­

gie de ces doublets est lôl, avec ô= wL- w
0

• Le diagramme correspondant est 

représenté sur la figure 15-a. L'interaction de l'atome avec le mode laser 

introduit alors un coupl,age entre les deux états le·, n > et jg, n+l > (l'atome 
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dans ·jg > peut absorber un photon et passer dans le >), ce qui conduit au 

diagramme d'énergie de l'atome habillé (fig. 15-b) tenant compte du coU­

plage atome-laser. Les états :propres de l'atome habillé, notés lt, n >et 

j2, n >, sont chacun combinaison linéaire de le, n > 

écart d'énergie vaut n = (w1
2 + o2 )V2 avec ~~1 = j< 

et jg, n+l > et leur 
~ -+ 

e, n!E.olg, n+l >!. 

L'état j1, n >est par convention l'état le plus énergétique du doublet 

{1 1, n >, 12, n > }· 

(n+2) WL 
(n+l)WL + (;.)

0 

(n+l) w 
L 

nw + w 
L o 

nwL 

(n-l)Wr. + W0 

Jg,n+2 >---------
1 e,n+l > , ( 

1 e,n > 

1 g ,n+l > 1 
t 0 .. , c 

jg,n > 

le,n-1 >--------J 
) < 

FIG. 15-a 

In 

FIG. 15-b 

lt ,n+l > 

l2,n+l > 

11 ,n > 

j2,n > 

lt,p-1 > 

j2,n-l > 

FIGURE 15 : Diagrammes d'énergie d'un atome en présence den photons laser, 
sans couplage atome champ (fig. 15-a) ou avec couplage (fig. 15-b) 

3) Le spectre de fluorescence à la limite des raies bien séparées 

Nous pouvons maintenant retrouver toutes les caractéristiques du 

spectre de fluorescence. Le point de vue de l'atome habillé permet tout d'abord 

de comprendre très simplement la structure en triplet du spectre de fluores-

cence quand les raies sont bien séparées, c'est-à-dire n grand devant y (i.e. 

wl ou lël grand devant y). Les trois composantes du triplet ~euvent alors 

être attribuées chacune à une transition bien définie de l'atome habillé. Les 

transitions pern1ises connectent ~es multiplicités voisines et sont représen­

tées sur la figure 16. 
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Il ,n > 
~r-~---

1 j2,n > 

tür,+O ur,-0 

11 ,n-1 > 1 x '" w ... 

!2,n-1 >-----~----------~~--~~---

FIGUR.g 16 : Transitions radia­
tives de l'atome 
habillé 

On trouve qu'il y a trois fréquences possiples pour les phptons de fluores­

cen~e : la fréquence wL pour les transitions li, n > ~ li, n-1 > avec 

i = 1 ou 2, la fréquence wL + 0 pour la transition !1, n > ~ 12, n-1 > 

et la fréquence wL- 0 pour la transition 12, n > ~ Il, n-1 >. 

Le poids de chacune de ces ra~es peut s'exprimer facilement en 

fonction des populations de l'atome habillé et des probabilités de transfert 

entre niveaux; par exemple le poids de la raie de fréquence WL + Q s'obtient 

en multipliant la population TI 1 du niveau 11, n >par le taux de transfert 

r21 de Il, n >vers 12, n-1 >. Si l'on écrit que l'atome habillé est dans un 

régime stationnaire, c'est-à-dire que les populations Til et TI2 sont constantes, 

on obtient la relation de bilan qétaillé : r21TI1 = f12TI2 i cette relation 

prouve que les deux raies de fréquence WL + Q et WL - Q ont le même poids; on 

peut par ailleurs montrer que ces deux raies ont la même largeur, ce qui prou­

ve la symétrie du spectre de fluorescence. ~outes les caractéristiques de ce 

t . . - - *> spec re peuvent a~ns~ etre retrouvees 

~--------~--~-----------------------------~------------~---~~~---------------
) Les références ( 3 J 1 ( 

7 ) 1 ( 
2 0) et ( 21) mont.rent en dé ta-i 1 que le point 

de vue de l'atome habillé permet non seulement de comprèndre qualitative­
ment la structure du spectre, mais également d'en déterminer quantitative­
ment toutes les caractéristiques (voir notamment les références t 3J 
et t 7 ) pour tous les calculs concernant un atome à deux niveaux). 
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Nous avons rappe~é, dans le tableau ci~dessous, quelques résulnats 

concernant les populations et les probabilités de transfert à résonance 

(o = 0) ou hors résonance (jo 1 >> w1) dans le cas où o e.s.t positif. 

à résonance hors résonance 

Q = wl Q = lôl 

1Tl 1/2 1 
-· 

1T2 1/2 s~+ 

1 

·rll = f22 i f/4 r s~ 
f21 ' f/4 r s 4 ! ; 

1 

12 i f/4 r 
Largeur de la raie j f ~ raie élastique 
centrale 

l. 
(Largeur des raies 3f/2 
!latérales 

;Poids relatif de 
la raie cent~ale 

Poids relatif des 
raies latérales 

1/2 

1/4 

TABLEAU 1 : Expression des états de l'atome habillé 
• cas résonnant : 

{ 

l1,n > = --1-- rle,n > + jg,n+1 >) 
12 

j2,n > = __1__ rle,n >- jg,n+1 >) 
12 

• cas non résonnant (Ô > 0) : 

{ ll,n > = lg,n+1 > + Ele,n > 

l2,n > = le,n > - Elg,n+1 > 

r 

1 

s2 

4) Interprétation des corrélations temporelles entre photons des 

bandes latérales 

a) Effet des filtres 
-----------~-----

Le formalisme précédent permet de prendre en compte très s~m­

plement l'effet de filtres sélectionnant la fréquence des photons détectés; 

il suffit de ne gard~r dans les transitions de l'atome pabillé que celles 

correspondant aux fréquences transmises. Ainsi, la détection d'un photon 

1 

' 

i 

w + Q ou w - Q correspond à une transition l1n > ~ (2,n-l >ou l2n > ~ jl,n-1 >. 
L L 
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le > 

Wl 

lb > 

w2 

la > 

Cascade radiative d'un système 
à 3 niveaux 

Remarquons l'analogie de 

ces signaux de détection 

avec ceux obtenus dans 

une cascade radiative ato-

mique ou nucléaire; le 

système à considérer dans 

ce cas est constitué de 

trois niveaux a, b, c et 

est initialement dans le 

niveau c (figure 17). On 

sait alors que la détection 

d'un photon de fréquence w1 

"signe" un saut quantique 

de c vers b, et la détection d'un photon de fréquence w2 un saut quantique 

de b vers a. Les photons w1 et w2 sont émis par paires et ils sont donc 

fortement corrélés. D'autre part, ces photons sont émis pour une paire 

donnée dans un ordre précis : d'abord un photon (ùl 1 puis un photon w2 

suivant la décroissance exponentielle de lb >. Ceci précise l'allure 

(figure 18) de la fonction de corrélation P(w 1 ,t; w2 ,t+T) définie comme 

précédemment par la propriété suivante: P(Wl,t; W2,t+T) dt dT représente 

la probabilité de détecter un photon w1 entre les instants t et t+dt et un 

photon w2 entre les instants t+T et t+T+dT. 

P (Wl ,t; w2 ,t+T) 

========~==~----~----~==========~~T 
FIGURE 18 Fonction de corrélation entre photons émis dans une cascade 

radiative d'un système à 3 niveaux. 
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b) Corrélations temporelles entre bande~ latérales : aas non 
----------~-----------------------------~~---------------
résonnant 

Revenons maintenant au cas d'un atome à deux niveaux irradié 

par un laser intense; nous nous plaçons ici dans le cas non résonnant 

<161 >> w) et nous supposerons de plus que ô= WL- w
0 

est positif de sorte 

que la transition de fréquence WL + n (de lt, n+l >vers 12, n >) correspond 

à la bande 2w - w , et la transition de fréquence w - n (de 12, n+l >vers 
L o L 

j1, n >) correspond à la bande w
0

• 

Nous allons montrer qu'il est possible d'établir une analogie entre 

les corrélations temporelles ~ui existent entre !es photons des bandes latéra­

les 2w - w et w et celles qui existent dans une çascade radiative ordinai-. L o o 
re, atomique ou nucléaire. Comme nous l'avons indiqué plus haut, une suite de 

photons de fluorescence émis par l'atome en présence de l'irradiqtion laser 

peut être associée à une cascade radiative de l'atome habillé, Sur la figure 

19, nous avons indiqué les deux cascades de l'atome habillé les plus simples 

conduisant à l'émission d'une paire de photons <w
0

, 2WL- w
0

>; le tableau 2 

regroupe les principaux résultats permettant le calcul de la probabilité de 

ces cascades. La figure 19-a décrit l'émission d'un photon 2wL - w
0 

puis 

d'un photon w
0 

, où l'atome habillé part de l'état lt, n+l >, passe dans 

l'état 12, n >et aboutit dans l'état lt, n-1 >. La ~igure 19-b décrit 

l'émission de la paire (w , 2wL - w ) dans l'ordre inverse : le photon w 
0 0 - 0 

est émis en premier par une transition de l'état 12, n+l >vers l'état !1, n >, 

puis il y a émission du photon 2w - w par la transition ~~ lt, n >vers 
L o 

12, n-1 >. 

Nous allons maintenant calculer les probabilités de ces deux cas­

cades : si elles ont un poids comparable, les photons w et 2w - w seront 
- - o · L o 

émis sans ordre préférentiel. Par contre, si la probabilité d'une de ces 

cascades est très supérieure à l'autre, ceci impliquera qu'il existe un ordre 

temporel dans l'émission des paires de photons (w
0

, 2wL- w
0

). 

Considérons d'abord la cascade 19-a : la probabilité d'émission 

du premier photon 2w - w est égale au produit de la population TI 1 L o du niveau 

!1, n+l >par la probabilité f21 de la transition Il, n+l > vers 12, n >. 

~es valeurs correspondantes sont données dans le tableau 1 (page 22). La 



FIGURE 19: Cascades radiatives de l'atome habillé conduisant à 
l'émission d'une paire de photons des bandes latérales. 

Cas non résonnant 

FIG. 19-a 

l1,n+1> =lg,n+2> + e:le,n+l>--------~---------------

l2,n+1> =le,n+l>- e:lg,n+2> s 5 { 5 5 5 s s 

l1,n> = lg,n+l> + e:le,n > 

l2,n> = le,n> - e:lg,n+1 > 

ll,n-1> = lg,n > + e:le,n-1> 

l2,n-1> = le,n-1> -Eig,n > 

Probabilité par unité de 
temps d'émission du 
premier photon 

Probabilité par unité 
de temps d'émission du 
deuxième photon 

Probabilité de la 
cascade 

---~-

r e:4 

r 

r2 E4 

2w - w 
L o 

w 
0 

TABLEAU 2 

Fig. 19-b 

w 
0 

2w - w 
L o 

r e:4 

r e:4 

r2 e:s 
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population Til vaut à peu près 1 puisque l'état lt, n+l >est pratiquement 

égal à l'état nu lg, n+2 >qui est beaucoup plus peuplé que l'état le, n+l > 

dans le cas d'une excitation non résonnante. Le taux de transition 1'21 est 

proportionnel au carré de l'élément de matrice du dipôle électrique entre 

les etats 11, n+l >et 12, n >.Or ces deux états ne sont couplés que par 

l'intermédiaire des parties Ele, n+l >de 11, n+l >et sig, n+l >de 12, n >: 

ceci explique la valeur très faible de r21 r21 rs 4 , r étant la largeur 

naturelle de le >, proportionnelle au carré de l'élément de mé\trice du dipôle 

électrique entre le, n+l > et lg, n+l >. La probabilité par unité de temps 

d'émission du premier photon est donc fE 4 . Après cette émission, l'atome est 

dans l'état 12, n >. La probabilité d'émission d'un photon w
0 

est alors très 

grande: elle vaut par unité pe temps rl2 = r (c'est en effet pratiquement la 

probabilité de la transition de le, n >vers lg, n >).Globalement, la proba­

bilité d'avoir entre les instants t et t+dt émission d'un photon 2wL - w 
- 0 

suivie, avec au plus un retard dT, de l'émission d'un photon w , vaut 
0 

(fs 4 dt) x (fdT); cette quantité est, par définition, éqale à la valeur de la 

fonction de corrélation P(2wL - w
0

, t; w
0

, t+T) dt dT quand T tend vers 0 par 

vàleurs positives. Ceci s'écrit encore P(2W - w , t; W , t+O) = f2s 4 • 
L o o 

Considérons maintenant la cascade 19-b : la probabilité d'émission 

du premier photon w
0 

est égale au produit de la population n 2 du niveau 

12, n+l >par la probabilité rl2 de la transition de 12, n+l >vers 11, n >. 

La population de 12, n+l >est très faible car elle est pràtiquement égale 

à la population de le, n+l >; on trouve n 2 = s 4 . Par contre, nous avons vu 

que f12 est grande et vaut f. La probabilité d'émission du premier photon w
0 

vaut donc fE 4 ~). Une fois ce photons émis, l'atome habillé est dans l'état 

11, n >.La probabilité d'émission du photon 2wL- w
0 

est alors égale à la 

probabilité r21 de la transition de Il, n >vers 12, n-1 >et vaut donc rs 4 

ce qui est très faible. On en déduit la valeur de la fonction de corrélation 

P(W , t; 2w - w , t+T) quand T tend vers 0 oar valeurs positives : 
o L o -

~-r~~-~~~:~:-~::-~:~:-~::-~:::-;~:::::::-~;=:-::-~;=~~-~:-;~:~:~~~~~~-~~~:~:-
sion du premier photon, soit à 2wL - w

0 1 soit à w0 1 est la même : elle 
vaut fe 4 . Un tel résultat ne fait que traduire l'égalité des poids des 
deux bandes latérales du triplet de fluorescence, déjà mentionnée plus 
haut. 
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P(w • t; 2w - w 1 t + 0) = f 2E8 • Cette valeur est beaucoup plus faible (d'un · o' L o · ·-
façteur E 4) nue la valeur de la fonction de corrélations P(2w -uJ 1 t; (tl , t+O) 

-... ' T" L 0 0 

décrivant l'émission d'un photon 2wL - w
0 

suivi immédiatement après d'un 

p~oton w . 
0 

L'analyse précédente montre donc l'existence d'un ordre tem~orel 

bien défini dans l'émission d'une paire de photons (w , 2w - w ) : le ohoton · o L o -
2wL - w

0 
est émis avant le photon w

0
• On peut vérifier que cette conclusion 

reste valable dans le cas où o = wL - w
0 

est négatif. 

Les variations avec T de la fonction P(2w - w , t: w , t+T) sont 
, L o o 

représentées sur la figure 20. La partie T négatif de qette courbe correspond 

FIGURE 20 

W 1 t; W 1 t+T) 
0 0 

~ 

r2e8 , :; ~ T 
1 . ~ ~ 1': - ':, 1 

Fopction de corrélation ent~e photo~s émis dans les bandes 
latérales; cas non résonnant 

par convention à la fonction de corrélation décrivaqt l'émission d'un photon 

1u puis d'un photon 2w - w • On définit ainsi pour T négatif : 
o L o 

P(2WL - W 1 t: W 1 t + T) = P(w 1 t: 2WL - W , t - T) 
0 0 0 0 

t - T étant dans ce cas supérieur à t. La décroissance exponentielle de cette 

courbe pour T positif correspond à l'évolution transitoire de ~a po~u1ation 

du qiveau l2,n > ~) à partir de la valeur 1 au temps T = 0 (i.e. immédiate­

ment après l'émission de 2w - w dans la cascade 19-~ et tendant pour . L o . . 

-----~---~---------~-------~~----------~---------~-----------------~-~-~~--~ 

~) Comme l2,n >est pratiquement égpl à le,n >, la constante de temps de l'ex­
ponentielle est r-1. Ceci est symbolisé sur la figure 19 par la larg~ur 
hachurée des niveaux 12, n+l > , 12, n >et !2, n-1 >. 
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1 = +oo vers la valeur stationnaire s 4 . L'asymptote de la courbe est donc f2s8 

et est ainsi égale à la valeur de P(2wL - w , t; w , t+T) pour T négatif. 
0 0 -

Remarquons enfin que le maximum de cette courbe en T = 0 traduit l'existence 

d'un groupement des photons 2~ - w
0 

et w0 • 

c) Corrélations temporelles entre bandes latérales : ças 
-------------------~----------------------~----------
résonnant 
---~-----

Dans le cas résonnant (8 = 0), nous allons voir qu'une partie 

des conclusions précédentes est modifiée. Rappelons que si o est nul, les 

deux bandes latérales ont pour fréquence wL ± w1 et que l'approche diagram­

matique perturbative n'est aiors plus possible. Le raispnnement permettant 

d'évaluer P(WL + wl, t; WL- wl, t+T) en T = 0 est le même que dans le cas 

non résonnant. Les deux processus à prendre en com~te sont représentés sur 

la figure 21 et les taux de ce$ processus sont calculég dans le tableau 3. 

La cascade 21-a correspond au cas où le photon wL + w1 est émis avant le ohe­

top wL ~ w1, 1a cascaqe 21-b correspond~nt au cas inverser La différence es­

sentielle avec le cas non résonnant est que les états hqbillés !1, n >et 

j2, n > sont maintenant qes superpositions contenant des proportions égales 

de le, n ~et lg, n+l > de sorte que les populqtions n1 et n2 sont égales 

de ~ême que les taux de transition rl2 et r21" 

on qonstate alors que les taux des de4x procespus 21-a et 21-b 

sont égaux : il n'y a pas d'ordre privilégié dans l'émission de ?hotons des 

bandes latérales à résonance; la fonction P(WL + w1 , t; wL- w1 , t+T) est 

donc paire en T. Le phénomène de groupement signalé dans le cas non résonnant 

se retrouve ici : considérons par exemple le processus 21-a; immédiatement 

après la détection du photon~+ w1, l'atome est dans l'état 12, n >et la 

probabilité oe détecter un photon WL ~ w
1 

est f 12 , Au bout d'un temps long 

devant le temps de relaxation de l'atome habillé, les populations ont repris 

leur valeur stationnaire et la probab~lité de détecter un photon ~ - w1 est 

n2r 12 = i f 12 • Ceci conduit à la fonction P(WL + w1 , t; WL- w1 , t+T) repré­

sentée sur la f~gure 22, où la constante de temps de chaque exponentielle 

est ( f )-1
, la largeur naturelle r de le, n >s'étant répartie également 

sur jl, n >et 12, n >. 



FIGURE 21 Cascades radiatives de l'atome habillé conduisant à 
l'émission d'une paire de photons des bandes latérales 

j1,n+1> = -1-<le,n+1> + jg,n+2 >) 
r2 

l2,n+1> = -1-( le,n+1> - jg,n+2 >) 
12 

1 
ll,n> =- (je,n > + lg,n+1 >) 

n 
j2,n> ~ -

1
- (je,n >- jg,n+1 >) 

n 

Il ,n ... 1 > = -1- ( le,n-1 > + jg,n >) . n 

l2,n .... 1 > 
1 

- r-;:; <le,n-1 > _ 1 v 2 g ,n >) 

Probabilité par unité 
de temps d'émission du 
premier photon 

Probabilité par unité 
de temps d'émission du 
deuxième photon 

Probabilité de la 
cascade 

r 
8 

r 
4 

r2 

Cas résonnant 

FIG. 21-a 

w + w1 L 

(Ù - (Ùl 
L 

--
32 

TABLÈAU 3 

Fig. 21-b 

WL - Wl 

w + w1 L 

r 
8 

r --
4 

r2 
32 
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P(WL+w1,t; WL-w1 , t+T) 

T 

Fonction de corrélation entre photons émis dans les bandes latérales; 
cas résonnant. 

Pour conclurè ce paragraphe, rappelons les similitudes et les dif-

férences dans les cas résonnant et non résonnant pour les corrélations tempo~ 

relles entre photons des deux bandes latérales : le maximum en T = 0 de la 

fonction P(W + Q, t; W - Q, t + T) traduit un groupement des ohotons dans L L .. -

les deux cas, ce groupement se faisant dans un ordre précis pour le cas non 

résonnant, alors que cet ordre est indifférent pour le cas résonnant. 

5) Corrélations temoorelles entre photons d'une même bande 

Pour compléter cette étude, nous allons chercher maintenant ~es 

corrélations temporelles pouvant exister entre photons émis dans une même 

bande du triplet; nous distinguerons deux cas suivant que la bande est une 

bande latérale ou la bande centrale. 

a) bande latérale --------------
l1,n+l > 

l2,n+1 > 

~ + n 

ll,n > 

l2,n > 

w - n 
L 

ll,n-1 > 

l2,n-1 > 

Considérons par exemple les corréla­

tions entre ohotons (û + Q. Immédia-· - L 
tement après la détection d'un premier 

photon WL + Q, l'atome habillé est 

dans l'état 12, n > (figure 23); il 

peut alors émettre à cet instant un . 

photon WL ou un photon WL - Q, mais 

pas de photon wL + Q; il faut pour 

cela attendre un temps de l'ordre de 
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r-1 , qui correspond au temps de relaxation de l'atome habillé et donc au 

temps de peuplement des niveaux Il, n >, pour pouvoir détecter un deuxième 

photon WL + Q. On prévoit donc que la fonction P(W:L + Q, t; WL + Q, t + T) 

va présenter un dégroupement sur un temps de l'ordre de r- 1 • Pour les temps 

T grands devant r-1 
1 la probabilité de détecter un deuxième photon WL + Ü 

est simplement f21 Til. La fonction P(WL + Q, t; ~ + Q, t+T) a donc l'allure 

indiquée sur la figure 24. 

P(W:L+D,t; W:L+D,t+T) 

(f21 nl)2 

--------------------------~-----------------------------+T 
FIGURE 24 Fonction de corrélation entre photons émis dans une même bande 

~atérale. 

L'étude de ce type de corrélations est-il possible expérimentalement ? 

2 
• Dans le cas résonnant ( f21 TI1 ) = 

~ 
64 et la fonction 

P(W + n, t; w + D, t+T) a le même ordre de grandeur que 
L L 

fonction P(WL + n, t; WL - D, t+T). 

la 

• Par contre, dans le cas non résonnant ( f 2 1 TI1 ) 2 = f2E8 et 

P(WL + D, t; WL + n, t+T) est inférieure d'un facteur E4 à la 

fonction P(W + D, t; W - D, t+T) pour T positif. Elle sera donc L L -
difficilement mesurable dans ce dernier cas. 

