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Chapitre 1

Introduction g@ngrale

Optique non lingaire rsonante

Exciter un systgme atomique en rgsonance permet de bgn® cier d'une rgponse non
lingaire importante avec des intensitgs relativement faibles. L'absorption du faisceau est
la contre partie p cette forte non-lingaritg : plus on s'approche de la rgésonance plus I'e®et
non lingaire est fort et plus le faisceau est absorb®. Des ®tudes thgoriques et expgrimentales
ont cependant permis de dgmontrer gu'il est possible de s'a®ranchir de cette absorption
en utilisant une excitation optique coh®rente [1]. La forte rgponse non lingaire obtenue et
I'absence d'absorption peuvent alors &tre mises p pro t pour dgvelopper des e®ets g faible
intensitg pour le traitement de l'information classique et aller au delp avec des faisceaux
d'intensit® de plus en plus faible, contenant un nombre rgduit de photons, pour le traitement
de linformation quantique [2]. De plus, le couplage lumigre{matigre permet de stocker
I'Btat de la lumigre dans un ®§tat de la matigre, ouvrant une nouvelle voie pour stocker
I'information optique classique et aussi pour mgmoriser un §tat quantique.

Les oscillations coh®&rentes de population (abbrgvig CPO, de I'anglais Coherent Popula-
tion Oscillation) et la transparence induite ®lectromagn®&tiquement (EIT, Electromagneti-
cally Induced Transparency) sont deux e®ets non-lingaires emblgmatiques dans ce contexte.
Bien que leur principe soit fondamentalement di®grent, ils prgsentent un trait commun :
tous les deux permettent de crger une fenétre de transparence autour du maximum de
I'absorption.

Les oscillations cohgrentes de population ont §t§ utilises comme m$thode de spectro-
scopie dans les annges 70-80 pour mesurer les temps de vie des populations [3, 4]. En exci-
tant une transition atomique avec deux faisceaux cohgrents et de frgquence assez proche, la
population d'un ensemble atomique g deux niveaux se met p osciller p la frgquence du bat-
tement et en phase avec celui{ci. Il en rgsulte une ne fenétre de transparence p l'int§rieur
de la largeur homoggne, aussi ne que la largeur naturelle, limite ultime de la transition
atomique. Cette transparence est associge p une forte dispersion et p une diminution de la
vitesse de propagation des faisceaux rgsonants. Des vitesses extrémement lentes ont ainsi
pu eétre dgmontrges dans les milieux les plus divers[5, 6]. Ce ph&nomgne ®tant lig¢ g la dy-
namique des populations il est insensible aux processus dgphasants et peut avoir lieu méme
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a temp®rature ambiante. Cette propri®t® est intBressante pour les applications de mgmoire
tampon dans les systgmes de communication brg ou pour les applications de retard en
temps rgel de signaux radio-fréquence.

La transparence induite ®lectromagn®tiquement est obtenue dans un systgme R trois
niveaux et est particuligrement excace dans les systgmes form$§s de deux niveaux fonda-
mentaux j1li et j2i et d'un §tat excitgj3i [1, 7]. Un tel systgme est appel§ systgme en o.
Lorsqu'il est excitg de manigre cohgrente sur chacun de ses deux pteksj 3i (sonde) et
j2i 1'j 3i (couplage), son absorption peut etre nulle alors que les deux faisceaux sont en
résonance. La transparence induite est un phgnomgne d'interfrence quantique qui annule
la susceptibilitg lingaire de la sonde mais pas la susceptibilité non{lingaire. A la di®®rence
des oscillations cohgrentes de population cet e®et est trgs sensible aux processus dgphasants
les coh®rences optiques. Les applications sont nombreuses et peuvent étre regroup®es en
deux \branches", mgmoires d'un cotg et e®ets non lingaires de l'autre.

1. La transparence induite §lectromagn$§tiquement crge une fenétre de transparence qui
peut étre totale dans le pro I d'absorption, on peut donc bgn® cier de la forte dispersion
qui lui est associge et ralentir fortement la propagation de la lumigre p rgésonance. L'exalta-
tion de la dispersion de l'indice de rgfraction autour de la fenétre de transparence induite
a ®t® observg dgs 1996 dans une vapeur de rubidium [8], ouvrant la voie aux premigres
expkriences de lumigre \ultra{lente” dans un condensat de sodium [9] en 1999. Notons que
ce ralentissement dgpend de lintensit® du faisceau de couplage qui excite le systeme en
a, |l est ainsi possible de ralentir la lumigre jusqu'p l'arréter et de transfgrer I'excitation
optique dans un ®tat cohgrent d'un ensemble macroscopique de systgmes p deux niveaux,
superposition des deux niveaux fondamentaux. En allumant de nouveau le champ de cou-
plage, le faisceau sonde est restaurg, avec les mémes caractgristiques que le champ stock®
[10]. Des m®gmoires basges sur ce principe ont §t® dgmontrges sous plusieurs forme : avec
un champ pompe stationnaire [11] ou avec des photons uniques [12, 13].

2. La possibilitg de bgn® cier de non{lingaritgs fortes lifes p la rEsonance sans pour
autant patir de I'absorption constitue un atout pour bon nombre d'applications. En e®et,
si des interfrences destructives annulent la susceptibilit linBa®&), des interffrences
constructives peuvent avoir lieu pour les susceptibilitgs d'ordre sup®rieur et permettent
ainsi d'envisager des e®ets non lingaires \g&ants"[7, 14, 15]. Parmi les e®ets qui peuvent
étre exaltgs citons l'indice non lingaire du troisigme ordre, I'e®et Kerr optique ggant, predit
par Schmidtet al. [14] qui peut &tre mis p pro t pour rgaliser de grands dgphasages p faible
intensitg [16].

Ces deux types d'applications sont particuligrement intgressants dans le cadre de ['in-
formation quantique. Que l'information soit portge par un champ coh®rent, par un champ
comprim® ou par la polarisation d'un photon, ne pas avoir d'absorption est crucial pour
ne pas d®truire cette information.

Vers la matigre condens§e

La transposition des proprigtgs des milieux dilugs p la matigre condensge est une §tape
essentielle pour favoriser les applications. Les cristaux dopgs aux ions de terre rare sont
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des mat®riaux de choix parce que les terre rares sont connues pour prgsenter certaines
proprigt®s optiques proches des milieux dilugs. lls ont de plus l'avantage des cristaux : la
densitg atomique peut etre importante et les ions, pigg®s dans la matrice cristalline, sont
“g®s spatialement, contrairement aux vapeurs atomiques.

Les oscillations cohgrentes de population ont §t% dgmontrges dans la matigre condensge
pour les premigre fois dans les annges 1980 dans un cristal dop® aux ions samarium en
1980 [17] puis dans le ruby [18]. Mais ce sont les dgmonstrations de lumigre ralentie en
2003 dans le ruby [6], puis l'alexandrite [5] qui ont suscitg un rgel engouement pour cet
e®et. Depuis, des rgsultats expgrimentaux ont §t§ obtenus dans les systgmes les plus varigs,
des puits quantiques semi{conducteur [19, 20] jusqu'aux protgines de bactgries [21].

Depuis la dgmonstration de la transparence induite en 1997 [22] dans un cristal £5YOs
dop®s aux ions prasgodyme, ce systeme est §tudi® par plusieurs gquipe notament p Cam-
berra en Australie et p Lund en Sugde. Le ralentissement de la lumigre p 45 m/s et le stock-
age d'impulsion laser ont §t® dgmontrgs [23]. Le stockage a ®t§ particulgrement am®liorg
en utilisant des s®quences d'impulsions radiofrquence pour maintenir la cohgrence entre
les Btats fondamentaux pendant plus de 1 s [24]. La dixcult® du travail aves les ionsPr
est la longueur d'onde de 609 nm, qui ngcessite l'utilisation de laser g colorant. D'autres
dgmonstrations de la transparence induite §lectromagn®tiguement ont §t® obtenues dans
la matigre condens®e notament dans les centres NV du diamant [25] et les puits quantiques
[26].

Parmi les terres rares, les ions erbium ont particuligrement attirg notre attention pour
leur rgsonance p 1.5m. A cette longueur d'onde les pertes des bres optiques en silice
utilisges en tglfcommmunications sont minimales et les sources de lasers commerciales de
faible largeur spectrale sont disponibles.

Une cl§ pour 'obtention des e®ets non lingaires cohgrents du type EIT est |'existence
de systgmes p trois niveaux dans lesquels les coh§rences sont importantes. L'utilisation
de la structure hyper ne de l'ion erbium constitue une option prometteuse. Nous avons
donc travaillg avec l'isotope 167 de l'erbium, le seul ayant un spin nuclgaire non huk
7=2 et une structure hyper ne rgsultant de l'interaction entre ce spin nucl®aire et le spin
®lectronique.

Ce travail de thgse s'est concentrg sur un cristal d>%i0s dop® aux ions erbium triple-
ment ionis§s®’Er3*. La matrice de Y,SiOs a §t® choisie car les spins nuclgaires de ses
®l®ments sont soit nuls soit trgs faibles. Cela limite les interactions entre les ions erbium et
le cristal, réduisant d'autant les processus dgphasants et permettant p la largeur homoggne
des transitions optiques de se rapprocher de la limite de la largeur naturelle comme c'est
le cas pour les systgmes dilugs. Avant ce travail de thgse, les cristaux,&0s dop®s
pa l'erbium 167 n'avaient fait I'objet d'aucune publication. Le travail exp®rimental sur
167Er3* 1Y,Si0Os a dgbut® au sein du group®hotoniq avec ce travail de thgse. Dans
ce cristal, nous avons identi §s plusieurs systgmes @ trois niveaux dont les deux niveaux
fondamentaux sont s&pargs de quelques dizaines p quelques centaines de MHz. De tels
dgcalages en frgquence permettent de ggn®rer les faisceaux cohgrents ngcessaires p partir
d'un seul laser par des mgthodes de modulation, et d'§viter le recours p plusieurs sources
asservies.
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Organisation du manuscrit

Alors méme que les proprigtks de l'erbium semblent parfaitement connues tant il est
utilis® p actuellement, les d®tails de sa structure hyper ne dans un site cristallin de basse
sym®trie ®taient inconnus au dgbut de la thgse. Il a donc fallu dans un premier temps
caractgriser le cristal et trouver les systgmes en o daf¥Er3* :Y,SiOs. Pour dgcrire le
travail rgalis®, le manuscrit est organis§ en 4 chapitres.

Le chapitre 2 est une prgsentation succincte des proprigtgs des ions de terre rare
en matrice cristalline. La structure des niveaux d'§nergie ainsi que les contributions aux
largeurs optiques des transitions sont passges en revue pour permettre de bien comprendre
les spectres du cristat®’Er3* Y ,SiOs.

Les caractgrisations spectroscopiques d&¥Er3* :Y,SiOs que nous avons faites sont
présentges dans lehapitre 3 . Le manque de donnges existantes concernant les niveaux
hyper ns de l'isotope 167 de I'erbium dans cette matrice cristalline tient notament p la
faible sym®trie du site de substitution des ions qui rend la structure hyper ne partic-
uligrement complexe. La recherche des systgmes en o d&H&r3* :Y,SiOs a constitug
une partie importante du travail. Les rgsultats concernant la structure hyper ne du niveau
fondamental ont §t® obtenus par spectroscopie de rgsonance paramagn®tique §lectronique.
Coupl®s aux exp®riences de creusement spectral optique, plusieurs systgmes en @ ont §t§
identi ®s puis §tudi®s pour la transparence induite dans le chapitre 5. Des mesures d'gchos
de photons ont permis de dgterminer la largeur homoggne de la transition. La durge de vie
des niveaux a §tg ®tudie grace p la dynamique de relaxation des spectres de creusement
spectral. .

Le chapitre 4 est dgdi§ aux oscillations cohgrentes de population, e®et qui nous a
permi de ralentir la lumigre p quelques m/s dan®’Er3* :Y,SiOs. Quelques rappels sont
d'abord faits sur la vitesse de propagation de la lumigre dans un milieu rgsonant. Le concept
de lumigre ralentie est prgcis§ et dgtaillg p l'aide de quelques rgsultats exp®rimentaux
marquants, reprennant di®grentes mgthodes utilisges autres que les oscillations cohgrentes
de population. Le principe et les proprigt®s des oscillations cohgrentes de population sont
ensuite dgtaillges en fonction du type d'Elargissement de la transition optique. En n les
rgsultats expgrimentaux obtenus dan¥’Er3* :Y,SiOs p basse temp®rature sont §voques :
le ralentissement p quelques m/s et la possibilitg d'utiliser I'Blargissement inhomoggne
comme variable du systgme.

Le chapitre 5 se concentre sur la transparence induite §lectromagngtiquement. Aprgs
avoir rappel® le cadre thgorique et la nature de cette transparence, les rgsultats prgliminaires
issus des exp®riences de creusement spectral sont prgsentgs. Dans la riche structure hyper-
‘ne de l'erbium 167, deux systgmes en & ont §t§ particuligrement scrutgs. Le dispositif
expBrimental ngcessaire pour les ®tudier doit permettre d'avoir deux faisceaux coh®rents
spatialement et temporellement indgpendants. Ce dispositif s'appuie sur une modulation
d'amplitude suivie d'un Ttrage en frequence qui permet toute I'accordabilit n®cessaire
pour exploiter les di®grents systgmes en ©. Aprgs l'avoir pass® en revue, les rgsultats
de transparence induite ®lectromagn®tiquement daf¥'Er3* :Y,SiOs sont prgsentgs ainsi
gue la modglisation permettant de les comprendre. Cette modglisation est bas§e sur la
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rgsolution en rggime stationnaire des §quations de la matrice densit§, en prenant en compte
le pompage optique, la coh®rence entre niveaux fondamentaux et les §largissements inho-
moggnes des deux frequences en jeu.






Chapitre 2

lons de terre rare en matrice
cristalline

Ce premier chapitre est une brgve introduction aux propri®t®s des terres rares en matrice
cristalline et plus sp®ci quement aux ions erbium dans le cristal ;8iOs.

Dans une premigre partie, les di®grentes interactions glectroniques sont dgtaillges pour
aboutir au diagramme d'€nergie des terres rares en matrice cristalline. La largeur des raies
d'absorption et notament les di®grentes contributions g la largeur homoggne sont ensuite
rappelges.

Les sptkci citgs des ions erbium dans la matrice inorganiqueSiOs sont présentges dans
une seconde partie. Les caractgristiques du cristal, les niveaux d'gnergie et I'Bchantillon sont
pass®s en revue ainsi que l'absorption lingaire de I'erbium g 1536 nm. C'est cette transition
particuligre qui va etre gtudife dans toute la suite du manuscrit.

15



16 CHAPITRE 2. IONS DE TERRE RARE EN MATRICE CRISTALLINE
2.1 Quelques g@n@ralit§is

2.1.1 Structure §lectronique

Les terres rares, ou lanthanides, sont la famille des §I#ments de la classi cation pgriodique
dont les num®ros atomiques vont de 57 p 71, c'est{p{dire du lanthane p I'ytterbium. Leur
structure §lectronique est de la forme

[Xe]4f "5d'6s%; avec 1- n - 13

Les ions de terre rare triplement ionis®s (TR ) perdent les §lectrons des sous{coucheasbét

6s. Les derniers niveaux d'§nergie occup®s par les §lectrons correspondent p la sous{couche
4f . Les orbitales 4 ®tant plus localisgs que les orbitaless%t 5p, les §lectrons # sont
protgg®s des interactions avec l'environnement par les ®lectrorsseb 5p. Cet §crantage
confere aux lanthanides des proprigt®s spectrales sp®ci ques.

Tout d'abord les niveaux d'gnergie des ions de terre rare en matrice cristalline sont
tres bien d®crits par la spectroscopie atomique. Les e®ets collectifs dus p la matrice sont
simplement traitgs comme une perturbation. Cette proprigt® permet de connadtre approx-
imativement les niveaux des ions TR quelle que soit la matrice utilise. Le diagramme
de niveaux §tabli par Carnallet al. [27] (report® sur la gure 2.1) pour tous les ions TR
dans la matrice Lak en est une illustration.

Ensuite les durges de vie des populations et des cohgrences atomiques sont grandes ce
qui conduit p des raies d'absorption partcilegrement nes pour des dopants dans la matigre
condens®e [28].

Ces deux qualit®s rapprochent les ions TR dop®s dans des cristaux des systgmes atom-
iques. Cela en fait de bons candidats pour la transposition des proprigtgs des milieux dilugs
dans la matigre condensge. A l'instar des travaux prgsentg§s dans ce manuscrit, les cristaux
dop®s aux TR* sont aujourd'hui §tudifs par plusieurs gquipes pour des applications en
optiqgue coh®rente et quantique.

2.1.2 Niveaux d'§nergie

Les niveaux d'gnergie des ions TR en matrice cristalline sont dgcrits par I'hamiltonien
gBn®ralis® :
H = Ho+ He + Hso + Hee +[Hie + Hol: (2.1)

Ho se rapporte p I'gnergie cingtiqgue des ®lectrons et p I'Bnergie potentielle de ces ®lectrons
dans le potentiel coulombien du noyauH, peut se dgvelopper sous la forme

X2 Ze?
Ho= i (2mer o 77
i |
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Fig. 2.1 { Niveaux d'§nergie ions TR" :LaF3 bas® sur les calculs des hamiltoniens de I'ion
libre et du champ cristallin [27], copi® de [29] p 25.
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Le second termeH,, correspond aux interactions coulombiennes rgpulsives entre §lectrons
X e
He = —
rij

i<j

Hso ! est I'hamiltonien de couplage spin{orbite eHcc I'hamiltonien de champ cristallin.

Hne et Ho sont des interactions liges au spin nuclgaire de l'ion PR et dgpendent donc

de l'ion et de l'isotope considgrg. L'interaction hyper neHy; entre les spins nuclgaire et
®lectronique de l'ion TR* et linteraction quadrupolaire Hq entre le gradient de champ
®lectrique au niveau du noyau et le moment quadrupolaire de celui{ci sont beaucoup plus
faibles que les prgctkdentes. Leur forme sera dtaillge au chapitre 2 pour l'isotope 167 de
I'erbium dans la matrice Y,SiOs.

lon libre

Dans le cadre de I'approximation du champ central, I'hamiltonietd + Hg est rggcrit

sous la formeHJ+ V.
0 X h2
HO= |
o~ ! (Zme

r 2+ uU(n))

i
correspond au potentiel du noyau additionn® du potentiel moyen crg® par les autres §lectrons
U(ri).

X ze¢ X &
U(ri):i r—2+h r“

i i<g Y

L'interaction §lectrostatique entre §lectronsy, est traitBe comme une perturbation déd 0.

X X
V= i ih fi:
< i i i
La rgsolution de I'namiltonien de champ central amgne p utiliser les nombres quantiques
n;l;m; de I'Blectron. Les ®lectrons de la couchd Z4orrespondent gn = 4 et | = 3,
jmij - |. La prise en compte des interactions §lectrostatiquas entre §lectrons abogit p
I'introduction des nombres quanp,quesl_ et S, attach®s au moment orbital totalL = [;
et au moment de spin totalS = 5. V conduit p une premigre levge de dgg®ngrescence
des niveaux 4 en sous{niveaux’>** L, sgpar®s de 10 000 cm?® / 3 10 * Hz.
Pour les ions de terre rare, le couplage spin orbite est considgrg comme faible, on parle
de couplagd. i S ou couplage Russel{SaundersHso << H ;. Le moment angulaire total
J = L + Scommute avec I'hamiltonienHJ+ V + Hso ; J est donc un bon nombre quantique
pour dgcrire le systgme. La levge de dggBn®rescence due au couplage spin{orbite conduit

aux niveaux S*'L;, dgg®ngres eM;. Les rggles de Hund permettent de dgterminer le

D

L . . . .

IHso = M »(ri)lisi, avecr; la distance au noyau,l; le moment orbital s; le spin duigme ®lectron &
I

et » la constante de couplage spin{orbite.
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HY, + vV

el

28 1L' — + HSO
‘‘‘‘‘‘‘‘‘ + H
‘‘‘‘‘‘ cc
4f™ 10% cm? 2L,
’ Y 310" Hz I + [Hy+Hq]
L, 10 cm”
e 3400 Hz =
¥ 28+1|_Jv “““““
s e _—
. L o 102 cm”
............ 3102 Hz
-------- — T

Fig. 2.2 { Niveaux d'§nergie des terres rares, levkes de dgggn®rescence et di®grentes con-
tributions des hamiltoniens de I'gquation (2.1).

niveau de plus basse §nergie [30]. Pour les ions erbium, le niveau fondamentafiest,
correspondant gL=6, S=3/2, J=15/2 comme on peut le voir sur le diagramme 2.1.

A ce stade, les niveaux de l'ion libre sont des ®tats pufS*™L;. Un dgveloppement
plus avanc® des interactions entre les glectrornfs germet d'atner ce modgle, conduisant p
I'introduction de 20 paramgtres ajustables aux spectres exp®rimentaux. Ce dgveloppement
sort du cadre de ce travall, le lecteur intBress§ peut se reporter aux rgfgrences [29, 31] pour
plus de d§tails. Malgrg le mglange entre termé&™ L ; que cela induit, celui{ci reste faible
et les niveaux de l'ion libre sont toujours appelgS*iL ;.

Champ cristallin

Dans une matrice cristalline, l'ion TR* voit un champ lectrique statique d0 aux ions

formant le cristal. L'hamiltonien Hcc de ce champ cristallin vu par I'ion dans son site de
e . . . Yriy .
substitution est dgvelopp® comme une somme d'harmoniques sph&nqﬂéﬁ,(o X

X
Hee = BaCHO(i); (2.2)
kg

aveci, l'indice de sommation sur les ®lectronsf4 k = 2,4,6 pour les ions TR* etjqg - k.
Les coeicientsB('j sont appelgs paramgtres du champ cristallin ou coezxcients de Judd.
Comme on I'a prgcis® plus hauticc est considgré comme une perturbation dé¢y+ He +
Hso. Cela conduit p une levge de la dgggn®rescencdlgnpar e®et Stark qui dgpend de
la sym®trie locale du site de substitution ainsi du nombre d'&lectrons de I'ion PR

Pour des raisons d'invariance de I'hamiltonietdg+ He + Hso + Hec par renversement
du temps, la levge de dgg®n®rescence due au champ cristallin ne peut pas étre complgte
pour des ions TR* ayant un nombre impair d'§lectrons #. La dgg§n®rescence restante,
dite de Kramers, conduit p la formation deJ + 1=2 doublets de KramersLes ions de
terre rare ayant un nombre impair d'glectrons # (Nd3*, Sm**, Gd®*, Dy®*, Er®*, Yb3"),
présentent cette dgg®nBrescence et sont appalfis Kramers. Pour les ions TR* ayant un
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nombre pair d'glectrons #, appelgsions non{Kramers (Pr3*, Pm3", Eu®", Th3", Ho®",
Tm?3"), la levge de dBg®n®rescence due au champ cristallin peut en revanche etre totale.
Notons que pour des ions Kramers prsentant une structure hyper ne, la dgggn®rescence
de Kramers peut etre leve puisqu s n'est pas invariant par renversement du temps.