Quoiqu'il en soit, il faut souligner que le filtrage des photons 

des bandes latérales du triplet permet d'obtenir aussi bien un groupement de 

ces photons s'ils sont choisis dans deux bandes différentes qu'un dégroupe­

ment s'ils sont choisis dans la même bande. 

b) ~~~~~-~~~~~~~~ 

Passons maintenant à l'étude des corrélations entre photons 

Rayleigh. Immédiatement après la détection d'un photon Rayleigh, l'atome est 

soit dans l'état jl, n > , soit dans un état 12, n >. La probabilité d'émis-
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sion d'un deuxième photon Rayleigh est alors rll ou r22• ce qui donne 

P(WL' t; WL, t) = n 1 f 11 X f 11 + n2 f 22 X f 22 • Longtemps après la détection 

du premier photon Rayleigh, l'atome est dans son état stationnaire; on a 

alors P(WL' t; WL' t+00
) =Til f 11 (Til f11 + 1Tz f22) + 1Tz f22 (Til f11 + 1T2 fzz). 

Or, on remarque dans le tableau 1 de la page 22 que la relation f 11 = f 22 

est v~rifiée aussi bien dans le cas résonnant que dans le cas non résonnantr 

on en déduit P(WL, t) = P(WL' +oo) 2 puisque n1 = 1. t; WL' t· WL' = r 11 + 1T2 , 

On peut montrer plus généralement que P(w , 
L· 

t; w , 
L 

t+T) ne dépend pas de T, 

c'est-à-dire que les photons Rayleigh ne sont pas corrélés entre eux. La 

fonction P(wL, t; wL, t+T) est dessinée sur la figure 25 : 

FIGURE 25 

P(WL' t; WL' t+T) 
2 

rll 

T 

Fonction de corrélations entre photons RAYLEIGH. 

La hauteur f 11
2 de cette fonction vaut 

rz 

16 
dans le cas résonnant et f2E4 

dans le cas non résonnant. Cette fonction de corrélation entre photons 

Rayleigh est donc du même ordre de grandeur que P(WL + 0, t; ~ - 0, t+T) 

pour T positif, aussi bien dans le cas résonnant que dans le cas non résonnant. 

6) Le dégroupement de photons non filtrés dans l'aooroche de 
f 

l'atome habillé 

Nous avons vu, dans les paragra~hes précédents, comment on pouvait 

observer un groupement ou un dégroupement de photons de fluorescence filtrés; 

l'échelle de temps sur laquelle se produisent ces phénomènes est r-1 , l'in­

verse de la largeur naturelle du niveau sunérieur de l'atome. 

Comme nous l'avons signalé en introduction, il existe un autre 

type de dé~roupement de photons : c'est celui qu'on observe quand on détecte 

des photons non filtrés. Un tel dégrounement se produit sur un temps de 
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-1 
l'ordre de n , auquel nous n'avons pas accès si nous utilisons des filtres 

de largeur spectrale 6v netite devant n. 

Il est tout à fait possible de rendre compte de ce phénomène de 

dégroupement dans le point de vue de l'atome habillé. Rappelons tout d'abord 

que l'atome est projeté dans son état fondamental jg, n > immédiatement après 

la détection d'un photon non filtré (voir référence ( 14a)). Cet état jg, n > 

s'écrit comme une superposition linéaire des états habillés j1, n >et 12, n > 

(voir figure 26) . lg >étant l'état fondamental, cette superposition est 

11 ,n > 

x~ j2,n > 

FIGURE 26 : Projection de 
l'état atomiqqe sur le 
vecteur jg > lors de la 
détection d'un photon 
non filtré. 

initialement une superposition "non radiante". Elle évolue avec une constante 

de temps n-1 ~) puisque n est l'écart en fréquence des deux niveaux de l'atome 

habillé considérés ici. L'émission du deuxième photon se fait ainsi après un 
-1 

temps de l'ordre den . 

Le signal obtenu est comparable à un signal de battements quanti­

ques ; dans les deux cas, on prépare le système dans une su~erposition cohé­

rente d'états propres de l'hamiltonien qui évolue en un temps de l'ordre de 

l'inverse de l'écart d'énergie entre ces états. 

--------------------------------------------------------r--------------~----

~) Elle évolue également avec une constante de temps r- 1 du fait du couplage 
avec les modes vides du rayonnement, mais cette évolution est beaucoup 
plus lente et n'intervient donc pas dans notre raisonnement. 
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CHAPITRE II 
----------------------

ETUDE EXPÉRIMENTALE DES CORRÉLATIONS TEMPORELLES ENTRE BANDES 

LATÉRALES DU TRIPLET DE FLUORESCENCE 

Ce chapitre est consacré à la descri~tion de la mise en évidence 

expérimentale des corrélations temporelles entre les bandes latérales du 

triplet de fluorescence. 

Nous présentons d'abord les caractéristiques généralesdu mqntage .. 

type nécessaire pour cette expérience, puis nous particularisons cette des~ 

cription pour en arriver à la situation que nous avons adoptée et à l'ordre 

de grandeurs des signaux que nous pouvons espérer(§§ 1 et 2). Après avoir 

exp~sé au § 3 d'autres situations expérimentales possibles, nous abordons 

la description effective du montage et des résultats obtenus (§§ 4 et 5). 

Le paragraphe 6 enfin est consacré à la description d'une expérience complé­

mentaire de "battements quantiques" dont le principe a été ~:~uggéré dans le 

chapitre précédent au premier paragraphe. 

I. LE SCHEMA EXPERIMENTAL 

1) Caractéristiques générales 

Nous décrivons ici le "montage-type" nécessaire à la mise en évi­

dence de corrélations entre les bandes latérales du triplet de fluorescence. 

Un tel montage est représenté sur la figure 27. 

a) ~?!~~~~~~~~ 

La lumière excitatrice est celle d'un laser, qui peut être con~ 

tinueou pulséeet qui est focalisée au point 0 sur le ou les atomes étudiés. 

Ces atomes peuvent se trouver dans une cellule ou bien dans un jet atomique. 



COMPTAGES 
SIMPLES 

FIGURE 27 

iA St R 
~ ~ 
i ~ 

~ 

DISPOSITIF A 
CO INCIDENCES 

F PM 
A " h 

------7-

Montage type pour l'étude de corrélations temporelles entre photons de fluorescence filtrés. 

COMPTAGES 
SIMPLES 



-33-

b) Q§t~st!Qfl 

Les photons de fluorescence sont collectés par une lentille LA 

ou LB et traversent un filtre FA ou FB avant d'être détectés en impulsion 

sur PMA ou PMB. Les filtres FA et F~ ont leur maximum de transmission res~c­

tivement pour les fréquences 2wL - w et w . Du fait de leur imoert"ection, 
0 0 -

ils transmettent également un peu de lumière de fréquence wL et on peut dé-

finir les coefficients de transmission relatifs à la fréquence ulL' SA ou SB, 

comme le rapport entre la proportion de photons transmis à la fréquence wL 

et la proportion de photons transmis à la fréquence ~A ou wB. 

Pour caractériser l'efficacité des voies de détection, nous défi­

nissons également le rendement global aA e4 ~ de chaque voie : ç'est la 

probabilité de détecter sur PM ou PM un photon 2w - w ou w 6mis au 
A B L o d 

point O. aA et aB dépendent dé l'angle solide de détection de LA ou LB 

de la transmission des filtres et du rendement quantique des détecteurs. 

c) ~~IEE~~2~:: 

A la sortie des détecteurs PMA et PMB, on mesure d'abord les 

taux de comptage simple de ces détecteurs, c'est~à-dire le nombre de photons 

détectés pendant un temps donné. On envoie également les signaux de sortie 

dans un "dispositif à coïncidences" qui donne la fonction P(wA, t; w
8

, t+'!) 

définie· comme dans l'introduction de la manière suivante : 

P(WA' t; Ws, t+'!).dT.dt représente la probabilité de détecter un photon sur 

la voie A entre les instants t et t+dt, et de détecter un photon sur la 

voie B entre les instants t+T et t+T+dT. 

2) Caractéristiques particulières à notre expérience 

a) ÇhQi~-d~-l~stQŒ~ 

L'expérience que nous avons réalisée a été faite sur la lun1ière 

de fluorescence émise par un jet atomique de Strontium. La fréquence w est 
0 

la fréquence de résonance de cet élément entre le niveau excité 5s5p1P et 

le niveau fondamental ss2 (voir figure 28). 



À = 460,7 mm 
0 
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Ss Sp lp 

ss2 

FIGURE 28 : Les deux niveaux du 
Strontium utilisés dans cette 
expérience. 

La longueur d'onde de cette transition est À = 460,7 nm, la durée de vie . 0 

du niveau supérieur est r- 1 "'~ 5.10-9 s <22 ) <23 ). Ce niveau ne possède aucune 

structure fine ou hyperfine. Si l'on choisit une polarisation linéaire pour 

le laser, la polarisation n par exemple, le niveau fondamental lg, J=O, m=O > 

est couplé uniquement au sous~niveau le, J=l, m=O >, ce qui justifie l'ap­

proximation du système à deux niveaux faite dans le chapitre précédent. La 

densité atomique au niveau du faisceau laser est de d = 0,2 atome/(~m)3. 

b) Choix du laser 

La lumière excitatrice est celle d'un laser à Argon ionisé, dont 

on sélectionne la raie de longueur d'onde ÀL = 457,9 nm. Le désaccord o 
vaut alors ~n = 4000 GHz. La puissance disponible au niveau du jet atomique 

est de l'ordre de 2 w~tts. 

"waist" w 
0 

c) Focalisation. Calcul du coefficient e 

La lumière du laser est focalisée sur le jet atomique avec un 

de 8 ~m ~). Ceci permet de calculer le coefficient E:(O) = w1~0) 

pour les atomes situés au centre de la tache de focalisation, où w1 (0) est, 

rappelons-le, la fréquence de RAB! en ce point. On trouve E:(0)= 2.10- 2 . 

---------------------------------------------------------------------------
~) Ce "waist" est défini suivant la convention habituelle &.(r)=fo(O) exp (- ~) 

w 
où &(r) désigne le module du champ électrique à une distancer de l'axe 

0 

optique dans ~e plan de focalisation. 
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Le coefficient E calculé pour un atome quelconque est différent de 

E(O), mais on montre dans l'appendice 1 que tout se passe comme si les atomes 

à l'intérieur d'un certain volume effectif V contribuaient au signal par le 

coefficient E(O), les autres atomes ne contribuant pas. Le volume V est ici 

de 5.104 (jJil1) 3 , ce qui donne un "nombre d'atomes effectifs" N valant N = 10.000. 

d) Détection 

·L'écart relativement important entre w
0 

et ~ nous a permis 

d'utiliser un monochromateur centré sur 2wL - w
0 

(coefficient de transmission 

: B = 2.10- 3
), un filtre interférentiel centré sur w CS = relatif à wL 

-3 
5.10 ). Les 

-3 a = 4.10 , 

A o B 
rendements de detection aA et aB valent ici aA = 0,5.10-3 et 

ce qui entraîne qu'on détecte une corrélation (2wL - w , w ) 
0 0 B 1 

pour a a 
A B 

= 500.000 paires de photons émises. 

II. L'ORDRE DE GRANDEUR DES SIGNAUX ATTENDUS DANS CETTE EXPERIENCE 

Compte tenu des données expérimentales présentées précédemment, 

nous allons évaluer les signaux que nous pouvons espérer mesurer aussi bien 

en comptages simples qu'en comptages en corrélation. 

1) Comptages simples 

Ce sont simplement le nombre de photons détectés en un temps donné 

sur chacune des voies A et B; on détecte les photons correspondants wA ou wB 

mais aussi des photons RAYLEIGH qui ont été transmis du fait de l'imperfec­

tion des filtres FA et FB. 

a) ~~~~!~-~~-E~~:Ë~!!~-~~~-~~~~~~-~~:Ë~!~!~~-~~:Ë~~!~~ 

Le nombre de photons émis par unité de temps dans chaque bande 

latérale est, d'après les résultats du premier chapitre, égal à NfE 4 (0). On 

détecte sur les voies A et B ,/1/'JBL (voie A) = aA NfE 4 (0) et 
.~n 

ii' . BL (voie B) = 
a

5 
Nf€ 4 (0) photons provenant des bandes latérales. 
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bJ NQŒQf~-q~_eQQtQQ§_B~Kb§IQH_q~t~Qt~~ 

Le nombre de photons RAYLEIGH émis par unité de temps est Nft :' (0) 

on en collecte sur la voie i (i =A ou B), a. NfE 2 (0) et le filtre F. en 
/'l , ~ ~ 

transmet }r- R (voie i) = ai (\ NfE~ (0). 

c) Conclusion 

Le rapport entre le nombre de photons des bandes latérales et 

le nombre de photons RAYLEIGH détectés sur la voie i est 

;V) (voie i) 
~'' BL 

i~J (voie i) 
'R 

,., 
c (0) 

= T~, 
i 

ce qui donne 0,2 sur la voie A et 0,08 sur la voie B. 

L'observation directe des bandes latérales, en faisant varier la longueur 

d'onde du spectromètre par exemple, est donc difficile~). Nous allons voir 

que la technique de corrélations permet leur mise en évidence beaucoup plus 

facilement. 

2) Signal de corrélation 

Là encore, il faut estimer le rapport entre le nombre de coïnci­

dences "utiles" se produisant entre deux photons des bandes latérales émis 

par un même atome et le nombre de coïncidences fortuites entre deux photons 

décorrélés. 

a) ~~~~~-~~-~~g~~~-~~-~~~~~~~~~~~ 

Le signal total que va fournir le dispositif à coïncidences 

va avoir l'allure suivante (figure 29) où le signal S est le signal prévu 

théoriquement et le fond F est dû aux coïncidences fortuites. Le nombre de 

--------~------------------------------------------------------------------

~) Elle est d'aut<1nt plus difficile qu'aux photons RAYLEIGH viennent se 
rajouter des photons de lumière parasite 1 c'Jl quanti té à peu près égale, 
due à la diffusion du faisceau last:>r sur la lentille et le miroir de 
focalisation (voir p. 43). Ces photons diminuent encart~ davantaqe la 
contribution des photons des bandes latérales en compta9t2s simples. 
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s = F + S e-fT 8(T) 

F T = 0 T 

FIGURE 29 Forme du signal de corrélation attendu expérimentalement. 

coïncidences "utiles" est égal à J
+oo 

-rt 
S e dt = sr-1• 

0 

b) Calcul de s 

QUand une paire de photons (2wL - w , w ) est émise, la proba­
o 0 

biltté qu'elle soit détectée est aA aB. Il se produit par unité de temps 

Nf€ 4(0) émissions de paires de photons (2wL - w , w ) corrélées. On en dé­
o 0 

tecte donc aAaBNrs 4 (0) ce qui donne pour s, si on enregistre les corréla-

tions pendant un temps T : S = f aA aB Nfs 4 (0)T. 

c) Calcul du fond F ----------------
Nous avons vu que malgré les filtres, on détecte surtout des 

photons RAYLEIGH. Ce sont donc ces photons qui vont contribuer au fond F 

des coïncidences fortuites. La probabilité de détecter sur la voie B un 

photon RAYLEIGH pendant l'intervalle de temps dt suivant la détection d'un 

photon RAYLEIGH sur la voie A vaut (aB SB NfE 2 (0)) dt. Pendant le temps 

d'enregistrement T, on détecte (aA BA NfE 2 (0))T photons RAYLEIGH sur la 

voie A. Le nombre de corrélations fortuites entre photons RAYLEIGH pour 

lesquelles les deux détections correspondantes sont séparées par un inter­

valle de temps inférieur à dt vaut donc (aA BA Nfs 2 (0))T (aBBB NfE 2 (ü))dt, 

ce terme valant également par définition Fdt. Ceci donne la valeur de F : 

2 
F = aA aB BA BB T (Nf€2(0)) • 
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d) Conclusion 

Pour que le signal s soit observable, il faut que deux conditions 

so~ent simultanément remplies : S/F doit être suffisamment grand~) (au moins 

de l'ordre de 1) et S doit également être assez grand pour que le temps d'en~ 

registrement nécessaire soit raisonnable. Examinons ces deux conditions 

1 ·~=-s~s 
F N A B 

vaut 10 avec les ordres de grandeurs pronosés plu$ 

haut. La lumière parasite va diminuer un peu çe rapport, mais s 

reste de toute façon largement supérieur à F. 

• Le nombre de coïncidences détectées par seconde est Nr&(O}a ~ ~ 0,6 
A B 

un enregistrement d'une durée d'une heure suffit à mettre en évi-

dence le signal de corrélations d'une manière incontestable. 

Ces deux chiffres nous prouvent que l'expérience envisagée est 

effectivement faisable. Avant de présenter la de~cription et les résultats 

de cette expérience, nous allons exposer d'autres dispositifs expérimentaux 

permettant l'étude des corrélations temporelles entre les bandes ~atérales 

du triplet de fluorescence. 

III. AUTRES DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX POSSIBLES 

1) Contraintes à respecter 

Ces contraintes sont les deux conditions présentées à la fin du 

paragraphe précédent : pour détecter un nombre suffisant de coïncidences 

vraies par unité de temps, il faut que e;(O) soit grand : ceci .i,mpose une 

------------------------~----------~--------------~----------------------~-

~) s 
-n'est pas 
F 

en théorie, 

s 
> 1 

1 S + F 

le rapport signal sur bruit (çe dernier vaut 
s 

( S + F 
rien ne s'oppose à trouver simultanément~<< 1 èt 

F 

) et 

: en accumulant les données pendant un temps long, on peut 

voir le signal se détacher du fond bien que S soit petit devant F. Ce­
pendant, il existe dans notre appareillage des non-linéarités qui pro­
voquent sur le fond des fluctuations de l'ordre de 5% de la valeur de F. 
Pour voir le signal de corrélation, il faut que S soit grand devant l'am­
plit~de de ces fluctuations. 
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ltunière excitatrice intense ainsi qu'un écart 1 ô 1 = 1 Ll1_, - w
0
! relativement 

peu important. D'autre part, il faut que le signal utile reste d'une amplitu­

de appréciable par rapport au fond de coïncidences fortuites, ce·qui implique 

que N SA SB reste inférieur à 1; le produit SA BB étant imposé par l'expé­

rience ~), on doit donc limiter N et travailler à une densité atomique de 

l'ordre de celle que nous avons utilisée : 0,2 atome/(pm)3. Remarquons qu'à 

une telle densité, la réabsorption des photons de fluorescence w
0 

est impor­

tante; pour limiter un tel phénomène, on a intérêt à utiliser un jet atomique 

plutôt qu'une cellule. 

Les modifications expérimentales possibles porteront donc sur 

l'excitation de l'atome; les deux cas envisageables sont d'une part le laser 

pulsé "picoseconde" et, d'autre part, le laser accordable continu. 

2) Le laser pulsé "picoseconde" 

Une telle expérience peut être faite sur le Strontium avec un 

laser à Argon auquel on a adjoint un verrouillage de mode ("mode locker"). 

Le laser émet alors des impulsions de durée Tp ~ l0-10 s (inverse de la 

largeur en fréquence de la courbe de gain) et l'écart entre deux impulsions 

vaut T ~ 10-8 s (inverse de l'écart en fréquence de deux modes voisins). 
R 

L'énergie moyenne rayonnée étant (à peu près) la même qu'en fonctionnement 
-\ 

continu, on déduit la puissance ~j pendant une impulsion en fonction de la 
. t TR 

puissance P du même laser fonctionnant de manière continue : 1.·f = P -- • 
T 

p 

Dans une telle expérience, l'émission du photon 2wL- w se fait . 0 

toujours au cours de l'excitation multiphotonique représentée sur la 

figure 30. Cette émission se produit donc pendant l'impulsion excitatrice. 

Remarquons que ce raisonnement est possible car la durée d'une impulsion 
-10 ~~) laser (10 s) reste grande devant la durée du processus de la 

-13 
figure 3 0 (~ 10 s). 
------------------------------------------------------------------------~--

~) Remarquons que plus les raies sont séparées {i.e. li grand), plus il est 
facile d 1 avoir une valeur faible pour {3 A {3 B. 

'i~~) 
Une autre façon de formuler cette inégalité consiste à écrire que la lar­
geur en fréquence des impulsions laser {qui vaut 1/lo-10 = 10 GHz) reste 

{j 
petite devant le désaccord li 1 21r = 4000 GHz) : 1 1 approche perturba ti ve 

reste par conséquent valabl.:. 
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FIGURE 31 

Excitation multiphotonique se produisant pendant 
la durée du pulse laser. 

Emission spontanée de le > 
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L'émission du photon ul se produit ensuite par émission spontanée 
0 

du niveau le >, elle ne fait pas intervenir de photons laser et se fait donc 

suivant la loi de décroissance exponentielle habituelle (figure 31). 

L'avantage d'une telle expérience réside essentiellement dans l'aug­

mentation du nombre moyen de paires de photons (w
0

; 2wL- w
0
). La probabilité 

d'émission d'une telle paire étant proportionnelle au carré de la puissance 

instantanée, le nombre de paires émis en moyenne est en effet augmenté d'un 
TR 

facteur ---- = 100. 
Tp 

Avec une telle expérience, on peut vérifier expérimentalement que 

les photons RAYLEIGH w et ceux de la bande latérale 2w - w sont émis pen-
L L o 

dant l'impulsion laser, ce qui permet de tester l'image de l'excitation per-

cussionnelle proposée au premier chapitre. Par contre, cette expérience ne 

permet pas d'étudier les corrélations temporelles entre photons 2Lü - w et 
L o 

w comme on peut le faire avec une excitation laser continue; l'excitation o· 
pulsée crée en effet des instants privilégiés pendant lesquels sont émis 

les photons w , les photons 2wL - w et les photons parasites, tous ces 
L o 

photons apparaissant ensuite corrélés de la même manière avec les photons 

w : une telle expérience permet uniquement de conclure à l'existence de 
0 

corrélations entre l'instant d'excitation de l'atome par l'impulsion laser 

et l'instant d'émission du photon w . 
0 

3) Le laser accordable 

Nous avons vu que le choix de l'atome de Strontium et .du laser à 

Argon ionisé à la longueur d'onde À= 457,9 nm avait été motivé par la faci­

lité de séparation des raies w
0

, wL et 2wL - w
0 

à l'aide de filtres interfé­

rentiels, l'écart de deux longueurs d'onde à séparer étant de 2,8 nm. 

Il existe un autre appareil permettant la séparation de raies beau­

coup plus proches, c'est l'interféromètre de Fabry-Peret avec lequel on peut 

aisément résoudre deux longueurs d'onde distantes de 0,1 nm. En utilisant de 

tels appareils comme filtres dans les voies de détection, il est possible 

d'exciter l'atome étudié par la lumière d'un laser accordable dont la lon­

gueur d'onde s'écarte de seulement 0,1 nm de la longueur d'onde atomique. 
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Pour disposer d'une puissance laser importante, on doit alors 

choisir un atome avec une longueur d'onde de résonance À pour laquelle les 
0 -

colorants laser ont un bon rendement. C'est par exemple le cas du sodium pour 

lequel À vaut À 
0 ~, 0 

Rhodamine 6G 

589 nm, le colorant utilisé étant par exemple la 

La puissance disponible avec un tel laser est plus faible que celle 

obtenue à 457,9 nm avec un laser à Argon ionisé, mais cette baisse de puissance 

(d'un facteur 2 à peu près) est très largement compensée par l'augmentation 

de 1/Ô d'un facteur 30. Globalement,E(O) est donc multiplié par 10 (on reste 

dans le cas non résonnant) . 

Une telle expérience permet de tester les mêmes prévisions théori­

ques que l'expérience présentée ici. Elle est probablement plus difficile à 

effectuer du fait de l'utilisation d'interféromètres de Fabry-Perot, mais 

elle permet par contre un accroissement considérable de l'amplitude des si­

gnaux détectés. 

IV. DESCRIPTION DU MONTAGE EXPERIMENTAL 

Ce paragraphe est consacré à une description du montage plus dé­

taillée que celle proposée au paragraphe I, ainsi qu'à une présentation des 

méthodes utilisées dans cette expérience pour abaisser le plus possible le 

taux de lumière parasite. 

1) Le jet atomique 

Le jet atomique que nous avons utilisé est celui conçu et réalisé 

par Alain ASPECT pour le test expérimental des "inégalités de BELL" ( 24 ). 

Ce jet est étudié pour fonctionner avec des atomes de Calcium. Les propriétés 

physiques du Strontium étant très voisines de celles du Calcium, le jet reste 

tout à fait opérationnel pour notre expérience. 

---------------------------------------------------------------------------
~) L'approximation du système à deux niveaux sera moins valable qu'avec le 

Strontium du fait de la structure fine et hyperfine du premier niveau 

excité du Sodium. 
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Le schéma de ce jet atomique est donné sur la figure 32; il se 

décompose en deux parties principales : un four contenant l'élément solide 

à vaporiser, et une enceinte à vide. 

a) f~€QÇ€JQt€_~-~iQ€ 

Elle est fabriquée en acier inoxydable. La pression à l'intérieur 

doit être inférieure à 10-
5 

Torr (Nous avons constaté expérimentalement que 

30 à 40% des atomes du jet sont déviés par les molécules du gaz résiduel dès 
-4 

que la pression de ce gaz atteint 10 Torr). Dans toutes les expériences 

présentées i~i, la pression était en fait de 10-
6 

Torr. 

b) f€_fQ!:ff 

Il est fabriqué en acier inoxydable et placé dans l'enceinte à 

vide; il est chauffé par le rayonnement d'un fil résistant parcouru par un 

courant pouvant atteindre 5 A. La température au niveau du four est mesurée 

par un thermocouple au Chromel Alumel; on constate que la température maxi­

male obtenue, pour un courant de 5 A 1 est de 1050°K. 

c) ~~-l~~-~~-~~~~~~~~~ 

La pression de vapeur saturante du Strontium solide est donnée 

par la formule (25 ) 

log p(T) 7548 - . -7,435----- ou pest exnr1mee en Torr T - -

La densité en un point M de l'axe du jet situé à une distance D de la sortie 

du four (figure 33) se calcule par la théorie cinétique des gaz en fonction 

de la densité dans le four. On trouve 

d (M) = d (Four) >< 
ost 
41T 

où ost est l'angle solide sous lequel on voit l'orifice du four au point M. 

Ceci se réécrit encore : 

d(M) = d(Four) x 
a2 

4D2 

où a est le rayon du trou de sortie du four (a=2,5 mm), supposé petit devant 

D et devant le libre parcours moyen des atomes de Strontium dans le four. 



FIGURE 34 

0~ 

p = 10 C!ll 

8Q 

~ 

2a =5 mm 

FIGURE 33 : Sçhéma simplifié du four à Strontium. 
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Densi t;é du jet atomique au niveau du faisceau laser en fonction 
de la température du four. 
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Si on prend M dans la zone d'interaction des atomes de Strontium 

avec le laser, on trouve D = 10 cm. Ceci permet d'étudier la densité atominue 

en M en fonction de la température; cette variation est représentée sur la 

figure 34. 

Les calculs du paragraphe II de ce chapitre ont montré qu'une den­

sité de 0,2 atome/(~m) 3 doit permettre l'observation des signaux cherchés. 

Une telle densité est atteinte pour une température T de 890°K. Nous avons 
0 

vu qu'une telle température pouvait tout à fait être obtenue par le four 

utilisé. 

2) L'excitation laser 

aJ ~~-e~~~~~~S~-~~~~~~~~~ 

Le tube laser utilisé est un tube à Argon ionisé SPECTRA PHYSICS 

171 dont on sélectionne la longueur d'onde d'émission à l'àide d'un prisme 

plàcé dans la cavité laser. La puissance de sortie du laser est d'environ 

1,1 W pour la longueur d'onde À= 457,9 nm. Du fait des réflexions ou dès 

transmissions imparfaites des surfaces optiques traversées, la puissance in­

cidente au niveau de la zone d'interaction est de 1 W. Ce chiffre a été ob-

tenu en plaçant la fenêtre d'entrée de l'enceinte à vide sous l'incidence 

de Brewster, la polarisation du laser étant linéaire, et en faisant subir 

un traitement antireflet de la lentille de focalisation. 

b) Focalisation 

La focalisation est faite par une lentille simple convergente 

de focale 25 mm. Après cette focalisation, le faisceau est renvoyé sur lui-

même par un miroir sphérique convergent de focale 40 mm et vient converger 

une nouvelle fois en 0; le schéma optique de l'excitation est représenté 

sur la figure 35. Ce dispositif de retour nous permet de doubler la puis-

sance laser au niveau du jet atomique qui passe alors à .. 2 watts. Le "waist" 

théorique attendu avec ce dispositif est de 8 ~. Nous nous sommes assurés 

que le faisceau focalisé avait à peu près cette dimension en observant au 

microscope la diffusion de la lumière laser par l'air. Nous n'avons pas pu 

effectuer de mesure plus précise faute de trous calibrés de diamètre de 

quelques microns. 



~ 
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FIGURE 35 Focalisation du faisceau laser au point O. 

L 
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FIGURE 36 
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L 
A 

Lentilles de collection. 
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3) La détection optique 

Nous présentons ici la partie optique de la détection des photons 

de fluorescence et nous exposons en particulier les techniques utilisées 

pour éliminer la lumière parasite. 

a) .f~Il.t.iJ-.J.~§. . .Q§_Ç.QJ..l~q_t.:f:.QI] 

La collection de la lumière de fluorescence se fait par deux 

lentilles asphériques de focale f = 40 mm et de diamètre d = 50 mm, ayant 

subi un traitement antireflet; leur disposition est indiquée sur la figure 36. 

Le jet atomique est vertical et la vitesse des atomes est dirigée 

vers le haut. Le faisceau laser est orthogonal au plan de la figure et il le 

coupe au point O. 

avec cos 8 = \ / d2 

Vf 2 + 4 

L'angle solide de détection de ces lentilles est 
f 1 

0,843, ce qui donne 2 (1 - cos 8) 

1 41T x - (1 -
2 

= 7,8.10- 2 . 

cos (-1) 

On collecte donc sur chaque voie à peu près 8% des photons émis ~) 

b) ~~~~~~~~-~~~-E~~~~~~ 

Nous avons déjà indiqué que nous avons utilisé deux types de 

filtres différents : un filtre interférentiel pour sélectionner les photons 

de fréquence w
0 

et un monochromateur pour sélectionner les photons de fré­

quence 2w - w . 
L o 

• le filtre ii~t-~~f~&~~iel : le filtre interférentiel que nous avons 

utilisé est centré sur la longueur d'onde 461,0 nm ~À et sa transmission 
0 

pour cette longueur d'onde est de T = 0,4; son taux de réjection pour des 

rayons optiques de longueur d'onde ÀL parfaitement normaux au filtre a été 

tl) 0 0 
' f ot 0 0 1,. . . d h d fl Cee~ sera~ t tout a a~ v ra~ s~ em~ss~on es p otons e . uorescence 

était isotrope. Nais le faisceau last?r est polarisé verticalem<mt et: 

l'émission des photons de fluorescence se fait principalement au voisi­
nage du plan horizontal passant par O. Ceci vient rehausser un peu le 
facteur de collection de ces lentilles (il passe à 11%). 
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donné au paragraphe I : c'est B
8 

= 5.10- 3 . En fait, la source constituée par 

les atomes de Strontium n'étant pas parfaitement ponctuelle, tous les rayons 

ne sont pas perpendiculaires au filtre et on sait que les rayons inclinés 

sont moins bien rejetés. Ceci diminue légèrement la valeur de 8 effective. 
B 

Le schéma optique initial de cette voie est indiqué sur la figure 

37. Nous allons voir qu'un tel montage n'élimine pas suffisamment la lumière 

parasite et nous verrons comment le modifier dans la suite de ce paragraphe. 

• le monoc~romateur : le monochromateur utilisé est un spectromètre 

JOBIN-YVON H-20 V à réseau h?lographique concave. Sa transmission optimale 

est de 20% et son coefficient de transmission relatif pour une longueur 

d'onde située à 3 nm de la longueur d'onde transmise est S = 2.10-3 , si les 
A 

f~ntes d'entrée et de sortie ont une largeur de 0,5 mm. 

Nous avons réglé ce monochromateur pour qu'il transmette la fré-

quènce 2wL - w
0

, tout en gardant la possibilité de faire varier la fréquence 

transmise pour effectuer des tests sur le signal détecté. 

Le montage adopté pour cette voie optique est indiqué sur la 

figure 38 : une lentille convergente L'A de focale 300 mm fait l'image de 

~a zone d'interaction (autour de 0) sur la fente d'entrée du monochromateur. 

Un tel montage s'est avéré être efficace pour l'élimination de la 

lumière parasite. 

cJ e~!~~~~~~-~~~-E~~~~~~ 

Les deux détecteurs utilisés sont deux photomultiplicateurs 

RTC, de caractéristiques voisines : un XP 2230 et un 56 DUP. Le rendement. 

quantique de ces photomultiplicateurs est de 20% dans des conditions nor­

males d'utilisation, c'est-à-dire une tension entre l'anode et la cathode 

de 2200 V à 2400 v. Ces photomultiplicateurs fournissent des impulsions 

électroniques dont l'analyse est décrite au § IV.4. Signalons simplement 

que l'écart entre l'instant d'arrivée d'un photon sur le photomultiplicateur 

et l'instant de départ de l'impulsion électronique est de 30 nanosecondes, 

ce temps étant lui-même soumis à une fluctuation de une nanoseconde. Unè 
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telle dispersion n'est pas négligeable dans 1 'analyse du signal ch(~rché, 

dont la constante de temps est 5 nanosecondes; son effet est un "lissage" 

des courbes théoriques. 

dJ f~_QfQQJ€œ~-Q~-l~_Jgœi€r~_e~r~~it~ 

Si l'on effectue le montage expérimental indiqué ci-dessus, on 

constate qu'on détecte une quantité de lumière parasite troo importante pour 

pouvoir observer le signal cherché. L'élimination de cette lumière a été 

faite à deux niveaux : à la source même de photons de fluorescence et dans 

les voies de détection. 

• élimination de la lumière~rasite à la source : du fait de la 

réflexion et de la diffusion sur le miroir et la lentille de focalisation, 

il y a émission à l'intérieur de la cloche d'un grand nombre de photons pa-

rasites dont certains sont collectés par les lentilles LA et LB. Pour ne 

plup collecter ces photons, nous avons disposé deux bicônes métalliques, 

peints en noir, dont le schéma et le positionnement sont donnés sur les 

figures 39-a et 39-b. Avec de tels bicônes, on ne détecte que la lumière 

émi~e directement au voisinage de la source. La lumière parasite n'est mal­

heureusement pas complètement éliminée. En effet, les bords des bicônes pro-

ches de 0 deviennent eux-mêmes des objets diffusants en forme de couronne. 

Dans la voie de détection comportant le monochromateur, ceci n'est 

pas gênant : l'image de la couronne éclairée ne coïncide pas avec la fente 

q'entrée du monochromateur qui joue ainsi le rôle de filtre spatial; on 

constate expérimentalement que sur cette voie, la lumière parasite atteint 

4n taux tout à fait acceptable pour l'observation du signal cherché. Par 

contre, la voie comportant le filtre n'élimine pas du tout la lumière dif­

fusée par le cône. 

• élimina~i?n .de la l~iè~e ~arasite ~a9s 1~ voie de détection B : 

l'idée de base est de construire sur cette voie un filtre spatial analogue 

à la fente d'entrée du monochromateur. Le montage adopté est indiqué sur la 

figure 40. La lumière collectée par la lentille L
8 

est focdlisée nar la 

lentille L' . . B Dans le plan image de la zone d'interdction, on place une 

fente de largeur 1 ou 2 mm. L'image du bord du cône se fait en avant de ce 



FIGURE 39-a : Bicône repré­
senté à 1 'échell12 1. 
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Elimination de la lumière parasite dans la voie 
de détection B. 
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pl&n et elle est complètement éliminée par le tube T en métal noirci. Une 

lentille L" fait une image de la fente à l'infini et on place alors le B . 

filtre interférentiel, puis le détecteur. On constate alors expérimentale-

ment que le taux de lumière parasite détectée est devenu tout à fait accep-

table. 

4) Détection électronique 

Les appareils électroniques que nous avons utilisés font partie 

du matériel standard de physique nucléaire, satisfais<mt aux normes NI!-1. 

La figure 41 indique le princ~pe de la détection électronique, qui est corn­

posée de deux discriminateurs,d'échelles de comptages sim'i)les, d'un conver­

tisseur temps-amplitude et d'un analyseur rnulticanaux. 

a) ~~~-q!~~r!Œ!Q~~~~r~ 

Ces deux appareils sont branchés chacun à la sortie d'un photo­

~ultiplicateur, dont ils reçoivent les impulsions de sortie; ces impulsions 

sont de deux sortes : elles peuvènt être des impulsions correspondant à la 

détection d'un photon sur la photocathode; elles peuvent également corres­

pondre à des impulsions dues à l'ionisation d'un atome d'une dynode (par 

effet thermique par exemple). Ces dernières impulsions sont en général d'une 

amplitude plus faible que les impulsions "utiles". Le rôle du discriminateur 

est alors de sélectionner les impulsions ayant une amplitude supérieure à un 

certain seuil et, pour ces impulsions seulement, de fournir en sortie une 

nouvelle impulsion normalisée. Les impulsions normalisées sont alors compta­

bilisées dans les échelles de comptage et sont simultanément envoyées dans 

un convertisseur temps-amplitude. 

b) ~:0:-~<212~:0:~~~~~::~~-~::IE.e~:~IZ!.e~~~~~:: 

Cet appareil reçoit les impulsions normalisées provenant des 

deux photomultiplicateurs. Il possède deux entrées notées START et STOP. 

Le photornultiplicateur PriA, situé derrière le filtre transmettant 2w 
L 

alimente l'entrée START, le photornultiplicateur PMB, situé derrière le 

- w , 
0 

filtre transmettant w , alimente l'entrée STOP. Le rôle du convertisseur 
0 

temps-amplitude est le suivant : si une impulsion normalisée arrive sur 

l'entrée START et est suivie d'une impulsion normalisèarrivant sur l'entrée 
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STOP, l'appareil génère un signal dont l'amplitude est proportionnelle au 

temps ~T qui sépare l'arrivée des fronts des deux ïm:oulsions. 

Remarquons que ce fonctionnement ne peut pas être inversé : si une 

impulsion se présente à l'entrée STOP avant qu'une impulsion ne se présente 

~ l'entrée START, aucun signal n'est généré. D'autre part, aucun signal n'est 

généré si le temps ~T est supérieur au temps (~T)max qui vaut 100 ns dans 

not~e expérience. 

c) f~~Q~J~~ê~f-Œ~±tiç~Q~~~ 

Nous venons de voir que le convertisseur temps-amplitude fournit 

un signal dès qu'une corrélation est détectée (i.e. dès qu'une impulsion 

p~oyenant du photomultiplicateur A est suivie à moins de 100 ns par une im-

pulsion provenant du photomultiplicateur B). Le rôle de l'analyseur multi­

canaux est de fournir l'histogramme de ces corrélations en fonction du temps 

~T qui sépare les temps d'arrivée des deux impulsions corrélées sur le con-

vertisseur temps-amplitude. Pour cela, l'analyseur digitalise le signal sor­

tant du convertisseur en lui affectant en fonction de son amplitude un numéro 

de canal allant de 1 à 256. Cette affectation se fait linéairement : le 

canal 1 correspond aux signaux d'amplitude minimale représentant les temps 

6T pratiquement nuls, et le canal 256 correspond aux signaux d'amplitude 

maximale représentant le temps (6T) de 100 ns. La largeur temporelle de 
max 100 

chaque canal est, par conséquent, 256 ~ 0,4 ns. 

d) ~~€~~~~~-~~-~~~~~-~~~~~~€~~~~~~-~-~~~~~~~~~~-~~~~~~~~~~-~~~ 
Qê~K_QQQtQQ~_?wL =-'vo ~t_wo 

Supposons qu'on détecte chacun des deux photons d'une paire 

(2wL - w , w ) où ces photons ont été émis simultanément; du fait des temps 
0 0 --

de vol des photons et des temps de transit des impulsions électroniques, les 

deux impulsions normalisées n'arriveront pas obligatoirement simultanément 

au convertisseur amplitude et il faut déterminer le canal correspondant à 

l'écart T = 0 entre les émissions des 2 photons 2w - w et w , la position 
L o o -

de ce canal pouvant ensuite être modifiée en allongeant par des câbles une 

des deux voies de détection. 
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Pour connaître la position du canal "T = 0", nous avons calculé 

pour chacune des voies le temps total séparant l'émission d'un photon et 

l'arrivée de l'impulsion correspondante sur le convertisseur temps-~nplitude. 

Nous avons vérifié le résultat obtenu en envoyant, â partir de la position 

du jet atomique, un signal lumineux très bref fourni par une diode émettrice 

alimentée par un générateur d'impulsions. Nous avons ensuite positionné ce 

canal correspondant â T = 0 au niveau du canal 130 de telle sorte que, pour 

une paire de photon ( 2wL - lJ , w ) émis simultanément, l'impulsion corres-
o 0 

Pondai1t au photon 2w - w arrive 50 ns avant l' imoulsion corresoondant â w 
L o k - o 

L'intérêt d'un tel dispositif est double : tout d'abord, la partie intéres-

sante du signal (dont la constante de temps est 5 ns) ne se trouve oas â 

proximité des canaux 1 et 256 ·où la linéarité de l'analyseur est mauvaise. 

D'autre part, ceci permet. d'étudier les corrélations entre nhotons 2tll - w 
- L o 

et w quand le photon Ltl est émis avant le photon 2wL - w , l' imoulsion 
0 0 0 .. 

correspondant au photon 2w - lù se présentant malgré tout avant l'impulsion 
L o -

correspondant au photon lù â l'entrée du convertisseur temps-amplitude. 
0 

e) Que mesure-t-on ? ---------------
L'étude expérimentale des corrélations temporelles entre les 

P hotons 2w - w et w 
L o o 

va se faire en lisant le contenu de chaaue canal; on 

obtient ainsi un histogran1ffie que nous noterons P (2w - w ; w ; T) par 
exp L o o 

analogie avec la fonction de corrélation P(2wL - w
0

, t; w
0

, t+T). Cet histo-

graU1ffie perinet donc de connaître le nombre de corrélations qui se sont pro-

duites dans la "fenêtre" de 0,4 ns d'un canal, en fonction du numéro de ce 

canal. 

V. RESULTATS EXPERIMENTAUX ET TESTS 

Nous présentons ici les résultats expérimentaux que nous avons 

obtenus concernant les corrélations temporelles entre photons des bandes la-

térales du triplet de fluorescence ainsi que les tests effectués sur ce si­

gnal de corrélations. 

1) Résultats expérimentaux 

Dans tout ce paragraphe, les expériences décrites ont été faites 

avec une puissance de sortie du laser de 1,1 W et une densité atomiqu~ de 
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0,2 atome/(]Jm) 3 . Nous examinerons successivement les résultats obtenus en 

comptélges simples et ceux relatifs aux corrélations. 

a) ~~~€~~~~~-~~~€~~~ 

Le tableau 4 ci-dessous indique le nombre de photons détectés 

derrière le monochromateur (voie A) et le filtre (voie B) par seconde. On 

peut, grâce à un obstacle commandable de l'extérieur, couper et rétablir 

le jet atomique instantanément, ce qui permet une mesure de la lumière pa­

rasite à tout moment. Nous élVOns également placé devant chaque photomulti-

plicateur un obturateur qui nous permet d'évaluer le nombre de coups d'ob­

scurité de ce détecteur. 

1 
' 

1 1 1 Total Lumière de Lumière coups 

1 

fluorescence parasite d'obscurité 

-
Voie A : 2w - w 600 cps/s 200 cps/s 200 cps/s 1 000 cps/s 

L 0 

Mpnochromateur 

Voie B : Lu 
0 

15 000 cps/s 10 000 cps/s 200 cps/s 25 200 cps/s 

Filtre interféren-
tiel 

Tableau 4 

Nous avons essayé de mettre en évidence les bandes latérales du 

triplet en comptages simples; pour cela, nous avons étudié le spectre de la 

l~1ière diffusée en faisant varier la longueur d'onde de transmission du 

monochromateur. Mais, comme nous l'avions prévu dans le premier paragra~he 

de ce chapitre, les résultats de cette expérience ont été négatifs : nous 

n'avons observé aucun maximum du nombre de photons détectés aux fréquences 

w ou 2wL - ul • Rappelons que ceci est dû à l' imoerfection du monochromateur 
0 0 

on détecte beaucoup plus de photons RAYLEIGH que de photons des bandes laté-

r~les, même si la fréquence de transmission du monochromateur correspond à 

la fréquence d'une bande latérale. 

1 

1 

1 

1 
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b) ~~~€~~~~~-~~-~~~~~~~~~~~~ 

Nous avons présenté sur la figure 42 de la page ci-coutre la 

fonction de corrélation expérimentale Pexp (2lùL-Cù
0

;w
0

;T) 

suite d'un enregist.rement d'une durée totale de 7 heures. 

Cette courbe ré-

La courbe de la figure 42 présente un maximum dissymétrique pour 

le temps T = 0 et prouve de manière indiscutable l'existence de corrélations 

temporelles entre les photons détectés. Sa dissymétrie prouve également que 

le photon de la voie de détection 2w - w arrive avant le photon de la voie 
L 0 

w
0 

qui lui est corrélé. Le temps de mon·tée de la courbe de 

corrélations est d'~nviron deux nanosecondes; il correspond aux 

fluctuations des temps de transit des impulsions électroniques résultant de 

la détection d'un photon. 