Les di®grentes levies de dggEn®rescences ®voquges ici sont reprsentes sur la gure 2.2.
Les ordres de grandeur des §clatements en §nergiei (bt Hz) sont precis®s pour chaque
interaction [29, 32, 33]. L'§clatement en §nergie d0 aux interactions hyper ne et quadrupo-
laire est 5 ordres de grandeur infgrieur g celui d0 au champ cristallin et n'est pas toujours
résolu optiqguement. Ces niveaux hyper ns sont cependant intgressants pour la mise en
®vidence de systgme en a faciles p exciter de manigre cohgrentes (voir par exemple [22]
pour les ions P#* ou [34, 35] pour les ions Trt).

2.1.3 Largeur de raie

Comme nous l'avons dit en introduction les spectres des TR dans les cristaux in-
organiques prgsentent des raies trgs nes. Deux types d'€largissement sont p l'oeuvre :
I'Blargissement homoggne qui est identique pour tous les ions du cristal et I'glargissement
inhomogene qui dgpend de I'environnement local/direct de chaque ion.

Largeur homogpgne

L'¢largissement homoggne provient de mgcanismes dynamiques qui perturbent la fr§-
guence de rgsonance des ions ou la phase de leur dip6le. La largeur homoggeest d€ nie
comme l'inverse du temps de vie caractgristique du diptle, appel® temps de dgphasage
ou temps de vie de la coh®rence optictue

in=1=YsT: (2.3)

Dans le cas d'ions de terre rare en matrice cristalline, la largeur homoggnesi&crit comme
la somme de plusieurs contributions :

ih=i pop+ i ionj ion +i phonon +i ionj matrice +isp (2-4)

1 " . : .
i pop = A est la largeur naturelle de la transition optique, lige au processus d'&mission
stimulge et au temps de vid; des populations du niveau excit®. 4o, est la borne inf§rieure
de la largeur homoggne pour un ion complgtement isol§ et qui conduit g la relation xant

une borne sup®rieure au temps de dgphasaige

T, - 2T4:

2parfois rgsumg p 'temps de coh§rence'.
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Fig. 2.3 { Di®®rents processus faisant intervenir des phonons et rgduisant la durge de vie
de la coh®rence optique : (a) Orbach ou Raman rgsonant (b) Raman (c) $#mission directe
(d) absorption directe .

lon{ion  jion; ion re°gte le fait que la frequence de transition des ions PR dgpend de
I'Btat des autres ions. Les basculements de spin §lectronique des autres*TRans leur

®tat fondamental changent le champ magn®gtique local et induisent un changement de la
frequence de chaque ion. Ces basculements de spins peuvent etre assist§ par phonon, on
parle de \spin °ip", ou avoir lieu sans §change d'€nergie entre deux ions proches, on parle
alors de spin \°ip{°op". La contribution des spins °ip varie en 1=r3, celle des spins °ip °op

en 1=r, our est la distance entre les ions TR . Un faible taux de dopage augmente la dis-
tance moyenne entre ions et donc minimiseeh; ion . L'Utilisation d'un champ magn®tique
externe permet galement de rgduire les basculements de spin [36].

Phonon Le terme jpnonon regroupe les processus dgphasant dus aux vibrations du rgseau
cristallin. Le travail g des temp®ratures cryoggniques (15 K) minimise les contributions
impliquant un grand nombre de phonons.

Les processus p deux phonons rgsonant (Orbach) et non rgsonant (Raman) sont dgcrits
sur les gures 2.3.a et 2.3.b respectivement. L'§volution de la contribution des processus
Raman avec la temp®rature est enl(=Tp)° pour les ions Kramers et enT{=Tp)’ pour les
ions non Kramers, avedp la temp®rature de Debye du cristal (plusieurs centaines de K).
Elle est nfgligeable p basse temp®rature. Cette §volution esteefi=™T pour les processus
Orbach, ou ¢ est la di®§rence d'gnergie avec le niveau de trangit.

Les m&canismes directs p un phonon, €mission ( gure 2.3.c) et absorption( gure 2.3.d),
varient de manigre proportionnelle p la temp®rature [37].

Sachant qu'aT=1 K, I'Bnergie thermique KT correspond p une §nergie de 21 GHz ou
0.7 cmi %, les processus phononiques rgsonants entre niveaux Stark s®pargs de quelques
dizaines de crm?! ont une faible contribution p I'glargissement homoggne. Cependant ces
processus ne devraient pas etre nggligeables entre niveaux hyper ns sgpargs de quelques
centaines de MHz seulement. A ma connaissance, aucune §tude de ce type de processus
dgphasants sans champ magn®tque appliqug n'a §t% publie.
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lon{matrice i ion; marice re’pte les basculements de spins dus au couplage entre spin
nuclgaire du ligand et spin ®lectronique de I'ion TR. Le choix de la matrice cristalline

est crucial pour rgduire cette contribution. A ce titre ¥;SiOs est donc un héte de choix

pour les terres rares, dans lequel des temps de coh®rence trgs longs ont pu étre dgmontrgs
a basse temp®rature : 0.3 ms pour les ions prasgodymé*P38], 1.5 ms pour les ions
europium EU** [39] (sans champ magn®tique appliqug dans les deux cas). Les moments
magn®tiques des ®l&ments de,SiOs sont soit faibles -0.137g pour 8Y (1=1/2), soit

peu reprgsent®s : l'isotop&Si (I=1/2, -0.5541 z3) a une abondance naturelle 4.6%, et les
isotopes magn®tiques de l'oxygene reprgsentent 0.04 % des atomes et donc 99.96 % des
oxyggnes ont un moment magn$tique nul.

Di®usion spectrale  D'une manigre ggn®rale, le terme de di®usion spectrale correspond

a la variation de la frgquence de rgsonance des ions dans le temps. Ces changements de
frequences sont dis aux variations locales des champs ®lectriques et magn®tiques vus par
les ions et peuvent avoir diverses origines, comme les basculements des spins §lectroniques
ou nuclgaires [40]. La di®usion spectrale instantann®gg est life p I'excitation optique
elle{fméme. En e®et lorsqu'un ion est excitg par une onde §lectromagngtique, son moment
®lectronique est chang® ce qui induit un dgcalage en frgquence des ions voisins qui glargit
la raie homoggne. Travailler p faible intensitg optique et avec des basses concentrations
permet de rgduire ce phgnomgne [41].

lons Kramers et non{Kramers fitant paramagn®tiques les ions Kramers ont un mo-
ment magngtique permanent et sont donc plus sensibles aux interactions avec l'environ-
nement. Il prgsentent donc en g&n®ral des temps de coh®rence plus courts que les ions
non{Kramers [28]. Un temps de coh®&rence record de 4.32 ms a cependant $t§ mesurg dans
un cristal d'Y ,SiOs dop® g I'erbium naturel p 0.001% avec un champ magn®tique externe
de 7 T dont l'orientation a §t® choisie minutieusement par rapport aux axes propres du
cristal. Le champ magn®tique permet de lever la dgg&n®rescence des doublets de Kramers
par e®et Zeeman. Pour 7 T, I'Bclatement entre ces niveaux devient grande devant I'Gnergie
thermique kT, ce qui rgduit les contributions des phonons. De plus le champ magn®tique
aligne les spins et rgduit leurs °uctuations [36].

Largeur inhomoggne

A basse temp®rature, 'Blargissement homoggne des ionsS'TRarie de la centaine de Hz
jusqu'p la centaine de kHz [28, 33]. Cependant les spectres d'absorption lingaire prgsentent
des largeurs plus grandes que la largeur homoggne : c'est I'Blargissement inhomoggne. Du
fait des imperfections de la matrice cristalline { dislocations, impuretgs, contraintes{ les
champs ®lectrique et magn®gtiqgue locaux ne sont pas parfaitement les mémes pour tous les
ions TR3*. Chaque ion a donc une fréquence de rgsonance qui dgpend de son environnement
propre. La distribution qui en rgsulte est ggn®ralement gaussienne.

Ce phgnomgne est illustr® sur la gure 2.4. La largeur inhomoggne est formg§e de
di®%rentes classes d'ions qui \voient” un champ cristallin Iggerement di®grent les unes
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Absorption

|

Fig. 2.4 { Blargissement inhomoggne et homogene .

LY

des autres. Les techniques de spectroscopie non lingaires, dont certaines seront dgtaillges
dans ce manuscrit, permettent l'investigation g l'intgrieur de I'glargissement inhomogene.

Pour les TR** dans les matrices cristallines les largeurs inhomoggnes vont de quelques
centaines de MHz @ plusieurs dizaines de GHz.

2.2 Er3*: Y28|O5

Dans le monde des tglfcommunications optiques, l'ion erbium occupe une place de
premier rang grace p sa transition entre le niveau fondamentél;s—, et le premier tat
excit®*l13-» p 1.5 m correspondant p la fenétre de transparence de la silice. Cela confere
un avantage aux ions erbium par rapport aux autres ions de terre rare : toute la technologie
des lasers, des ampli cateurs optiques, des modulateurs et d®tecteurs rapides, souvent
dgveloppte dans des composants brgs est disponible pour le travail expgrimental.

Cela dit I'ion erbium est un ion Kramers, paramagn$gtique. A ce titre il est d'avantage
sensible aux interactions avec ses voisins. L'utilisation d'une matrice cristalline comme
Y,SiOs dont les §lfments possgdent de faibles moments nuclgaires est importante pour
b®n® cier du long temps de viex{ 10 ms) du niveau excit®l 3.

Le travail dgcrit dans ce manuscrit a §t® e®ectu® avec un cristal gSiOs dont la
croissance a §t§ faite par la mgthode de Czochralski, dop® avec l'isotope 167 de I'erbium
exclusivement. Le taux de dopage est de 0.005% (50 ppm) ce qui correspond p une densit§
d'ions erbium dans le site 1 de l'ordre de 4,6.30cmi 3. Ce cristal est fabriqug par la
socigtgScienti ¢ Materials®, Montana USA. L'isotope 167 de I'erbium a ®t®§ choisi car il
est le seul p prgsenter une structure hyper ne dans laquelle, comme nous I'avons dg¢montr§,
il est possible de trouver des systgmes en @ exploitables pour la transparence induite §lec-
tromagngtiquement.

Shttp ://www.scienti cmaterials.com/
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Nous rgsumons dans ce qui suit les proprigtes essentielles'dEr3* :Y,SiOs : la
gBometrie de la matrice et du site de substitution des ions erbiums, les niveaux d'gnergie et
la structure hyper ne attendue. Les spectres d'absorption lingaire selon les di®®rents axes
optiques sont §galement prgsent®s, ce qui nous permettra d'gvoquer les di®grentes largeurs
de la transition §tudite.

2.2.1 Cristal Y 5SiO5

L'orthosilicate d'yttrium Y ,SiOs (YSO) cristallise en une maille monoclinique dans
le groupe d'espace€C2=c Les parampgtres de maille sont a =1.0419 nm, b=0.6726 nm et
c=1.2495 nm et un angle entre les axes a et ¢ de=102.65". La maille monoclinique
implique que Y,SiOs est un cristal biaxe, dont les axes principaux ne co&ncident pas avec
les axes cristallographiques. Par sym$trie I'axe b est un des axes optiques, mais les deux
autres axes principaux sont situgs dans le plan a{c [42, 48], est situg p 79de l'axe a et
24° de l'axe c,D, est perpendiculaire gD, et b.

Les ions erbium se substituent aux ions yttrium qui occupent deux sites cristallo-
graphiques di®®grents, tous les deux de basse sym§Cie Le site 1 est entourg de 7
atomes d'oxyggne (6 proches et un plus gloign§) alors que le site 2 est entourg de 6 atomes
d'oxygene.

Les cristaux utilisgs ont §t® orientgs par di®raction de rayons X. Les axes de tailles
correspondent aux axes optiqud3; D,; b. Nous disposons de cristaux dop®s g I'erbium 167
de 5mnE 6 mmE 1 mm, 5 mnmE 6 mmE 3 mm et de deux cristaux de 1 mf1 mmE 1 mm
I'un dop® g I'erbium naturel et I'autre dop® g I'erbium 167, pour les expgriences de rgsonance
paramagn$®tique ®lectronique. Dans ce cas, 3 des 6 faces du cube sont polies a n de rep®rer
les axes.

2.2.2 D#8tail des niveaux d'@§nergie

Les niveaux®>*1 L, de I'erbium dans YSO ont §t§ dgtermings par spectroscopie optique
[44]. Le champ cristallin induit une levge de dgggngrescence partielld el =2 doublets de
Kramers : cela donne pour I'erbium 8 doublets dgggn®ress& ; pour 4l15-,, et 7 doublets
pour %l13-,. La position de ces doublets a §t¢ ®tudife avec des spectres d'absorption et de
°uorescence s®lective pour chacun des deux sites cristallographiques par CetlLal. en
1992 [45] et T. BAsttger dans le cadre de sa thgse en 2003 [36].

Nous avons travaillg avec les ions du site 1 pour lequel la transition optique entre
les doublets de Kramers fondamentauXi1s-(0) ! “*l13-»(0)* est p 1536.4 nfh. La méme
transition optique pour le site 2 est p 1538 nm, et ne peut pas etre confondue avec la
transition du site 1.

Les niveaux d'gnergie de I'erbium 167 sont reprgsent®s sur la gure 2.5.

4Egalement not§ par T. BAttger*l15-5(0) $ *lis=5 : Z1, *l13-2(0) $ *l13-2 : Y1
Spour mgmoire, =1536.4 nmA © =195130 THzA 3= 6508.7 cni 1.
et autour de 1536.4 nm, ¢, =1 nm A ¢°= 127 GHzA %= 4.2 cmi !
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Fig. 2.5 { Niveaux d'gnergie de I'erbium 167 dop® dans,%iOs.

Structure hyper ne

L'erbium possgde 5 isotopes pairs®2Er, 154Er, 166Er, 168Er et 17°Er, et un isotope
impair **’Er. Parmi tous ces isotopes, seul l'isotope 167, impair, possgde un spin nuclgaire
| non nul qui vaut | =7/2. Son abondance naturelle est d& 23%.

L'interaction hyper ne re°gte le couplage entre le spin nuclgaireet le moment total du
doublet de Kramers. Elle aboutit p une levge de dgg®n®rescence du doublet et un §clatement
en plusieurs niveaux hyper ns. En l'absence de tout champ magn®tique ext®rieur, cette
structure hyper ne permet de disposer de niveaux atomiques faiblement espac®s en §nergie.
Il est alors possible de trouver des systgmes @ trois niveaux en @ qui peuvent étre excitg
de manigre cohgrente par deux faisceaux issus d'un seul laser en dgcalant sa frgquence p
l'aide de dispositifs de modulation (typiguement modulateur acousto{optique).

Regardons de plus pres la structure hyper ne dé€’Er3* :Y,SiOs . A chaque doublet de
Kramers, pour lequel la dgg®n®rescence est&av ;, on associe un spin e®ecty; valant
1/2. Compte tenu de la trgs faible sym®trie du site de substitution des ions erbium la levge
de dgg®n®rescence attendue est totale, c'est{p{dire que le doublet de Kramers doit s'§clater
en (2 +1)(2 Sers +1) = 16 niveaux hyper ns. Ces 16 niveaux apparaissent en principe pour
tous les doublets de Kramers de chaque multiplé®** I, tant que I'gclatement hyper n est
suptrieur g la largeur homoggne de la transition. Ills sont cependant ggngralement masqugs
par I'glargissement inhomoggne.

Grace p cette structure hyper ne, nous disposons donc de nombreux systgmes en o
potentiels pour la mise en gvidence de la transparence induite §lectromagn®&tiquement.
Cependant, cette structure hyper ne est plus ou moins masqu®e dans I'glargissement inho-
moggne comme le montrent les spectres d'absorption ( gure 2.6) que nous allons d§tailler
maintenant.
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Fig. 2.6 { Spectres d'absorption p basse temp®rature dal¥éEr3* Y ,SiOs pour di®grentes
directions de polarisation.La di®%rence d'allure des spectres obtenus p 4.5 K et p 2 K ne tient
pas p la temp$rature mais au dispositif exp®rimental utilis§, les raies A p G se retrouvant dans
toutes les directions de propagation et de polarisation.

2.2.3 Spectres linGaires

La gure 2.6 reprgsente les spectres d'absorption lingaire p basse temp®rature autour de
1536.4 nm de I'erbium 167 dans XSiOs pour di®grentes directions du vecteur d'onde (k)
et de la polarisation lingaire du champ optique. Les puissances utilisges sont de I'ordre du
LW. On remarque que le maximum de l'absorption n'est pas le méme selon les di®grentes
directions de polarisation du champ excitateuf : 4.5 cmi !, 4 cm %, 6.5 cmi ! pour E
parallgle gb, D, et D, respectivement. Cette di®grence est due g I'anisotropie de I'glg#ment
de matrice dipolaire et re°pte la faible sym®trie du site de substitution de I'erbium. Elle
a dg&jp Bt observie pour I'erbium naturel [46]. Une absorption maximale de 6.5 tmst
obtenue pour un champ se propageant suivant I'axepolaris® lingairement et parallglement
a l'axe D,. C'est dans cette con guration que nous travaillerons toujours.

La largeur des spectres est de quelques GHz et ils prgsentent une modulation rgvglant
la structure hyper ne. Cette atrmation trouve sa dgmonstration dans des exp®riences
et calculs qui sont prgsent®s ultgrieurement. Comme on peut le voir sur la gure 2.7.a
reprgsentant un spectre en §chelle logarithmique, I'Bclatement hyper n total est vraisem-
blablement trgs large, jusqu'a 7 GHz. La structure hyper ne n'est cependant et mal-
heureusement pas rgsolue. Les lettres A p G ont §t§ attribuges arbitrairement aux raies
les plus intenses. Cette notation sera utilisge par la suite, notament pour les spectres de
creusement spectral.

La gure 2.7.b reprisente les spectres d'absorption de I'erbium naturel et de I'erbium
167 sur la m&éme gure. Pour l'isotope 167 I'largissement inhomoggne semble étre plus
faible, inf@rieur au 0.5 GHz de I'erbium naturel (Ia encore les exp®riences con rment cette
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(@) (b)

Fig. 2.7 { (a) Spectre d'absorption en gchelle logarithmique de I'erbium 167 rgvglant une
structure hyper ne de plusieurs GHz. (b) Spectres d'absorption de Er :YSO, dop® avec de
I'erbium naturel et avec l'isotope 167 exclusivement.

atrmation)

Dans la littgrature la largeur homoggne de I'erbium (naturel) dans5iOs est de I'ordre
de la centaine de kHz [47, 36, 48]. Une largeur homoggne de 212 kHz a %t§ mesurg dans la
réfgrence [48] p 1.7 K dans un cristal dop® p 0.005% g I'erbium naturel. En appliquant un
champ magn®tique de 1.3 T, la largeur homoggne est rgduite p 8 kHz.

Le temps de vieT; des populations dans I'gtat excit§ est de I'ordre de la dizaine de mil-
liseconde quelle que soit la matrice utilisge. (C'est |a encore une proprigt® lige p I'Bcrantage
des ®lectrons #4.) La largeur naturelle de la transition®l,5-, ! 4l13-, est de l'ordre de la
dizaine de Hertz.

Comme nous l'avons dgja precis®, aucune ®tude n'a ®t® publie auparavant sur les
proprigt®s optiques de l'isotope 167 de l'erbium dans,8iOs Dans ce travail de thgse,
le temps de dgphasagé, et la largeur homoggne ; d'une part et le temps de vie des
populations T, et la largeur naturelle j 5 d'autre part ont §t® mesurgs et feront I'objet du
paragraphe 3.2.

2.3 Quelgues aspects exp@rimentaux

2.3.1 Laser

Pour caract®riser le cristal et manipuler d'une manigre coh®rente les §tats hyper ns de
I'erbium 167, une source laser adgquate est ngcessaire. Sa largeur de raie d'gmission et sa
gigue en frgquence doivent &tre infgrieures p la largeur homoggne des transitions optiques.

Nous avons travaillg avec un laser commercial (continu) p bre dop®e erbilikoheras
adjustik" de type \distributed feedback"(DFB) dont la largeur de raie est inf§rieure au
kHz selon le constructeur. Sa gigue en frgquence est de 'ordre de la dizaine de kHz sur une
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®chelle de temps de I'ordre de la milliseconde.

La longueur d'onde d'gmission du lasdfoheras est centr§e autour de 1536.4 nm dans
le vide (1536.1 nm dans l'air) pour pouvoir exciter la transition entre les deux doublets
de Kramers“l15-,(0) et 4l,3-,(0). L'accordabilitf de cette source est obtenue en contr6-
lant la temp®rature de la bre autour de 38C et la longueur de la bre via une cale
pi®zo{®lectrique. L'accord en temp®rature est de 0.3 nm (38 GHz) et permet de se po-
sitionner prgcisgment dans I'absorption de I'erbium dans,®%iOs. Le contrble de la cale
pi®zo-Blectrique par une tension allant de 0 V p 90 V permet une accordabilitg \rapide”
suppl&mentaire de 0.3 nm. Une tension triangulaire ampli §e est appliqu&e g la cale pour
rgaliser les spectres en freguence comme ceux des gures 2.6. Les vitesses de balayage
utilisges sont de I'ordre de 100 MHz/ms.

La puissance maximale de sortie du laser est de 150 mW. Une fuite est disponible et est
envoy®e vers un §talon Fabry Pgrot de 300 MHz d'intervalle spectral libre pour I'§talonnage
en frgquence de la source.

2.3.2 Cryogé§nie

Pour bgn® cier des grands temps de coh®rence des terres rares, il est imp®ratif de
travailler p basse temp®rature de manigre p rgduire la largeur homoggne de la transition.
Au cours de ce travail de thgse 3 cryostats ont §t®§ successivement utilisgs.

Un cryostat p °ux d'hglium, dans lequel I'gchantillon est plac® au dessus du point de
vaporisation de I'hglium nous a permis de faire des exp®riences prgliminaires, notament
les spectres lingaires p 4,5 K. Nous avons ensuite emprunt® un cryostat g bain d'hglium p
Jacqueline Bloch (LPN, groupeGoss du LPN), nous permettant d'obtenir des rgsultats p
T< 4 K qui nous ont incitgs g investir dans un cryostafanis SVT 400 schgmatis® sur la
‘gure 2.8.

Ce systeme commercial permet de travailler sous °ux d'h®&lium gazeux 4 K) ou dans
I'nglium superuide (» 2 K) en appliquant une dgpression de 30 mbar p 50 mbar). Une
thermistance placge en bas de la colonne ou se trouve I'gchantillon et le systgme d'asservisse-
ment du courant la traversant (Lakeshore 31) permettent §galement de travailler p des
temp®ratures di®grentes.

La temp®rature est mesurge en deux points au niveau du capillaire amenant I'hglium et
de I'Bchantillon par des diodes en siliciundT670). La temp®rature de travail mesurge lors
des exp®riences prgsentfes dans ce manuscrit ex He sauf indication contraire. L'accgs
optique au cristal se fait grace p deux couples de fenétres optique de quartz (interne) et de
verre (externe). La transmission totale des fenetrek , Tquar; €t des faces du cristaly so
hors résonance est de

Tf4T4

quartz

TZso = 78%

Par rapport p la puissance mesurge avant le cryostBf,, la puissance vue par les ions est
deP = Py, TfZTqZuartz Tyso = 0:88P,.
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Fig. 2.8 { Schgma du cryostat g bain d'hglium utilisg pour les exp®riences d'optique de
ralentissement, de spectroscopie et de transparence induite. He : rgservoir d'hglium; N :
riéservoir d'azote ; DT670 : diode silicium pour la mesure de la temp$®rature.

2.4 A retenir

Les points essentiels des caractgristiques des idh€Er®* dans Y,SiOs sont rgsumgs
ici :

2 Les ions erbium prgsentent I'avantage d'avoir une transition optique entre les niveaux
4150 €t “l13 @ 1.5 m ce qui permet d'utiliser les lasers, ampli cateurs, modulateurs,
dgtecteurs rapides commerciaux. Nous travaillons avec la transition p 1536.4 nm entre les
doublets de Kramers de plus basse gnergie dans le fondamental et I'eXdit®,(0) ! *113-,(0).

2 |'isotope 167 de l'erbium a §t® choisi pour sa structure hyper ne, dans laquelle il
est possible de trouver de nombreux systgmes en ©. La levge de dgg®n®rescence due p
l'interaction hyper ne dans un site cristallographique de basse sym®trie est a priori totale.
16 niveaux hyper ns dans le fondamental et dans I'excit§ sont attendus.

2 Le temps de vieT; des populations dans I'gtat excit®l,3-, est de I'ordre de 10 ms.

Le temps de dgphasage dans,8i0Os sans champ magn§tique est de l'ordre de 1& pour
I'erbium naturel. Le choix du cristal Y,SiOs permet d'obtenir des temps de dgphasage trgs
longs, notament parce que les §lf#ments de la matrice ont une interaction magngtique faible
avec l'ion dopant.

2 Au point de vue exp®rimental, un laser brg commercial de grande nesse spectrale
est utilisg pour exciter les ions erbium. Le cristal est refroidi, ggngralement g 2 K, dans un
cryostat p bain d'hglium.

Bien que le cristal EF* :Y,SiOs ait $t§ ®tudi® comme milieu laser [45, 49, 50], pour le
traitement de signaux RF [51] et la stabilisation de frgquence laser [52], sa caract§risation
n'en est qu'p ses dgbuts. La structure hyper ne des ioH¥Er3* est completement inconnue
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dans cette matrice. Par ailleurs, les temps de vie des populatiofg et de la coh®rence
optique T, n'ont jamais §t% explicitement mesurgs pour l'isotope 167.

La premigre prgoccupation de ce travail de these a donc §t§ de caractgriser le cristal,
particuligrement la structure hyper ne. A dgfaut de I'avoir complgtement comprise, iden-
ti er des systgmes en o a §t une ®tape ngcessaire avant de travailler sur la transparence
induite glectromagn®tiquement. Ce travail de caractgrisation spectroscopique fait I'objet
du chapitre 3.



Chapitre 3

Caract@risations spectroscopiques de
Er: YSO

Ce chapitre reprend les caract®risations spectroscopigues que nous avons faites de la
transition p 1536.4 nm des ion&’Er3* dans Y,SiOs.

Outre la mesure des temps de vie des populatiofig du niveau excitg*l13-,(0) et de la
coh®rence optiqud,, un travail important a $t§ fait pour comprendre la structure hyper ne
complexe des ions erbium 167. Celle{ci n'est pas complgtement §lucidge, mais nous avons
pu identi er plusieurs systgmes en o, point clef pour la rgalisation de la transparence
induite §lectromagn$tiquement.

Les techniques utilisges sont I'Bcho de photon spontan® et les spectrocopies de creuse-
ment spectral et de rgsonance paramagn®gtique ®lectronique. Leur principe est prgsent§
dans la premigre partie du chapitre. La seconde partie se focalise sur la mesure des temps
de vieT; et T,. Les rgsultats des exp®riences de creusement spectral et de rgsonance para-
magn®tique ®lectronique sur la structure hyper ne sont prgsentfs dans la troisigme et
dernigre partie. La conclusion fait le point sur ces r§sultats et propose des exp®riences
complgmentaires de caractgrisation.

31
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3.1 Introduction aux m@§thodes spectroscopiques

3.1.1 Echo de photon

Les premiers §chos de photons ont §t§ observgs en 1964 par Kwidl. [53, 54] dans
le ruby, ils sont I'analogue optique des ®chos de spin bien connus en rgsonance magngtique
nuclgaire depuis les annges cinquante [55]. L'§cho de photon utilise di®grentes skquences
d'impulsions laser pour mesurer de manigre indirecte la largeur homoggne, sans etre limit§
par I'Blargissement inhomoggne. On peut trouver un traitement th§orique complet dans
de nombreuses r&f§rences [56], nous allons ici simplement donner quelques d§ nitions et
prgsenter le principe de I'tcho de photon spontan$.

Considgrons un gchantillon compos® d'un ensemble de systgmes p deux niveaux car-
actgrisgs par des temps de relaxation des populatiohs et des coh®rences, entre les 2
niveaux jli et j2i (‘gure 3.1), en interaction avec un champ ®lectriqu&(t) :

E(t) = %E(t)e“t e+ CC; (3.1)

avec! la frgquence optique centraleE(t) I'amplitude complexe du champ (enveloppe
lentement variable par rapport p! ), et e sa direction de polarisation (supposge xe par la
suite). Pour ce champ, on d® nit la pulsation de Rabi -, associe p la transition optique
entre les niveauxli et j2i par

(1) = T E(t)= (3.2)

out 1, est I'BI®#ment de matrice dipolaire g§lectrique de la transitiofii !'j 2i. L'aire d'une

impulsion est dg nie par l'intBgrale de la pulsation de Rabi :
Z

£=  -(t)dt (3.3)

Dans une exp®rience d'gcho de photon spontan§, deux impulsions laser de durge infgrieure
a T, sont envoy®es sur I'Bchantillon comme prgsentg sur la gure 3.2.

T, —— [2>
2 N /\%

T,

fiw,,

v 1>

Fig. 3.1 { Systeme g 2 niveaux excit§ par un champ ®lectrique monochromatique.



3.1. INTRODUCTION AUX M BTHODES SPECTROSCOPIQUES 33

Fig. 3.2 { SBquence des impulsions pour §cho de photon spontan$.

La premigre impulsion d'aire¥2, appliquge ent = 0, crge ainsi une superposition
coh®rente des deux ®tats fondamental et excitg, avec ®galitg¢ des populations. Aprgs un
tempst, chaque ion est dans I'¢tat :

. 1 iEieein. CIE e e

jAi = {a—é(el E1=-11j + o B2t7)2))
Oou E; et E, sont les §nergies des niveaydi et j2i respectivement. Aprgs cette premigre
impulsion, le dipole de chaque ion vaut

d12 = h&“jerj,&i =1 21ei it a1t
avec! ,; = (Esj Ep)=etl, = 2%erjli. Tous les ions excitgs rayonnent p la pulsation
I 5, de la rgsonance et en phase tant que celle{ci n'est pas brouillge par des collisions, ou
d'autres interactions.
Aprgs un tempsty,, une seconde impulsion d'airézest appliquge au systgme. L'e®et

d'une impulsion d'aire Ysest d'inverser les fonctions d'onde de l'etat excitg§ et de I'gtat
fondamental. Enty,, on a donc (sans prendre en compte les phgnomgnes dgphasants)

jAi = !{5)1—§(ei B2tiz="j1j + @ E1t2=j2)):
En t cette fonction d'onde §volue sous la forme :
JAi (1) = pl—é(e‘ IE otiz=~gi IE 1(ti t12)=~j1i + @ Eiti=—gi Ea(ti t12)=~j2i):
Le dipole de chaque ion s'gcrit alors

dip = 1€ it 21 (ti 2t2).

La phase du dipole rayonn® par chaque ion va s'annuler err 2t;,, c'est{p{dire enty,
aprgs la seconde impulsion. Tous les dipoles dont la phase n'a pas %t® brouillge vont donc
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se remettre en phase eh= 2t;,. Le signal rgsultant des interfrences constructives entre
tous les dipoles est §cho de photor( gure 3.2).

Cet ®cho a lieu m&me lorsque la transition est §largie de manigre inhomoggne. Dans ce
cas, chaque dipole individuel rayonne un champ g sa frgquence propse dans la bande
spectrale d'excitation. Cela entraine le brouillage de la polarisation macroscopique aprgs la
premigre impulsion. La seconde impulsion permet cependant de retrouver une phase nulle
exactement ent = 2t,, quelle que soit de la frequence de rgsonance propre de chaque ion.

Dans le cas d'un systgme ®largi de manigre inhomoggne, excitg avec une impulsion dont
le spectre reste moins large que la largeur inhomoggne, I'amplitude de I'Bcho en fonction
du tempsty, entre les impulsions dgcrot selon une loi exponentielle :

lecho = | o€ #127T2: (3.4)

Une exptrience d'gcho de photon spontan®§ permet donc d'accgder au temps de dgphasage
ou temps de vie des cohgrencds et de connaftre la largeur homoggne de la transition
optique :

Remarque Les exp®riences d'§cho de photon stimul® permettent d'gtudier plus en dgtail
les processus dgphasants contribuanilp et #galement de mesurer le temps de vie des popu-
lations T, [41]. Une exp®rience d'gcho de photon consiste en 3 impulsign® consgcutives.
Elle peut étre vue comme une exp®rience d'cho spontang dans laquelle la seconde im-
pulsion Y2a ®t® coup®e en deux impulsions=2. Dans les deux cas la premigre impulsion
Y2 crge une superposition cohgrente de I'Btat excitg et fondamental. Le dipole rayonn®
®volue librement p la frequence;, pendant un tempst;,. Au lieu de renverser la phase
des dipoles comme une impulsiotkla seconde impulsiori/a=2 appliquge ernti, enregistre

la phase dans la di®&rence de population,. Le rgseau de population ainsi crgg a une
pgriode en frgquence de=L;, et s'attBnue avec la constante de tempk,. Aprgs un temps

T, la dernigre impulsion%22 restaure la coh®rence stock®e et induit un §cho qui apparast
aprgs un tempg,.

3.1.2 Creusement spectral

La spectroscopie dite de creusement spectral, ou hole{burning spectral est apparue
dans les annges soixantes grace g I'utilisation des lasers [57]. Elle met g prot p la nesse
spectrale de certains lasers pour explorer l'intgrieur de I'Glargissement inhomogeRg,i
avec une rgsolution proche de la largeur homoggne de la transition optiquegu de celle
du laser. Dans le cas des transitionsf 4des lanthanides dop®s en matrice cristalling,
peut aller de quelques centaines de MHz p plusieurs centaines de GHz, pour des largeurs
homoggnes j de l'ordre de la centaine de Hz jusqu'p la centaine de kHz [28, 33].

L'idge commune de toutes les exp®riences de creusement spectral est d'exciter stlecti-
vement une partie des systgmes composant la largeur inhomoggne en utilisation un laser,
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appelgpompe de largeur spectrale nettement infgrieure g, . Cette excitation sglective
induit un changement des proprigtgs optiques du systgme, changement qui est ensuite
dgtect® p lI'aide d'un second laser, apped®nde

<—

absorption
pompe o, \ sonde -
S
1—‘in / § Finh
?
sonde ® —— 2 Diom

Fig. 3.3 { Sch&ma de principe de la spectroscopie de creusement spectral. Deux faisceaux
sont utilisgs, la pompe de frBquender xe et la sonde de frgquencé variable sur toute

la largeur inhomoggne. La pompe induit une redistribution de la population des systgmes
gu'elle excite parmi I'glargissement inhomoggne. Cette redistribution correspond ici g un
trou dans l'absorption de la sonde.

Comme illustrg sur la gure 3.3 dans le cas d'un systgme p deux niveaux, le laser pompe
de frequence xe est en rgsonance avec une partie des systgmes composant la largeur inho-
mogene. Les systgmes excitgs forment whesse d'ionsLa pompe induit une redistribution
de la population de cette classe, c'est{p{dire modi e la di®§rence de populatiof, en-
tre Btats fondamental et excit§'. L'absorption de la sonde, proportionnelle @1, présente
ainsi untrou p la frequence de la pompe correspondant p la saturation de la classe excitge.
Selon la nature des systgmes excitgs, le changement spectral induit par la pompe peut
prendre di®®rentes formes, etre permanent (phgnomgnes photochimiques) ou transitoire
(populations).

Apersu th§orique - R§solution

On considgre toujours un ensemble de systgmes p deux niveaux caractgrisgs par les
temps de vie des population3; et des coh®rences, ( gure 3.1). Ces temps sont associfs
aux taux °py = 1=T; et °, = 1=T, (en rad/s). Ces systgmes sont excitgs par un champ
monochromatique de pulsatiorl ®quation (3.1). L'ensemble de systgmes est dgcrit par sa
matrice densit§%; et son ®volution temporelle sous l'excitation lumineuse par I'Bquation
de Liouville [58]. La frBquence de rg§sonante; est distribuge autour de! o selon une loi
gaussienne de largeui,, (rad/s) et de densit§ de probabilitg

g(! 12) = —%:exp(i (a1i 'o)?

o 2
inh 24 2%

1La di®®Brence de populatiom, est dg nie comme la di®§rence des coexcients diagonaux de la matrice
densitge associe au systeme g 2 niveaty = Y21 | Y22

):
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Le traitement th§orique du creusement spectral peut etre fait au moyen des gquations
de taux (rate equations). Le temps de relaxation des cohgrendegoit étre nettement plus
court que toutes les autres constantes de temps intervenant dans I'Bquation des coh§rences
optiques. T, est nggligeable devant la durge de l'excitation optique, le temps de vie des
populations T; et l'inverse du taux de pompage optique %l Sous cette approximation,
les cohgrences sont stationnaires et le dipole rayonn$® suit adiabatiquement la di®g&rence de
population ny,. L'absorption de I'Bchantillon® (en cmi 1) est proportionnelle a la di®§rence
de population ny,, le coexcient de proportionnalitg §tant la section etxcace d'absorption
¥.en cnt :

®" )= A 21)ng2: (3.5)
La section excace¥{!;! ,;) dgpend de la frequence d'excitation et de la frgquence de
rgésonance :

AL ) = % (*n=2)" (3.6)
AT T )P (7h2p |
avec ¥ section excace au maximum de l'absorpion.
Absorption d'un systgme @§largi de manigre homogpgne Lorsque I'excitation op-

tique est faible, elle ne modi e pas les densit®s de population et oma = n; densit§
volumigue totale (en cmi 3). L'absorption non saturge du systeme homoggne vaut ainsi
(°h=2)?
®;! 21) = ® 5
(" 'a)?+(°h=2)
Son pro | est une lorentzienne de largeuf,, la largeur homoggne®, est le coezcient
d'absorption non saturge au centre la raie d'absorptiof®, = ¥n, en cmi ..

Lorsque l'excitation optique est plus intense, le champ dgpeuple le niveaux fondamental
et il y a saturation de I'absorption [59, 56] :

(3.7)

(°h=2)
01 = 3.8
B 2) = S 1 Sy (3:8)
ouSy = I=lgy = - 2T1T, est le paramgtre de saturation (- pulsation de Rabi d§ nie par

I'Bquation 3.2). Le pro | de l'absorption est saturg dans son ensemble, le anaximum de
I'absorption est rgduit p®=(1 + Sp) et la largeur de la raie saturge ests = °, 1+ S;.

Elargissement inhomoggne Si on considgre I'Blargissement inhomogene, la contribu-
tion p I'absorption des systgmes rgsonantsi g, pd! ,; prgs est

d®= g(! 21)%"; ! 21)Nao(! 21)d! 21

En rggime non satur®, l'intBgration surf ,; donne p I'absorption un pro I de Voigt
(convolution lorentzienne - gaussienne) centrg sug et de largeur®iny + °h ¥4 %inn -

Z Z i ¢ 210i2! 0)2

()= g( )% 20)nao(! 20)dl 20 / 0 !e21)2m:(°h:2)2

dl (3.9
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Lorsque l'intensit® du laser augmente, elle modi e la di®®rence de population en crgant
un trou de population de largeur®s centrg sur la frgquence du laser :
H 1

So(*n=2)?
Nia(! 21) = ng, 1 o(*n=2)

(M i 'a)?+(°s=2)

L'absorption est de la forme

p Caito)? u q
e Zim . SO(O :2)2 310
@XI ) / (| l I 21)2 +(°h:2)2 1| (' : ' 21)2h+( 5:2)2 d! 21 ( )

En utilisant un seul laser, I'absorption prgsente toujours un pro I de Voigt car le laser pour
chaque frgquenceé, lit la saturation de la population qu'il vient de crger.

La spectroscopie de creusement spectral consiste p dgtecter avec le laser sohda p
saturation de population induite par le laser pompe fap

| Caito? M 1l
R e Zn S0(°h=2)2
®ei!) | ey Lo e ooy da
(! lu! 21)* + (°n=2) (tpi ta) :1( s=2) (3.11)
S (oh:2)2 .

®Upil) =&() 1j

P s i 1) * (2P

Ce pro I est celui de l'absorption non saturge, pr&sent?)nt un trou -second terme entre
parenthgse- de pro [ lorentzien et de largeut,, = °h(1+ 1+ Sp) [59]. Si elle n'est pas
limitge exp®rimentalement par la largeur spectrale des lasers ou leur gigue, la largeur du
trou est limitge th®oriquement g 1,. A la limite d'une saturation faible (So ! 0), la largeur

du trou est limitge par 2.

Structure d'un spectre de creusement spectral

Voyons maintenant comment la spectrocopie de creusement spectral permet de remon-
ter p la structure spectrale complexe, masquge dans la largeur inhomoggne, la structure
hyper ne de 1¢’Er3* :Y,SiOs.

A n de comprendre les spectres de creusement spectral, nous considgrons un systgme
plus simple que®’Er3* : Y,SiOs ayant quatre niveaux, deux fondamentaux et deux excitgs,
pour lequel toutes les transitions sont permises. On peut §galement faire I'nypothgse que
la relaxation par g#mission spontann§e de photon entre niveaux excitgs et fondamentaux
est plus excace que la relaxation entre niveaux hyper ns. Lefservoir de populationest
alors le niveaux fondamental.

Comme illustrg sur la gure 3.4, la pompe fp sBlectionne une classe d'ions compos®e
de quatre types d'ions (a,b,c,d) qui n'ont pas exactement les mémes niveaux d'§nergie du
fait de I'glargissement inhomoggene de la transition optique, mais qui prgsentent tous une
résonance p la frequende.
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Pour chacun de ces types d'ions, la population du niveau fondamental pomp® est
diminuge au pro t de l'autre niveau fondamental. Le pompage optique, sans stockage dans
I'Btat excit® ici, change I'absorption de la sonde selon le schgma de la gure 3.4.e. Celle{ci
est proportionnelle pnse (! ) = Ns (! ) i ne(!) ou! est la pulsation de la sonde. Sur le
fond de I'absorption inhomoggne (obtenu sans pompe), des structures spectrales plus nes
apparaissent :

{ un trou principal, correspondant p une frgquence de sonde ®gale p la frgquence de la

pompe et auquel tous les sous-systgmes contribuent,

{ des trous latgraux (absorption rgduite) lorsque la frgquence de la sonde correspond

A une transition partant d'un niveau qui a §t® dgpeupl® par la pompe, I'absorption
est rgduite (b) (c).
{ des anti{trous (absorption augment®e) lorsque la frequence de la sonde correspond p
une transition partant d'un niveau qui a une population augment$e par le pompage
(d).
Pour une largeur inhomoggne plus grande que la structure spectrale recherchésetrous
et anti{trous lat§raux sont r§partis de manigre symétrique par rapport au pic
principal . En e®et pour chaque couple de frequence pompe-sonde € ! po;! = !o)
correspondant g un trou (respectivement un antif{trou), le couple!e = !qo;! = Ipo)
prgsentera la méme structure de trou (respectivement anti{trou).

La position en frgquence des trous par rapport au pic principal est dgterminge par les
Bclatements en ®nergie entre niveaux de |'Btat excitQEf i EFj = j47]. La position en
frequence des anti-trous correspond quant{a elle p une combinaison entre les §clatements
en nergie des niveaux de |'ftat fondamental et de 'ftat exciE®i Ey)i (Efi E|)j=
[E=a 1{,]. Une ®tude attentive des trous et des anti{trous permet donc de retrouver les
®clatements du fondamental et de I'excitﬁ‘;I et # et le diagramme d'gnergie du systgme.

Dans le cas d'un systgme plus complexe avdg §tats excitks efN gtats fondamentaux,
en supposant

{ que tous les gclatements sont contenus dans la largeur inhomoggne,

{ gu'aucune transition n'est interdite,

{ et que le niveau rgservoir est le niveau fondamental,
on pourra observer :

{ Ne£ (Nej 1) trous en tout de part et d'autre du trou principal pour lesquels pompe

et sonde partagent le méme %tat fondamental (systgme en V).

{ N¢ £ (Nf j 1) anti{trous correspondent p la situation pour lesquels la pompe et la
sonde partagent le méme %tat excitg (systeme en ©). Pour chacune de ces combi-
naisons @, Ng £ (Ne i 1) combinaisons avec les §clatements excitgs sont possibles
% i #jetjH +#5j. Aunal Ne(Nf i 1)£ (1+ Ne£ (Nej 1)) antiftrous sont
observables sur tout le spectre de part et d'autre de la pompe.

Notons que la dgg®n®rescence de ces structures varie. En e®et un trou ou un anti{trou

peut etre d0 p plusieurs sous{systgmes R la fois. Par exemple sur la gure 3.4 le troutg, +
de la pompe est prgsent pour les systgmes (b) et (d), I'anti{trou pt, | #34, de la pompe
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(a) (b) (c) (d)

4> i I i 7Y trous
®, 5
Q
o
2>——10C JOoo+ 3
12 ©
>—XYlo 1ol 1ol 1o+

Fig. 3.4 { Exemple de spectroscopie de holeburning d'un systgme g 4 niveaux : 2 excitgs et
2 fondamentaux. La pompe, trait gras, est rgsonante avec chacun des 4 sous-systgmes (a),
(b), (c) et (d) et induit une redistribution de la population du niveau fondamental (cercles).
Destrous sont observgs dans le pro I d'absorption d'un faisceau sonde (trait n) lorsque
celui-ci est rgsonant avec une transition partant d'un niveau dgpeupl® (b). Dasti{trous

sont observgs lorsque le faisceau sonde est rgsonant avec une transition partant d'un niveau
fondamental surpeupl® (c), (d). (e) Le spectre d'absorption de la sonde prgsente des pics
dont la position par rapport g la frequence de la sonde est dgterminge par les gcarts en
frBquence des niveaux fondamental et excit®.

est prgsent pour le systgme (c) seulement. De fason ggn®grale, les trous sont dggBhBrés
fois, les anti{tous correspondant p des systgmes en @ sont dgg&n&fois et les autres
anti{trous ne sont pas a priori dgggn®rgs...

Dans le cas des ion¥’Er®* dop®s dans ¥SiOs un maximum deN; = Ng = (2Ser +
1)(21 + 1)= 16 niveaux dans I'§tat fondamental et dans I'¢tat excit® est attendu. Pour les
spectres de creusement spectral sous les conditions prgcisges plus haut, on devrait donc
mesurer jusqu'a £ 120 trous et 2£ 28920 anti-trous. Parmi cette foule d'anti{trous, les
2£ 120 anti{trous en @ qui nous intgressent particuligrement sont a priori plus dgggn®rés
et ont donc plus de chance d'&tre observgs.