La partie T > 0 de la courbe 42 se décrit bien par une exponentielle 

décroissante de constante de temps T = 4,9 ns; sur la figure 43, nous avons 

représenté une telle exponentielle superposée à la courbe exoérimentale. 

Donnons, pour terminer, les ordres de grandeurs du signal observé : 

le nombre total de corrélations "utiles" détectées correspond à l'aire de la 
i\r~ 

partie hachurée sur la figure 44. On trouve J~Y = 14 000 corrélations uti­. c 

les au total, ce qui indique un taux de 0,56 coïncidences par seconde. La 

hauteur du fond F est de N = 270 coups par canal où chaque canal a une lar­
F 

geur de 0,4 ns. 

2) Les tests 

Le premier de ces tests va consister à s'assurer que les corréla­

tions détectées sont bien des corrélations entre des photons des bandes la­

térales et non entre les photons RAYLEIGH ayant été transmis par les filtres. 

Le deuxième test nous permettra d'étudier la variation du signal de corréla­

tion avec la puissance laser. Nous étudierons enfin la polarisation des pho­

tons détectés. 
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a) Quels sont les photons corrélés ? -------------------------------
Pour étudier l'importance des filtres sur le signal de corré­

lations, nous avons refait l'expérience précédente avec différentes valeurs 

de la fréquence de transmission du monochromateur en notant à chaque fois 

la hauteur du fond F et le nombre total de corrélati_ons utiles /'\/) .... V • Nous 
c 

avons trouvé que le fond F est d'autant plus grand que la fréquence trans-

mise par le monochromateur est près de WL' ce qui correspond au fait que les 

corrélations fortuites sont toujours dues aux photons de fréquence WL tra­

versant les filtres. Par contre, le nombre de corrélations utiles ;'f) pré-
~ c 

sente un maximum très net quanJ la fréquence transmise par le spectro 

est 2w - w; ces résultats sont représentés sur la figure 45. Nous pouvo.ns 
L o -

donc conclure que les corrélations mises en évidence expérimentalement sont 

des corrélations entre photons de fréquence LLl
0 

~t 2wL - w
0 

et non des corré­

lations entre photons RAYLEIGH ayant traversé les filtres. 

b) Iuti~€UQ€_g~-I~_QUi§§~UQ~-l~§€~ 

Pour étudier l'influence de la puissance laser sur le signal de 

corrélations, nous avons refait l'expérience précédente avec une puissance 

laser de sortie plus faible~~· = 0,75 w. Sur les figures 46-a et 46-b, nous 

avons représenté le nonilire de corrélations utiles 
l'"'l 

) 1 et le 
c 

fond F en 

fonction du carré de la puissance laser. Les puissances sont mesurées à 

0,05 watt près; compte tenu de cette incertitude, on trouve que le signal 

de corrélation et le fond varie comme le carré de la nuissance laser. Ceci 

confirme les prévisions du chanitre 1 où nous avions trouvé que le signal de 

corrélations était proportionnel à cù 1 
4 et donc à -.:j 2 . Il est d 1 autre 

part aisément compréhensible que le fond soit Proportionnel à '} 2 puisque 

ce fond est dû à des coïncidences fortuites entre photons RAYLEIGH ou pho­

tons parasites dont le nombre est proportionnel à (I 

c) ~~~~~f~~~f~~-~~~-e~~~~~~-~~~~~~~~ 

Pour étudier la polarisation des photons corrélés, nous avons 

refait l'expérience initiale en plaçant dans chacune des voies de détection 

un polariseur que nous pouvions orient.er parallèlement ou perpendiculairem~nt 

à la polarisation du laser, qui est restée verticale dans toutes ces expé­

riences. Nous avons ainsi mis en évidence aue les photons w et 2ülL - cù .. 0 0 

corrélés sont polarisés comme le laser excitateur .. Un tel résultat était 
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prévisible théoriquement; le niveau fondamental lg > est en effet un niveau 

de moment cinétique J = O. Les règles de sélection imposent alors aux deux 

photons 2wL - w et w une polarisation parallèle à celle du laser quand 
0 0 

celle-ci est rectiligne. 

Ce résultat expérimental est cependant important, car il nous per­

met de nous assurer que le signal de corrélations observé est effectivement 

dû aux corrélations temporelles entre les photons des bandes latérales et 

non aux corrélations de photons émis dans une cascade atomique dont le ni­

veau supérieur serait un niveau de Rydberg de l'atome de Strontium et le ni­

veau intermédiaire le niveau le >, cette cascade étant alimentée par une 

excitation multiphotonique pa'r les photons laser. Un t.el processus est re­

présenté sur la figure 47. Dans ce cas, du fait de la structure J = 1 de 

le >, les photons 2wL - w
0 

et w
0 

ne seraient pas toujours polarisés comme 

les photons laser. L'étude expérimentale des polarisations nous permet donc 

d'affirmer que ce n'est pas ce processus qui est la cause du signal de cor­

ré~ation observé. 

Cependant, un tel processus exi.ste; les niveaux de RYDBERG contri-

buant le plus sont les niveaux Ss lOs 1s et Ss 9d 1D; le désaccord en fréquence 
6' 1 -. = - ( E - E ) - 2w est de 
2TI ~ Ryd. g L 

pour l'excitation multiphotonique 

l'ordre de 3500 GHz. Une estimation des forces d'oscillateurs correspondantes 

( 26) nous permet alors de prévoir que le taux de ce processus est 6000 fois 

plus petit que le taux du processus peuplant les bandes latérales étudié 

dans ce travail. 

3) Conclusion 

Nous pouvons donc conclure à la mise en évidence expérimentale de 

corrélations temporelles entre les photons émis dans les bandes latérales 

du triplet de fluorescence, dans le cas non résonnant. 

Cette technique de corrélation constitue d'abord une méthode d'ob­

servation des photons des bandes latérales dans une configuration oû l'obser­

vation directe est rendue très difficile du fait de l'importance relative 

considérable du nombre de photons RAYLEIGH par rapport au nombre de photons 

des bandes latérales. 
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Nous avons d'autre part mis en évidence un ordre dans l'émission 

d'une paire de photons (2lllL- 111
0

, 111
0

) corrélés: le photon 2(~- cÀI
0 

est émis 

avant le photon lLl , comme nous l'avions théoriquement prévu dans le premier - 0 . -

chapitre. 

VI. TENJ'ATIVE D'OBSERVATION DE_ L'EFFET DE MODULATION DES S)GNAOX DE CQRRE­

LATIONS TE~1PORELLES 
- -

1) Principe de cette expérience 

Rappelons tout d'abord les arguments proposés au premier chapitre 

qui nous ont permis de prévoir l'existence de ces battements. Nous prendrons 

ici le point de vue perturbatif : si le niveau supérieur le > possède plu-

sieurs sous-niveaux, le processus d'excitation multiphotonique représenté 

sur la figure 48 peuple de façon cohérente ces sous-niveaux. Plus précisé­

ment, si le laser est polarisé linéairement pernendiculairement à un axe 

noté Oz, l'excitation multiphotonique prépare l'atome dans une superJ?osition 

linéaire des deux sous-niveaux quantifiés par rapport à cet axe le, rn = +1 > 

et le, rn= -1 >. Si l'on applique un champ magnétique le long de cet axe, 

les énergies de ces deux sous-niveaux sont différentes par effet Zeeman 

(on note 6w l'écart d'énergie) et les deux sous-niveaux ont une évolution 

temporelle différente; on prévoit alors que l'émission du photon w indiquée 
. 0 

sur la figure 49 se fait avec une modulation temporelle de période de 

l'ordre de 2n/6w; ce raisonnement est précisé quantitativement au troisième 

chapitre. Donnons ici un ordre de grandeur du champ magnétique : la durée 

de vie du niveau l2 > est 5 nanosecondes. Pour voir un effet de la modulation, 

il faut que 2TI/ 6cù soit au plus de cet ordre. Ceci impose un écart en fréquence 

6w/2TT de 2.108 Hz et donc un champ magnétique minimum de 60 Gauss, le facteur 

de Landé du niveau le> étant égal à 1. 

2) Configurations expérimentales possibles 

Il existe deux configurations permettant la mise en évidence de 

cet effet. 

La première de ces configurations consiste à placer le champ ma­

gnétique parallèlement au fRisceau laser (figur0 50). Si on renrésente 
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l'atome par un dipôle oscillant tournant à la vi tesse angulaire 6ul/2 autour 
-+ 

de l'axe du champ magnétique B, on constate que la IJrobabilité de détecter 

un photon w après l'excitation multiphotonique de la figure 48 est maxilliale 
0 

au temps T = 0, décroît pour s'annuler quand le dipôle a fait un quart de 

tour (temps T = 1T/6w} car un dipôle ne rayonne jamais suivant son axe, puis 

augmente de nouveau. La fonction P(2wL - w , ti w , t+T) a la forme indiquée 
0 0 . 

sur la figure 51. 

La deuxième configuration expérimentale possible consiste à placer 

le champ magnétique parallèlement à l'axe des voies de détection, le laser 

étant toujours polarisé verticalement (figure 52). On place devant le détec­

teur du photon w un polariseur que l'on oriente verticalement (position 1) 
0 

ou horizontalement (position 2). La probabilité de détection d'un photon ù.l
0 

un temps T après la détection d'un photon 2w - w est indiqué sur les 
L o 

deux figures 53-a et 53-b suivant la position du polariseur. 

Cette deuxième configuration présente, par rapport à la première, 

l'inconvénient d'utiliser des polariseurs qui causent une perte de signal. 

Cependant, elle permet de mettre en évidence un effet du champ magnétique 

par le seul fait que le signal (53-b) est non nul~) et ceci même quand le 

contraste des oscillations des courbes 51, 53-a et b est trop faible pour 

être détecté. 

3) Difficultés de cette expérience 

a) ~~~~~~~~~~~-~~~~-~-~~~~~~~~~~~g~~ 

Le choix du Strontium et du laser à Argon a été fait en recher-

chant les conditions les plus favorables à l'observation des corrélations 

temporelles entre les bandes latérales du triplet de fluorescence. En parti­

culier, la durée de vie du niveau le > a été choisie la plus courte possible 

(5 ns) compte tenu de la résolution temporelle de la détection (2 ns) . Ceci 

va venir nous gêner considérablement pour observer une modulation de ce si­

gnal de corrélationsi en effet, il faut que la modulation ait une période 

supérieure à 2 ns pour être résolue par l'électronique, mais cette période 

~) En 1 'absence de champ r:~aqnétique, le photon w est polarisé comme le laser 
- . 0 

{cf. § V. 4). 
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ne doit pas dépasser la durée de vie de le >pour qu'il soit possible 

d'observer un maximum secondaire. On peut donc au mieux espérer voir une 

oscillation complète des courbes 51 et 53. 

b) "~::~2:~~~~~:-~~~~~-~~~~::~~~~~~~ 

Indépendamment des problèmes liés à la détection, il faut sou­

}i~mer la difficulté d'une expérience concernant la polarisation du fait de 

la fragilité de cette polarisation : celle-ci peut en effet être détruite 

par de multiples raisons, à l'intérieur même du milieu atomique émetteur 

ou lors de la propagation des photons polarisés vers le détecteur. 

A l'intérieur du mi+ieu atomique, citons les collisions et la 

diffusion multiple qui affectent également la durée de vie de le >, et 

surtout l'effet FARADAY, particulièrement crucial dans la deuxième configu­

ration puisque cet effet provoque une rotation de la polarisation du photon 
~ 

Lll
0 

dans le plan orthogonal au champ magnétique B. 

Au cours de la propagation des photons, la polarisation est affec­

tée lors de la traversée des lentilles et particulièrement de la lentille 

de collection asphérique dont la grande ouverture a également un autre effet 

néfaste dans la première configuration : du fait de cette grande ouverture, 

la probabilité que la lentille collecte un photon w
0 

n'est pas vraiment 

nulle quand le dipôle atomique est aligné avec l'axe des voies de détection; 

un tel phénomène vient diminuer a priori le contraste de la modulation re­

cherchée (le contraste passe de 1 à 0,6). 

4) Expérience 

Malgré ces difficultés, nous avons tenté l'observation de l'effet 

de modulation des corrélations temporelles entre les bandes latérales. Nous 

disposions d'un champ magnétique pouvant atteindre 200 Gauss. 

Lors d'une première série d'expériences, faite à densité relative­

ment élevée (0,2 atome/ ]Jm 3), nous avons mis en évidence dans la deuxième 

configuration un effet du. champ magnétique en observant une déoolarisation ;~) 

------------------------------~--------------------------------------------

ù) L'effet FARADAY peut à lui seul causer cette dépolarisation. 
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w • Par contre, nous n'avons jamais 
0 

expérimentale P (2wL - tü
0

; LL\
0

; T). 

observé de modulation 

Nous av•.··ns alors, dans une deuxième série d'expériences, diminué 

la densité atomique d'un facteur 20 (0,01 atome/~m 3 ) pour tenter d'éliminer 

l'effet FARADAY ainsi que l'effet éventuel de collisions ou de diffusions 

multiples. Mais les temps d'enregistrement nécessaires ont alors été d'au 

moins cinquante heures et le rapport signal sur fond (note de la page 38 

n'a pas été suffisant pour conclure à la mise en évidence de la modulation 

cherchée. 

5) Conclusion 

Pour terminer la description de ces tentatives infructueuses, 

nous allons essayer de préciser ce qu'il faudrait changer dans l'expérience 

p~écédente pour pouvoir observer la modulation prévue. 

Tout d'abord, nous avons constaté que la durée de vie du niveau 

le > (5 ns) était trop courte pour espérer superposer à l'exponentielle e-ft 

une modulation aisément détectable avec nos appareils électroniques. Il fau­

drait donc choisir une transition atomique pour laquelle la durée de vie du 

niveau supérieur est beaucoup plus longue (au moins 15 ns). 

D'autre part, le seul moyen pour éliminer l'effet FARADAY, les 

collisions entre atomes du jet ou la diffusion multiple, consiste à diminuer 

la densité atomique. Hais ces deux "remèdes" entraînent une diminution du 

signal de corrélations qui, nous l'avons vu, n'est pas acceptable dans l'ex­

périence que nous avons faite. Il semble alors nécessaire d'adopter la confi-

guration expérimentale décrite au §III.3 de ce chapitre, qui fait appel à 

une excitation par un laser accordable et à un filtrage des photons pour un 

interféromètre de Fabry-Perot. L'augmentation du signal possible par le 

choix d'un désaccord beaucoup plus petit devrait alors permettre de fairè 

face à la diminution inévitable que nous venons de mentionner. 
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CHAPITRE 1 II ------------------------

ËTUDE THÉORIQUE QUANTITATIVE DU SIGNAL DE CORRÉLATION 

Ce chapitre est consacré à l'exposé de deux méthodes permettant 

l'étude théorique de la lumière de fluorescence dans le cas non-résonnant. 

Dans la première partie A, nous reprenons de manière quantitative l'approche 

diagrammatique dont nous avons présenté les résultats au premier chapitre. 

La deuxième partie B est consacrée à l'exposé d'une autre méthode possible, 

basée sur les équations de BLOCH optiques. Nous indiquons en particulier 

comment tenir compte des fluctuations éventuelles du champ laser incident 

et nous montrons comment les résultats obtenus par cette méthode viennent 

confirmer les images physiques proposées dans le premier chapitre. 

A - APPROCHE DIAGRAMMATIQUE ------------------------------------------------------
Cette partie est consacrée à un exposé détaillé du calcul perturba­

tif du champ diffusé par un atome et des signaux détectables expérimentalement 

à partir de ce champ. Les principaux résultats de ces calculs ont été présen­

tés qualitativement dans le premier chapitre. 

Nous cherchons à obtenir le vecteur d'état final (i.e. : après 

collision) du système "atome+ champ", en supposant que le vecteur d'état 

initial (i.e. : avant collision) est lg > 0 1~0 > , c'est-à-dire l'atome 

dans son état fondamental jg > en présence d'un paquet d'onde incident ~~ > 
0 

représentant les photons laser. Nous traiterons ce problème par la théorie 

de la diffusion qui permet, grâce à la matrice s, de calculer le vecteur 

d'état après collision si l'on connaît le vecteur d'état avant collision. 

Ce point de vue est en fait plus riche que celui de l'équation 

pilote qui ne donne accès qu'à une matrice densité "tracée" et qui donc perd 

une partie de l'information contenue dans le vecteurd'état du champ. Ce point 
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de vue est toutefois moins général que celui de l'équation pilote dans la 

mesure où il est perturbatif : le vecteur d'état final se présente en effet 

sous la forme d'un développement dont la convergence impose une excitation 

non résonnante (ou alors faible) ; le paramètre du développement sera ici 
wl 

t: = 20 
(w1 : fréquence de RABI, ô : désaccord en·tre la fréquence du laser 

et la fréquence atomique); la condition de convergence du développement est 

E << 1. 

Une fois connu le vecteur d'état après collision, on peut calculer 

tous les signaux détectables expérimentalement; nous raisonnerons pour cela 

de la manière suivante : supposons que la collision entre l'atome et le pa­

quet d'onde représentant les photons laser dure un temps T (le paquet d'onde 

atteint l'atome au temps - f et le quitte au temps~). Si l'on place un ou 

plusieurs détecteurs à une distance r de l'atome supérieure à cT, les p~emiers 

photons de fluorescence seront détectés alors que l'atome et le faisceau laser 

auront cessé d'interagir (voir figure 54). Le vecteur d'état après cette col-

lision sera de la forme lg > ~ lw > et on peut alors utiliser les résultats 

obtenus par GLAUBER (27) tous les signaux expérimentalement détectables se 

calculent dans ce cas comme des fonctions de corrélations des parties de fré­

quence positive et négative ( E(+) (1,t) et E(-) (!,t) ) de l'opérateur champ 

électrique libre, pris en point de vue de HEISENBERG; ces fonctions de corré­

lation sont obtenues en moyennant sur l'état du champ lw > les produits d'opé-
(+) -+ (-) -+ 

rateurs E (r,t) et E (r,t). 

R~arquons que lw> n'est pas vraiment un état stationnaire : il 

décrit un paquet d'onde diffusé de longueur finie cT. Cependant, nous suppo­

serons T choisi grand devant toutes les constantes de tem9s atomiques. Les 

détecteurs qui reçoivent des photons pendant le temps T indiquent donc des 

signaux pratiquement égaux à ceux qu'on aurait pour un état rigoureusement 

stationnaire. 

Pour terminer cette présentation, insistons sur le fait que les 

signaux seront calculés ici directement à partir de la fonction d'onde du 

champ et non pas, comme on le fait usuellement, en remplaçant, dans les 

f . d -1 . 1 - (+)(-+ ). (-)(-+ ) 1 onctJ.ons e corre atJ.ons, es operateurs E r,t etE r,t par eur 

expression en fonction du dipôle atomique qui rayonne ces champs et en se 

ramenant alors à un calcul qui ne fait plus intervenir que des grandeurs ato-

mique s. 
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FIGURE 54 : Collision entre un paquet d'onde (photons laser) et un atome. 
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I. FORME DU DEVELOPPEMENT ET REPRESENTATION DIAGRAJMATIOUE 

1) Principe du développement 

Nous avons supposé dans la présentation de cette partie que lyétat 

du système avffi1t collision était lg > ® 1~0 > où 1~0 > représente un paquet 

d'onde constitué par les photons laser, atteignant l'atome à l'instant -! 
T 2 

pour le quitter à l'instant 2. Pour la commodité des calculs, nous adopterons 

ici une approche différente, couramment utilisée en théorie des collisions et 

dont on peut montrer l'équivalence avec l'approche précédente à la limite des 

temps T longs (28) ( 29 )( 30 ):nous sunposerons que l'état initial est lg > ® INkLË\ >, 

c'est-à-dire 1 1 atome dans son état fondamental en présence deN photons laser 
-+ -+ 

de vecteur d'onde kL et de polarisation EL et nous prendrons un couplage atome= 

laser nul au temps t = - oo, branché adiabatiquement jusqu'au temps t = 0 sur 

une échelle de temps de ~ , puis débranché adiabatiquement jusqu'au temps 

t = + oo, encore sur une échelle de temps de i . Ce branchement et Cê débran­

chement adiabatique du couplage sont un moyen commode pour "simuler" le pas­

sage d'un paquet d'onde sur l'atome. Nous nous plaçons en representation 

interaction qui se ramène donc, avant et après la collision, à la représen­

tation de HEISENBERG de l'atome et du champ découplés. Après la collision, 

l'atome est retombé dans son état fondamental et le champ est caractérisé 

par son vecteur d'état ~~ > que nous cherchons à déterminer. Rappelons que 

cette approche n'est possible que pour des temps T longs, c'est-à-dire grands 

devant tous les temps caractéristiques du problème, en particulier r-1
. 

j~ > se décompose sur la base des états propres du champ sous la forme : 

/~ > 
-+ -+ 

/N k E 
L L 

\' 
> + .L..- s 1 Ô~ ~ ) / (N-1) k ~ , k ~ 

a a L L a a 
> + 

+ 

-+-+ 
kaEa 

---- ., s (k -+ -+ -+ 
paire(k t k-+ 2 aEa,kbEb) 1 (N-2) 

a a' bEb) 

-+ -+ -+ -+ -+ -+ 
k E ,k E ,kbEb > + ... L L a a 

(1) 

Le premier terme de ce développement correspond à l'état initial; 

le deuxième 

coefficient 

-+ -+ 
terme correspond à la diffusion d'un photon k E par l'atome, le - a a -
s 1 (kt ) étant l'élément de la matrice S entre les deux états 

a a 
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-+-+ -+-+ -+-+ 
< (N-1) kLEL, kaeal et IN kLEL >. De même, le troisième terme du développe-

, • • -+- -+ -+- -+ -+- -+ -+- -+ 
ment correspond a la diffus~on de deux photons kaEa et kbEb, S2(kaEa,kbEb) 

-+-+ -+-+ -+-+ 1 
étant l'élément de la matrice S entre les états < (N-2) kLEL,kaEa,kbEb et 

-+ -+ 
IN kLEL >. Nous sommes alors ramenés au problème du calcul de ces coefficients 

~-+ -+--+ ~-+ 
S1(k €), S2(k E ,kbEb), etc ••• a a a a 

2) Représentation diagrammatique 

On donne souvent une forme plus suggestive au développement de 

~~ > en utilisant la représentation diagrammatique suivante (fig. 55) 

lo/> -- +LkL~ 
-+-+ 

(k E ) 
a a 

+L 
Paires 

(ka ta: kb tb) 

FIGURE 55 : Développement diagrammatique du champ diffusé. 

-+-+ 
kbEb 

De tels diagrammes sont, bien entendu, équivalents aux diagrammes introduits 

au premier chapitre (figures 8 et 9 par exemple) 1 mais nous les prendrons 

plutôt sous cette forme, plus commode à utiliser ici. 