Diagramme d'@nergie

Pour aller plus loin et reconstituer le diagramme d'€nergie des niveaux hyper ns, il
faut s'intgresser tout d'abord aux trous pour dgterminer le diagramme d'§nergie du niveau
excit®, puis aux anti{trous pour dgterminer celui du niveau fondamental. Le travail sur
les trous consiste p rep®rer les trous qui apparaissent p des fréquences correspondant a la
somme des frgquences trouvges pour d'autres trous. En e®et, les trous vont apparadtre aux
frequences :

{ %+ :trous entre deux niveaux hyper ns "consgcutifs”, il y en a&N¢j 1,

{ ﬂ;i +2 = ﬁ;i+1 + ﬂ+1;i+2, (Nei 2 trous)’



40 CHAPITRE 3. CARACT HRISATIONS SPECTROSCOPIQUES DE ER : YSO

N
IN.) One_1.ne

A éclatement total
de I'état excité

3) N
2) %23

1u2’4 51,Ne

) 612
A

Wp+8; ne
pompe

WptSy4
Wp

Fig. 3.5 { Sch®ma de transitions correspondant g des trous dans le cas d'un §tat excit§
form® deN, niveaux.

{ Hi+3 = Hie1 + Heggie2 + He2ii43 , (Nej 3 trous),

{ ...

{ N B
Ces ®carts en §nergie sont illustrgs sur la gure 3.5 pour un faisceau de pompe rgsonant avec
le niveauxj2i de I'gtat excitg. D®terminer le diagramme d'§nergie consiste g rechercher les
combinaison§ de fr@quences de trottg pour lequelles on mesure e®ectivement un tra
tel quex; = % . ldenti er ces combinaisons permet de simuler un diagramme d'gnergie,
lequel donne un spectre de trou p comparer au spectre rgel.

Un travail similaire peut etre fait avec les anti{trous pour dgterminer celui du niveau
fondamental. En connaissant la position de tous les anti{trous, et le diagramme d'g§nergie du
niveau excit®, il est possible d'isoler les anti{trous en = qui correspondent p des transitions
hyper nes du fondamental seulement et de recommencer le travail fait avec les trous.

Dynamique

L'gvolution temporelle de I'amplitude d'un trou ou d'un anti{trou aprgs une excitation
permet d'&tudier le retour p I'Bquilibre des populations. Dans le cadre des §quations de
taux, on s'intgresse p I'Bvolution temporelle des densitgs de populationdes niveaux
ji> X X
= Wi n; + Wi N (312)

J J
Cette gquation (3.12) prend en compte de manigre globale les processus radiatifs (fmission
induite, #mission spontannge) et les processus non-radiatifs (phonon, Orbach..) qui vien-
nent dgpeupler (premier terme de I'Bquation) ou peupler (second terme)ij@me niveaux.
Les coezxcientsw; reprgsentent la probabilitg totale de transition du niveau vers le niveau
] . (Le systgme d'®quation obtenu est un systgme conservatif : la sommengeaut toujours
n; puisqu'elle reprgsente la densit® de population totale.)

ni
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La solution ggn®rale de ce systgme d'quation est de la forme :

X
nii nft= & exp( t=T); (3.13)
|
ou & et T, dgpendent des probabilitgsv; et de I'Btat initial du systgme p travers les
densitgs de population initialen;(t = 0). La forme g®n®rale de la solution (3.13) fait ap-
parattre des dgcroissances exponentielles dont les temps caractgristiuesnt accessibles
exp®rimentalement et qui permettent ainsi de retrouver les temps relaxations des popula-
tions entre niveaux excitg et fondamental et p l'intrieur des niveaux hyper ns [60, 61].

A retenir

Dans le cas deé'®’Er®* :Y,SiOs, la spectroscopie de creusement spectral devrait per-
mettre de remonter g la structure hyper ne plus ou moins masquge par I'¢largissement
inhomogene. La caractgrisation des temps de relaxation des populations dans les niveaux
hyper ns du fondamental et de I'excit§ a §t® faite en Btudiant la dynamique de relaxation
de ces spectres.

3.1.3 R@sonance paramagn@tique $§lectronique

La spectroscopie de rgsonance paramagn®tique ®lectronique (RPE) ®tudie l'absorp-
tion du rayonnement §lectromagn®tique par des systgmes paramagn®tiques dans la gamme
de frequence radiofrgquence L@ 13! Hz. Les systemes paramagn®tiques possgdent un
®lectron p spin non appari§ et peuvent eétre des atomes, des ions ou des molgcules. Les ions
de terre rare Kramers triplement ionisgs, dont I'erbium, sont des ions paramagn®tiques.

Spin 1/2 dans un champ magn§tique

Pour introduire le principe de la spectrocopie de RPE, nous allons d'abord considgrer un
®lectron seul, systgme dgcrit par son spin §lectronigbie 1=2. Au repos les deux §tatgS =
1=2; ms = 8§ 1=2i sont dggBn®rgs en §nergie. Sous un champ magn®gtique stattqeeBe,,
cette dgg®n®rescence est levge par l'interaction Zeeman ®lectronique dont I'hamiltonien est

Hze = _egeB S, (3.14)

ou . est le magn®ton de Bohr de I'Blectrone = ~=2m. = | 9:2741£ 10 >* J/T et g le
facteur g de I'glectron @ = 2:0023 pour un §lectron libre).
La di®®rence d'&nergie entre les deux niveaux d'&nergie vaut (gure 3.6) :

CE = <GBo

Pour d®tecter ces niveaux, on utilise une onde radio{fréquence dont le champ magn®tique
est perpendiculaire au champ statique appliqu®. L'interaction Zeeman §lectronique pour le
champ magn®tique oscillanB; = B; cos(24%k t)e, s'Bcrit

V = g oB1COS(Fa%e t)S: (3.15)
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énergie m_=+1/2

m, =-1/2

B=0 champ magnétique externe

Fig. 3.6 { Diagramme d'&nergie d'un spin 1/2 en fonction du champ magn®tigie statique
appliqu®g. La di®®rence d'gnergie entre les deux niveamgi est proportionnelle au champ
(interaction Zeeman glectronique).

Pour que la probabilitg de transitionj3;i i!j 2;3i, P> = jhi;i 3jViji;ij 2 soit non

nulle et qu'une transition RPE soit mesurge, il faut :
1. respecter la rggle de s®lection entre les niveauxmg = 8§ 1.

2. respecter la condition de rgsonance entre les niveaux d'gnergie et I'EBnergie apportge
par I'onde RF :
hORF =C E= ge_eBo: (316)

Lorsque I'glectron n'est pas dans un environnement isotrope, linteraction Zeeman
®lectronique dgpend de l'orientation du champ. Pour en rendre compte, son hamiltonien
s'gcrit sous forme tensorielle, dans la basg;{; z) :

2 32,3
£ o} Ox gxy Oxz éx
Hze= e Bx By B, 4gx gy 0,°45°="¢'Big:S: (3.17)
Ox Gy Gz §

Supposons que le tensegrsoit diagonal dans la basex( y; z) et que le champ magn®gtique
B ait une direction quelconque rep&rge par ses coordonnges polajed)( On a alors :
3 ,

HZe — _e B COSU-QZ§Z + B SinHCOSAg(xé\'x + B SinusinAg/y§y .

Les niveaux d'gnergie des deux fonctions d'ongg;j i et j3;Zi sont modi s selon une
guantitg qui dgpend de l'orientation du champ. La condition de rgsonance s'§crit sous la
forme
h°re = g(1; A" eBo; (3.18)

avecg?(1; A = g2, codpu + ¢ sifucos A + @2 sin? usin® A

En faisant varier I'orientation du champ magn®tiqueB par rapport aux axes cristal-
lographiques de manigre systgmatique, la spectroscopie de RPE permet de reconstruire le
tenseurg et retrouver ses valeurs propres et ses axes propres. Nous allons voir maintenant
que la RPE permet §galement d'acc®der p la structure hyper ne.



3.1. INTRODUCTION AUX M BTHODES SPECTROSCOPIQUES 43

Interaction hyper ne

L'interaction hyper ne est issue du couplage magn®tique entre les moments magngtiques
de I'Blectron @) et du noyau (1) et s'gcrit dans le cas le plus ggn®ral :

2 32,3
Ax Ay Ae S

£ o
Hy = LAS= 1 [} [, 4A Ay Ap9485 (3.19)
Azx Azy Azz éz

OM A est le tenseur hyper n dans la basex(y; z).

Pour aborder la RPE d'un systgme presentant une structure hyper ne, on considgre le
systgme dgcrit par un spin §lectroniqug = 1=2 et un spin nuclgaird = 1=2. L'interaction
hyper ne est suppos®e isotrope, et d'axes propres;y;z). On d® nit la constante de
couplage hyper nA = (A + Ayy + Az;). Les Btats du systeme sont les fonctions d'onde
jS;ms;I;m,i, notkesims; m;i.

Sans champ magn®tique appliqu®, il est usuel d'introduire le moment total [6B]= | + S.
Dans la basgS;I;F;mri, Hys est diagonal

%(in 12i S?)jF; mei
2A

T[F(F+1) i 1(1+1)j S(S+1)]jF; mei

Hpe JF; mei

Les niveaux d'&nergies ne dgpendent que He pas demg. On a une dgggn®rescence
triple pour F = 1. La di®®rence d'&nergie entre les niveaux = 0 et F = 1 est de A~?

(‘gure 3.7).

Im_, m>
énergie °
| +1/2, +1/2>
| +1/2, -1/2>
/
AR |
| -1/2, +1/2>
| -1/2, -1/2>
B=0 B1 82 champ magnétique externe
Fig. 3.7 { Diagramme d'®nergie d'un system& = 1=21 = 1=2 ayant une structure

hyper ne en fonction du champ magn®tiqud statique appliqug. Les °gches matgrialisent
les transitions RPE, dgtect®es pour les chamyi;, et B,. En pointillg le cas d'un spin
S = 1=2 seul, prgsentant une transition e, v&ri ant la condition (3.18).

Sous champ magn®tique, au premier ordre du dgveloppement perturbatif, les moments S
et | sont dgcouplges lorsqug B >> A ~2, les Btats propres du systgme sont lgag; m;i :
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Etats propres Valeurs propres
- 1_+ 1i X g B N A-~2
| 1’ % _ZB A42
. . ~ g e -~

+ = = A! -
| 2" %I 25 A
: : X ge -
. _;+_ N . .
Ji % %l i —ZB [ —A42
. . ~ g e -~
s T | . + —
i i 5l A 5 a

Les transitions RPE obtenues avec un champ magn®tique oscillan®g (%g.(3.15))
suivent les rggles de s®lection

¢tms=81¢m =0: (3.20)

Ces deux transitions RPE sont obtenues pour les champs magn®tiqgiaset B, tels que

101 . 11 - -
Jio vl HoFgirst pour e = g eBit
11 11 S
i S sl o * 510 5l pour h°rr = g B2 5

Les rgsonances sont dgplacges de manigre symgtrique de part et d'autre de la rgsonance

enBg correspondant p l'interaction Zeeman ®lectronique comme on peut le voir sur la gure
2

. A o
3.7. La sgparation en champ entre ces rgsonances esBde B; = —. On accpde ainsi

~

a la constante de couplage hyper i et p I'gclatement en §nergie dgs niveaux dgg®ngres
sans champ magngtiquéa~2.

Pour une interaction hyper ne anisotrope, le traitement est formellement plus com-
pliqug mais la structure des spectres est la méme. Comme pour l'interaction Zeeman
®lectronique seule, la position des rgsonances RPE va dgpendre de l'orientation du champ
magn®tique. L'§tude des spectres selon I'orientation &epermet de reconstituer le tenseur
hyper n A [63].

Dans le cas d'un spin nuclgairé sup®rieur p £2, on observera R+ 1 transitions RPE
entre les niveaux hyper ns. Lorsque l'interaction hyper ne est faible, lesl 2 1 transitions
sont §galement espacges et on n'‘observe pas d'autres transitions. Lorsque l'interaction hy-
per ne augmente, I'Bcart entre deux transitions hyper nes cons®cutives n'est plus constant
et des transitions dites "interdites” apparaissent au milieu de deux transitions permises
(transitions ¢ m, = §1) [63].

Une transition est dite interdite lorsqu'elle appara®t p une frgquence inattendue compte
tenu des rggles de s®lection de I'Bquation (3.20). Si cette transition a lieu, c'est qu'elle
correspond nfanmoins @ un couplage via le champ radiofrgquence entre deux §fais
et jA,i. Ces BtatsjAii ne sont pas des Btats purs, mais des combinaisons lingaires d'§tats
purs, ce qui donne une probabilite de transitiof hA,jVjAsij2 non nulle. Les m&langes
d'gtats purs ont lieu parce que les interactions sont importantes (le deuxieme ordre du
dgveloppement perturbatif doit étre pris en compte) et qu'elles prgsentent des termes de
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couplages (non diagonaux) dans la base des ®tats purs. Les transitions interdites peuvent
ainsi étre associges p un e®et physique particulier.

Autres interactions

Pour I'Btude des ions erbium dans YSiOs les interactions quadrupolaire et Zeeman
nuclgaire doivent §galement &tre prises en compte dans l'interprgtation des spectres. L'hamil-
tonien p considgrer est [63, 64]

H= ¢B:g:S+1:A:S+ 1:Q:l | ,0,B.l (3.21)

OM . est le magn®ton de Bohr de I'§lectron,, le magn®ton nuclgaire , = | ~=2Mp =
5.051£ 10 27 J/T, g, le facteur g nuclgaireg, = -0.1618 pour les ions Et*, et Q est le
tenseur de l'interaction quadrupolaire de trace nulle.

Les e®ets des interactions quadrupolaire et Zeeman nuclgaire, deux dernier termes de
I'hamiltonien (3.21) sont en g&n®ral beaucoup plus petits que ceux des interactions Zeeman
®lectronigue et hyper ne [63, 65].

L'interaction Zeeman nuclgaire n'a aucune in°uence sur la position des transitions hy-
per nes permises car le magngton de Bohr nuclgaire est trois ordres de grandeur plus
petit que le magn®ton de Bohr ®lectronique. Cependant, cette interaction va in°uencer
grandement l'intensitg des transitions interdites en s'ajoutant p l'interaction quadrupo-
laire. L'interaction Zeeman nucl®aire introduit un terme sur l'intensitg des raies interdites
qui dgpend de la frequence micro{onde.

L'interaction quadrupolaire est prgsente pour des noyaux g spin nuclgalree 1. Ce
terme rgsulte de l'interaction entre le gradient de champ glectrique au noyau et le moment
guadrupolaire du noyau. Le gradient de champ ®lectrique sera d'autant plus fort que la
symtrie du site cristallographique est basse, ceci implique que cette interaction n'est visible
gu'en basse sym®trie. L'interaction quadrupolaire est responsable de plusieurs e®ets sur les
spectres :

{ elle in°uence la position des transitions permises,

{ elle fait ®clater les transitions interdites en deux transitions,

{ elle fait appara®tre d'autres transitions "interdites"”, autour des transitions permises,

=} ¢tm, = 8 2.

A retenir

L'®tude des spectres de rgsonance paramagn$gtique ®lectronique en fonction de l'orien-
tation du champ magn®tique externéB permet de reconstituer les 3 tenseurg, A et Q
des interactions Zeeman, hyper ne et quadrupolaire de I'Bquation (3.21). Ces tenseurs don-
nent des informations sur I'environnement imm®diat de I'glfment paramagn®tique §tudi®.
ConnaissantA et Q nous allons extrapoler les niveaux d'§nergie de I'§tat sondg en champ
magn®tique nul.
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Fig. 3.8 { Dispositif expgrimental utilisg pour les exp®riences d'gcho de photon au LAC. Le

premier modulateur acousto{optique (AO1) permet de fasonner la sgquence d'impulsion

de la gure 3.9. Le second moludateur (AO2) ouvre une fenétre de dgtection aprgs que la
seconde impulsion laser est passge.

3.2 Mesure des temps de vie des coh@rences et des
populations

3.2.1 Echo de photon et mesure de T,

Les premigres mesures d'cho de photon spontan§ et stimulg dan¥ ErY,SiOs p
1.5 m ont %t% rgaliskes par MacFarlanet al. en 1997 sous champ magn$tique [47]. Pour
le site 1, sans champ magn®tique et p la temp®rature de I'nglium liquide, des temps de
coh®rencesl, de 3.2s et 3.31s ont §t% report®s pour des dopages de 32 ppm [46] et
10 ppm [66] respectivement.

Ces mesures d'§cho ont §t® reprises et approfondies dans les travaux de Thomas BAttger
[36, 41] et Vincent Crozatier [48] avec di®grents dopages et sous champ magn®tique. Sans
champ magn®tiquel, = 1.5 1 s a ®t%® mesurg [48] a 1.7 K dans un cristal dop® g 0.005%.
Toutes les mesures de la littgrature ont $t§ faites dans des cristaux dop®s g I'erbium naturel
compos® de 77 % d'ions non paramagn®tiques (isotopes paird de 0) et 23 % d'ions
paramagn®tiques (isotope 16I7 = 7=2).

Dispositif exp@rimental

Les exp®riences ont §t% rgalisges au Laboratoire Aim®& Coton, en collaboration avec Ivan
Lorger® et Vincent Crozatier, avec le dispositif expgrimental reprgsent® sur la gure 3.8.

Le faisceau laser est envoy® dans un premier modulateur acousto{optique (AO1) qui
permet de fasonner la sgquence d'impulsiorig®, ¥) comme présent® sur la gure 3.2.

La puissance RF envoyge sur I'AO est pilotge par un ggn®rateur de fonction aribitraire
WG avec lequel des impulsions de 300 ns sont programm®es. La squence d'impulsion est
construite par juxtaposition de ces impulsions et de temps d'attente.

Les impulsions excitatrices prgsentent un pro [ temporel en intensit§ quasi-rectangulaire
(‘'gure 3.9). La premigre a une durge 300 ns, ce qui correspond g une extension dans le
domaine spectral de I'ordre de 3.3 MHz. Cette bande d'excitation est infgrieure a la largeur
inhomogene, sup®rieure p la largeur homogene. La seconde impulsion, de méme intensitg,
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Fig. 3.9 { S®quence des impulsions appliguges aux modulateurs acousto{optiques du dis-
positif expgrimental de la gure 3.8.

dure deux fois plus longtemps que la premigre, i.e. 600 ns.

Le signal d'&cho de photon se propage dans la méme direction que le laser (con guration
colingaire). L'amplitude de I'Bcho est trgs faible, fait dgja remarqu® dans’Er. Y,SiOs,
pour des exp®riences sans champ magn®tique [46]. Le faisceau est ensuite focalis§ sur un
detecteur Newfocus 1811comprenant un §tage d'ampli cation. A n de ne pas €blouir le
d®tecteur par les impulsions lasers excitatrices qui sont transmises par le cristal, un second
moludateur (AO2) ouvre une fenétre de d§tection aprgs que la dernigre impulsion la$gr (
est passte.

Le cristal est maintenu dans un cryostat p bain d'hglium g une temp®rature de 1.7 K.
Le laser est accord® au maximum de I'absorption de la transition p 1536 nm correspondant
au site 1 (voir spectre de la gure 2.6).

R@sultat exp@rimental

La gure 3.10 reprgsente I'amplitude du signal d'cho de photon en fonction du re-
tard t;,. La dgcroissance de I'amplitude de I'Bcho suit une loi exponentielle du type de
I'Bquation (3.4)

lecho = | o€ H12=To
faisant appara@tre le temps de coh®rende de la transition :

Nous mesurons

T,=3:51s8 0:3's:
On en dgduit une largeur homoggne de
in=1=%F =91 kHz § 8 kHz

Ces rgsultats sont du méme ordre de grandeur que les rgsultats obtenus dasfSi®s dop®

a l'erbium naturel : 3.7t s dans un cristal dop® g 32 ppm [46] et 3.8 dans un cristal

dop® p 10 ppm [66]. La prgsence de la struture hyper ne semble donc ne pas changer
notablement les interactions responsables de la dgcoh®rence du sipole rayonn§ par les ions
lorsqu'il n'y a pas de champ magn®tique. Le fait que le temps de coh®rence ne varie pas
avec la concentration en erbium suggere que les procgssus dgphasants ne sont pas lis aux
interactions entre ions erbium mais plutot entre les ions erbium et les autres ions de la
matrice.
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Fig. 3.10 { D®croissance de I'amplitude de I'Bcho de photo en fonction du retarg, point
exprimentaux et ajustement selon I'Gquation (3.4).

3.2.2 Dynamique de creusement spectral et mesure de T,
Dispositif exp@rimental

Les exp®riences de creusement spectral rgaliske au LPN ont utilisg deux dispositifs
di®%rents :
{ un dispositif p un seul laser comme celui de la gure 3.11.a,
{ un dispositif p deux lasers comme celui de la gure 3.11.b, lorsque nous disposions
de la seconde sourciéoheras prgtge par lvan Lorgerg du Laboratoire Aimg Cotton.

Montage optique Les deux lasers utilisks sont des lasers br#®heras asservis en
temp®rature et prgsentant une largeur de raie de I'ordre de 2 kHz (et une gigue estimge p
10 kHz). L'asservissement en temp®rature permet une accordabilitg de 0.3 nm (38 GHz)
pour se positionner prgcisgment g la transition de I'erbium dans,8i0s g 1536.1 nm. Le
balayage rapide de la frBquence est obtenu en modi ant nement la longeur de la cavit§
laser Koheras 'Adjustik’ du LPN @ l'aide d'une cale pi¢zo{glectrique situge sur la bre.

Aprgs collimation, une densit§ optique variable constituge d'une lame demi{onde suivie
d'un cube s®&parateur de polarisation est utilisge pour varier l'intensit§ laser transmise par
le cube. La polarisation est ensuite controle au moyen d'une lame demi-onde, comme
pricis® au chapitre 2. Nous travaillons en polarisation rectiligne parallgle p I'ake du
cristal prgsentant I'absorption la plus forte pour le site 1.

Pour gtalonner les spectres en frgquence un gtalon Fabry Perot est placg sur une fuite
du laser sonde. C'est un Fabry Pgrot confocal (CVI) d'intervalle spectral libre 300 MHz
et de nesseF = 100. Le signal de transmission du Fabry Pgrot est enregistr§ pendant le
balayage en frgquence du laser.

Les deux dispositifs comprennent sur chaque faisceau un modulateur acousto{optique
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Fig. 3.11 { Dispositif exp®rimentaux utilisgs pour les exp®riences de creusement spectral
(a) avec un seul laser, (b) avec deux lasers. Dans les deux cas la modulation d'amplitude est
rgalisge au moyen d'un cristal acousto{optique (AO 1). La modulation de phase du faisceau
est rgalisge dans un cristal §lectro{optique (EO 1) excitg par une haute tension sinusofdale
de frequencd rr . La dgmodulation du signal g rr est e®ectue analogiqguement grace p
un melangeur Minicircuit ZAD-6 ) préc®d® d'un Itre coupant le continu (PH) et suivi
d'un Ttre passe bas (PB) et d'un ampli cateur (SR560). Une cavit§ Fabry Perrot (FP)

de 300 MHz d'intervalle spectral libre permet d'gtalonner le laser en frgquence. Dans le
dispositif p deux lasers (b), le laser de pompe est maintenu p fréquence xe. Son amplitude
est modulge dans le temps avec un modulateur acousto optique (AO 2).
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(ACM{B02AA1) aliment® par une puissance RF p 80 MHz de l'ordre du Wagtontrbleur
DE{801M). lls sont destings p moduler l'intensit des lasers et p crger des impulsions
d'amplitude ajustable. Ces impulsions sont faites par un ggn®rateur d'impulsioBRS{
DG535 qui module la puissance RF appliquge p I'acousto{optique.

Les deux faisceaux sont ensuite focalisgs dans le cristal situg§ dans le cryaktais SVT
400 au moyen de lentilles dont les focales vont de 100 mm p 250 mm selon les exp®riences.
Les faisceaux se croisent p leurs points focaux qui sont situgs dans le cristal.

Systgme de d@tection FM A n d'augmenter le rapport signal sur bruit et dgtecter ainsi

un maximum de structures (trous et anti{trous), un dispositif de modulation de fréquence

est mis en place sur le faisceau sonde. La phase du faisceau est modulge en passant au
travers d'un cristal glectro{optique (Newfocus 4004en MgO :LiNbOs) auquel on applique

une haute tension sinusofdale de frgquenicg. La frequence de modulation doit etre
proche de la largeur spectrale de la structure dont on cherche p observer la dgrivée a n
d'obtenir un signal dispersif ayant la plus grande pente p rgsonance. La largeur des trous et
des anti{trous etant de l'ordre du MHz, la frequencérr utiliske est de» 1 MHz. Le cristal
®lectro{optique est aliment® par un ggngrateur de signaux basse tenss®S{DS345 suivi

d'un circuit RLC artisanal rgsonant pf e représent® sur la gure 3.12.

Fig. 3.12 { Circuit glectrigue RLC r§sonant gfre 1 MHz utilis§ pour la modulation de
frequence.

La cha®ne de dgmodulation est la suivante :

{ aprgs le d®tecteur bas bruit ampli 8Newfocus 1811un premier Itre passe haut
coupe la composante continue du signal dgtect®, la sortie est ensuite ampli §e (PH)

{ un m®langeur Minicircuit ZAD 6 0.003{100 MHz) rgalise la multiplication signd
réf€rence. Les entrges sont le signal d®tect® ( Itrg et ampli §) et le signal de rgf§rence
obtenu avec un second g&ngrate@RS{DS345 asservi au g&n®rateur d'alimentation
de I'glectro{optique. La dgmodulation est optimis§e en jouant sur la phase entre la
réfgrence et le signal p la frgquentg: .

{ en n le signal issu du m&langeur, dont le spectre prgsente des harmoniquésqa qui
ne nous int§ressent pas, est g nouveau Itrg§ et ampli § dans le pr@ampli cateur bas
bruit SRS{SR560

Cette dBmodulation et notamment les di®®rents ltrages ont §t® optimis®s pour pouvoir

etre excaces alors que la frgquence du laser est balay§e lentement.
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Fig. 3.13 { SBquence des di®grentes modulations appliquges pour les exp®riences de hole-
burning en impulsionnel avec un laser (a) (dispositif 3.11.a) et deux lasers (b) (dispositif
3.11.b), taux de rgp®tition 10 Hz. AO1 et AO2 signaux appliqugs aux acousto-optiques,
EO1 signal appliqug au modulateur §lectro-optique, et balayage en frgquence du laser.

Le dglai pompe{sondg, est mesur§ depuis la n du pompage.

Le signal dgmodul® est proportionnel au signal dgrivg de la transmission ce qui permet
de s'a®ranchir du fond de l'absorption lingaire et de gagner en dynamique de dgtection.
Sur la ligne de fond, les trous se distinguent des anti{trous par le signe de la pente de la
structure dispersive ( gures 3.11.a et 3.11.b). Un gain de 10 est obtenu sur le rapport signal
sur bruit ce qui permet de faire appara®tre de nombreuses structures spectrales noyges dans
le bruit lors de la mesure directe du signal de transmission. Par ailleurs la dgmodulation
autour de 1 MHz est moins sensible au bruit basse frgquence qui dgcro®t eh. 1

Ces montages permettent di®g§rentes utilisations, en continu ou en impulsionnel selon
les modulations appliquges ( gures 3.13,3.15). Pour I'Gtude de I'§volution temporelle de
I'amplitude des trous et des anti{trous, les skquences des gures 3.13 ont §t§ utilisges. Que
ce soit avec un ou deux lasers, le dglai pompe sonde est mesur§ depuis la n du pompage
jusqu'au moment du balayage du trou ou de l'anti{trou par la sonde.

Avant de prgsenter les rgsultats expgrimentaux sur la dynamique de creusement spectral
nous prgsentons un modgle qui permet de les interprter simplement.

Modgle simpli §

Pour interprgter les exp®riences de creusement spectral et la dynamique des di®grentes
structures observges p lI'aide du modgle simple expos® en introduction, il convient de faire
quelgues hypothgses simpli catrices suppl&mentaires sur les temps de vie des niveaux fon-
damental et excit§ :

1. Larelaxation entre niveaux hyper ns de I'tat excit§ est trgs lente devant la relaxation
vers le fondamental, ce qui revient p prendre des tawy entre niveaux hyper ns
excit®s nuls. Cette hypothgse est justi 8e p trgs basse temp®raturels K. Pour
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des temp%®ratures sup®rieures, les processus de relaxations assistgs peuvent etre trgs
excaces et il devient impossible d'observer des anti{trous (voir [67] pour les dgtails)

2. Les relaxations entre sous-niveau hyper ns de I'excitg vers n'importe quel sous niveau
fondamental sont §quiprobables, et sont caractgrisges par un tawy . Cette hy-
pothgse est trgs forte, et vraisemblablement n'est pas vEri e. Malgrg des probabilit®s
de transition di®Brentes pour chaque transition entre niveaux hyper ns de I'excit®
vers le fondamental, on peut cependant consid®grer que la dgsexcitation d'un sous-
niveau hyper n de I'tat excitg se faiten moyenneavec le méme taux quelque soit le
niveaux fondamental ceci compte tenu du grand nombre de niveaux et de transitions
possibles.

3. De la m&me manigre, les relaxations entre sous niveaux hyper ns du fondamental
sont Bquiprobables et sont caractgrisges par un tawy .

Ces hypothgses grossigres sont ngcessaires pour extraire une information de I'gvolution tem-
porelle de I'amplitude des trous et des anti{trous. Les §quations d'gvolution des populations
du niveau excitgng et fondamentaln! s'crivent

ng i Nfwgn?
f

P P (3.22)
nE =i (Nrj Dwenf+ Mwenf+ ¢ wyn

ou N; est le nombre de sous niveaux hyper ns du fondamentall, est le nombre de sous
niveaux hyper ns de l'excitg. La dgcroissance des niveaux excitgs provient simplement de
leur dgsexcitation vers un niveau fondamental. Les 3 termes de I'Bquation d'§volution des
populations du fondamental correspondent p la desexcitation du nivefiu vers lesN¢ j 1
autres sous niveaux et au peuplement du nivegu par les niveaux excitgs et les autres
niveaux hyper ns.

La solution g&n®rale de ce systgme d'gquation di®grentelle lingaire est une somme d'ex-
ponentielles dgcroissantes faisant appara?tre les temps caractgristiques suivants :

Tle = NfWé

T:[ = Nfwg : (323)

T7 est reli® p la largeur naturelle de la transition, alors qu@{ re°gte les processus de
relaxation assist® par phonon entre les niveaux hyper ns [37, 67]. Sous I'hypothgse 1, se
cache le fait que les processus de relaxation entre niveaux hyper ns sont plus lents au la
desexcitation radiation :T{ >>T £.

L'amplitude des trous et des anti{trous est proportionnelle p la di®grence de population
entre excit§ et fondamental (transitionjii !'j ji ) aura donc la forme ggn$®rale suivante :

() = ()i nfY)
ap+ apexp(j t=Tf) + a;exp(+t=TE) + agexp(j t=T;)+ as exp(+t=T,)

(3.24)
OM ag, a1, @y, az et a4 sont des constantes dgpendant des conditions initialagty). Ces
conditions initiales correspondent g la redistribution de population induite par le pompage,
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Fig. 3.14 { D®croissance du trou p 890 MHz et de l'anti{trou p 740 MHz de la pompe
situge en A dans le spectre.

qui est coup® ert = 0. Pour §viter que I'amplitude ne diverge on aa, = a4 = 0 et pour
respecter la condition de retour p I'&quilibranifje (t'1 )=0, ap =0.

Etude conjointe d'un trou et d'un anti{trou

Nous ®tudions ici un anti-trou sp®ci que, qui a Bt® identi # comme un anti{trou en &
(Btude d®taillge au paragraphe 3.3.3). L'amplitude de cet anti{trou est §tudie en méme
temps que I'amplitude d'un trou. La gure 3.14 repr&sente I'Bvolution de I'amplitude de ce
trou p 890 MHz et de l'anti{trou p 740 MHz de la pompe, lorsque celle ci est placge en A
(pour le label A voir la gure 2.7). L'amplitude de I'anti{trou suit deux phases : croissance
puis d®croissance.

La premigre phase, de croissance, vient du retour vers une population nulle de I'gtat
excitg : la di®®rence fondamental - excite = ns | ne cro®t parce quen, dgcrodt. Cette
phase de croissance de l'anti{trou se retrouve sur I'amplitude du trou, qui dgcro®t rapi-
dement. Elle est associge p la constante de temps& La deuxigme phase correspond au
retour p I'Bquilibre des populations p l'intgrieur des niveaux hyper ns du fondamental et
est associ§e f;, . Elle est visible sur le trou comme sur l'anti{trou.

L'ajustement des rgsultats exp®rimentaux a §t§ fait selon I'Bquation (3.24) simpli e,
conjointement sur le trou et I'anti{trou. L'amplitude du trou et de I'anti{trou est rgduite
p 6 paramgtres selon I'gquation (3.24) :

yrar (t) = arar exp(i t=T5) + brar exp( t=T;); (3.25)
Les temps de vie dgduits de cet ajustement sont

T = 10ms§ 2ms
T! = 187ms§ 30ms
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Le rgsultat deT; = 10 ms§ 2 ms est en accord avec les mesures de la littgrature pour Er :

Y ,SiOs dop® avec de I'erbium naturel. Les exp®riences d'gcho de photon stimulg rgalisges
par T. BAttger [36] donnentT? = 11:4 ms pour le site 1. Le temps de vie relativement
long T{ = 187 ms associ® p la dynamique de la population entre niveaux hyper n du
fondamental valide I'hypothgse Pil supposant que les relaxations entre niveaux hyper ns
sont plus lentes que la dgsexcitation optique. Ce r§sultat est intgressant car il dgmontre
que, pour le systeme en @ ®tudi® ici, le temps de stockage d'une information codge sur la
population de deux niveaux hyper ns peut &tre vraiment long.

Il faut noter que, si nous n‘avons pas fait de mesure explicite pour les autres anti{trous,
notament ceux que nous avons identi s comme §tant des systgme en g, nous avons observg
un temps de retour p I'Bquilibre du méme ordre de grandeur. En coupant le faisceau de
pompe, on voit sur l'oscilloscope I'amplitude des anti{trous dgcro®tre et s'annuler sur une
®chelle de temps de l'ordre de la seconde. Ce rgsultat, obtenu p 2 K, n'est plus vrai p
4 K, temp®rature p laquelle les processus de relaxations entre sous niveaux hyper ns, sont
beaucoup plus excaces, et o il est impossible d'observer des anti{trous [67].

Remarque Suivant les conditions de pompage, la di®grence de population correspon-
dant g un anti{trou peut etre positive du fait d'une surpopulation du niveau excit§ (parti-
culigrement juste aprgs le pompage, tant que la population du niveau excit§ n'a pas relaxge).
On observerait dans un cas un trou g la position spectrale de I'anti-trou. Il faut donc bien
faire attention. Compte tenu des constantes de temps mesurges, I'idgal dans notre cas pour
observer le "bon" spectre de creusement spectral est d'attendr& 3aprgs le pompage que

le niveau excit® soit bien vide. Cependant, I'amplitude des trous sera alors faible et dizcile
p mesurer. Par ailleurs, §tant donn® le nombre de structures p observer une forte satura-
tion est ngcBssaire. Cette saturation est plus ditcile p obtenir expgrimentalement avec des
impulsions. Nous avons travaill® en rgégime continu en faisant attention aux conditions de
saturation a n d'gviter ce stockage temporaire dans I'§tat excitg.

3.3 Eclatements hyper ns

3.3.1 Creusement spectral

Les exp®riences de creusement spectral destinfes p d®terminer les niveaux hyper ns
ont §tg faites gBngralement en continu. Le laser de pompe crge une redistribution de la
population stationnaire qui est lue pgriodiquement par le laser de sonde. La structure du
spectre obtenue dgpend ®videmment des conditions de pompage, mais on peut espgrer
mieux discerner les trous et anti{trous de faible amplitude. Quelques spectres ont §t§
®galement fait en impulsionnel, ce qui a permis de rep%®rer les trous et les anti{trous de
plus grande amplitude.

Avec un dispositif du type de celui de la gure 3.11.b, deux lasers sont utilis§s : un dont
la frBguence est maintenue xe dans le temps, la pompe, et un autre dont la fréquence sera
balay®e sur toute la largeur inhomoggne, la sonde. Les modulations d'amplitude et de
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Fig. 3.15 { S®quence des di®grentes modulations appliquges pour les expgriences de creuse-
ment spectral en continu avec un laser (a) (dispositif 3.11.a) et deux lasers (b) (dispositif
3.11.b), taux de rgpktition 10 Hz, AO1 et AO2 signaux appliqu®s aux acousto-optiques,
EO1 signal appliqu® au modulateur glectro{optique, et signal de balayage en frgquence

du laser.

fréquence sont d®taillges sur la gure 3.15.b.

Nous avons ®galement rgalisg ce type d'exp®rience avec un seul laser selon la g-
ure 3.11.a. Dans ce cas, le laser n'est pas modulg en amplitude. Sa frgéquence est xe
la majorit® du temps, induisant un pompage quasi-continu. Pgriodiguement sa frgquence
est balay®e, ce qui correspond p la phase temporelle de sonde selon la gure 3.15.a. Par-
allelement la modulation de frgquence n'est appliquge que pendant la phase "sonde" de
balayage.

Exemple de spectre et précision

La gure 3.16 (resp. 3.17) pr&sente un exemple de spectre de creusement spectral tel
gue nous les avons mesurgs avec le laser de pompe plac® en G (resp.A) (voir gure 2.7 pour
la dg nition des lettres A p G dans le spectre d'absorption).

En pratique, les spectres sont rgalisgs en plusieurs balayages de la sonde de quelques
centaines de MHz, trac®s de di®®rentes couleurs sur le spectre. Ce travail de recollage induit
une erreur dans le positionnement en frgquence des trous et des anti{trous.

Sur un spectre donn§ avec I'gtalonnage en frgquence du Fabry Pgrot, la pr&cision sur les
®carts en frgquence est & 1 MHz . Mais du fait du recollage, des erreurs plus importantes
peuvent apparadtre pour les structures gloignges du pic principal. L'erreur relative sur la
position en frgquence des trous et des anti{trous est de 'ordre 8&6.

Un nouveau dispositif expgrimental, mis en place pour la dgmonstration de la trans-
parence induite permet une meilleure prgcision sur le dgsaccord en fréquence entre pompe
et sonde. Dans ce dispositif la sonde est obtenue par modulation d'amplitude du faisceau
laser. Une bande lat®rale est alors Ttrge. La di®§rence de fréquence pompe{sonde est alors
donn®e par la frgquence de la modulation appliquge, qui est controlge par un ggngrateur
radiofrgquence et connue p mieux que 1 Hz (voir chapitre 5.3). Les exp®riences n'ont pas
encore ®t§ faites, nous avons juste vBri § la position des structures qui ont attirg notre



56 CHAPITRE 3. CARACT HRISATIONS SPECTROSCOPIQUES DE ER : YSO

intgrét et ainsi pu juger de la qualitg de I'Btalonnage Fabry Pgrot.

R@sultats exp&rimentaux

Les graphes 3.18 et 3.19 reprsentent respectivement les trous et les anti{trous dans le
spectre d'absorption d''8’Er3* :Y,SiOs en fonction de la fréquence dont l'origine est prise
a la frequence de la pompe. Chaque ligne reprgsente une position de la pompe di®grente
dans le spectre d'absorption.

Les trous Comme on peut le voir sur la gure 3.18, la densit§ des trous que nous avons
mesurgs est assez impressionnante. Nous avons observg beaucoup plus de trous que les
2£ 120 escompt®s. Il faut noter cependant qu'entre les di®grents spectres nous ne sommes
pas p l'abri d'une accumulation d'erreur qui fait qu'on identi e p deux fréquences di®grentes

le méme trou. Inversement deux trous di®®rents peuvent §galement étre confondus. Par
ailleurs les spectres ayant §t§ pris en continu, nous ne sommes pas g l'abri d'une erreur
de pompage, et certaines structures identi #es comme des trous pourraient bien étre des
anti{trous.

Il n'est pas possible de reconstituer le diagramme d'&nergie du niveau excitg p partir

de ces donnges, car plusieurs points sont dgfavorables :

{ Tout d'abord le grand nombre de niveaux hyper n rend la prockdure complexe.

{ Ensuite nous avons un spectre large d'gclatements hyper ns : ils ne sont pas rgguliers
comme dans les cas d'interactions au second ordre comme pout*PrY,SiOs par
exemple. Des ®carts hyper ns p la fois petits et grands se m§langent, il est donc
dixcile d'attribuer les #;.; .

{ Certains ®clatements hyper ns (de I'excitf comme du fondamental) sont de I'ordre de
I'Blargissement inhomoggne. Cette observation, con rm$e par I'gtude des anti{trous,
rend les spectres de creusement spectral dgpendant de la position de la pompe dans
le pro T d'absorption et non sym®triques par rapport p cette pompe.

{ En n (et surtout) l'incertitude sur la position en frequence des structures observies
est trop grande. Dans la proc®dure de recherche, il est ngcessaire de faire la somme les
positions en frkquence des trous et de chercher si un trou a §t§ observg p la fréquence
somme. Les erreurs expgrimentales s'accumulant, elles rendent impossible ['identi-
“cation du trou p la frequence somme. De plus il n'est pas impossible d'avoir des
®carts hyper ns §gaux g l'incertitude de mesure prgs, ce qui vient encore compliquer
le probleme.

Les anti{trous La gure 3.19 prgsente les anti{trous en fonction de leur §cart en fréquen-
ce par rapport g la pompe. lls sont beaucoup moins nombreux que les trous. Lorsque
la pompe est en F nous n‘avons pu mesurer aucun anti{trou. La premigre colonne des
tableaux A.1 p A.8 regroupe les positions en frgquence des anti{trous pour di®®rentes
position de la pompe dans la largeur inhomoggne. Dans ces tableaux I'abrgviation (Imp)
apres la fréquence d'un anti{trou signale que cet anti{trou a $t® observ® lors des exp®riences
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Fig. 3.16 { Spectre de creusement spectral obtenu avec la pompe en G.

Fig. 3.17 { Spectre de creusement spectral obtenu avec la pompe en A.

o7
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Fig. 3.18 { Graphe de tous les trous en fonction de leur §cart en frquence par rapport p
la pompe et pour di®§rentes positions de la pompe dans le spectre d'absorption (A p G).

Fig. 3.19 { Graphe de tous les anti{trous en fonction de leur §cart en fréquence par rapport
A la pompe et pour di®grentes positions de la pompe dans le spectre d'absorption (A p G).
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en impulsionnel?.

Nous avons pu mesurer une cinquantaine d'anti{trous, c'est{p{dire beaucoup moins que
prévu par l'analyse simple dgvelopp®e en introduction. C'est peut &tre mieux ainsi, mais
pourquoi n‘'observons nous pas assez d'anti{trous ?

Plusieurs raisons doivent &tre invoqu$es. Contrairement au cas prgsent® en introduction,
la largeur inhomoggne i, n'est pas nettement sup®rieure p I'Bclatement hyper n. Notre
cristal d''8’Er3* :Y,SiOs est dans un cas interm®diaire op;j, est de l'ordre de grandeur
d'un ®clatement hyper n. Dans ce cas toutes les con gurations d'une classe d'ions ne sont
pas excitges en méme temps. Par ailleurs la di®grence d'amplitude entre les anti{trous et
le fait que certains seulement sont visibles indique que les probabilitgs de transitions entre
les di®®rents niveaux hyper ns ne sont pas toutes du méme ordre de grandeur. Si nous
n'avons vu dans®’Er3* :Y,SiOs aucune rggle de s®lection dgpendant de la polarisation
des faisceaux p proprement parler, toutes les transitions ne sont pas §galement permises.
Ceci peut permettre d'expliquer le fait qu'il y ait moins d'anti{trous que de trous, puisqu'ils
font intervenir deux transitions.

Une des consgquences du fait que la largeur inhomogene est du méme ordre de
grandeur que I'gclatement hyper n est que les anti{trous mesurgs en continu ne sont en
gengral pas placgs de manigre sym®trique par rapport g la pompe. Les paires d'anti{
trous sym®triques se retrouvent seulement aux basses frgquerges3 MHz, 8 18 MHz,

8§ 66 MHz et§ 127 MHz. Cela con rme que I'#largissement inhomoggne est de l'ordre de
250 MHz. Les exp®riences de rgsonance paramagn®tique ®lectronique con rment que cette
largeur est e®ectivement infgrieure p I'Bclatement hyper n total d€’Er3* :Y,SiOs.

En n, les anti{trous vus en rggime impulsionnel sont peu nombreux. En e®et le systgme
est moins saturg lors de ces exp®riences. Ces anti{trous visibles méme avec une faible
saturation correspondent aux transitions b&n® ciant de fortes forces d'oscillateur et grande
dgg®n®rescence, ce qui va dans le sens de pseudo rggles de transition. Ce sont ces systgmes
qui vont nous intg§resser particuligrement pour rgaliser la transparence induite.

Conclusions

La complexit® de la structure hyper ne de!®’Er3* :Y,SiOs est bien con rmge par
les spectres de creusement spectral et les dizcultgs d'interprgtation que nous avons ren-
contrges. Il para®t impossible de reconstituer le diagramme d'gnergie p partir des expgriences
d'optique seule. Mais, comme nous le verrons au paragraphe 3.3.3, associges aux expgriences
de rgsonance paramagn®tique ®lectronique ces exp®riences de creusement spectral permet-
tent d'avancer vers l'identi cation de systgme en &.

Pour rgsumer, nous avons pu observer une cinquantaine d'anti{trous et plus de 200
trous. Un ®largissement inhomoggne de l'ordre de 250 MHz a pu étre estimg en analysant
les spectres. Un cristal d'¥SiOs dop® au méme taux p I'erbium naturel (gure 2.7.b)
prgsente un glargissement inhomogegne de 500 MHz. Je ne connais pas de raison physique

2Nous n'avons pas refait tous les spectres en impulsionnel, I'absence de I'abr@viation Imp ne signi e
donc pas que l'anti{trou est invisible en impulsionnel
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Fig. 3.20 { Sch®ma de principe du dispositif exp®rimental utilisg en rgsonance param-
agn®gtique ®lectronique.

pouvant expliquer cette di®®&rence, on peut simplement §voquer la qualitg§ de la croissance
cristalline.