La théorie de la diffusion permet alors d'énoncer les règles de 

calcul de ce type de diagrammes : 

• la conservation de l'énergie globale s'exprime par une fonction o(Ef-Ei) 

o~ Ef et Ei sont respectivement les énergies globales finale· et initiale 

du processus de diffusion représenté par le diagramme; 

• le poids d'un diagramme est proportionnel à chaque élément de matrice du 

couplage atome champ pris entre deux états consécutifs représentés sur le 

diagramme; l'hamiltonien d'interaction est noté v. Ainsi, le diagramme de 

la figllre 56 fait intervenir le produit de deux éléments de matrice : 

+· .. 
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-+ -+ -+ -+ -+ -+ -+ -+ -+ -+ 
< g,(N-1)kLEL,kaEalvle,(N-1)kLEL > < e, (N-l)kLELjvjg, N kLEL > 

-+-+ 
k E a a 

FIGURE 56 : Diagramme correspondant 
à la diffusion d'un photon de 
fluorescence. 

• Le poids d'un diagran~e est inversement proportionnel à l'écart d'énergie 

entre l'état initial et chaque état intermédiaire représenté sur le diagramme. 

Dans ces écarts d'énergie, on donne à le > l'énergie complexe hw - i hf , 
0 2 

ce qui permet de tenir compte du couplage de le > avec les modes vides du 

champ, couplage responsable de l'élargissement radiatif r. Ce couplage est 

également responsable d'un déplacement des niveaux le > et jg > que nous 

supposerons réintégré dans la définition de w . Le calcul détaillé montre 
0 

qu'il faut ajouter également à chaque écart le terme ihn représentant l'in-

certitude en énergie associée au temps de branchement T = n-1 du couplage 

(nous verrons comment ce terme ihn vient assurer éventuellement la conver­

gence du poids d'un diagramme). Rappelons que T est pris grand devant les 

temps caractéristiques du problème, ou encore que n est petit devant les 

fréquences W 1 Ô et f. Dans ces conditions, le diagramme de la figure 56, 

qui a pour seul état intermédiaire le, (N-1) kLËL > , est proportionnel à 

1 

n (w - w > + i ::.:_:__ + ihn 
L o 2 

• On doit sommer les diagrammes ayant mêmes états finaux, les amplitudes de 

ces diagrammes pouvant alors interférer. Ainsi, dans le calcul de 

s2 (kaËa, Rbtb), on doit prendre en compte les deux diagrammes suivants 

(figure 57) : 
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g 

++ 
k E a a 

FIGURE 57 : Les deux diagrammes à 
prendre en compte pour la diffusion 
de deux photons de fluorescence. 

La valeur d'un coefficientS (k1Ë1, ••• ,kt) s'obtient alors en faisant 
n n n 

le produit de -2iTI avec les trois termes définis précédemment (fonction o 
exprimant la conservation de l'énergie, éléments de matrice, dénominateurs 

dlénergie). Le coefficient du terme d'ordre O, IN kLËL > dans le développe­

ment de ~~ > , est pris égal à 1. 

On peut maintenant, à l'aide de ces règles, calculer n.' importe quel 
+ + + + 

coefficientS (k1E1 , ••• , k E ). Nous nous limiterons dans le paragraphe sui-
n ++nn ++ ++ 

vantaux calculs de S1(k E) et de s2 (k E , kbEb). a a a a 

Remarque 

Dans les règles précédentes, nous n'avons pas pris en compte les 
++ 

diagrammes mettant en jeu l'absorption puis la réémission d'un photon (kLEL) 

par l'atome. Or un tel processus, qui ne change pas l'état final d'un diagram­

me donné, existe et il est responsable d'un déplacement ("light shift") des 

niveaux le > et lg >. Nous ne tiendrons pas compte dans la suite de cet effet 

(pour une description des déplacements lumineux par cette approche diagramma­

tique, se reporter à la référence (21 ) ) • 
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-+-+ -+-+ -+-+ 
II. CALCUL DES ELEMENTS DE MATRICE s 1 (kaEa) ET S2 (kaEal kbEb) 

-+ -+ 
1) Calcul de s 1 (k E) -a-a 

-+-+ 
Le diagramme représentant la diffusion d'un photon k E est reoré-

a a -· 

senté sur la figure 58 

g 

g 

-+-+ 
kaEa 

FIGURE 58 : Diagramme à prendre en 
-++ 

compte pour le calcul de s 1(k E ). a a 

Les éléments qui permettent de le calculer ont pratiquement tous été donnés 

dan~ le paragraphe précédent : la conservation de l'énergie s'écrit 

o ( h(w - w) ) 1 les éléments de matrice à prendre en compte sont 
a L 

-+ -+ -+ -+ -+ -+ -+ -+ -+ -+ 
< g,(N-l)kLEL,kaEalvle,(N-l)kLEL > < e,(N-l)kLELivlg, N kLEL > 

et le dénominateur d'énergie est 
1 

+ . hf 
~-

(nous ne tenons pas 
h(w - w) 

L o 
compte ici du terme ihn négligeable devant i 

hf 2 
2>. On a donc 

-+ -+ 2iTI O~(W 
S 1 (k , e ) == _ a 

a a 

- Wr,) ) -+ -+ -+ -+ -+ -+ 
---< g(N-l)k E ,k E lvle, (N-l)k EL > 

hf ' L L a a L 
h (wL - wo) + i 2 

-+-+ -+-+ 
< e,(N-l)kLeLivlg,NkLEL > 

On décompose le potentiel de couplage V dipolaire électrique sous la forme 

-6.Ê(b) 1 6 étant l'opérateur dipôle atomique et E(b) le champ électrique à 
-+ 

l'emplacement de l'atome; E se développe sur les modes du champ : 

-+-+ 
E(o) = i L 

-+-+ 
k E 

-+ -+* + 
& (W) ( E ak t - E ak t ) 



avec &(w} = ( 
t 

hw 

2E L3 
0 

lYz 
) 
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• 

a.-+-+ et a-+ -+ sont les opérateurs de création et de destruction d'un photon de 
.KE .KE ·-

vecteur d'onde k et de polarisation Ë; L3 représente ici le volume de quanti-

fication que nous ferons tendre vers + oo à la fin du calcul. 

-+ 
Nous noterons d l'élément de matrice de l'opérateur dipôle D 

entre les états< el et lg > : d = < elolg >. Nous utiliserons aussi la 

fréquence de RABI w1 qui caractérise le couplage entre l'atome et le champ 

laser incident; ce couplage se décrit par l'élément de matrice 

-+-+11 -+-+ < e,(N-l}kLEL V g,NkLEL >et nous poserons, comme nous l'avons fait au 

premier chapitre, 

hwl 

2 

-+-+ -+~ = <e, (N-l}k E lvlg,Nk E > = -i 
L L L L 

-+ -+ 

IN" &cw > ctL.d} 
L . 

Avac ces notations, s 1 (k , E} se réécrit: 
a a 

. -+ -+ 
S1(k E} = a a 

-in w
1 

8(w - w ) &(w ) 
a L a 

h(wL 

(d.t >* 
a 

W}+itif 
0 2 

Faisons l'hypothèse que h(wL- W) = h8 est grand devant f. Dans ces candi-
-+-+ 0 

tiens, s 1 (k E} prend l'expression finale : 
a a 

-+-+ 
S1(k E} 

a a 
1 wl -+ -+ * 

= -2iTI-h-. 28.&(wa)(d.Ea) 8(wa -wL) 

Sous cette forme, on constate qu'à cet ordre du calcul, les 

(2) 

seuls photons diffusés sont des photons RAYLEIGH, la raie correspondante 
WI 

étant infiniment étroite. On voit également apparaitre le coefficient E = 28 
qui est, comme nous l'avons dit, le paramètre de convergence de ce développe­

ment. 

-+-+ -+-+ 
2} Calcul de s2 Ck E , k E ) 

--a-a- b-b 

Il y a ici deux diagrammes à prendre en compte (figure 59) 
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-+-+ 
kbE:b 

-+-+ 
k E: 

a a 

FIGURE 59 : Diagrammes à prendre 
en compte pour le calcul de 

-+-+ -+-+ 
s z(k e:: , k e:: J 

a a b b 
g 

nous devons calculer le poids de chacun de ces deùx diagrammes et ajouter 
-+-+ -+-+ 

ces poids pour trouver s2 (kata, kbE:b). La conservation de l'énergie s'écrit 

dans les deux cas : ô (h (w + w - 2w ) ) • Les éléments de matrice à 
a b L 

prendre en compte sont pour le premier diagramme 

+-+ -+-+ -+-+ 1 1 -+-+ -++ < g, (N-2)k E: ,k E: ,kbE: V e, (N-2)k E: ,k E: > 
L L a a b L L a a 

-+-+ -+-+ 1 1 -+-+ -+-+ -+-+ -+-+ 1 1 . -+-+ < ·e, (N-2)k E: ,k E: V g,(N-1)k E: ,k E: >< g,(N-1)k E: ,k E: V e,(N-1)k € 
L L a a L L a a L L a a L L 

-++ -+-+ 
< e,(N~1)kLE:Ljvjg,NkLE:L > 

ce qui se réécrit avec les notations précédentes 

fi2 
Wl2 

4 &(wa) &(wb) 
-+ -+ * 

(d. s ) 
a 

-+ -+ * 
(d.E:b) 

> 

Le deuxième diagramme conduit globalement au même résultat. Enfin, le déno­

minateur d'énergie du premier diagramme vaut 

1 

h (w -w ) 
L o 

Lr 
+ i -

2 

1 

t1 (w -w > + ihn 
L a 

1 

li. (2w -w -u.1 ) 
L o a 

hf 
+ i 2 

(3) 

Notons ici l'importance du facteur .ir1 n qui permet de donner un sens au deu-

xième terme de cette expression : 
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1 
i7T Ô (WL -wa) + h 
h 

.. ( 1 ) ,., q· 
'J ,· ut -wa 

Décomposons maintenant en éléments simples le dénominateur d'énergie du pre­

mier diagramme; on trouve que l'expression (3) se réécrit 

1 r 1 

(h <WL -wo> + i ~ f ) 2 l_ h (~ -wa> + ihn 

1 

hf 
h(2~-w0-wa> + i ~ 

l 
J 

Le dénominateur d'énergie du deuxième diagramme s'obtient en changeant w . a 
en tl}, dans l'expression ci-de,ssus. Si l'on ajoute maintenant les contributions 

de ces deux diagrammes, on fait apparaître, en tenant compte de w +hl·= 2w : 
a b L 

• d'une part 

1 1 2i7T 
+ = - ~ 

h(w -w > + ihn h(w -w > + ihn L a a L 

• d'autre part 

1 + 
hf h(2w -w -w )+i­

L o a 2 

1 = 

ttr 
h(2wL-w

0
-wb)+i 2 

-+-+ -+-+ 

ô (~-wa) 

.1 + 
hr 

h (w -w ) +i -
a o 2 

1 

. hf 
h (w -w )+~ -

' b 0 2 

ce qui donne finalement pour s2 (kaE:a' kbE:b), en tenant compte de o = w -w >> f 
L o 

-+-+ ,+-+ 
Sz (kaE:a' kbE:b) = 2i7T 1 

f12 
( wl ) 2 -t -+ * -t -+ * -- lh ( w ) ~ ( w ) (a. e: ) (a • Eb) 

2ô a b a 

[2i7T ( 1 1 ) l ô(w -w )o(w -w) + ô(2wL-w -wb> ·r + if J 
L a L b a w -w + ~ w -w + -

2 

On constate alors que 

et est résonnant pour 

a o 2 b o 

-+-+ -+-+ 
S2(kaE:a' kbe:b) est proportionnel à e;2 = 

une paire de photons (wa' wb) vérifiant 

w1 2 

( 26) 

(4) 
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• w = w = wL : ce sant des Photons RAYLEIGH, la raie correspondante 
a b -

étant monochromatique 

• wa = w0 , ~ = 2wL - w0 ou wa = 2wL - w0 , ~ = w0 : ce sont des 

photons des bandes latérales, les raies correspondantes étant de 

largeur r. 

-+-+ -+-+ -+-+ 
Les expressions de s1 (k E ) et s2 (k E , kbEb) nous ont permis de a a a a · 

retrouver les fréquences des raies du spectre de fluorescence. On peut égale-

ment par cette approche diagrammatique retrouver le poids de ces raies. Pour 

cela, nous allons montrer maintenant comment on peut, à partir du développe­

ment précédent, calculer la probabilité par unité de temps de diffusion d'un 

photon RAYLEIGH ou d'un photon des bandes latérales. 

3) Probabilité par unité de temos de diffusion d'un Photon RAYLEIGH 

(ordre 2) 

La probabilité qu'au temps t = + oo, le champ soit dans un état 
-+-+ -+-+ 

correspondant à la diffusion d'un photon RAYLEIGH 1 (N-l)kLEL' kaEa > (avec 

w = w ) est donnée par la formule 
a L 

-+ -+ 
Pl (kéa> = 

ce qui s'écrit encore 

-+ -+ 
Pl (k E ) = a a 

-+-+ -+-+ 2 
1 < (N-1) kLEL' ka€ a 11)! > 1 

1 
-+-+ 12 s 1 (k E > 

a a 

Cette expression fait intervenir le carré d'une distribution 

o(wa- WL), ce qui n'a pas de sens. Mais cette distribution n'est pas en fait 

une vraie distribution o : c'est une fonction de w très étroite , faisant 
-1 a 

intervenir le temps de branchement T = n de l'interaction atome-champ 

(voir page 60 ); cette fonction, que nous noterons O(T) (Wa- WL),est centrée 

sur w , de largeur 2n/T et de hauteur T/2TI, qui tend vers la distribution 
L 

o(Wa - ~) quand T tend vers+ 00 • Gardons pour l'instant une valeur finie à 
(T) .2 T (T) 

T. Dans ces conditions, on obtient aisément : 
-+-+ 

P1 (k E) vaut alors: 
a a 

lo (Wa-WL) 1 = 2TI 0 (Wa-WL) • 



-+ -+ 
pl (k 1 ê ) 
. a a 

= 21T ( ~ )2 
h2 2Ô 
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2 
1
-+ -+ 2 (T) 

IS.<w >1. d.E 1 .ô (w - w ).T 
a a a L 

-+ -+ -+ -+ -+ -+ 
La probabilité de transition de l'état INkLEL > vers l'état 1 (N-l)kLEL,kaEa > 

est ainsi proportionnelle au temps T du couplage. On est donc conduit à dé-
-+-+ -+-+ 

finir une probabilité par unité de temps o 1 (k E ) de transition de INk E > ·· a a L L 
-+-+ -+-+ 

vers 1 (N-l)kLEL' kaEa > 

-+-+ 
Pl (k E ) 

a a 

2n wl ·2 
=h2(28) 

2 -+ -+ 2 
1 S. (w ) 1 1 d • E 1 a a 

Ô (T) (Wa -WL) 

Il est maintenant facile d'obtenir la probabilité par unité de temps de dif­
-+-+ 

fusion d'un photon RAYLEIGH : il suffit de sommer p 1 (kaEa) sur tous les états 

finals possibles; en utilisant la valeur de la largeur radiative 

3(12 r 2W0 d l · li , • = 
3 

h E c 3 et en prenant w
0 

z wL, on trouve pour a probab~ te par un~té 
0 

de temps d'émission d'un photon RAYLEIGH Pl : 

wl 2 
P1 = ( rr ) r = r E2 ( 5) 

on retrouve bien le résultat annoncé au premier chapitre. 

4) Probabilité par unité de temps de diffusion d'une paire de 

p~h~ot~o~n~s~~(w0 , ___ 2wL _-_w
0

) 

La probabilité pour qu'au temps t = + 00 , le champ soit dans un 
-+ -+ -+ -+ 

état correspondant à la diffusion de deux photons kaEa et kbEb est donnée 

par : 

-+-+ -+-+ -+-+ -+-+ -+-+' 2 
P2 (k ê ,kbêb)=I<(N-2)kLE ,k E ,k Eb!l)J >1 a a L a a b 

-+-+ -+-+ 2 
= ls2(kaêa' kbEb) 1 

-+-+ -+-+ 
Nous avons vu qué s 2 (kaEa' kbêb) se décompose en deux parties (formule 4) 

la première correspond à la diffusion de deux photons RAYLEIGH (Wa = ~ = WL); 

nous ne tiendrons pas compte de cette partie ici : nous nous intéresserons 
-+-+ 

plutôt à la probabilité de transition de l'état !NkLEL >vers un état 
-+-+ -+-+ -+-+ 

1 (N-2)kLEL' kaEa' kbEb > vérifiant wa ~ wL et wb ~ wL. En ne gardant que 
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++ ++ 
la deuxième partie de s 2 (kaEa' kbEb), on trouve 

++ ++ 
Pz (kaEa' kbEb) 

- 4rr2 wl 4 
-7·(rr) 

z 
1 o (2w -w -wb) 1 1 L a w 

0 

2 2 + + 2 + + 2 
l~<wa) 1 l~<ub) 1 ld.Eal ld.e:bl 

1 

- w 
a 

+ . r 
l. -2 

+ 
1 12 

w -w +ir 
0 b 2 

Là encore, nous rencontrons le carré d 1 une pseudodistribution o; en utili­
++ 

sant le même argument que plus haut lors du calcul de s 1 (k E ), nous pouvons a a -++ ++ 
définir une probabilité par unité de temps Pz(kaEa' kbEb) de transition de 

1

++ 
1 1 état NkLEL >vers l 1 état 1 

-++ ++ ++ 
(N-2)kLEL, kaEa' kbEb > 

2 wl 4 . 
+ + + + 1T ( ) 1 lz 1 12 1+ + IZ 1~ + IZ Pz (kaEa,kbEb) = h4 2o ~ (wa) ~(wb) d.Ea d.Eb 

o(2w ~w -w ) 1 1 + 1 lz 
L a b + . r . r w -w J.- w -w +J.-

o a 2 o b 2 

Pour obtenir la probabilité par unité de temps Pz de diffusion 

d 1une paire de photons de fréquences différentes de wL , il faut sommer 
o++ o++ ~ . o++ o++ 

pz(kaEa' kbEb) sur tous les etats fJ.nals (kaEa' kbEb). Remarquons que, ce 

faisant, on compte deux fois le processus physique constituant en la dif­
++ ++ 

fusion d 1 une paire (kAEA' k8E8 ). On compte en effet à la fois dans la sorr~a-

tion la contribution de pz(k l, a a + + + + + 

o++ 
~Eb) pour 

+ + 
bution de pz(k E , kbEb) pour k = a a a k8 et kb 

1 ) : --)-+ ::++ 
Pz = 2 pz(kaEa' kbEb) 

+-+ 
k E 
+a+a 
kbEb 

On trouve alors 

Pz = r ( ~~ ) 4 = r s 4 

o+ o+ ::+ o+ 
k = k et kb = k et la contri-a A B 

+ = k . Il faut donc poser A -

(6) 

On retrouve, là encore, le résultat annoncé au 9remier chapitre donnant le 

taux du diagramme de la figure 11 de la page 14. 
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Le fait que l'on puisse définir une probabilité par unité de temps 
-+-+ -+-+ 

de diffusion d'une paire de nhotons k E et kbf orouve d'emblée - · a a b ·-

qu'il existe une corrélation étroite dans l'émission de ces photons. 

En effet, si ces émissions se faisaient de manière non corrélée, 
-+ -+ 

la probabilité d'émission du photon k E étant proportionnelle à T 
a a -+ -+ 

ainsi que celle du photon kbEb, la probabilité d'émission d'une 
-+-+ -+-+ 2 

paire {k s , k sb) serait proportionnelle à T • Remarquons d'ailleurs 
a a b 

qu'on aboutit à une telle proportionnalité si on calcule la probabi-

lité d'émission de deux photons RAYLEIGH : on doit en effet calculer, 
-+-+ -+-+ 

d'après la valeur rle s 2 {kasa, kbsb) {formule 4), 

lo{T) {Wa- WL) 12 lo{T) {Wb- WL) 12 qui fait apparaître le coeffi-

cient T2 . Nous retrouvons donc ici le fait que les émissions de 

deux photons RAYLEIGH se font de manière non corrélée. 

Nous avons donc réussi, à partir de l'expression de ~~ > , à re­

trouver toutes les caractéristiques du spectre de fluorescence. Nous allons 

maintenant voir comment étudier les corrélations temporelles entre photons 

de fluorescence, toujours à partir de l'expression de ~~ > • 

III. CORRELATIONS TEMPORELLES ENTRE PHOTONS DE FLUORESCENCE 

1) Généralités 

Ce paragraphe est consacré au calcul du signal de corrélations 

temporelles entre photons de fluorescence à partir du vecteur d'état du 

champ obtenu précédemment. Le schéma de l'expérience correspondante est 

représenté sur la figure 60. 

Avant d'être détectés par les photomultiplicateurs PMA et PMB, les 

photons de fluorescence peuvent traverser les polariseurs PA et PB qui sélec-
-+ -+ 

tiennent les polarisations E et E ; on dispose aussi éventuellement des fil-
A B 

tres en fréquence FA et FB. Nous allons calculer ici la probabilité de dé-

tecter un premier photon sur le détecteur PMA (resp. PMB) entre les instants 



FIGURE 60 

-+ Jet 
Atomique 

DISPOSITIF A 

CORRELATIONS 

Laser 

·IZ1 PA (~A) 
0\...._aPMA 

Schéma expérimental correspondant aux signaux 
calculés dans le paragraphe III. 
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t et t+dt, puis un deuxième photon sur le détecteur PMB (resp. PMA) entre 

les instants t+T et t+T+dT; T est donc positif dans cette définition. D'après 

GLAUBER ( 27), ces deux probabilités s'écrivent respectivement 
-+ -+ -+ -+ -+ -+ -+ -+ 

P(t, r , F , e: ; t+T, r 1 F 1 E: ) dt dT et P(t, r , FB, E: ; t+T, r , FA' e: )dt dT 
A A A B B B B B A A 

avec 

-+ -+ -+ -+ 
P(t,rA,FA,e:A;t+T,rB,FB,e:B) 

(-) -+ (-) -+ (+) -+ (+) -+ 
= <~jEA (rA,t)EB (rB,t+T)EB (rB,t+T)EA (rA,t) ~~ > 

(7) 

P(t,t ,F ,t_ ;t+T,t ,F ,t_) =<~jE(-) (t ,t)E(-) (tA,t+T)E(+} (t ,t+T)E(+) (t ,t) ~~ > 
B B B A A A B B A A A B B 

(7 1) 

Dans ces expressions, E et E sont les ooérateurs champ électrique A B ~ -- -

f ' lt ~ f ~ t 1 ' t ' ( ' d ' I ) "' ( + ) ( -) ~ res en requence e en po ar~sa ~on vo~r appen ~ce I et ~A et EA 

B B 

représentent les parties de fréquences positive et négative de ces opérateurs 

E~+) (;A,t) 

B B 

(-) -+ -
EA (rA,t) 

B B 

-+-+ 
~ i(k.r - wt) 

-i' & -+-+ A - ~ (W)(e:.e:)e B 
-+-+ A 
k e: B 

[ 
(+) -+ J + = EA (rA,t) -

B B 

GA (W) 

B 

a-+ -+ 
k e: 

(8) 

G (W) et G (W) désignent la transmission à la fréquence w des filtres F et A B - - A 
FB. Avant d'aborder le calcul explicite de ces fonctions de corrélation, nous 

allons simplifier leur expression. 