3.3.2 R@sonance paramagn§tique §lectronique

Les exp®riences ont §t® menges au Laboratoire de Chimie Appliquge a I'Etat Solide
sous la direction d'Olivier Guillot{NoA&l. L'§chantillon utilis§ est un cristal d'un millimgtre
cube d'Y,SiOs dop® p I'erbium naturel. Le dopage naturel permet d'avoir a la fois :

{ un signal issu des isotopes pairs de nombre de masse 162, 164, 166, 168 et 170
(abondance naturelle 77.05 %) de moment nuclgaire ruk 0,

{ et un signal issu de l'isotope impair de nombre de masse 167 (abondance naturelle
22.95 %) de moment nuclgaire = 7=2, qui nous int§resse plus particuligrement.

Les spectres de RPE sont donc la superposition :

{ du spectre d0 aux isotopes pairs compos® d'une seule raie intense et correspondant
A l'interaction Zeeman %lectronique

{ et du spectre d0 p l'isotope 167 sur lequel apparadt la structure hyper ne de cet
isotope de part et d'autre de la raie prgctdente.

Ce dernier spectre, que nous appellerons spectre hyper n, est composglde2= 8 raies
correspondant p des transitions "permises” selon la regle de stlection|¢=0,¢ ms = 81
(®g. (3.20)). Cependant, du fait de la basse sym®tri€ 1) des sites cristallographiques dans
lequel les ions erbium sont substitu®gs, l'interaction quadrupolaire est g prendre en compte
®galement. On verra §galement apparadtre sur ce spectre hyper n des transitions interdites
telles que ¢m, = §1;8 2.
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Dispositif exp@rimental

Le spectrometre utilis® au LCAES est un spectrompgtre Bruker Elexsys E 500 qui tra-
vaille en bande X, avec une onde radio fréquence tg =9.3 GHz. Le sch®ma de principe
du spectromptre est reprgsent® sur la gure 3.20. L'§chantillon est un cube de 1 mm de
cot® dont les faces sont orientges selon les axes optignesD, et b. Il est placg dans une
cavitg micro{onde rgsonante frr . Le tout est placg dans un champ magn$§tique externe
statique B lentement variable (par rapport p°rr) et crg® par un glectro{aimant. ( Le
champ maximal accessible est de I'ordre de 1 Tesla.)

L'echantillon est maintenu dans un porte §chantillon Perspex qui permet de faire des
rotations par pas de 108 1°. Il est placg dans un cryostat Oxford p °ux d'hglium. La
temp%®rature du cristal est maintenue autour de 6 K, temp®rature p laquelle seul le doublet
de Kramers fondamentafl 15-,(0) est peupl§. Pour ce niveau de Kramer$); vaut § 15=2
ce qui justi e qu'on puisse traiter le problgme p l'aide d'un spin ctifS = 1=2.

Ce spectrometre commercial comprend un systgme de d®tection sophistiqug qui per-
met d'enregistrer la rg°ectivitg de la puissance RF par la cavitg micro{onde en fonction
du champ externeB appliqug. Cette rg°ectivitg est nulle lorsque I'gchantillon n'est pas
absorbant, c'est g dire hors rgsonance. Lorsque la condition de rgsonance (®quation (3.16))
est remplie, le mat®riaux est absorbant, la rg°ectivitg de la cavitg augmente, un signal RF
est dgtect®. Pour augmenter la d®tectivitg, le champ magn®gtique externe est modul§ a la
frequence de 100 kHz. Le signal RPE est le signal dgBmodul§ et correspond p la dgrivge du
spectre d'absorption en fonction du champ magn$®tique (voir par exemple gure 3.21).

Exemple de spectres de rfsonance paramagnétique §lectronique dans natgr 3t 1Y ,SiOs

Pour la majoritg des orientations du champ magn®tique les spectres obtenus ont des
caract®ristiques clairement identi ables. Un spectre typique obtenu pour une orientation
guelconque du chamB dans le plan p; D;) est reproduit sur la gure 3.21. On y voit :

{ 4 raies principales pour les isotopes pairs g spin nuclgaire nuls.

{ p chacune de ces raies correspond un spectre hyper n pour l'isotope 167, compos$

de 8 raies hyper nes et d'un certain nombre de raies interdites.

Ces 4 signaux caract®ristiqgues correspondent aux deux sites cristallographiques dans
lesquels I'ion erbium se substitue. Dans les planb;D1) et (b; D2), les deux sites cristal-
lographiques prgsentent une ingquivalence magn®tique qui se traduit par l'apparition de
deux signaux pour chaque site. Cette ingquivalence magn®tique provient de la sym$trie du
cristal qui prgsente pour un site donng un ax€2 de rotation. Dans la maille unitaire, les
sites de substitution de I'ion EF* prgsentent donc di®®rentes orientations qui apparaissent
lorsque I'on applique un champ magn®tique suivant une direction particuligre. Ces sites
magn®tiguement ingquivalents deviennent magn®tiquement gquivalents lorsque le champ
magn®tique est parallgle @1, D, et bainsi que dans le planD,D>,) : chaque site cristal-
lographique ne donne alors qu'un seul signal.

Sur la gure 3.22, le spectre correspondant au site 2 pour une orientation du chafp
parallgle p I'axeD, est reprgsent®. On peut y voir :
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Fig. 3.21 { Exemple de spectre de RPE d'Bf :Y,SiOs pour un champ magngtiqueB

dans le plan p;D,). Les 4 raies principales correspondent au signal RPE des isotopes
pairs de I'erbium pour chacun des sites cristallographiques magngtiquement ingquivalent.
A chacune de ses raies est assocife un spectre hyper n appartenant p l'isotope 167 plac®
dans le méme site.

{ 8 raies permises dn, = 0 marqu§es par un trait continu,

{ des raies interdites ¢m, = 8 1 marquges par un trait discontinu apparaissant au mi-
lieu des raies permises. Ces raies sont dgdoublges, ce qui est caractgristique de l'inter-
action quadrupolaire. C'est la premigre fois p notre connaissance que le dgdoublement
des raies interdites, due g l'interaction quadrupolaire, est observg dans un cristal dop®
aux ions de terre rare. Ceci est principalement do au faible dopage du cristal qui limite
d'glargissement inhomoggne des niveaux hyper ns.

{ des raies interdites ¢m, = § 2 trgs proches de la raie permise (agrandissements).

Ces transitions permises et interdites sont d§taillges sur diagramme d'&nergie de la g-
ure 3.23.

Pour certaines orientations du champ magn®tique les spectres RPE sont plus compliqugs
(‘gure 3.24). Une partie du spectre a migrg vers les forts champ magn$tique, ce qui corre-
spond p des orientations pour lesquelles le factegirest trgs faible. On remarque que ces
spectres p forts champ ne presentent plus la structure typique des spectres hyper ns. Dans
ces orientations pour le site concern®, l'interaction quadrupolaire n'est plus nggligeable par
rapport p l'interaction hyper ne et in°uence fortement la position des transitions permises.
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Fig. 3.22 { Spectre de RPE du site 2 pour un champ magngtigug parallgle pD».
Les transitions hyper nes permises sont mat®rialise par un trait continu, les transitions
interdites ¢ M, = 81 par un trait discontinu. Les insertions sont des agrandissement des
transitions permises p cot® desquelles on voit les transitions interdite$/¢ = 8 2.

Fig. 3.23 { Diagramme de niveaux d'gnergie de l'ion Ef sond® par RPE. Les transitions
permises ¢m, = 0 et les transitions interdites p ¢m, = 81 et ¢ m;, = § 2 sont indiquges.
Toutes les transitions interdites ne sont pas reprgsentges.
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Fig. 3.24 { Exemple de spectre de RPE d'Bf :Y,SiOs pour un champ magngtiqueB

dans le plan ;D,). Trois spectres hyper ns typiques associs p une raie centrale sont
reconnaissables p bas champ magn®tique, le reste du spectre a migrg vers les forts champs
magn®tiques.

Analyse des spectres

Le traitement des spectres de RPE est le travail d'Olivier Guillot{No&l et de Philippe
Goldner du LCAES. Les d®tails de ce travail ont §t® publi®s dans la rgf§rence [64]. L'-
analyse est compliquge par la basse sym®trie des sites de substitution des ions erbium,
puisque les di®§rents tenseurs n'ont g priori pas les méme axes propres (ce qui a §t§ veri §
exprimentalement).

Principe du traitement des donn§es L'idge est de dgterminer les 3 tenseucs A et
Q de l'interaction Zeeman et hyper ne et quadrupolaire de I'géquation (3.21) :

H= B:g:S+ :A:S+ 1:Q:l i ,0.,B.I':

L'interaction Zeeman nuclgaire est connue et prise en compte. Cela correspond p 6 paramgtres
pour g, 6 paramgtres pourA qui sont suppos®s symgtriques et 5 parametres pd@r
(sym®trique et de trace nulle). Pour retrouver ces paramgtres, on utilise les spectres du
type de ceux prgsent®s prgéckdemment qui ont §t® pris tous le% déns trois plans or-
thogonaux, les plans cristallographiques( D,), (b; D) et (D1; D5). Pour chague angle, on
dispose de la position en champ magn®tique de la raie centrale5 0), des transitions

hyper nes permises ¢m, = 0 et des transitions interdites ¢m;, = § 1;8 2. En utilisant la

forme de I'hamiltonien, gquation (3.21), on peut simuler la position de toutes ces transi-
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tions. La comparaison entre mesure et simulation permet de ggn®rer une fonction d'erreur
g optimiser pour trouver les paramgtres recherch®s.

Dans un premier temps, la raie centrale des spectres correspondant aux isotopes pairs
(I = 0) est utilisge pour dgterminer le tenseug. La position en champB, de cette
résonance vEri e la condition (3.18),

hore = g(1; A eBo:

L'analyse de g?(u;A) dans les trois plans cristallographiques permet de reconstituer le
tenseurg qui est ensuite introduit comme une constante dans I'hamiltonien de l'isotope
167.

La deuxigme ®tape consiste p dgtermin&ret Q, soit 11 paramgtres. Compte tenu de
la prgsence d'orientations critiques pour lesquelles les spectres ne sont pas interprgtables
en considgrant 'interaction quadrupolaire comme une perturbation de l'interaction hyper-
“ne (spectre 3.24), la simulation utilise I'namiltonien de I'Bquation (3.21). La quantitg a
optimiser est N

#122
1 Xy uBieXpi Bicalcﬂ2

Nij 11 2
i=1

rMSnorm = (3.26)

ou lesB ™ sont les positions exp®rimentales des transitions pour les di®®rentes orientations
du champ, donnges avec la prgcisidn(qui peut étre mauvaise pour certaines orientations).
Les B3¢ sont les positions calculges p partir de I'hamiltonien (3.21) en supposant un jeu
de 11 paramptres. 1109 positions ont §t® utilisges pour le site 1, 1059 pour le site 2. Pour
avoir un jeu de paramgtres initial permettant une bonne convergence de la simulation, une
approche perturbative en deux §tapes a $t® adopt®ge :

1. le tenseurA est simulg en rgduisant I'hamiltonien aux l'interactions Zeeman ®lectro-
nigue (g ®tant dgterming) et hyper ne et optimis§ par comparaison avec les transi-
tions hyper nes permises,

2. le tenseurQ est ensuite simulgg et A §tant x®s, en utilisant I'gcart en frequence
des deux raies interdites ¢n, = 81 (qui ne dgpend que d€)

En n pour con rmer ces r§sultats, les spectres entiers (et pas seulement la position
des rgsonances) ont §t® simulgs selon I'gquation (3.21) pour des directions particuligres du
champ et comparges avec les spectres exp®rimentaux. Trois exemples de ces simulations
sont donnges sur la gure 3.28.

Interaction Zeeman §lectronique Les gures 3.25 reprgsentent les variations angu-
laires de la position de la raie centrale des isotopes p spin nuclgaire nul en fonction du
champ magn®tique pour les 2 sites cristallographiques. Les lignes continues reprgsentent
la position calculge de ces raies, obtenue avec I'Bquation (3.17) et reproduisent bien les
points exp®rimentaux. Dans le plan@,; D;), perpendiculaire p I'axe de symgtri€C, de

la maille cristalline, chaque site cristallographique ne donne qu'un signal. Dans le plan
(b; D;) on observe deux variations angulaires semblables (mémes extrgma) pour chaque
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Fig. 3.25 { Transitions RPE en mT des isotopes p spin nuclgaire nul en fonction de
l'orientation du champ magn®tique dans les plans d'§tud®g; D,),(b; D;) et (b; D,).
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site cristallographique, qui se dgduisent I'une de l'autre par une sym®trie axiale, ainsi
gu'une dgggn®rescence le long de deux orientations perpendiculaires, qui correspondent
aux axes cristallographiques. Ces caractgristiques ne se retrouvent pas dans le troisigme
plan d'gtude (b; D,). Cela provient d'une dgsorientation du cristal par rapport p l'axe du
champ magn®tiqueB. Ces mesures correspondent g une variation angulaire dans un plan
(> D>), avec un axel® Bcart® de 1.2du plan (b; D;). Cette dgsorientation peut venir d'un
mauvais alignement du cristal par rapport au champ, ou d'une erreur d'orientation des
faces du cristal. Il est pris en compte dans le reste de la simulation.

Le travail de spectroscopie optique sous champ magn®tique de Thomas BAttger est
utilisg pour di®grencier deux sites cristallographiques 1 et 2 qui ont des rgsonances optiques
bien di®%renciges [36, 68]. Seuls les rgsultats pour le site 1 sont prgsent§s par la suite, car
c'est celui qui nous int§resse pour les exp®riences d'optique. Les rgsultats pour le site 2 se
trouvent dans la rgfgrence [64].

Le tenseurg; obtenu pour le site 1 dans les axe®(;D,; b) est :

0 1

292 308 | 368
g.= @ 308 819 596A (3.27)

i 368 596 552 (D1:D2b)
Interactions hyper ne et quadrupolaire La simulation donne une valeur rmg,m de
0.9288 pour le site 1. Cela signi e que les valeurs calculges sont dans les barres d'erreur
expBrimentales. Les variations angulaires des 8 transitions hyper nes sont prgsent§es sur
les gures 3.26. Les gures 3.27 reprsentent les variations angulaires de I'Gclatement des
transitions interdites da p l'interaction quadrupolaire.

Les tenseursA et Q issus de la simulation sont, pour le site 1 :

1
6935 | 58073 j 24883

A= @ 58073 69630 68249 A ; (3.28)

| 24883 68249 49854 .

et 0 1
2140 | 818 | 1527
Q:=@; 818 379 060 A ; (3.29)

i 1527 060 j 2520 , . .

A, et Q; sont exprimgs en MHz.

Simulation des spectres A n de valider la simulation, les spectres entiers ont $t§
simul®s pour des directions quelconques du champ magn$§tique. Les gures 3.28 prgsentent
les rgsultats expBrimentaux et simulgs pour un champ parallgle aux axes cristallographiques
pour lesquels les sites magn®&tiguement ingquivalents sont dgggn®rgs. La position des tran-
sitions hyper nes ainsi que leur intensitg sont bien reproduites dans leur ensemble. Des
di®®rences subtiles persistent, notament sur l'intensit§ des transitions interditesg¢ = 8§ 2
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Fig. 3.26 { Transitions hyper nes p ¢m, =0 pour le site 1 en mT en fonction de I'orien-
tation du champ magn$tique dans les plan€X;; D»),(b; D,) et (b’ D»).
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Fig. 3.27 { Bclatements quadrupolaires pour le site 1 en mT en fonction de l'orientation
du champ magn®gtique dans les plan®g; D,),(b; D,) et (? D»).
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Fig. 3.28 { Spectres RPE exp®rimentaux et simulgs pour des directions du champ
magn®tique parallgle aux axes cristallographiques dans le cas du site 1.
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apparaissant de part et d'autre de la transition hyper ne. Ces di®Brences sont vraisem-
blablement dues au fait que la largeur des transitions RPE mesurges est trgs ne. Elle est
sujette p un §largissement selon les conditions expgrimentales ; notamment sous fort champ
magn®tique. Ces e®ets combings sont ditciles p prendre en compte dans la simulation.

Conclusion  Par rapport aux rgsultats de la bibliographie, cette §tude est intgressante
sur plusieurs points.

Tout d'abord elle con rme et atne les rgsultats trouvgs pour le facteug de I'Erbium

[37, 36, 68]. La rgfgrence [37] donne quelques valeursgddont les valeurs maximales
g™ = 15:465(1) et 14.804(1) qui correspondent bien aux rgsultats pour les valeurs prin-
cipales deg pour les sites 2Jg5'® | = 15:54(1) et 1jg"®]j = 14:83(1) [64]. Il y a quelques
di®Brences par rapport p la dgtermination optique des facteuysde Thomas BAttger.
Celui{ci a en e®et travaillg dans les 3 plans cristallographiques, qui ne sont pas les axes
propres, et a pu sou®rir comme dans notre cas d'un Igger dgsalignement. Ce travail donne
nganmoins des indications utiles pour discriminer le site 1 du site 2 et donne des rgsultats
pour le facteurg de I'Btat excit®*l,13-,(0).

Par ailleurs I'analyse par RPE de la structure hyper ne n'a jamais %tg faite dans,%iOs

et pour cause, la basse symttrie des sites de substitution a ngcessitg de mettre au point
la procgdure d'analyse sp®ci que qui a §t® brigvement prgsentge ici. Ce travail est une
premigre rendue possible par la qualit$ des spectres obtenus, donc la qualitg du cristal, et
la pers®vErance d'Olivier Guillot{No&l. Les r§sultats sur les tenseurs hyper ns et quadrupo-
laires permettent de d&duire la structure hyper ne du doublet de Kramers fondamental de
1873+ 1Y ,Si0s sans champ magn®tique avec des incertitudes vraiment faibles comme nous
allons le voir maintenant.

Diagramme d'@nergie en champ magn8tique nul

L'analyse des spectres RPE est bas®e sur les hamiltoniens de spin [69, 70] qui rgéduisent
l'espace des ®tats des ion$’Er3* au sous{espace du doublet de Kramers fondamental
41 15-»(0). Dans ce sous{espace, le moment total vaut = 15=2 et sa projection ne prend
gue les deux valeursn; = § 15=2. On le replace donc par un spin ctifS = 1=2. Pour
calculer I'gclatement hyper n du doublet de Kramers fondamentdil 15-,(0), on peut rester
dans cette approximation et prendreB = 0 dans I'gquation (3.21). Cela permet d'acc®der
aux ®clatements hyper ns.

Les §lfments de matrices ddg = Hpt + Hg dans la basgms; m;i sont :

X X
mE; mijHgms; mii = tm2;mfj A S+ Qfifjims;myi; (3.30)
iij B

Ho est une matrice carrge 16 16. Ses valeurs propres sont les niveaux d'§nergie des gtats
hyper ns du doublet de Kramers fondamentafl ;5-,(0). Le tableau 3.1 regroupe les valeurs
propres deHg, qui sont les niveaux d'§nergie hyper ns ainsi que les §clatements hyper ns.
La gure 3.29 reprsente ce diagramme d'€nergie. Les incertitudes sur les §nergies des



72 CHAPITRE 3. CARACT HRISATIONS SPECTROSCOPIQUES DE ER : YSO

Niveaux HBclatements
Label d'€nergie hyper ns
MHz MHz
0 (15)
0 (15)
724 (2,5) 724 (15,5)
728 (2,5) 4 (3,5)
1386 (15) 658 (15,5)
1446 (5) 60 (16)
1919 (15) 473 (16)
2341 (8) 422 (17)
2620 (8) 279 (11,5)
3376 (10) 756 (13)
10 3792 (6,5) 415 (12)
11 3920 (5) 128 (8,5)
12 4630 (4,5) 710 (7)

©Ooo~NOUThWwWNPE

13 4639 (5) 9 (7)
14 5495 (18) 856 (19)
5495 (18)

Tab. 3.1 { Niveaux d'€nergie et §clatement hyper n dél5-,(0) issu de I'analyse RPE.
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Fig. 3.29 { Diagramme d'€nergie du doublet de Kramers fondamentéls-,(0) de d'ion
Er3* dans le site 1 de ¥SiOs issu de I'analyse RPE.

niveaux hyper ns ont §t% calculges p partir des incertitudes sur les paramgtres des tenseurs
A et Q issus de la simulation. La dgpendance entre les parampgtres des tenseurs et les
niveaux d'gnergie gtant fortement non lingaire, une m§thode statistigue a ®t§ adoptge
[71, 72]. Elle consiste p tirer au hasard de manigre rgp®tte les 11 paramgtres des tenseurs
A et Q dans un volume de con ance centrg sur les valeurs trouvges lors de la simulation.
Le spectre sans champ magn®tique est simul§ pour chaque tirage de ces 11 paramgtres. Les
incertitudes donnges dans le tableau 3.1 correspondent g la largeur des distributions des
niveaux d'nergie obtenues lors de ces tirages.

Ce diagramme d'gnergie prgsente plusieurs caractgristiques remarquables :

{ la simulation pr&voit seulement 14 niveaux hyper ns, et non 16 (= (¢ +1)(21 +

1)). Les niveaux extrémes sont en e®et dgg®n®reés p l'ordre deux, p lincertitude
expBrimentale pres.

{ I'Btalement des niveaux hyper ns est trgs important : 5.5 GHz

{ le spectre des ®clatements hyper ns est trgs large : de 4 MHz p 856 MHz
Ces deux dernigres caract®ristiques viennent de I'importance de l'interaction hyper ne et
quadrupolaire et vont donc a priori se retrouver sur I'gtat excit®l ;3-,(0).

Comme soulign® dans le chapitre d'introduction aux propri®tgs des terres rares (chapitre 2),
le pro I d'absorption lingaire de la transition optique p 1536.1 nm (‘gure 2.7) rend compte
lui aussi de l'importance de I'§clatement hyper n puisque le spectre s'®tale sur plus de
7 GHz, avec une largeur p mi{hauteur de seulement 1 GHz. Les nombreux pics d'ab-
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sorption ne correspondent cependant pas p I'Bclatement hyper n du niveaux fondamen-
tal dgtermin® par RPE puisque I'Bclatement hyper n de I'excit§ intervient §galement. La

population au repos des niveaux hyper n du fondamental, donnge par la loi de Bolzt-

mann, n'est plus §quivalente entre tous les niveaux hyper ns. Le rapport des populations
de I'Btat le plus bas (1) et le plus haut en ®nergie (14), s&pargs de ¢= 5.5 GHz, vaut
Nyu=Mn =expij ¢ =kT=87% p 2 K.

Par ailleurs, I'glargissement inhomoggne optique,j ¥4 250 MHz est e®ectivement de
l'ordre de grandeur des ®clatements hyper ns. On comprend dgs lors un peu mieux la
complexit des spectres de creusement spectral daH&r* :Y,SiOs, notament le fait que
la position des trous et des anti{trous varie selon la position du laser pompe dans le pro |
d'absorption.

A titre d'exemple, voici exprim® dans la bas¢gms; m,i les fonctions d'onde correspon-
dant aux deux ®tats de plus basse §nergig et j2i s&pargs de 724.0 MHg 15.5 MHz :

jli = (0:16j 0:13) ji 1=2;i 7=20 +(j 0:31; 0:14) j1=2; 7=2i
+(0:15+0:11) ji 1=2;i 5=2i +(0:034; 0:38) j1=2; 5=2i
+(j 0:032+0:17) ji 1=2;j 3=2i +(0:28; 0:05) j1=2;i 3=2i
+(j 0:0079; 0:057) i 1=2;j 1=2i +(0:12+0:17%) j1=2;i 1=2i

+(j 0:16; 0:14i) ji 1=2;1=2i  +(j 0:056; 0:013) j1=2;1=2i (3:31)
+(j 0:075+0:27) Ji 1=2;3=2 +(j 0:17 +0:0174) j1=2; 3=2i
+0:39 ji 1=2;5=2i +(0:099 + 0:16) j1=2; 5=2i
+(j 0:11; 0:32) Ji 1=2,7=21 +(0:14; 0:14) j1=2; 7=2i

j2i = (0:21+0:089) ji 1=2;; 7=2i +(0:0068; 0:36) j1=2;j 7=2i
+(0:01; 0:064) ji 1=2;; 5=2i +(0:079; 0:054) j1=2;j 5=2i
+(0:019+0:073) jj 1=2;j 3=2i +(j 0:18; 0:21) j1=2;i 3=2
+(0:28 + 0:3i) ji 1=2;i 1=2i +(0:16; 0:16) j1=2; i 1=2i (3.32)
+(0:0088; 0:23) jj 1=2,1=2i (0:41) j1=2; 1=2i '

+(j 0:28+0:0038) jj 1=2;3=2 +(j 0:067 +0:035) j1=2;3=2i

+(j 0:014; 0:095) jj 1=2;5=2 +(j 0:042 +0:052) j1=2;5=2i

+(j 0:26 + 0:25) ji 1=2;7=2i +(j 0:21f 0:094) j1=2;7=2i
Comme on peut le voir les niveaux hyper ns ne sont pas dutout des ®tats purs mais sont
des ®tats extremement mglang®s. Il n'est pas possible de leur attribuer un label du type
jms; m;i. Il est vraisemblable que les niveaux hyper ns de I'ttat excitf,3-,(0) soient eux
aussi extremement mglang®s. Les pseudo{rggles de stlection qui apparaissent plus ou moins
dans les spectres de creusement spectral sont donc loin d'etre prgvisibles thgoriquement.

Conclusions

L'§tude des spectres de rgsonance paramagn®tique glectronique est complexe et a ngcessi-
t® la mise en place d'un formalisme adapt$ p la trgs basse sym®trie du site de substitution
des ions'®’Er3* dans Y,SiOs. La dgtermination des 3 tenseurg, A et Q des interactions
Zeeman, hyper ne et quadrupolaire a §t§ faite pour les deux sites cristallographiques. Pour
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le site 1 qui nous intgresse ces rgsultats ont permis d'obtenir le diagramme d'§nergie du
niveaux de Kramers fondamentafi,s-,(0) en champ magn$tique nul. La structure hyper-

“ne obtenue est extremement complexe et les §tats hyper ns sont loin d'étre des $§tats purs.
L'avantage d'une con guration aussi complexe est que les rggles de s®lection sont relachges.
Les probabilitgs de transitions entre les deux bras des systgmes en & formgs par les niveaux
hyper ns devraient donc étre du méme ordre de grandeur et de nombreux systgmes en o
devraient donc pouvoir etre exploites dan¥’Er3* :Y,SiOs.

3.3.3 ldenti cation de systgmes en ©

Le recoupement des rgsultats des exp®riences de creusement spectral et des rgsultats de
résonance paramagn®tique glectronique permet d'identi er les anti{trous qui correspondent
aux systgmes en o. Le tableau 3.2 presente toutes les frgquences pour lesquelles on peut
th®oriquement mesurer un anti{trou en o d'aprgs les niveaux hyper ns issus de l'analyse
RPE.

Les deuxigme et troisigme colonnes des tableaux reportgs dans les annexes A.1 p A.8
prgsentent les anti{trous mesurgs pour di®grentes positions de la pompe, ainsi que les
transitions entre niveaux hyper ns auxquelles ils peuvent correspondre dans une barre
d'erreur de 10 MHz et 20 MHz respectivement. Compte tenu des incertitudes sur la position
des anti{trous mesur®s optiquement par creusement spectral et des incertitudes sur les
niveaux hyper ns issus de l'analyse RPE, il n'est pas toujours ®vident d'attribuer les anti{
trous p une seule transition hyper ne. C'est pourgquoi deux gammes de recoupements p
§ 10 MHz et § 20 MHz sont prgsentges.

Nombre d'anti{trous mesur®s en creusement spectral ne sont associgs p aucune transi-
tion en o. lls correspondent vraisemblablement p une combinaison d'§clatements hyper ns
du fondamental et de I'excitg. De la méme manigre, il n'est pas impossible qu'un anti{
trou associ§ p une transition en g, corresponde en fait g une combinaison d'gclatements
hyper ns du fondamental et de I'excit§ (avec urt® petit).

On peut noter que les niveaux impliqgugs dans les anti{trous ne sont pas les mémes selon
la position de la pompe dans le spectre. Pour un laser pompe en A, ce sont les niveaux les
plus bas en ®nergie qui sont majoritairement en correspondance avec les anti{trous, alors
gue pour un laser pompe en G ce sont les niveaux hyper ns de haute §nergie. Ceci est plut6t
en accord avec le fait que la partie G du spectre est mesurge p plus basse fréquence que
la partie A et permet de choisir les transitions impliquges lorsque plusieurs combinaisons
sont possibles.

Nous avons identi ® une dizaine d'anti{trous correspondant p des systgmes en o dont
deux anti{trous d'amplitude relativement importante. La position en frgquence de ces 2
structures a §t® vBri $e avec le dispositif @ modulation de fréquence de la gure 5.8 prgsent§
au chapitre 5.

{ Le premier anti{trou appara®t en E lorsque la pompe est en G, I'Bcart pompe sonde

est alors de 880 MHZ& 1 MHz (sonde plus haute en frgquence). Il peut &tre as-
soci® p plusieurs transitions : entre les niveaux 4 et 6 p 895 MBIz17 MHz ou
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Fig. 3.30 { Deux systgmes en @ issus du recoupement des exp®riences de creusement
spectral et de rgsonance paramagn®tigue ®lectronique. Les °gches en gras (pointill§)
reprgsentent la position de la pompe (sonde) lors des exp®riences de creusement spectral

entre les niveaux 13 et 14 p 865 MHE 19 MHz (tableau A.8). Compte tenu de

la position de la pompe dans le spectre vers les basses gnergies, l'anti{trou est at-
tribu® pr&f€rentiellement p la transition hyper ne 13 14. Nous appelerons cette
con guration & ; par la suite.

{ Le deuxigme anti{trou appara?®t en C lorsque la pompe est en A, I'gcart pompe
sonde est alors de 740 MHg 1 MHz (sonde plus basse en frgquence). De la méme
manigre |1l peut etre associ§ p plusieurs transitions : entre les niveaux 1 et 2 p
724 MHz§ 15.5 MHz ou entre les niveaux 8 et 9 p 756 MHz 13 MHz (tableau A.1).
Compte tenu de la position de la pompe dans le spectre vers les fortes §nergies cette
fois, I'anti{trou est attribu§ pre&f&rentiellement g la transition hyper ne 1! 2. Nous
appelerons cette con guratiorg ,.

Ces deux anti{trous, mis en exergue sur la gure 3.30, font intervenir vraisemblablement
les niveaux dgg®n®Brés 1 et 14. C'est peut &tre une explication de l'importance de leur
amplitude et leur robustesse : les transitions optiques partant de ces niveaux bgn$§ cient a
priori de forces d'oscillateur plus importantes que les transitions mettant en jeu des niveaux
non dgg®n®rgs. La dure de vie de l'anti{trou p 740 MHz (con guration)ca §t§ mesurge
au paragraphe 3.2 de ce chapitre. AveT;I =187 ms, le temps de retour g I'Bquilibre des
populations est trgs lent, ce qui permet d'envisager de \stocker" de l'information sur les
populations des niveaux fondamentaux de ce systgme en o.
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1

8¢

1-2 2-3 3-4 4-5 5-6 6-7 7-8 8-9 9-10 10-11 11-12 12-13 13
Hiv 724 4 658 60 473 422 279 756 416 128 710 9
i 728 662 718 533 895 701 1035 1172 544 838 719 865
4i+3 1386 722 1191 955 1174 1457 1451 1300 1254 847 1575
4i+4 1446 1195 1613 1234 1930 1873 1579 2010 1263 1703
Hi+s 1919 1617 1892 1990 2346 2001 2289 2019 2119
Hive 2341 1896 2648 2406 2474 2711 2298 2895
4i+7 2620 2652 3064 2534 3184 2720 3154
i+ 3376 3068 3192 3244 3193 3576
Hi+g9 3792 3196 3902 3253 4049
Hi+0 3920 3906 3911 4109
4i+1 4630 3915 4767
i« 4639 4771
%i+13 9495

Tab. 3.2 { Anti-trous en & en MHz prgvus thgoriquement d'apres le diagramme d'§nergie
du niveau hyper n de 4l 15-,(0). La premigre ligne correspond aux §clatements hyper ns.

La ligne suivante 4., donne la position en frgéquence des anti{trous correspondant p 2
®carts hyper ns cons®cutifs et ainsi de suite. La premigre colonne correspond aux niveaux
d'gnergie trouvgs en RPE (tableau 3.1).
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3.4 Conclusion et perspectives sur les caract@risations
spectroscopiques

Caract@ristiques d§termin§es

Quelle que soit la technique spectropique utilisge, cho de photon, creusement spectral
ou rgsonance paramagn$tique ®lectronique la spectrocopié®dEr* : Y,SiOs s'est avrge
deglicate. Outre qu'il faut travailler p basse temp%®rature, le recours p des techniques de mod-
ulation est frgquent, car nous avions en ggn®ral peu de signal. Nous avons pu dgterminer :

{ le temps de vie des populations du niveau excifB’ = 10 ms, comparable aux rgsultats

de la littgrature

{ le temps de vie des coh®rences optiqués =3.51s

{ la structure hyper ne du doublet de Kramers fondamentall ;5-,(0)

{ une dizaine de systgmes en @ ont §t® identi ®s, dont les deux systeme®ta,, pour

lequel l'anti{trou a une amplitude importante et qui seront §tudigs dans le cadre de
la transparence induite §lectromagn®tiquement dans le chapitre 5.

{ le temps de vie des populations du niveau fondamental pour la con guration,ca

®t6 §valuge ﬂ{ = 187 ms (premigre mesure de ce type dar¥Er3* :Y,SiOs)

{ I'Blargissement inhomogene de la transition;j, » 250 MHz. Ce faible §largissement

pourrait étre attribu§ g la qualitg de la croissance cristalline.

Ces premigres caractgrisations sont encouragentes, notament le long temps de relaxation
de la population dans les niveaux hyper ns lorsque la temp®rature du cristal est de 2 K.

Quelles autres paramptres et quelles autres exp@riences ?

Temps de coh$rences Le temps de vie des coh®&rences Rami@ entre niveaux hy-
perns du doublet de Kramers fondamentall ;5-,(0) est un paramgtre important pour
I'Btablissement d'une transparence induite etcace (voir chapitre 5). Il serait §galement
intBressant de caractgriser les temps de coh§rence (optique et radio{frBquence) avec un
champ magn®gtique. En e®et avec un champ de 7 T BAttger a pu rgduire gnormgment les
processus dgphasants dans un cristal dSiOs dop® p l'erbium naturel et mesurer une
largeur homogegne de 73 Hz seulement pour la transition optique [36].

Des exp®riences de rgsonance paramagn$tique ®lectronique impulsionnelles (ESEEM
pour Electron Spin Echo Envelope Modulationsont en cours dans le groupe d'Olivier
Guillot No&l et Philippe Goldner pour identi er certaines interactions, pouvant etre p
l'origine de la perte de coh®rence entre niveaux hyper ns. Les premiers rgsultats montrent
I'inuence des yttrium et du silicium voisins de l'ion erbium [73].

Eclatement hyper n de I'excit§ L'®clatement hyper n du doublet de Kramers ex-

cit *l 15-,(0) est encore mal connu, méme si nous avons mesurg de nombreux trous. Les

exp®riences de creusement spectral sont trop complexes. Nous pensons utiliser de nouveau
la rgsonance paramagn®tique ®lectronique avec un pompage optique pour travailler avec

les ions dans I'Gtat excitg. Il faut noter que le champ magn®tique dgplace la rgsonance
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optique au cours d'une exp®riencé et que la prise d'un spectre dure plus d'une minute,
ce qui est bien plus long que le temps de vie des populations dans I'gtat excitg§ (10 ms). Il
semble plus intBressant de travailler avec une inversion de population pour avoir un signal
RPE de I'Btat excitg assez important. Un pompage continu vers les niveatixs-,(1) ou
41,11-, avec une source spectralement large est envisageable.

Les rgsultats de rgsonance paramagn®tique ®lectronique dans I'gtat excitg permettent
de connadtre I'Bclatement hyper n de I'gtat excit§. Ceci devrait permettre de comprendre
par exemple la structure du spectre d'absorption et d'&claircir la valeur de I'glargissement
inhomoggene. |l devrait eétre $galement possible d'identi er les niveaux susceptibles d'&tre
utilisgs dans lI'e®et Kerr ggant par exemple, qui ngcgssite 4 niveaux, 2 fondamentaux et 2
excit®s [14], en recoupant avec les spectres de creusement spectral. Les fonctions d'onde
des ®tats hyper ns obtenus avec I'hamiltonien de spin e®ectif dans le fondamental et dans
I'excit® ne peuvent p priori pas donner d'information sur les rggles de s®lection et les forces
d'oscillateur. En e®et dans cette approche, l'espace des ®tats de l'ion erbium est rgduit
a un sous{espace plus petit par l'introduction du spin ctifS = 1=2. Entre I'§tat excit§
4113-,(0) et I'gtat fondamental #I 15-,(0), on ne travaille pas dans le méme sous{espate

Le systeme!®’Er3* : Y,SiOs n'est donc pas encore totalement caractgrisg. Nous avons
cependant travaillg avec cette connaissance partielle pour dgmontrer deux e®ets rgsonants :
les oscillations cohgrentes de population (chapitre 4) et la transparence induite §lectroma-
gn®tiquement (chapitre 5).

SD'aprgs T. BAttger [36], le niveau?l ;3-,(0) se dgcale de 0.3 ci! (soit moins de 0.1 nm) pour un
champ de 1 T, champ maximum utilis§ en RPE

4Le calcul des paramgtres du champ cristallinB'g (89.(2.2)) permettraient d'§valuer I'hamiltonien
total (8q.(2.1)) et de prgdire les niveaux hyper ns de |'tat excit, comme cela a $t§ fait pour les
cristaux de Tm3* :YAG [74]. Ce calcul s'appuie sur les spectres optiques des niveai’®* L; mesur§s
expBrimentalement [44] et est extrément ardu compte tenu de la basse sym$trie du site de substitution
dans Y,SiOs. En considgrant I'hamiltonien total, les fonctions d'onde obtenues par ce calcul permettent
en principe de conna®tre les forces des transitions et les §ventuelles rpgles de s§lection.






Chapitre 4

Ralentissement de la lumigre avec
I'erbium

La rgduction de la vitesse de groupe de la lumigre, de plusieurs ordres de grandeur, par
rapport p la cglgritfc de la lumigre dans le vide, est un des grands enjeux de la photonique
actuelle. Le contr6le actif ou passif de la vitesse de groupe permettrait de mettre en place
de nouvelles fonctions optiques de traitement du signal (m&moire tampon, retard ajustable
continuement, recentrage d'impulsions dans une fenétre temporelle...) et des interactions
lumigre matigre ou lumigre{lumigre prolongges.

Ce chapitre prgsente les rgsultats que nous avons obtenus d®ABr* :Y,SiOs, dont le
plus notable est le ralentissement de 8 ordres de grandeurs de la vitesse de groupe p l'aide
des oscillations coh®rentes de population.

Les notions de vitesse de la lumigre, les relations de Kramers-KrAnig et les quelques
rgsultats marquants sur la lumigre dite \lente" ou \ultra-lente" sont rappel®gs en intro-
duction. Le phgnomgne dit d'oscillations cohgrentes de population est ensuite expliqu§ et
l'in°uence des §largissements homoggne et inhomoggne est dgtaillge. Les di®®§rents rgsultats
expgrimentaux dans'®’Er3* :Y,SiOs sont présent®s dans une troisigme partie. Di®®rents
paramgtres ont §t® explorgs : intensit§, frquence du battement, la possibilit§ d'un pom-
page optique et, pour la premigre dois g notre connaissance I'glargissement inhomoggne. La
conclusion ouvre sur les exp®riences p temp®rature ambiante dans les bres dop®es erbium.

81
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4.1 De la vitesse de la lumigre au ralentissement

La vitesse de propagation de la lumigre dans le vide comme nous la connaissons actuelle-
ment est une constante universelle, x®e depuis 198 g 299 792 458 m/s [75]. Elle fOt
mesurge pour la premigre fois sur terre par Fizeau en 1848 p l'aide d'un dispositif ressem-
blant p celui de la gure 4.1. Le principe de I'expgrience §tait de mesurer le temps d'aller
retour d'une impulsion crgge par une roue dentge. Ce temps d'aller{retour entre la maison
de Fizeau p Suresnes et Montmartre 8.6 km de I, est de's8 Au fur et a mesure que la
vitesse de rotation de la roue augmente, I'impulsion de retour de Montmartre passe dans
la méme dent puis est occultge puis passe dans la dent suivante etc. Cette technique de
stroboscopie permet de remonter au temps de propagation de l'impulsion, et la vitesse de
la lumigre [76].

Depuis les exp®riences de Fizeau le concept méme de vitesse de la lumigre a §t§ large-
ment approfondi, et on compte jusqu'p 8 d§ nitions di®Brentes attach®es p la vitesse de la
lumigre [77, 78]. On dirait aujourd’hui que Fizeau n'a pas mesur® la vitesse de la lumigre,
mais plutot la vitesse de groupe d'impulsions se propageant dans l'air, un milieu lingaire
et quasi homoggne. Avant de revenir sur la vitesse de phagg la vitesse de groupevy,
et la vitesse du barycentre de I'impulsion temporelle appelge centro{v&locit§ prgcisons
d'abord ce qu'est une impulsion lumineuse.

Fig. 4.1 { Dispositif exp®rimental utilis® par Fizeau pour mesurer la vitesse de la lumigre
dans l'air en 1848. Des impulsions lumineuses sont crgges par une roue dentge et envoyges
vers un miroir situg a 8.6 km pour étre renvoyges vers la source. Elles sont visibles en retour
lorsque la roue dentge a tourn® d'une deniote : le Sacrg Coeur n'§tait pas encore sur la
butte Montmartre lors des expgriences de Fizeau.

4.1.1 Impulsion lumineuse

La gure 4.2 reprsente la somme de deux champs monochromatiques de fréquence
IBgerement dgcalges. Le pro [ de l'intensitg (somme au carr§) fait apparadtre le dgbut d'une
impulsion. Une vgritable impulsion contient beaucoup plus de composantes frgquencielles
et est le rgsultat des interfgrences temporelles constructives entre ces di®®rents champs
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Fig. 4.2 {lllustration du concept d'impulsion : S; et S, sont deux ondes monochromatiques
de frquences di®grentes et en phase er®;HS,) représente le champ somme eB(+ S,)?
l'intensitg associge p la somme des deux champs qui fait appara®tre I'impulsion. Plus le
nombre de composantes spectrales est important plus I'extinction entre deux maxima est
grande et plus I'impulsion formge peut étre de courte durge.

monochromatiques. Au maximum de l'impulsion toutes les composantes spectrales sont
en phase et s'additionnent. Formellement une impulsion lumineuse est d® nie par son

enveloppe temporelléA(t), lentement variable devant la fréquence de la porteuse optique
| .
I

E(z;t) = A(t):e !¢ oti k2) (4.1)

La transform$§e de Fourier de\(t), A(! ) reprgsente le spectre de I'impulsion autour dey.
EM)=ACj 'o) (4.2)

Plus la bande spectrale ¢ est large, plus les impulsions peuvent étre temporellement
courtes si les di®grentes composantes sont e®ectivement en phase. Dans ce cas on parle
d'impulsions limitges par la transform$§e de Fourier. Dans les exp®riences, nous avons tra-
vaillg avec des impulsions de pro I gaussien

A(t) = Agel =T (4.3)

de spectre

A()= DT TAE 0 (4.4)

Lorsque les impulsions gaussiennes sont limitges par la transformg§e de Fourier, la largeur
temporelle ¢T et la largeur spectrale @ sonttellesque ¢ £ ¢ T = 2.



84 CHAPITRE 4. RALENTISSEMENT DE LA LUMI ERE AVEC L'ERBIUM

4.1.2 Vitesses
Vitesse de phase

La vitesse de phase est la vitesse des points de phase constante lors de la propagation de
l'onde p travers le milieu. Cette phase vaul\ = kz j ! ot. Les points de phasé\ constante
avancent de ¢z en un temps ¢t tel quek¢ z = ! (¢t et on a donc une vitesse de phase

Vp = ¢ z=Ct qui vaut |
‘o Cc
= —= X 4.5
Vp k n(' 0) ( )

Cette vitesse peut etre d® nie pour chaque onde plane de frequehceomposant I'impul-
sion, v, = c=n(! ):

Vitesse de groupe

Pour que l'impulsion se propage sans se dgformer, toutes les composantes spectrales
autour de la porteuse! o doivent s'additionner en phase quelque soit la distance de propa-

gation z. Cela signi e que la variation de la phase avec la fréquence est nulle quelque soit

dA’ 1)z dn'!oz nz
z: o -0 aveci= ") i 1t ce qui donne Iarelatlond—'%+?. t =0 et

O —_— . -
conduit p la d§ nition de la vitesse de groupgy = z=t:

c

n(l o)+ 1 o(dn=d!);, (4.6)

Vg =

La vitesse de groupe correspond ggngralement p la vitesse de propagation du maximum du
pro I en intensit§ de l'impulsion g travers un milieu dispersif. On d& nit I'indice de groupe
nNg comme : _
dn’
ng(! o) = n(' 0) + | 0 d_l . (47)
.

Lumigre lente

En regardant la d§ nition de la vitesse de groupey (89.(4.6)), on voit qu'il est possible

d'obtenir des vitesses de groupe trgs faibles lorsque la dlspers%rr est forte. Lorsque

ce terme est nggatif, la vitesse de groupe peut méme étre n&ga‘uve0 [79] ou sup%rieare p
alors que la vitesse de phase est positive. On parle alorslamigre superluminique80, 81].

Ce dernier point peut sembler contredire le fait qu'aucune information ne peut aller
plus vite que la lumigre. Suite aux travaux thgoriques de Sommerfeld et Brillouin [82], la
vitesse d'un signal a §t® dg nie comme la vitesse de propagation du front d'une impulsion
rectangulaire. Les exp®riences faites par Stenredral. dans des conditions de lumigre lente
[83] ou de lumigre superluminique [84] ont clairement dgmontrg qu'un tel front montant
ou descendant (un saut p 1 ou un saut p 0) ne se propage pas p la vitesse de gngipe
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car il est associg p une trgs grande bande spectrale qui ne peut pas v&ri er les conditions
de propagation extréme, ultra{lente ou superluminique.