( +) 
Tout d'abord, les cham95 EA et E ( -) 

A 

B B 

figurant dans les ex~ressions 

(7) et (7') sont des opérateurs de champ libres puisque les mesures à tet à 

t+T sont faites une fois la collision finie (voir présentation de cette nar-

. ~ (+) -+ -
t~e A). Les operateurs E (r,t) commutent donc avec les o~erateurs 

(+) -+ (-) -+ 
E (r' ,t+T) de mâme que les opérateurs E · (r,t) commutent avec les opéra-

teurs E(-) (1' ,t+T). De plus, les fonctions de corrélation sont invariantes 

par translation globale dans le temps; on peut donc remplacer t ~t t+T par 
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t-T et t+T-T = t. On montre ainsi que les deux fonctions de corrélation 

(7) et (7 1
), définies toutes deux pour T positif, peuvent se condenser en 

une seule, (7) par exemple, définie aussi bien pour T positif que pour T 

négatif {la fonction de corrélation (7') pour T positif est égale·à la fonc­

tion de corrélation (7) pour T négatif). 

Notons également que, si les détecteurs sont à la même distance 

lt 1 = lt 1 de l'atome émetteur, la seule dépendance en t et t de la fonc-
A B · A B 

tion de corrélation (7) est de la forme d'une constante multiplicative tenant 

compte des facteurs d'angle solide de détection. Nous supposerons dans la 

suite cette condition ItAl = ~~BI réalisée et nous ne mentionnerons donc plus 
~ ~ 

rA et rB dans l'expression de la fonction de corrélation (7). 

Nous calculerons tout d'abord (§ III.2) le signal de corrélation 

de photons non filtrés en fréquence, ce qui revient à prendre GA(W)=GB(w)=l 

dans la formule (8). De plus, pour simplifier les calculs, nous ignorerons 

tous les effets de polarisation, ce qui est possible si l'on prend un sys-

tème à deux niveaux lg, J=O, m=O >et le, J=l, m=O >, toutes les polarisa­

tions d'excitation et de détection étant choisies suivant la polarisation n. 

En ignorant toujours les effets de polarisation, nous aborderons 

ensuite, au paragraphe III.3, le calcul du signal de corrélation filtré, le 

filtre F isolant la bande latérale 2w - w , le filtre F la bande laté-
A L o B 

rale w
0

. 

Enfin, pour calculer les signaux correspondants à l'expérience de 

battements quantiques discutée au paragraphe VI du deuxième chapitre, nous 

étudierons au paragraphe III.4 la fonction de corrélation de photons filtrés 

à la fois en fréquence et en polarisation. 

2) Etude des corrélations entre photons non filtrés et sans effet 

de polarisation 

L'utilisation des remarques précédentes permet de ramener dans ce 

cas le calcul de la fonction (7) au calcul de la fonction ~lus simple 



-74-

P(t,t+T) < lj!jE(-) (t) E(-) (t+T) E(+) (t+T) E{+) (t) ~~~ > 

avec : 

E(+) (t) = iL&(w) 
-+ 
k 

-iwt 
e ~ 

(T positif ou négatif) 

E (-) (t) = -i I:'&(w) 
-+ 
k 

iWt 
e 

t 
~ 

( 9) 

Sous cette forme, on constate que P(t, t+T) n'est autre que le carré de la 

norme du vecteur 14> > défini par : 

lep>= E(+) (t+"f) E(+) (t) lliJ > (10) 

E(+) (t+T) etE(+) (t) sont des opérateurs de destruction : seule va contribuer 

la partie de lliJ > contenant au moins deux photons diffusés (nous supposerons 

bien sûr que les détecteurs sont hors du faisceau incident et qu'ils ne sont 
-+' 

pa~ sensibles aux photons laser kL). Si l'on cherche P(t, t+T) à l'ordre quatre 

en €, il faut calculer jcp > à l'ordre deux en E, ce qui donne 

..------, 

1 
(+) (+) ) -+ + 1 -+ -+ + 

cp > = E (t+T) E (t) ___ _\ s2 (ka ,kb) (N-2) kL ,ka ,kb > 

ou encore 

avec 

a(t,t+T) 
.!__~ 
2L 

kk 
a b 

-+ -+ 
paires (ka,kb) 

lep > a(t, t+T) 1 (N-2) : > 
L 

-i(w +w )t -iw T -iw T 
-~-+ ab ( a b) 

S2(ka,kb) &(wa) &(wb) e e + e 

(11) 

(12) 

Du fait de la relation 2wL = w +wb imposée oar la fonction Ô(2w -w -w) de 
-+-+ a ·-- -- Lab 

S2 (ka,kb), on constate que la seule dépendance en t de a(t, t+T) est le fac-

teur multiplicatif e-2 iw~t. D'autre part, en utilisant la symétrie de s2 (R ,R) 
- a b 

-+ -+ 
par échange de ka et kb, on voit que l'expression (12) se réécrit : 



CL(t 1 t+T) 
-i2W t ~ (~k k ) 

L / . s2 1 b = e ~ a 
-+-+ 

kakb 

-+ -+ 
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-iw T 
~(W ) ~(W ) e b 

a b 

La sommation sur ka et kb.peut se remplacer par une intégration~ une fois 

effectuée l'intégrale sur les angles solides-de k et k et en remplaçant 
a b 

-+ -+ . 
s2 (k ,k) par sa valeur (formule 4) 1 on trouve pour a(t, t+T) à une constante 

a b 
multiplicative près : 

a(t,t+T) 
-2iwLt 

::: e 
r+oo 

Jo 
f
+oo 

dw 
a 10 

-iw T 
dw w 2 ~2 (w ) w 2 ~2 (w ) e b 

b a a b b 

Lr2iTI Ô(Wa-WL) Ô(~-WL) + Ô(2WL-Wa-Wb) ( 
1 

if+ 
~-wo+ 2 

w -w + if ) Jl 
a o 2 

En négligeant la variation lente des fonctions w2~2(w) entre w 1 
0 

w et 2w -w , ceci devient, touJ'ours à une constante multiplicative près : L L o . .. 

-2iw t 
a(t,t+T) ::: e L 

[2iTI 
-iWLT 

e 
r+oo 

+ J dwb 
0 

-iW T 
e b 

w. -w + if + 
--o o 2 

-2i~T r+oo iW T 
e J dwa ~ 

0 w -w + a o 

-l 
1r 1 r-

Les deux intégrales de cette expression se calculent par la méthode 

des résidus, en étendant la borne de w = 0 à w = - oo 1 ce qui ne change pra­

tiquement pas leur valeur. Les contours à utiliser pour ce calcul sont indi­

qués sur la figure 61. On trouve : 

J
+oo 

-00 dwb 

-iw T 
e b 

W - W + if= -2iTI 8(T) 
b -- e 

0 2 

iW T 
a 

-iw T 
0 

r+oo 

J dwa e if= -2iTI 8(-T) e 
-oo W - W + -

iw T 
0 

a o 2 

e 

fT 
2 

e 

fT 
2 (13) 

(13 1) 



FIGURE 61-a 

0 
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r 
+ w -i-
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Contours à utiliser pour T positif. 

iw T 
r+co a e 
1 dw . r }_co a 

w -w +1 2 
a o 

(
+co -iwb T 

dw __ e __ _ 

J -co b w -w +i 
b 0 2 

+co -iWbT 

J 
dw _.;::e __ _ 

~-------------- b w -w +i I 
-co b 0 2 

0 
w 

0 

r 
+ w -i-

0 2 

FIGURE 61-b : Contours à utiliser pour T négatif. 

-fco 
-CO 

iW T 
a e 

dw . r 
a w -w +J. 2 

a o 
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où 8(T) désigne la fonction de HEAVISIDE. 

On trouve alors pour a(t, t+T) 

a(t,t+T) 
-2iw..r,. t -iWr, T 

~ e e ( 1 

et pour P(t, t+T) 

2 
P (t, t+T) = 1 a (t, t+T) 1 

P(t, t+T) ~ 1 - 2 cos CT e 

ioiTI 
- e e 

riT 1 

riT! 
-2- ) 

-2- -riT! 
+ e " (14) 

On retrouve ici le résultat annoncé dans l'introduction de ce tra­

vail, l'allure de P(t, t+T) étant représentée sur la figure 6-b de la page 8. 

On constate qu'il y a un effet de dégroupement ( P(t,t) est nulle ) qui se 
-1 

produit pendant un temps de l'ordre de o . 

Remarquons d'autré part que la parité en T de P(t, t+t) était évi­

dente a priori; nous n'avons en effet introduit aucune dissymétrie entre les 

voies de détection A 

tA, puis un photon en 
~ 

photon en rB, puis un 

et B et il est aussi probable de détecter un photon en 
~ 

rB un temps T plus tard que de détecter d'abord un 
~ 

photon. en rA un temps T plus tard. Soulignons que ceci 

deviendra faux dès que nous introduirons dans ces voies de détection des fil­

tres en fréquence isolant des raies différentes. 

Nous avons ainsi montré sur ce cas particulier que l'effet de dé­

groupement peut être présenté comme une propriété exclusive du cham~ électro-

magnétique, sans faire référence aux relations algébriques vérifiées par les 

opérateurs atomiques. Passons maintenant à l'étude des corrélations tempo­

relles entre photons de fluorescence filtrés. 

3) Etude des corrélations entre photons filtrés (sans effet de 

polarisation 

Dans ce paragraphe, nous su9poserons avoir placé devant les détec­

teurs PM et PM des filtres en fréquence F et F • Ces filtres sont centrés 
A B · A B 
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respectivement sur 2w - w et w ; leur largeur est petite devant o et grande 
L o o 

devant r. Dans ces conditions, le signal de corrélation cherché s'écrit : 

P(t,F; t+T,F) = < ljJjE(-) (t) E(-) (t+T) E(+) (t+T) E(+) (t) jljJ > 
A B A B B A 

(15) 

avec 

(+) . ")' -iwt 
EA (t) = ~ L.. & (W) GA (W) e ak 

-+ 
B k B 

E(-) (t) = rE(+) (t) 
l+ 

A LA 
_, 

B B 

Cette fonction va se calculer comme la fonction de corrélations (9) 

trouvée dans le cas de photons non filtrés; on se ramène au calcul du carré 

de la norme d'un vecteur l<t>AB > : 

l<t> > = E (+) (t+T) E (+) (t) ~~~ > 
AB B A 

Les équations (11) et (12) sont alors remplacées par 

avec 

a (t,t+T) 
AB 

l<t>AB > = aAB (t, t+T) j (N-2) kL > 

1) 
= 2 L-J S2 (k ,k > 

-+-+ ab 

-+ -+ 
&(w) ~(w) 

a b 
e 

k k 
a b 

-i(W +w )t a · b 

-iw T 
( GA(Wb) GB(Wa) e a + GA(Wa) GB(Wb) 

-ü~T 
e ) 

-+ -+ 
En utilisant la relation 2w = w + wb , et la symétrie de s 2 (k ,k ) nar 

L a a b ' 
-+ -+ 

échange de ka et kb , ceci devient : 

aAB(t,t+T) 
-2iutt 

= e ? ....___. 
-+ -+ 

S2 (ka,kb) ~(wa) ~(~) GA(Wa) GB(Wb) 
-i~T 

e 

ït ït 
a b 

(16) 

(17) 

(18) 
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-+ -+ 
On remplace alors la sommation sur k et kb par une intégration. On reporte 

-+ -+ a 
également la valeur de s2 (ka' kb) donnée par la formule (4) : 

-2iW t r+oo r+ 00 -iLl1, T 

~ e L J dwa J d~ wi &2 (wa> LI.\} 8.2(~) GA <wa> Ga (1.1\,) e aAB(t,t+T) 
0 0 

L-2i 1T Ô (W -W ) Ô (W -W ) + Ô ( 2W -W -W ) ( 1 f + 1 ) J-
L a L b L a .b i if 

w-w+- w-w+-
b o 2 a o 2 

Dans cette expression, la présence des fonctions GA(wa) et G8 (~) annule la 

contribution des termes 2i1T o(wL- w) Ô(W -wb) et Ô(2w - w - w) 1 ; 
a L L a b i w -~ + -a o 2 

il ne reste donc finalement que 

-2iw t r+oo r+oo 
a (t,t+T)!::! e L dw dw w 2 &2(w) w2&2(w) 

AB J a J b a a b b 
0 0 

-i~T 1 
GA(wa> G8 (~) e ô(2WL-wa-l.lb> if w - w + -b 0 2 

. 1 
La fonct1on if 

~- wo + 2 
est de largeur de l'ordre de f; on néglige la va-

riation lente des fonctions w2 &(w) sur cet intervalle. On néglige aussi la 

variation de GA(wa) et G
8

{wb), la largeur de ces fonctions étant su9posée 

grande devant f. On trouve donc finalement 

aAB(t,t+T) 
-2iw t 

L !::! e (
+oo 

dwb 
Jo wb 

-iwbT 
e 

- w + if 
0 2 

La valeur de l'intégrale (borne inférieure étendue à -oo) est donnée à la 
fT 

formule (13); elle vaut -2i1T 8(T) e 
-iw T 

0 
e ~ , ce qui donne pour aA

8
(t,t+T) 

aAB(t,t+T) 
-2iWLt 

= e e 
-iw T 

0 e 

fT 
2 8(T) (19) 
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et pour P(t, FA; t+T, F8 ) 

P(t, F ; t+T, F ) 
A B 

1 ŒAB (t, t+T) 12 

P(t, FA; t+T, F8 ) 
-fT 

e 8 (T) ( 20) 

Nous retrouvons là aussi les résultats concernant les corrélations 

entre photons des bandes latérales énoncés dans le premier chapitre : il y a 

un phénomène de corrélation. Ce phénomène se traduit par un groupement 

P(t, FA; t+T, F8 ) est maximale en T =O. De plus, cette corrélation se fait 

dans un ordre bien déterminé : à cet ordre du calcul, on trouve que le photon 

2w - w transmis par le filtre F est toujours émis avant le photon w trans-
L o A o 

mis par le filtre F 8 • 

Pour terminer cette étude, nous allons maintenant étudier, en uti-

lisant ce développement diagrammatique, comment sont modifiés les signaux de 

corrélations entre photons de fluorescence filtrés quand le niveau supérieur 

le > a une structure. 

4) Corrélations temporelles entre photons filtrés (cas d'une struc­

ture du niveau sunérieur) 

Nous supposerons dans ce paragraphe que le niveau supérieur 

le, J=1 >a une structure, la dégénerescence des trois sous-niveaux étant 
-+ 

levée par exemple par un champ magnétique statique B. Si la polarisation 
-+ 

des photons laser est choisie linéaire et orthogonale à B, le niveau 

lg, J=O > est alors couplé aux deux sous-niveaux le, J=t, m=1 > (noté le' >) 

et le, J=1, m=-1 > (noté le" >). Les "énergies complexes" de deux sous­

niveaux sont notées w• - i -
2
r et w" - i -

2
r , la différence lw• - w" 1 étant 

0 0 0 0 

supposée petite devant le désaccord (fig. 62). Remarquons que nous devons 

maintenant tenir compte du caractère vectoriel de l'opérateur champ électrique 

du fait des différentes polarisations d'excitation et de détection intervenant 

ici. 
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a. Modification au calcul des diagrammes 

Quand nous avons énoncé les règles de calcul des diagrammes, 

nous avons indiqué qu'il fallait ajouter les contributions de tous les dia­

grammes conduisant au même état final; cette règle nous a conduit à prendre 

en compte les deux diagrammes de la figure 59 pour le calcul de s2 (k l, k Ê). 
a a b b 

Nous allons ici encore appliquer cette règle, en tenant compte non seulement 

des ordres possibles de l'émission des photons de fluorescence, mais aussi des 

différents états atomiques pouvant être atteints. C'est ainsi que le diagramme 

de la figure 63-a doit être remplacé par les deux diagrammes de la figure 63-b. 
~~ ++ 

De même, les deux diagrammes de la figure 59 contribuant à Sz(kasa, kbsb) doi-

vent être remplacés par les huit diagrammes de la figure 64. 

Nous utiliserons dans la suite les notations suivantes 

d'=< e•Jt;lg > 
+ -+ 
d"=<e"IDJg> 

b. Calcul de la fonction de corrélation de photons filtrés 

Dans ce paragraphe, nous supposerons avoir placé devant les dé­
+ + 

tecteurs deux polariseurs PA et P
8 

transmettant EA et s
8

, en plus des filtres 

en fréquence décrits précédemment. La fonction de corrélation s'écrit donc : 

~ + 
P(t,FA,EA; t+T,F

8
,s

8
) < 1jJJE(-) (t) E(-) (t+T) E(+) (t+T) E{+) (t) J 1jJ > 

A B B A 

avec 

E~ +) ( t) = i > . ~ (W) 
-r + -iwt 

( E. EA) e GA(w) ak Ê 
-r + 

B k E B B 

E{-) (t) = 
A 

lE{+) (t) l+ 
LA J 

B B 

Cette fonction se calcule de la même façon qu'au paragraphe précédent : elle 

est égale au carré du module de aAB (t, t+T) définie par (cf. équ~tions (16), 

{17) et (18)) : 



aAB(t,t+t) = ~ L 
k ê 

a a 
+ + 
kb e:b 
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++ ++ 
s2(kae:a, kbe:b) &(wa) &(wb) 

-i(wa+Llh)t 
e 

( 
+ + + + 

GA(Wa) GB(Wb) (e:a.e:A) (e:b.e:B) 
-iw t 

b e 
~ + + + 

+ GA(wb) GB(Wa) (€a.e:B) (e:b.e:A) e 
-iw t 

a ) 

(21) 

En utilisant la 
:++ échange de k e: 

a a 

++ ++ 
relation wa + ~ = 2wL et la symétrie Qe Sz(kae:a' kbe:b) 

:++ 
et kbe:b , ceci devient 

-2iw t 
aAB (t,t+'t) = e L ) : 

+ + + + 

++ 
k e: 
,.a a 
k + 

be:b 

Sz(kae:a,kbe:b) &(wa> &(tlh) 

-iw t 
+ + + ? b G (W ) Ga (Wb) ( E • e: ) ( e:b. t;; ) e 

A a s a A B 

par 

Du fait de la présence des fonctions GA(wa) et G8 (~), seuls vont contribuer 

à cette sommation les modes tel$ que w ~ 2wL - w et ~ ~ w . Les calculs a o D o 
sont alors três voisins de ceux du paragraphe II.3 précédent; on obtient 

pour aABCt, t+t) l'expression suivante qui généralise celle obtenue plus 

haut (équation 19) : 

-2iWr,t 
aAB(t,t+T) = e e 

fT 
2 

8 (T) 

++ ++* ++ ++* ++ ++* ++ ....... [ J 
-iw'T -iw"T 

(d'.e:L) (d'.e:A) +(d".e:L) (d".e:A) Gd'.e:L) (d'.e:s> e . o +(d".e:L) (d".E:a) e o J 
(22) 

L'interprétation physique de ce résultat est très simple : le premier 

(resp.: le deuxième) crochet est ~elatif à l'absorption du premier (resp.: 

deuxième) photon de fluorescence, l'atome passant intermédi4irement dans 

l'un des 9eux sous-niveaux excités le' > ou le" >. 
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On obtient alors pour la fonction de corrélation : 

-+ -+ 
P(t,F ,E ;t+T,F ,E ) 

A A B B 

-+ -+* -+-+ -+*2 
1 (d'.E) (d'.E). + (d".E) (d".E) 1 

L A L A 

-+-+ -+-+* 
1 (d'.E) (d'.E) 

L B 
e 

-iW 1 T 
0 -+-+ -+-+* 

+ (d".E ) (d".E ) 
L B 

e 
-iW" Tl2 -fT B(T) o e 

A partir de cette expression, nous pouvons montrer deux points 

(23) 

• D'une part, le photon détecté sur la voie A, c'est-à-dire le photon 2~ - w
0 

est polarisé comme les photons laser. En effet, si l'on prend la polarisa­

tion de détection € orth~gonale à € , la fonction de corrélation est 
A L -+-+ -+-+* -+~-,. -+-+* 

nulle. Pour le montrer, considérons la quantité (d'.sL) (d' .tA) + (d".EL) (d".E ) 
A 

qui s'écrit encore : 

-+-+ -+-+ -+-+ -+-+ 
< gln.sAJe,m=+1 >< e,m=+llo.sLig > + < gJD.sAie,m=-1 >< e,m=-1ln.sLig > 

On sait que < e, m=ülô.tLig > est nul puisque le laser est polarisé perpen­
-+ 

diculairement 

ture L 
m=O, ±1 

au champ magnétique B. En introduisant la relation de ferme-

le,m >< e,mJ + lg >< gl =11, on voit que l'expression pré-

1
-+-+ -+-+ 1 cédente se réécrit < g (D.E ) (D.E ) g > , ce qui 

-+ A ~ 
métrie quand E est orthogonal à E , l'état Jg > 

A L 

est nul par raison de sy­

étant un état J=O de sy-

métrie sphérique. 

• D'autre part, il est possible d'observer une modulation temporelle de la 

fonction de corrélation à la fréquence w' - w" . La forme de cette modu-
o 0 -+ -+ 

lation varie avec l'orientation du polariseur PB. Si EB est égal à EL' 

comme Jd' .tL J2 = Jd".E J2, on trouve : 
L 

-+ -+ L J -h P(t,FA,EA;t+T,FB,EB) = 1+cos(W'
0

-w"
0

)T e 8(T) (24) 

-+ -+ (-+-+ -+-+* 
Si EB est orthogonal à EL' alors (d'.EL) (d'.EB) 

-+ -+ -+ -+ *) 
+ (d" .EL) (d" .EB) 

est nul et on trouve 

-+ -+ 
P(t,F ,E ;t+T,F ,E ) 

A A B B [ 
l -fT 

1-cos(w'
0

-w"
0
)TJ e 8(T) (25) 
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-+ 
Dans ce dernier cas, nous avons supposé que EB n'était pas parallèle au 

-+ -+ -+ -+ -+ 
champ magnétique B. Sinon d'.EB = d".EB = 0 et la fonction de corrélation 

est nulle. 

Nous avons donc ici encore retrouvé les résultats théoriques pré­

sentés qualitativement dans le deuxième chapitre à partir de la page 54. 

Les diverses configurations expérimentales proposées alors pour mettre en 

évidence ces effets de polarisation ont été rappelés sur la figure 65. 

Nous avons donc exposé dans la première partie de ce chapitre une 

méthode permettant de calculer en détail tous les signaux détectables expé­

rimentalement sur la lumière'de fluorescence de résonance, ce calcul se 

faisant directement sur l'état du champ électromagnétique. 

Rappelons que cette méthode ne s'applique qu'au cas non résonnant 

où le désaccord entre la fréquence atomique et la fréquence du laser est 

g~d devant la fréquence de RABI caractérisant le couplage atome-laser. 

B - ETUDE DE LA LUMIËRE DE FLUORESCENCE PAR LA METHODE 
====================================================== 
DES ÉQUATIONS DE BLOCH --------------------------------------------

Dans cette dernière partie, nous montrons comment la méthode des 

équations de BLOCH permet de comprendre simplement l'effet de fluctuations 

éventuelles du champ laser incident sur le signal de corrélation de photons 

filtrés étudié dans ce travail. 

Le principe de cette méthode consiste à relier les signaux de 

fluorescence détectés à des fonctions de corrélation du dipôle atomique 

émetteur; le calcul de ces fonctions de corrélation se fait à partir des 

équations d'évolution du dipôle atomique piloté par l'onde laser et soumis 

à la relaxation radiative par émission spontanée : les équations de BLOCH 

optiques. 



~84-

I. LA METHODE DES EQUATIONS DE BLOCH OPTIQUES 

1) Structure des équations d'évolution du dipôle 

Dans cette méthode, le champ laser est traité comme une onde clas­

sique dépendante du temps 

8 (t) 
(-) iWLt (+) -iWLt 

= 8 (t) e + 8, (t) e (26) 

(-) (+) 
8 (t) et 8 (t) sont des fonctions variant lentement au cours du temps; 

elles décrivent les fluctuations éventuelles du champ laser : elles seraient 

constantes pour un champ parf~tement monochromatique. D'autre part, nous 

avons choisi ici un champ scalaire; pour simplifier la discussion, nous né­

gligerons en effet dans toute cette partie les effets Qe polarisa~ion. 

L'atome est couplé à la fois à ce champ classique et au champ du 

vide qui est traité, lui, quantiquêment et qui est responsable de l'émission 

spontanée de rayonnement par l'atome .• Ce dernier couplage a deux effets sur 

les observables atomiques 

• d'une part, il les amortit avec une constante de temps de l'ordre 
-1 de r ; 

• d'autre part, il les fait fluctuer, le temps de corrélation de ces 

fluctuations étant très petit devan.t r-1
• 

On peut montrer (32 ) que les équations de HEISENBERG des observa­

bles atomiques peuvent être mises sous la forme d'équations de LANGEVIN 

comportant des termes d'amortissement et des forces de LANGEVIN qui décrivent 

le "bruit" associé à l'émission spontanée. Ecrivons ces équations dans le 

cas d'un système atomique à deux niveaux lg > et le >. Soit D le dipôle ato­

mique, D+ et D- ses composantes montantes et descendantes définies par : 

D + = d le >< gl D = d lg >< el (on a posé d = < eiDig >) 

Définissons également les opérateurs E et G dont les valeurs 

moyennes sont les populations des niveaux 1 e > et 1 g >: 

E = le >< el G = jg >< gl on a bien sû,r E + G = 11 
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~ 

Il est commode d'associer un spin fictifS à ce système à deux ni-

veaux et, en point de vue de HEISENBERG, de faire apparaître explicitement 

l'oscillation à la fréquence WL du laser dans l'expression de D+ et D-

+ 
D-(t) = d S±(t) e 

+" t -~WL 

~ ( E(t) - G(t) ) = S2 (t) 

Les équations d'évolution deS (t), s (t) et S (t) sont alors 
+ - z 

ds • 1 r 1 
--.::!:. = io s <t> l+ 2i d & <t> s <t> 1- 2 s <t> 1+ ET <t> dt + - z + + 

dS 1 ' 1 1 

d - = -io s (t)! - 2i d & (t) s (t)l - f s (t)l + (Jf (t) 
t - l + z - --=------1 1 

Ids Il l___ 11 l d z = id ( & (t) s (t) - & (t) s (t) n- r(s (t) + 2) +gr (t) 
t - - + + z z 1 

1 1 
Dans ces équations, la première colonne décrit l'évolution libre dans le 

"référentiel tournant", o étant le désaccord w - w • La deuxième colonne 
L o 

(27-a) 

(27-b) 

(27-c) 

décrit le couplage avec le champ laser, la troisième l'amortissement radia-

tif par émission spontanée et la quatrième les forces de LANGEVIN. Nous ne 

donnerons pas ici l'expression explicite de ces forces. Indiquons simplement 

que leur valeur moyenne prise sur l'état du rayonnement vide est nulle et 

qu'elles ont un temps de corrélation extrêmement court, c'est-à-dire que 

< sr. (t) (f"_(t') >est non nul seulement si t' est très voisin de t (la 
~ J • 

valeur moyenne est prise sur l'état du rayonnement) (35 ). 

Si l'on prend la valeur moyenne des 3 équations (27-a), (27-b) et 

(27-c) sur l'état du champ et l'état de l'atome, les forces de LANGEVIN ont 

une contribution nulle; en posant : 

s = < s > s = < s > 
+ + 

on obtient 

s 
z 

< s > t 
z 
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( ds+ r 
- = ( iÔ - - ) s (t) - 2id & (t) s (t) 

1 

dt 2 + - z 

ds_ r 
dt = ( -iô - 2 ) s_ (t) + 2id &+ (t) sz (t) 

dsz 1 
dt = -r ( sz(t) + 2) +id ( &_(t) s_(t) -&+Ct) s+(t) ) 

La dernière de ces trois équations peut se réécrire sous la forme de deux 

équations faisant intervenir TI (t) = < E(t) >et TI (t) = < G(t) > 
e g 

dTI 

~ = - r n <t> + id ( & <t> s <t> - & <t> s Ct> ) 
dt e - - + + 

ne + n9 
= 1 

(28-.a) 

(28-b) 

(28-c) 

(28-d) 

(28-e) 

Ce~ cinq équations ( (28-a) à (28-e) ) ont une structure semblable à celle 

des équations de BLOCH de la résonance magnétique ( 33 ). Elles sont appelées 

équations de BLOCH optiques. 

2) Expression des signaux de détection 

Nous avons indiqué dans la partie A de ce chapitré que les signaux 

de détection (intensité totale, spectre, corrélations de photons, ••• ) étaient 

proportionnels à des fonctions de corrélation d'opérateurs du champ pris aux 

points où se trouvent les détecteurs. Dans la méth~de des équations de BLOCH 

optiques, on relie le champ au voisinage d'un détecteur au dipôle atomique 

qui rayonne ce champ; on remplace donc le calcul d'une fonction de corrélation 

du champ par le calcul d'une fonction de corrélation des opérateurs S+(t), 

S (t) et S (t). z 

~ 

Le champ E(r,t) s'exprime en fonction du dipôle atomique D(t) sous 

la forme 

~ + k•• ( r) E(r,t) = E0 (r,t) + rD t - c 
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+ 
E (r,t) est l'opérateur de champ libre (non perturbé par le couplage atome-o -
champ); D est la dérivée seconde de D et k est une constante tenant compte du 

couplage atome-modes vides du champ. La quantité< E(-)(t;t) E(+) (~,t) >qui 
+ 

est la probabilité par unité de temps de détecter un photon au point r devient 

donc : 

k2 

r2 

+ 

··+ < D ( r ) ··-t-- D 
c 

(t-E..)> 
c 

en effet, E (r,t) étant le champ non perturbé, on a 
0 

(+) + . 
E

0 
(r,t) jo>= 0 < oiE

0
(-) (;,t) = o 

où jo > est l'état du rayonnement vide. 

... . 0# "' 2 D'autre part, D(t) s'exprime en fonction de D(t) : D(t) _-w D(t). . 0 

Enfin, nous négligerons l'effet de retard en ~. Dans ces conditions, l'ex-. . c 
(-) + (+) + 

pression < E (r,t) E (r,t) > peut être remplacée par : 

k2w 2 
0 

r2 

+ -< D (t) D (t) > • 

+ + 

(29) 

De même, la fonction de corrélation P(t, rA; t+T, rB) qui repré-

sente la probabilité par unité de temps de détecter un premier photon au 

point ~A à l'instant t puis un deuxième photon au point tB à l'instant t+T 

est égale à : 

< E (-) (tA,t) E (-) (tB,t+T) E (+) (tB,t+T) E (+) (tA,t) >· (T > 0) 

Elle se réécrit en fonction du dipôle atomique 
-ti) 

----------------------------------------------------------------~------------

-ti) L'élimination des termes E0 n'est pas aussi facile que dans le cas de la 
fonction précédente; on aboutit en effet à des termes du type 

+ {-) + - -
< D (t) E0 (r,t+T) D (t+T) D (t) > , dont on peut cependant demontrer 
qu'ils ont une contribution nulle si Test positif ( 34 ). Il importe donc 
de respecter l'ordre des temps de la formule (30). 
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+ + < D (t) D (t+T) D (t+T) D (t) > (T > 0) (30) 

Nous allons maintenant chercher comment on peut calculer ces signaux à partir 

des équations de BLOCH optiques. 

3) Calcul des signaux de détection 

a) lUt~U2it@_tQts1~_giffY2~~ 

La fonction à prendre en compte est celle de la formule (29) 

qui donne la probabilité par unité de temps P(t) de détecter un photon de 

fluorescence. A une constante multiplicative près, on a : 

P(t) = < S+(t) S (t) >=TI (t) 
- e 

Le calcul de P(t) ne pose pas de difficultés de principe puisqu'on conna!t 

l'équation d'évolution de Tie(t) (formules (28-d), (28-a) et (28-b) ). 

Remarque 

(31) 

Dans l'expression (31), chacun des deux opérateurs S+(t) et s_(t) 

peut être mis sous la forme : 

S±(t) = < S±(t) > ± ÔS±(t) 

ce qui revient à séparer dans S±(t) la valeur moyenne s±(t) = < S±(t) > 

et l'écart à la valeur moyenne ÔS±(t) = S±(t) - s±(t). Le signal P(t) se met 

alors sous la forme ( 1 2) ( 21 ) : 

P(t) = P.
1

(t) +P. (t) 
e 1.n 

(32) 

où 

Pé1 (t) = s+(t) s_(t) (33) 

représente l'intensité dite élastique rayonnée par le dipôle moyen, qui cor­

respond à l'intensité de la raie RAYLEIGH, et où : 



p. (t) 
~n 
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< os (t) os (t) > 
+ 

(34) 

représente l'intensité dite inélastique correspondant à tout ce qui est émis 

en dehors de la raie RAYLEIGH. 

d& Wl 
A l'ordre 2 en h~ = ~ , seule P (t) est non nulle; P (t) apparaît 

u u · él in -
à l'ordre 4 et représente l'intensité émise dans les deux bandes latérales 

(la diffusion inélastique au voisinage de la raie centrale à WL n'apparaît 

qu'à l'ordre 6). 

Pour l'étude des bandes latérales, il sera ainsi commode d'étudier 

P (t) = P(t) - P~ 1 Ct) à l'ordre 4 en ~~ • On montre aisément à oartir des 
in e 11 u -

équations (28) que P. (t) vérifie : 
~n 

~t Pin(t) = -r Pin(t) + 2id Tie(t) ( &_(t) s_(t)- &+(t) s+(t) ) (35) 

b) ~~!!~~~!~~~-~~-E~~!~~~ 

La fonction P(t, t+T) à prendre en èompte pour calculer lea si­

gnaux de corrélation de photons est donné~ par la formule (30) qui se réécrit 

à une constante multiplicative près 

P(t,t+T) 
+ + < S (t) S (t+T) S (t+T) S {t) > + < S {t) E{t+T) S (t) > {T > 0) 

Une telle fonction fait intervenir deux temps et ne peut donc pas se calculer 

directement à partir des équations de BLOCH optiques. Pour évaluer cette fonc­

tion, nous utiliserons le théorème de régression quantique {3 5). Ce théorème 

peut s'énoncer de la manière suivante 

Supposons que l'équation de BLOCH optique pour l'observable S. soit 
~ 

d "\' 
-d < S.{t) >=Let .. < S.{t) > 

t ~ j ~J J 

Alors on peut montrer que, par suite de la petitesse du tem~s de corrélation 

des forces de LANGEVIN {temps de corrélation des "fluctuations du vide"), on 

a, pour T > 0 



d 
dT 

< A(t) S. (t+T) B(t) > 
~ 

= Laij 
j 
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< A(t) S.(t+T) B(t) > 
J 

où A et B sont deux opérateurs atomiques quelconques. 

Nous verrons comment les équations de BLOCH permettent, grâce à 

ce théorème, de calculer la fonction de corrélation P(t, t+T). 

4) Calculs effectués dans cette nartie 

Tous les calculs effectués dans cette partie sont faits dans le cas 

non résonnant~=~; << 1. Il apparaît ici un nouveau paramètre qui est 

la largeur spectrale de l'onde, laser; nous la noterons A et nous supposerons 

% << 1. Le calcul de la solution des équations de BLOCH optiques se fera donc 
w A 

sous la forme d'un développement limité de ces deux infiniment petits ~et 6 . 
A 

Les résultats seront donnés à l'ordre 0 en 6 ; par contre, ils seront valables 

même si A est supérieure à f; êeci revient à tenir compte des fluctuations de 

l'i~tensité du champ sur un temps de l'ordre de r- 1
, mais à négliger ces fluc-

-1 
tuations pendant le temps beaucoup plus court o . 

Dans le paragraphe suivant, nous étudierons l'intensité totale 

diffusée; ce calcul est simple puisque la fonction P(t) à calculer s'exprime 

comme une valeur moyenne à un temps. Nous verrons comment l'intensité diffusée, 

aussi bien élastique qu'inélastique, suit les fluctuations de l'intensité 

laser; ceci nous permettra de retrouver l'image de l'excitation percussionnelle 

du niveau le > par un processus à deux photons. 

Dans le troisième paragraphe, nous calculerons la fonction de cor­

rélation P(t, t+T); cette fonction correspond au signal de corrélations entre 

photons non filtrés. Cependant, nous verrons comment séparer dans son expres­

sion la contribution des corrélations entre photons des bandes latérales et 

des corrélations entre photons RAYLEIGH en étudiant comment ces deux t}Tes 

de corrélations suivent les fluctuations de l'intensité laser. 
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II. CALCUL DE L'INTENSITE TOTALE DIFFUSEE 

Nous allons calculer ici l'intensité élasti~ue diffusée, puis 

l'intensité inélastique; le calcul est fait dans les deux cas à l'ordre le 
. M 

plus bas poss~ble en hO . 

1) Intensité élastique 

Comme nous l'avons indiqué dans le paragraphe précédent, l'inten­

sité élastique diffusée (photons RAYLEIGH) s'écrit (formule (33)) : 

pél = s (t) s (t) = 1 s (t) 1
2 

+ + 

Nous sommes donc ramenés au calcul de s+(t). Rappelons l'équation d'évolution 

correspondante 

ds+ r 
dt = ( io- 2) s+ + id 8_(t) (Tig- Tie) (t) 

qui s'intégre en 

s + (t) J
+oo 

id dt' 8 (t-t') 
(TI - TI ) ( ( i 0 - f) g e t-t' ) e 2 t' 

0 

d8 
Nous cherchons s+(t) à l'ordre le plus bas possible en oh ; nous prendrons 

dans cette intégrale TI et TI à l'ordre le plus bas, ce qui donne : 
g e 

Tig(t) = 1, Tie(t) = 0 et donc 

s (t) = id 
+ 

·s: r 
(
+oo (iu-- )t' 

dt' ~ (t-t') e 2 
Jo 

Pour faire apparaître l'infiniment petit ~; , effectuons l'intégration par 

parties suivante : 

s+(t) = id 
r 

io - 2 
8 (t) + 

id 
r 

io - 2 

r+oo (io- .!:. >t' 
2 d j dt' e dt 8 _(t-t') 

0 
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On constate qu'en itérant ce type d'intégration par p~rties, on 

fait appara!tre des puissances de plus en plus grandes de 1 
iô - I: si l'on 

2 

arrête le développement à l'ordre 2 en 

s+(t) = id 
iÔ - r. & (t) 

2 

id 

(io - f) 2 

1 

io - r 
2 

dfn 

dt 

, on trouv'i! : 

(t) 

. ~ d& ~ dfn A Le premier de ces termes est proport~onnel a 8 1 le second a 'f"" • 6 
On voit ainsi appara!tre les deux infiniment petits signalés plus haut. 

L'intensité diffusée s'obtient en prenant le carré du module de s 
+ 

pél(t) 
2 

= _d_ I(t) + 
ë2 

d2 

ë4 

dfn 

dt 

12 
1 

(36) 

où on a posé I(t) = l&_(t) 17. = fn_(t) fn+(t) ( I(t) est proportionnelle à 

l'intensité du faisceau laser). Le deuxième terme est d'ordr'i! 2 en~: nous 

le négligerons donc ici. Le résultat final est par conséque·nt : 

Pél (t) = . ~~ I(t) (37) 

On constate donc qu'à l'ordre deux en ~~ , la probabilité de détection d'un 

photon RAYLEIGH suit instantanément l'évolution de l'intensité laser. Ceci 

vient confirmer l'image que nous avions donnée au chapitre I de l'émission 
wl 

des photons RAYLEIGH: à l'ordre le plus bas (ordre 2 en € =~),cette 

émission se fait suivant le processus rappelé sur la figure 66, dont la 

durée de l'ordre de ë- 1 
est très brève devant le temps caractéristique des 

fluctuations de l'intensité laser. La probabilité de détecter un photon 

RAYLEIGH à un instant donné ne dépend donc que de l'intensité laser à cet 

instant. 
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-93-

FIGURE 66 : Diffusion instantanée 
d'un photon RAYLEIGH. 

Nous avons donné au premier paragraphe (équation 35) l'équation 

vérifiée par P. (t), probabilité par unité de temps de détecter un photon 
~n 

autre que RAYLEIGH : 

~P. <t> = -r P. <t> + 2id ( lh Ct> s <t> - lh Ct> s <t> ) 1r <t> 
dt ~n ~n - - + + e 

La résolution de cette équation nécessite la connaissance de s_(t), s+(t) 

et 7Te(t) à l'ordre le plus bas possible en ~: ; s+ et s_ (conjugué de 

s ) ont été calculés au paragraphe précédent. Calculons ici 7T (t) dont 
+ e 

l'équation d'évolution est : 

d7T 
e 

dt 
= -r 1r <t> + id (lh <t> s <t> - lh <t> s <t>) 

e - - + + 

Si l'on remplaces (t) et s (t) par leur expression (formule 36), on trouve + . 
l'équation suivante : 

( ~+ 
dt 

r ) 1r <t> = 
e 

d2 

a2 
. ( d -+ 

dt 
r) ICt> 



qui s'intègre en 

1T (t) = 
e 

d2 

82 
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I (t) 
~) 

Nous pouvons alors calculer P. (t); l'équation d'évolution de cette fonction 
~n . 

s'écrit en utilisant les valeurs trouvées pour s (t), s (t) et TI (t) : 
+ - e 

( ~ + r ) P. <t> = 
dt ~n 

d4 

84 
( ~+ 

dt 
2r) r 2(t) 

ce qui peut se mettre sous la forme 

( ~+ 
dt 

r ) r_Pin(t) 
d4 

84 
r 2 

(t) J = 

Cette dernière équation s'intègre en 

d4 

84 

d4 d4 f\, 

p. (t) = -- r 2 (t) + -- r2 (t) 
~n 84 84 

où on a posé 
r+oo f\, -ft 

r 2 (t) = J r2(t-t) e r dt 
0 

r r 2 <t> 

Sous cette forme, on constate que la diffusion inélastique â l'ordre 4 en 

~~ , qui, rappelons-le, correspond aux bandes latérales, est composée en 

parts égales : 

• de photons dont la probabilité de détection suit instantanément 

les fluctuations de l'intensité laser, correspondant au terme 

d4 
- r 2 (t) • 84 1 

(38) 

• de photons dont la probabilité de détection dénend de l'intensité 

laser aux instants antérieurs, la "mémoire" de ce orocessus étant 
-1 

de l'ordre de r ces photons correspondent au terme 
d4 'V 

- r 2 <t>. 
84 

---------------------------------------------------------------------------
~) Ce résultat était prévisible;( on sait en effet qu'à l'ordre deux en dQj8h, 

l'intensité totale diffusée proportionnelle à ne(t)) est égale à 
1 1 intensité élastique Pél (t) ,· c'est pourquoi on trouve à cet ordre 

d2 
ne(t) = Pé1 (tJ = ~ I(t) 

A l'ordre 4 par contre, la différence entre TCe(t} (intensité totale à 
l'ordre 4) et Pél(t) (correction d'ordre 4 à la raie RAYLEIGH) correspond 
précisément à 1 'intensité Pin(t) émise dans les bandes latérales et que 
nous désirons calculer. 
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Il est alors facile de rattacher ces résultats à l'image proposée 

au premier chapitre pour expliquer l'émission de photons dans les. bandes laté­

rales : le premier type de photons, "suivant" instantanément les fluctuations 

laser, correspond aux. photons 2WL - w
0 

émis dans le processus d'excitation 

multiphotonique représenté sur la figure 67-a. La probabilité de détection 

d'unphoton 2wL- w
0 

à un instant donné ne dépend que de l'intensité laser 

à cet instant. Elle est proportionnelle au carré de cette intensité puisqu' 

elle fait intervenir deux photons laser. Le deuxième type de photons, dont la 
'\, 

probabilité de détection dépend de r 2 (t) correspond aux photons w
0

; montrons 

que l'image de la désexcitation, indiquée sur la figure 67-b, permet d'inter-

p réter cette dépendance : l'émission d'un photon w à l'instant t ne peut se 
. 0 

faire qu'à la condition qu'ai eu lieu, à un instant antérieur t-T , une exci-

tation multiphotonique comme celle représentée sur la figure 67-b: la proba­

bilité qu'ait eu lieu une telle excitation entre les instants t-T et t-T+dt 
4 . 

d 
est, d'après ce qui précède, 64 r 2 (t-T) dT; la probabilité que l'' atome soit 

encore dans l'état le >à l'instant tet qu'il se désexcite entre les instants 

• ( d4 ) ( -fT tet t+dt vaut alors 4 r 2 (t-T)dT e fdt ). Si l'on somme sur les ins-o 
tants T auxquels a pu se produire l'excitation multiphotonique, on retrouve 

bien pour la probabilité par unité de temps d'émission d'un photon w
0 

4 '\, 
9_ r2(t). 
a4 

Le résultat du calcul de la probabilité de détection d'un photon 

par la méthode des équations de BLOCH vient donc parfaitement confirmer les 

images proposées au premier chapitre pour interpréter le spectre de fluores­

cence. Nous allons voir maintenant que cette méthode permet également de cal­

culer les signaux de corrélations, et que les résultats sont là aussi en 

accord avec les prévisions précédentes. 



le > 

lg > 

FIGURE 67-a: Emission d'un photon 2wL- w0 faisant intervenir l'intensité 

laser à l'instant d'émission. 

1 e > 

1 g > 

FIGURE 67-b : Emission d'un photon w résultant d'une excitation 
0 

multiphotonique à un instant antérieur. 
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~II. CALCUL DE LA FONCTION DE CORRELATION DE PHOTONS P(t, t+T) 

1} Principe du calcul 

Nous avons vu que la fonction de corrélation P(t, t+T) s'écrit en 

fonction des observables atomiques : 

P(t, t+T) < S+(t) E(t+T) S (t) > 

Cette fonction ne peut pas se calculer directement à partir des équations de 

BLOCH optiques; mais le théor~me de régression permet d'écrire, en utilisant 

l'équation (28-d); pour T > 0: 

d 
dT P(t, t+T} = -f P(t,t+T) + id (& (t+T) < S (t) S (t+T) S (t) > 

- + 

-1 (t+T) < S (t) S (t+T) S (t) > ) 
+ + + -

Posons, pour simplifier les notations : 

r 
C (t,t+T} = < S (t) S (t+T) s (t) > + + + 

C_(t,t+T) = < S+(t) s (t+T) s (t) > (39) 

i CE(t,t+T} = < S+(t} E(t+T) s_(t) > = P(t,t+T} 

l C (t,t+T} = < S (t) G(t+T} s (t) > 
G + 

L'équation précédente devient : 

d 
dT CE(t,t+T) = -feE (t,t+T) +id~~ (t+T) C (t,t+T)-& (t+T) C (t,t+T)l 

L- - + + IJ (40) 

Cette équation est formellement la même que celle vérifiée par Tie(t) (équation 

(28-d}}, en remplaçant s+(t} et s_(t) par C+(t,t+T) et c_(t+T}. Ce résultat 

est encore vrai pour l'évolution, pour T positif, des trois autres fonctions 

CG(t,t+T), C+(t,t+T) etc (t,t+T}. Les conditions initiales pour T = 0 sont 

les suivantes : 
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CE(t,t+O) = < S+(t) E(t) S_(t) > = 0 

c (t,t+O) = < S (t) s (t) s (t) > = 0 
+ + + 

c (t,t+O) = < s (t) s (t) s (t) > = 0 
- + - -

C (t,t+O) = < S (t) G(t) S (t) > = < (le ><el> (t) > = 1T (t) 
G + - e 

Le calcul de P(t,t+T) = CE(t,t+T) va maintenant se faire suivant le même 

principe que le calcul de ne(t), fait au paragraphe précédent : on calcule 

d'abord à l'ordre le plus bas C (t,t+T) et C (t,t+T); on reporte les valeurs + - . 
trouvées dans l'équation d'évolution de CE(t,t+T) et on intègre cette équation. 

2) Calcul effectif de P(t,t+T) 

L'équation d'évolution de C (t,t+T) oour T oositif est analogue à + ~ -
l'équation (28-a) : 

~ C (t,t+T) = ( io - -2f ) C (t,t+T) + id 8, (t+T) ( CG(t,t+T) - CE (t,t+T) ) 
dT + + -

C+(t,t) est nul, cette équation s'intègre donc en : 

C (t,t+T)=id 
+ 

(
T (iê- L ) T' 

dT 1 8, (t+T-T 1 ) (c (t,t+T) - C (t,t+T)) e 2 
J - G E 

0 

Nous voulons calculer C (t,t+T) 
+ 

donc CG(t,t+T) et CE(t,t+T) par 

à l'ordre le plus bas en~~ , nous remplaçons 

leur valeur pour T = 0 qui est respectivement 

TI (t) et O. Donc 
e 

C (t,t+T) 
+ 

id 7T (t) 
e 

(
T (iê- r. ) T 1 

dT' 8, (t+T-T 1
) e 2 

Jo 

L'intégrale qui figure dans cette expression se calcule comme au premier para­

graphe en faisant une intégration par parties. L'unique différence avec le 

calcul précédent est la valeur de la borne supérieure qui est T et non plus + oo • 

C (t,t+T) 
+ 

= i 7T (t) ,-_ d 
e -L ië- L 

2 

( 8, (t+T) 
<io- L > T 

8, (t) e 2 ) 

( 

d r d- e, <t d <. ~ r - d ( d ~u- - )2 t - +T) - _ 8, ~u- -) T 2 dt _(t).e 2 l] 
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Comme dans 1 'expression de S+ (t), on peut chercher quel est 

l'ordre des infiniment petits~ et~ dans cette expression : 'Ife (t) est égal 

d2 2 
à -+ ; le premier terme du crochet est d'ordre 

ô 
d& A 

second est d'ordre 1 en Oh et d'ordre 1 en 8 . 

d& A 1 en Oiï et 0 en 0 . , le 

Reportons maintenant la valeur de C (t,t+T) ainsi que celle de 
+ 

C_(t,t+T) dans l'équation (40) décrivant l'évolution de P(t,t+T) = CE(t,t+T) 

d 
dT CE(t,t+T) 

d 2 d = -f C (t,t+T) + -
2 

TI (t) (- I(t+T) + f I(t+T) ) 
E •Ô e dt 

+ d2'1T (t) 
e 

1 (iô- 1h . (-iô- r )T] 

L. 1 
f &+(t+T)&_(t) e 

2
' -. 

1 
f &_(t+T)&+(t) e 

2 

~ô- - ~Ô+ -
2 2 

d2 r- d (iô- r)T . 
- -

2 
'TT (t) L& (t+T) - & (t) e 

2 
+ & 

ô e + dt -

d 
(t+T) - & (t) 

dt + 

Cette équation est de la forme 

( =T + f ) CE(t,t+T) = f(t,t+T) 

et s 'intègre en 

(T 

CE(t,t+T) = J dT' f(t,t+T-T') 
0 

-fT 1 

e 

f 
( -iÔ- 2)T -~ 
e 1 

f(t,t+T) se décompose en trois parties correspondant aux trois lignes de 

l'expression (41). 

II dT' f(t,t+T-T') 
0 

La contribution de la première ligne à l'intégrale 

-fT' 
e est 

d 4 d 4 -fT 
- I(t) I(t+T) -- I 2 (t) e 
ô4 ô4 

d2 -fT ) 
- 2 'TT (t) ( I (t+T) - I (t) e ou encore 
ô e 

La contribution de la deuxième ligne est de-même 

(41) 
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( & (t+T) ta (t) eiOT + & (t+T) & (t) e-iOT ) 
+ - - + 

La contribution de la troisième ligne est nulle à l'ordre 0 en À/o • Finalement 

la valeur de CE(t,t+T) = P(t,t+T) est 

rr 
4 - --

d 1 - f't 2 2 ( iÔT -iÔT);-j P(t,t+T) = 4 I(t)I(t+T)+e I (t)-e I(t) &+(t+T)&_(t)e +&_(t+T)&+(t)e ~ 
0 -

(42) 
~ 

3) Discussion ohysique 

Sous cette forme, ~ous allons voir que nous ~ouvons rètrouver toutes 

les images physiques suggérées dans le premier chapitre pour interpréter les 

corrélations temporelles entre photons de fluorescence. P(t,t+T) se décompose 

en effet en trois termes 

• un premier terme d~ I(t) I(t+T) : ce terme, qùi ~st indépendant 
0 

de T si l'intensité est stationnaire, décrit les corrélations entre 

deux photons RAYLEIGH; en effet, la probabilité par uni té de temps 

de détecter un photon RAYLEIGH à un instant t est sim~lement 
0 ·-

d 2

2 
I(t ) • Par conséquent, la probabilité de détecter un premier 

0 0 -

photon RAYLEIGH entre les instants t et t+dt et un deuxième photon 

RAYLEIGH entre les instants t+T et t+T+dT est : 

d2 d2 
(- I(t) dt) x (-- I(t+T) dT ) . On retrouve alors le premier 

o2 o2 
terme de P(t,t+T). 

• un deuxième terme d'* I 2 (t) e-fT : montrons que ce terme décrit les 
ô'* 

corrélations temporelles entre les photons émis dans les bandes la-

térales du triplet. A cet ordr.e de calcul, une corrélation entre 

photons des bandes latérales ne peut se faire que dans un ordre 

bien précis : le photon 2WL - w
0 

doit être émis avant le photon w
0

• 

Pour qu'il y ait émission d'un premier photon entre les instants 

t et t+dt, il fa:Ut donc qu'il y ait pendant cette durée le proces­

sus d'excitation multiphotonique représenté sur la figure 67-a de 

la page 95 : la probabilité que ce processus se produise est, 
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d'après le premier 

processus; l'atome 

. d4 
paragra~he, 64 I

2
(t) dt. Immédiatement après ce 

est dans l'état 1 e > • La probabilité pour qu' i 1 

y soit encore à l'instant t+T et pour qu'il se désexcite (en émet­

tant le deuxième photon, de fréquence w
0

) entre les instants t+T 
-fT 

et t+T+dT est donnée par.e dT. On retrouve alors la valeur du 

deuxième terme de P(t,t+T). 

• un troisième terme d
4 

I (t) [~ (t+T) 
ô4 + 

~ (t) eiÔT + ~.(t) ~ (t+T) e-iÔTJ-; 
+ -

ce dernier terme ne peut pas s'interpréter simplement avec un seul 

diagramme. Il est dû aux interférences entre les contributions des 

diagrammes de diffusion RAYLEIGH et les contributions des diagrammes 

de diffusion de photons des bandes latérales (cf. remarque p. 18). 

Il vient annuler P(t,t+T) à l'instant T = 0, ce qui représente le 

phénomène de dégroupement. Ce terme est modulé à une fréquence ô, 

comme nous l'avions prévu par la méthode de l'atome habillé à la 

page 30. 

En conclusion de cette partie, nous pouvons maintenant reprendre 

quantitativement la remarque de la page 17 : tant que la largeur spectrale~ 

du laser reste petite devant le désaccord ô, le signal de corrélations tem­

porelles entre les bandes latérales n'est pas modifié; il n'est donc pas 

nécessaire d'utiliser un laser monomode. En fait, à intensité moyenne égale, 

il est même avantageux d'utiliser un laser multimode puisque le signal de 

corrélation cherché est, si on moyenne sur le temps t, proportionnel à la 

valeur moyenne du carré de l'intensité I 2 (t) qui est supérieure au carré de 

la valeur moyenne I(t) 2 . 
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CONCLUSION --------------------

Nous avons présenté dans ce travail un nouveau type de signal ob-

servable sur la lumière de fluorescence de résonance : le signal de corréla­

tions temporelles entre photons émis dans les bandes latérales du triplet de 

fluorescence. Ce signal constitue une analyse mixte de la lumière de fluores-

cence puisqu'il concerne à la fois ses caractéristiques spectrales et tempo­

relles. 

Nous avons décrit la mise en évidence de ce signal dans le cas non 

résonnant; les principales conclusions auxquelles nous sommes arrivés sont les 

suivantes ( 37 ) 

• il existe une corrélation entre les photons émis dans les deux 

bandes latérales, cette corrélation se traduisant par un groupement. 

• deux photons des bandes latérales corrélés sont émis dâfis un ordre 

Précis : le photon 2w - w est émis avant le nhoton w . 
L o - o 

Notons que la mise en évidence de ce signal de corrélation consti­

tue en particulier une observation indirecte des bandes latérales dans des 

conditions où l'observation directe à partir du spectre de fluorescence est 

difficilement possible, du fait du désaccord important entre la fréquence ato­

mique et la fréquence du laser. 

Nous avons également présenté plusieurs approches théoriques de 

cet effet. Le calcul perturbatif du champ diffusé par l'atome et la méthode 

utilisant les équations de BLOCH nous ont permis d'interpréter l'effet mis en 

évidence expérimentalement en le décomposant en deux parties : il se produit 

d'abord une excitation multiphotonique qui porte l'atome de l'état jg > dans 

l'état le >avec émission d'un photon 2wL - w
0 

; puis l'atome se désexcite 

en émettant un photon w . Soulignons ce résultat inhabituel : la détection du 
0 

premier photon 2w - w constitue la signature d'un saut quantiaue de l'atome 
L o -

de l'état fondamental vers l'état excité. Nous avons également noté comment 

tirer éventuellement profit de la durée très brève du processus d'excitation. 
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La troisième approche théorique présentée est la méthode de l'atome 

habillé; nous avons remarqué comment les résultats précédents viennent donner 

une confirmation directe de l'image de la cascade radiative de l'atome habillé 

descendant le long de son diagramme d'énergie. 

On peut envisager plusieurs prolongements possibles à ce travail, 

qui décrit la mise en évidence d'un ordre temporel entre photons émis dans un 

processus non linéaire; il serait intéressant de rechercher systématiquement 

l'existence éventuelle d'un tel ordre dans d'autres types de processus étudiés 

en optique non linéaire. 

On pourrait également chercher à rendre compte théoriq:uement de cet 

effet avec des méthodes semi-classiques qui traiteraient classiquement non 

seulement le champ laser, mais aussi le champ des modes initialement vides. 

En fait, nous avons cherché, sans y parvenir, à rendre compte de l'ordre 

temporel observé expérimentalement au moyen d'un tel t.raitement semi-classique; 

il serait intéressant de démontrer qu'un tel traitement ne 9eut conduire qu'à 

des conclusions erronées : l'exnérience décrite ici constituerait ainsi un . ~ 

autre test du caractère quantique du champ électromagnétique, comme c'est le 

cas pour l'expérience de dégroupement. 
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APPENDICE 1 ----------------------

FOCALISATION DU FAISCEAU LASER SUR LE JFT ATOMIQUE 

I. EXPRESSION DU CHAMP ELECTROMAGNETIQUE FOCALISE 

Considérons un faisceau laser de longueur d'onde ÀL se propageant 

le long de l'axe Oz et focalisé au point o. L'onde laser est supposée être 

dans le mode TEM 00. On sait ·que le module du champ électrique en un point M 

de coordonnées cylindriques par rapport à Oz (p 1 8 1 z) peut se mettre sous 

la forme ( 3 6 ) : 

~(r 1 z) 

avèc 

w (z) w 
0 

R 
0 

( 1 

wo 

w(z) 

r2 
- w2 (z) 

e 

2 1/ 
+ _z-) /2 

z 2 
R 

et z 
R 

'ITW 2 
0 

À 
L 

w est appelé "waist" du faisceau : il caractérise la. focalisation de ce 
0 

faisceau. ~ s'exprime à partir de la puissance incidente P en écrivant que 
0 

cette puissance est égale au flux du vecteur de POYNTING à travers un olan 

z = constante; en prenant le plan z = 0 1 on obtient : 

p 
TI w 2 E: c 

0 0 

4 
~ 2 

0 

II. CALCUL DU COEFFICIENT EAU POINT 0 : E:(O) 

En un point M de coordonnées (r 1 8 1 z) 1 le coefficient E (~~) vaut 

E (M) d R(r 1 z) 2no 

Au point 0 1 on a donc 

E(O) = ~ 
0 



~ 
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ce qui s'exprime encore à l'aide de la puissance P et du waist w .. 0 

E (0) 
d r 4P 

l TI w; E
0 

c 

)% 
J 2oh 

Avec les valeurs numériques ~reposées au chapitre II 

-29 
d = 2,9.10 c.m p 2 w 

E (0) vaut E(O) = 2.10-z 

0 
2TI 

4000 GHz w 
0 

8 lJm 

Une telle valeur est compatible avec le traitement perturbatif du chapitre I. 

Or, c'est au point 0 que le coefficient E est le plus élevé; on en déduit donc 

la validité du traitement perturbatif du chapitre I pour tous les atomes inter­

agissant avec le faisceau laser. 

III. CALCUL DU NOMBRE TOTAL DE PHOTONS DE FLUORESCENCE EMIS 

Les atomes sont supposés répartis uniformément (avec une densité D) 

entre deux plans d'abscisse z =-~et z = ~ (fig. 68). Une telle répartition 

peut représenter le jet atomique; elle peut aussi représenter la partie du 

jet atomique vue, cette partie étant limitée par la taille de la fente d'entrée 

du monochromateur • 

• • • • 
• • 

• • 
• • • faisceau FIGURE 68 : Représentation de la 

zone d'interaction laser-jet atomique. 
• 

1 • • 
z=i..-A • 

• • 
t 

• • • 
• 

• • 
• • • • 

• 
• • • • 

• • 
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Calculons maintenant le nombre de photons RAYLEIGH NR et le nombre de paires 

de photons des bandes latérales NBL émis par unité de temps. 

1) Photons RAYLEIGH 

Un atome situé au point M de coordonnées (r, 8, z) émet par unité 

de temps rs2 (r, z) photons RAYLEIGH. On somme sur tous les atomes et on a 

alors : 

N = J J J r dr d8 dz. D. fs 2 (r, z) 
R lzk Q, 

' w 
en remplaçant E(r, z) par s(O) --0

-- e 
w (z) 

= r. 

r2 

w(z)2 

d2 

on trouve 

. P.~ NR = (Dn w 2 ~> rs2 co> 
0 

E 
0 

c h 2 cS2 

N croit proportionnellement à la longueur ~ et est indépendant de la focalisation. R -

2) Photons des bandes latérales 

Par un raisonnement identique au précédent, on trouve que le nombre 

de paires de photons des bandes latérales émis par unité de temps vaut : 

NBL =JJJr.dr d8 dz. D. fs 4 (r, z) 

1 z 1 ~ ~ 

ce qui vaut encore 

N 
BL 

D ( 
l 

:!!._ w 2 
2 0 

z Arctg 
R 

( L) t 
ZR ) 

rs 4 (0) 

Nous constatons que quand ~ augmente, NBL tend vers une limite finie qui 

vaut 
Tiz 

( 2 R ) 4 D. Tiw
0 

• --
4

- • fE (0) 
co 

NBL . 

(43) 
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Remarquons également que NBL peut se réécrire en fonction de la puissance 

incidente P, en remplaçant €>(0) pa~ 

d 
2Ôh 

On trouve alors 

( 4P )% 
7T w 2 t:: 

0 0 
c 

d2 2 1 2 ~ 2 CQ Q, 
N L = f . ( ) • ll . P • Arctg ( - ) = - NBL. Arctg ( - ) 

B e: cf12ô2 L ZR 7T . . ZR 
0 

Dans cette expression, on con~tate que NBL ne dépend de t et de la focalisa~ 

tion que par 1 1 intermé4iaire de Arctg ( L) . 
ZR 

3) Conclusion 

Dans la pratiq~e, t est imposé par la ta~lle de la fente d'entrée 

du monochromateur; on trouve 2t = 1,5 mm. On doit alors choisir zR en consé­

quence : pour détecter le plus poss~ble de photons des bandes latérales, 

nous aurons intérêt à cho~sir zR suff~sammen~ pe~~t pour que NBL soit voisin 

de N;L; ceci est à peu prês.réalisé dês que zR est inférieur ou égal à~. 

Le nombre de photons RA~IGH êJ!Ü.s est indépendant de la focali­

sation; il est proportionnel à P et à t. Nous avons choisi exl;)érimentalement 
Q, 

zR = 2 ; on peut alors définir "un volume équivalent" qui contiendrait des 

atomes "voyant" tous le coefficient e:(O) et ayant la même contribution au 

signal de corrélation; ce volume vaut, d'après la formule (43) : 

v = _.!_ w 2 z Arctg 2 o R .. (.L) ·-
z~ 

! w 2 z 
2 o R 

~ 
Si. w

0 
= 8 lJlll et ÀL = 0, 458 l-!m, on trouve z~ = 0,4 mm (et donc zR ~ 2 ) et 

v= 4,5 104 <um> 3• 

~ 
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APPENDICE 2 ----------------------

LE FILTRAGE LINÉAIRE 

Un filtre linéaire est un appareil qui, à un signal d'entrée xE{t) 

fait correspondre un signal de sortie x
5

{t) vérifiant les propriétés sui-

van tes { 3 l) : 

e x
5

{t) dépend linéairement de xE(t) 

• les propriétés du filtre ne varient pas au cours du temps 

' o le filtrage respecte la causalité. 

Avec ces trois propriétés, on peut préciser la forme de x
5

{t) 

connaissant xE(t) : 

rt 
xs (t) j dt' R(t-t') xE(t') 

-00 

R{T) est une fonction caractéristique du filtre; elle est appelée réponse 

percussionnelle puisque x
5

(t) est égal à R(t) si xE{t) est une "fonction" de 

DIRAC o (t). 

Dans l'espace des fréquences, la relation entre xE(W) et x
5

{w) 

(transformées de FOURIER de x (t) et x {tl) s'écrit : 
' E S 

x
5

(w) G (w) xE (w) 

G(W) est la transformée de FOURIER de R(t); on l'appelle le gain complexe 

du filtre. 

On peut réaliser un filtrage linéaire sélectif en fréquence en 

prenant une fonction G(W) centrée sur une fréquence 0u et de largeur 6V 
0 

(figure 69) • 
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(G(W) ~2 

FIGURE 69 : "Gain complexe" d'un 
filtre en fréquence. 

1 < t >zr "'w 
0 

Quand on place de tels filtres devant les détecteurs, on doit rem­

placer dans l'expression des signaux de détection les opérateurs de champ 
-+ -+ -+ -+ 

électrique E (r 1 t) par les opérateurs de champ filtrés E. (r, t) :· 
. ~ 

f. <1~ t> = Jt dt' a. <t-t'> ic1, t'> 
~ ~ 

-oo 

ce qui s'écrit encore, en prenant le développement en modes du champ électro­

magnétique : 

-+ -+ 
E. (r,t) 
~ 

t"' -+ -iwt -+* t iwt ) 
= i~ &(w) Gi (W) ( E ~te - E ~te 

itl 

Ainsi, si on étudie les corrélations temporelles entre photons 

détectés en 1 et en i derrière deUx filtres F et F et deux polariseurs 
A B A B 

P et P 1 le signal de corrélation s'écrit : 
A B 

< wl ( f <-> <i ,t> .t ) ( f <-> <1 ,t+T> .t) (Ê<+> <r ,t+T> .t) (f<+>·<i ,t> .t) lw> 
A A A B B B B B B A A A 

Les filtres utilisés dans ce travail sont supposés avoir une lar­

geur ~V petite devant o et grande devant f; le filtre FA est centré sur la 

fréquence 2w - w , le filtre FB sur la fréquence w • 
L o o 
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