Par ailleurs, on a bien d§ ni les impulsions comme %tant le rgsultat des interfgrences
entre un paquet d'ondes planes monochromatiques, qui ont une gtendue spatiale et tem-
porelle in nie. Un simple changement de phase modi e ces interf§rences et fait apparadtre
le maximum de l'impulsion en avance ou en retard. Le fasgonnage du paquet d'onde par
la dispersion, voilp le secret de ces propagations extraordinaires, ultraf{lente ou superlu-
minique.

Distorsion

Lors du traitement thgorique de la propagation d'impulsions dans un milieu dispersif
[85], il est utile de faire un dgveloppement limit de la constante de propagati@g! )
autour de la porteuse optiqué o.

MU=%+M!H@+%UiMV+§UiMPH: (4.8)

£ o
opk = dVk=d!' .
ko est I'amplitude de vecteur d'onde p la frBquence de la porteuse optique et reprgsente
la valeur, moyenne dek pour l'impulsion.
dk’ 1 _ng , :
k= — = — = —= estlinverse de la vitesse de groupe.
d,, vy ¢
Le temps de groupeTy est le temps ngcessaire g l'impulsion pour parcourir la distance
z a travers le milieu dispersif :

2 = 7k, (4.9)
g

d’k>  _ 1=v; _ 1ldng : :

az =9 Cod est appel® la dispersion de temps de groupe.
Lorsque la dispersion est importante le temps de groupe varie signi cativement p l'intgrieur
de la bande spectrale ¢ de l'impulsion. L'impulsion n'est plus limitge par la transform§e
de Fourier et sa durge augmente car les di®®§rentes composantes spectrales de l'impul-
sion se propagent avec des vitesses di®®rentes. Pour l'impulsion gaussienne d® nie par
I'Bquation (4.3),onaalors ® £ ¢ T > 2. Les di®grentes composantes spectrales sont alors
dgsynchronisges et sont rgparties lingairement le long de l'impulsion. On parle de glisse-
ment de frequencechirp en anglais. L'glargissement temporel induit pak, est de l'ordre
de ¢T Yazk,C! .

Lorsquek, ¥ 0, ou pour des bandes sgpectrales trgs larges, il faut considgrer le terme
d°k’
ds
le glissement de fréquence. Le pro | temporel de I'impulsion sera alors distordu.

Lorsque l'impulsion est totalement distordue le concept de vitesse de groupe ne recoupe
plus de rgalit® physique. On prgfgrera alors utiliser la vitesse du barycentre temporel de

Le facteurk, =

sup®rieur du dgveloppement (4.8k3 = . L'e®et de ce terme va &tre de brouiller
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l'impulsion (en intensitg§) pour d& nir la vitesse de I'impulsion, appelge "centro{vglocit§"
et d® nie par [77] - "
' il

TUHE2(rt)dt
ver 1 1 (r;t)

b E(n
Lorsqu'on d®tecte le pro 1 temporel d'une impulsion, c'est p la centro{vglocitg qu'on a
accps expgrimentalement. Pour une impulsion qui n'est pas dg&form®e, la vitesse de groupe
et la centro{vglocitg de l'impulsion se confondent et on parle de vitesse de groupe.

(4.10)

4.1.3 Relations de Kramers-KrAnig

La rgponse d'un milieu excitg par un champ ®lectromagn®tique est appelge sa suscep-
tibilite A. A est une fonction causale et p ce titre ses parties rgelles et imaginaires vgri ent
les relations de Kramers-KrAnig.

AY1)
AR

H(AY!))
opH reprgsente la transform@e de Hilbert [86]. En optique, cela donne deux relations liant
I'indice de rgfractionn et I'absorption ® du milieu :
R,
n(! ) 1+ Zyp 1 O 4
Ya 0 s? i ! 2 (4 12)
- 4z R+1n(s)11d '

7 T
ou vp dgsigne la valeur principale de Cauchy.

Selon ces relations, la prgsence d'une fenétre de transparence, ou trou, dans le pro |
d'absorption s'accompagne d'une forte variation de l'indice de r§fraction avec une pente
positive. Ceci est illustr§ sur les gures 4.3.a et 4.3.b. L'indice de groupg est quant g lui
reprgsent® sur la gure 4.3.c. Supposons que I'absorpt‘liTon d'un systgme s'gcrive

U
a
®(1) = @

Fig. 4.3 { lllustration des relations de Kramers KrAnig : une fenétre de transparence dans
le pro I d'absorption (un 'trou’) se traduit par une forte variation de l'indice de r&fraction.
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oM I=T est la largeur de la résonance, &a sa profondeur. L'indice de rgfraction et l'indice
de groupe qui sont associ p un tel pro1 d'absorption s'&criveht

No

n(1)
Ng(%)

1} J“(J(r% L (T (4.14)

@+ (zN)?

+NT—r-— 5

avectn= a est maximal en+ = 0 et vaut

ng = =nT.Le rtalentissement, mesur§ parg, est d'autant plus fort que la variation d'indice
+n est forte sur une bande spectrale=T faible.

Dans le cas prgsent® sur la gure 4.3, la dispersion de temps de groujmg£d4) est nulle
lorsqu'on travaille p résonance. On se trouve en e®et dans un maximunmglédng=d+= 0).
Ceci explique en partie pourquoi les exp®riences de ralentissement autour de rgsonances
optiques dgforment peu les impulsions.

Notons qu'une forte variation de l'indicen avec une pente nggative peut étre obtenue
lorsque I'absorption prgsente un pic p la place d'un trou. C'est dans des systgmes prgsentant
un pic de gain qu'on peut observer de la lumigre superluminique [80, 84].

4.1.4 Lumigre lente et lumigre ultra{lente

L'approche utilisge dans cette thgse pour ralentir la lumigre est basge sur les interac-
tions rgsonantes entre la lumigre et la matigreD'aprgs les relations de Kramers-KrAnig
une fenetre de transparence au milieu d'un pro | d'absorption permettent d'obtenir la
dispersion positive ngcgssaire pour le ralentissement. Il en est de méme dans un milieu
prgsentant une fenétre de gain® < 0) et pour laquelledn=d! > 0.

Pour tout lecteur attentif du chapitre 3 de cette these, la simple §vocation d'un trou dans
I'absorption doit amener au creusement spectral. Curieusement, la proposition d'utiliser les
trous de creusement spectral pour le ralentissement ne date que des annges 2000 [93, 94].
Comme nous l'avons vu au paragraphe 3.1.2, la largeur du trou creus® est limitge par soit
par i, soit par la largeur du laser de pompe. En jouant sur la saturation, ou sur la largeur
spectrale de la pompe, une plus grande bande passante est ainsi accessible. La premigre
dg#monstration de lumigre ralentie bas®e sur le creusement spectral est trgs rgcente (2006)
[95]. Un retard de 45 ns a §t® obtenu dans une vapeur de Rb pour des impulsions ayant une
durge de 5.8 ns. L'glargissement temporel des impulsions ralenties est nanmoins important
(facteur 5). L'indice de groupe correspondant esty =33.8.

+
lLe temps de groupeTy qui est mesurg exp@rimentalement s'§crifly(+) = #IT)Z
Tg(0) = ng(0)

2Parmis les autres approches citons par exemple l'inggnigrie du diagramme de bande des cristaux
photoniques (ng = 13.5 par exemple dans la rgf§rence [87] ), les cavitgs de forts coexcient de qualitfy(
=5.10% [88]), l'utilisation de cavit§s couplfes [89, 90, 91]) ou encore I'utilisation du temps de rgponse des

cristaux photorgfractifs [92]... cette liste n'est pas exhaustive

Notons que
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L'utilisation de la dispersion associge au gain de di®usion Brillouin stimulge a permis de
ralentir la lumigre. Dans la rgfgrence [96], M. Gonzalez-Herragtzal. ont obtenu un indice
de groupe variant deng = -0.7 p 4.26 p 1.3 m dans une bre optique monomode mesurant
11.8 km. Les impulsions ralenties ont une durge de 100 ns. L'avantage de ce processus est
notament son accordabilitg en longueur d'onde : il sutt de dgcaler la longueur d'onde du
faisceau de pompe pour que le faisceau associ® p la di®usion Brillouin soit dgcal§ d'autant.
Un autre processus de ce type ne demandant pas a priori de systgme atomique d®di®, et
prgsentant une large bande passante est I'ampli cation Raman. Sharpieg al. ont ainsi
dg#montrg un retard de 370 fs pour des impulsions de durge 430 fs par ce processus dans
une bre optique en silice [97].

Pour obtenir un ralentissement plus important, descendre dans le rggime de propagation
\ultra{lent”, il faut trouver une dispersion dn=d! > 0 plus forte. Alors que le creusement
spectral creuse un trou de largeur ;j p l'intgrieur de la largeur inhomogene, la trans-
parence induite §lectromagn®tiquement et les oscillations coh&rentes de population sont
deux e®ets qui font apparadtre un trou de transparence plus ®troit dans le pro I homoggne
d'absorption.

La premigre dgmonstration de lumigre ultraf{lente (17 m/s) de la littgrature a §t®
obtenue par Lene Hauet al. en utilisant la transparence induite §lectromagngtiquement
dans un condensat de Bose Einstein de sodium en 1999 [9]. L'indice de groupe correspon-
dant est de 1,7 .10. On est bien dans le domaine de propagation ultra{lente puisqu'un bon
cycliste atteint des vitesses sup®rieures. La largeur de la rgsonance de la transparence in-
duite lectromagn®tiguement est limitge par le taux de dgcoh®rence entre les deux niveaux
fondamentaux (trgs faible en utilisant des niveaux m§tastables) ou par la puissance du
laser de couplage utilisg (voir paragraphe 5.1). Cet e®et peut §galement etre utilisg pour
stopper la lumigre [12, 98, 23].

Un autre phgnomgne a §t§ exploit§ pour obtenir des propagations ultra{lentes, il s'agit
des oscillations coh®rentes de population, qui crgent un trou dans la largeur homoggene
i h- La largeur de ce trou est limitge par la largeur naturelle de la transition optique, qui
peut &tre trgs faible en comparaison de,j Les premiers rgsultats ont §t% obtenus en 2003
par Bigelow et al. qui ont ralenti la lumigre p une vitesse de 57 m/s dans le rubis [6] et
91 m/s dans l'alexandrite [5]. Le ralentissement de la lumigre, p une longueur d'onde voi-
sine de 800 nm, dans les matgriaux semi{conducteurs ont suivi de prgs avec une premigre
dgmonstration dans les puits quantiques en GaAs/AlGaAs p 10 K de propagationvge
9100 m/s [19]. A temp®rature ambiante, un indice de groupe de 7.2, sajt» 42.10¢ m/s,

a Bt® dgmontrg par par J. M¢rlket al. dans un modulateur p glectro{absorption en In-
GaAsP travaillant autour de 1.5 m [99]. Ce travail ouvre la voie au controle glectrique du
phgnomgne d'oscillations cohgrentes de population et de nouvelles marges d'optimisation
et d'intggration [100]. En n en 2005, l'utilisation des proprigt®s de photoisomgrisation des
protgines, dont le temps de vie §quivalent est trgs long, a permis de descendre p 0.091 mm/s
[21].

Ces quelques exemples mettent clairement en §vidence deux tendances. D'un cot§ des
vitesses de groupe extrémement faibles sont accessibles en utilisant des fenétres spectrales
tres nes (EIT, CPO). Dans ces propagations absolument extraf{ordinaires, le temps d'in-
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teraction est alors trgs long. D'un autre cot®, on peut avoir des bandes passantes plus
®levkes en utilisant des processus moins sglectifs en frequence et pouvant prgsenter du gain
(creusement spectral, Brillouin, Raman par exemple). Ces processus semblent plus tourngs
vers les applications de m&moire tampon ou de ligne a retard ajustable continument.

4.1.5 Conclusion

Le ralentissement est une manigre de re{visiter la propagation dans les milieux disper-
sifs. C'est nganmoins un sujet trgs ®tudi® depuis les rgsultats de propagation ultra{lente
dans une vapeur froide de sodium en 1999 [9] jusqu'au rgsultat rgcent de Camasthal.
sur le ralentissement d'une image en 2007 [101].

La communaut® scienti que s'accorde p dire qu'on peut utiliser ce phgnomgne selon
deux voies. La premigre voie est d'utiliser le ralentissement en tant que tel pour rgaliser des
fonction du type mgmoires tampon, ou recentrage d'impulsions dans une fenétre temporelle
pour le traitement optique de l'information. La seconde voie est de mettre p pro t le fait
que le maximum de l'intensit§ reste longtemps au méme endroit pour augmenter la rgponse
non{lingaire d'un matgriau.

En ce qui concerne la premigre voie, plusieurs questions d'importance $mergent : quel
e®et utiliser ? comment l'intggrer dans un systgme d'information ? quels sont les paramgtres
pertinents dans cette optique ?De nombreux systgmes sont g I'Gtude.

Les motivations en optique non lingaire sont bas%es sur I'augmentation du temps d'in-
teraction. Si Fizeau refaisait son exp®rience de mesure de la vitesse de la lumigre avec
de la lumigre ralentie p 3 m/s (comme dan¥’Er3* :Y,SiOs) il aurait p attendre plus
d'l h 36 min avant que l'impulsion ne revienne au lieu de 58s. D'un autre cot®, en
581 s la lumigre lente a parcouru 174m au lieu de Z 8.63 km. C'est ce dernier point qui
est particuliprement intgressant si on cherche p renforcer l'interaction lumigre{matigre et
exacerber la rgponse non lingaire d'un mat§riat.

Le paragraphe qui suit prgsente en dgtails la m§thode mise en oeuvre au cours de cette
thpse, les oscillations coh®&rentes de population.

4.2 Oscillations coh8rentes de population

Les oscillations cohgrentes de population ont §t® introduites par Schwarz et Tan en 1967
[102], pour comprendre les instabilitgs dans les lasers d&clench®s utilisant des colorants et
la prgsence de trous de largeur spectrale infgrieure g la largeur homogene. L'utilisation des
oscillations cohgrentes de population en spectroscopie a §t§ proposge dans ce méme article

31l faut cependant apporter une nuance : dans les systgmes atomiques, les situations de lumigre lente
et d'e®ets non{lingaires ggants sont souvent les mémes mais le premier e®et n'est pas toujours la cause
du second. lls apparaissent ensemble parce qu'ils sont li§s tous les deux p des e®ets rsonants. C'est par
exemple le cas de I'e®et Kerr ggant apparaissant dans une situation de transparence induite §lectromagn$-
tiquement [14].
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Fig. 4.4 { Systeme atomique p deux niveaux excitg par deux champ ®lectromagn®tiques
p! (pompe) et! + £ (sonde), con guration pour l'observation des oscillations coh§rentes
de populations.

pour mesurer le temps de vid; d'un niveau, lorsque celui{ci est trop court pour faire une
mesure temporelle ou lorsque le systgme n'est pas luminescent.

Des ®tudes thgoriqgues approfondies dans les annges 1970 [103, 4], ont conduit aux
premiers rgsultats de spectroscopie sur $m:CaF, [17] et Cr* :Al,O5 [18].

4.2.1 Th&orie
Position du problgme

Pour dgcrire thgoriquement les oscillations de population, on considgre un milieu com-
pos® d'un ensemble de systgmes p deux niveaux caractgrisgs par des temps de relaxation
des populationsT; et des cohgrences, entre les 2 niveauXli et j2i. Comme prgsentg sur
la gure 4.4 ce systgme est en interaction avec deux champs ®lectromagn®tiques, cohgrents
entre eux : une pompe de pulsatiohm et une sonde de pulsation + + tout deux quasi
en rgsonance avec le systgme p deux nivealx (+ = %! ,;). Les deux faisceaux gtant
coh®rents, des interfgrences temporelles se produisent et donnent lieu p un battement en
intensit® A la fréquence angulaire.

La densit® de population du systgme g deux niveaux rgagit comme un oscillateur amorti
de frgquence angulaire de coupufg,; = 1=T;. Si le battement en intensit est assez lent, la
population peut en rgponse osciller p la pulsatiaf en phase avec I'excitation. L'interaction
du champ pompe avec une susceptibilit oscillantgat induit deux rayonnements gl | *
et! + + Ce dernier terme appara?t exactement g la pulsation de la sonde et vient diminuer
son absorption.

Le phgnomgne touchant les populations, un simple modgle d'§quation de taux permet
d'interprgter ce phnomgne dans le cas d'un §largissement homogene [104, 105]. Cependant
lorsque la transition est §largie de manigre inhomoggne, le traitement g l'aide de la matrice
densit® est ngcessaire pour acckder au dgtail des rgsonances.

Il s'agit donc de dgcrire le mglange des ondes pompe et sonde assistg par un systgme
atomique avec lequel elles sont en rgsonance. L'§tat du systgme est dgcrit par sa matrice
densitg. L'approximation des champs pompe et sonde quasi{rBsonants permet les simpli -
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cations usuelles. On se place dans le rgf&rentiel du champ pompe, tournant p la pulsation
I pour dgcrire le dipble rayonn®. L'Bquation d'gvolution de la matrice densitg s'exprime

a l'aide de la di®§rence de population = %4, i %, et de 'amplitude complexe du dipble
p= 116" .

d . 1 U
d—f =(i¢ i T)pi it 2)’Ew
dw Wi (4.15)
QW o Wi Weq frIm(loE“)
dt : T1 -~
OME = K + Ee *! est le champ total dans le rgf@rentiel tournant , ¢ =! | !,; estle

dgsaccord du champ par rapport g la rgsonance de la transitioth g, Weq la di®Brence de
population g I'Bquilibre, qui vaut -1.

La mgthode utilisge pour rgsoudre ce systgme d'§quation est de chercher une solution
exacte pour le champ pompéds, et de se contenter d'un dgveloppement perturbatif au
premier ordre pour le champ sond&;. La solution stationnaire est suppos®e étre de la
forme . :

P = Po+ pre* + et

Po et Wp sont les solutions du systgme sous I'e®et de la pompe seule (rgsultats de saturation
classiques). Les autres termgs ; et wg; sont suppos®s &tre petits par rapport gy et wy et

tous les termes du second ordre, faisant intervenir des produits pg;, et wg; sont nggliggs.

La densit® de populationw §tant ngcessairement rgelle, cela imposg = Wfl, et une
®volution temporelle de la population de la formev(t) = wg + 2jwyj cosit+ A) rendant
compte des oscillations de la population dans le temps.

Solution

Les d®tails du calculs sont donn®s dans plusieurs rgfgrences [3, 4, 106, 107].
La solution du systgme (4.15) de la forme(4.16) p I'Bquilibre est donnge par :

Weg(1 + ¢ 2T2)

Yo = 1+¢2T2+- 2TiT,
o = 1% 21j°EoWo
~C+ |:T22
2wt ;mj? (2 G+ =T (24 2i=Ty)
(4.17)
o = Woltal’B oo P CF ETy(E+ 2Ty
! ‘“‘(¢+ ++ i:Tz) I 2 D(i)((]; i i:Tz)
_1 Wojl 21j2- 2B (xi € | i=To)(j £+ 2i=T,)
Pl T2 triET)  DE@E+ =Ty
H i fu i Tu i i U i 1
+) = + _ +: o + o L2 4 ! _
op on a postd () A A LR t+ o .-estla
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pulsation de Rabi de la pompe, - = 21 jEp=, et ¢ = ! j !, le dgsaccord entre la
pompe et la rgésonance optique,

p, 1 et le second terme dey; rendent compte des oscillations de population. lls sont
proportionnels p la populationw, saturge par la pompe ; saturation qui va limiter I'e®et.

La dgpendance ergEE et BREE] rappelle que dans le dgveloppement perturbatif
rgalisg les oscillations de population apparaissent comme un processus non lingaire du
troisigme ordre du type mglange p 4 ondes.

Lorsque le systgme est excit par deux frequences sortel€s + +) et E 1(! | #), les
deux contributions sont p prendre en compte pour chacune des deux sondes. En e®et pour
chacune des frgquences ¢ +) et (! | %), on a d'une part la di®raction de la pompéeg,
sur le battement de population p + crg® par les interf§rences entre la pompe et la sonde
E(! + 1) et dautre part la di®raction de la pompek, sur le battement de population p
i = crg® par les interfrences entre la pompe et la soriga(! | #). Il faut noter que les
champsE, et E ; n'interagissent pas directement entre eux, mais sont mglang®s grace p la
présence de la pompe et du rgseau de population crg® avec chacun de ces deux champs.

La susceptibilitg du milieu p la frgquence+ + peut étre calculge de la manigre suivante :

Np;
20,

AQ + 1) =

ce qui donne

A _ N Woj? 21j2
AC )= o (~(¢+ T ET)
NG Woj? 21j2 (i C+ I=Ty)(x+2i=Ty)
VT2 ~(C+ £+ i=Ty) D(H)(C | i=T»)
LB woitaf? (i € ETy)( £+20=T)
2B, ~(¢ | =+ i=T,) DD (¢ + i=Ty)

(4.18)

)

Pour une densitgN d'ions assez faible, on peut faire I'approximatioﬁ T+A=1+ A=,
et on obtient les expressions de l'indice de r&fraction et de I'absorption vus par la sonde :

& + 4= !Elm(A(! + 4)) (4.19)

n(! + 3 =1+1=2Re(A(! + %) (4.20)

L'absorption peut s'gcrire comme la somme de deux contributions [4] :
®= ®nc + ®on; (4.21)

avec®,,. la partie incohgrente de I'absorption vue par la sonde, qui est due p la saturation
due p la pompe (premier terme d&(! + +) £q.(4.18)) et®.,, la partie de I'absorption sonde
due aux oscillations coh®rentes de population (deuxigme et troisipme termeside + +)

6q.(4.18)).
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Discussion

Les oscillations de population sont un cas limite de rgseau de population, pour lequel
les franges d'interf§rences spatiales sont in nies. Le rgseau de population est d0 aux in-
terfgrences temporelles entre la pompe et la sonde et est donc un rgseau purement temporel.
La di®raction de la pompe sur ce rgseau restitue un champ p la frequence sonde et dans la
direction de la sonde. On peut comprendre le retard vu par la sonde comme le temps qu'il
faut au rgseau de population pour s'§tablir et au transfert d'gnergie de la pompe vers la
sonde pour se faire.

Quelle di®grence y a t{il entre le creusement spectral et les oscillations coh®-

rentes de population ? Dans les deux cas, on observe un trou de transparence dans le
pro I d'absorption et ce sont les populations qui en sont g l'origine. Cependant dans le cas
des oscillations de population le trou est creus® g l'intgrieur de la largeur homoggne et sa
largeur est proche de la largeur naturelle. Par ailleurs contrairement au creusement spectral

il faut que la pompe et la sonde soient prgsentes en méme temps et cohgrentes entre elles
pour observer les oscillations de population car c'est un processus de mg&lange p 4 ondes.
En n ce n'est pas une simple d&plgtion de la population du niveau fondamental mais son
battement, cohgrent avec le battement d'intensit§ qui permet de crger un trou. C'est en cela
qu'on peut parler d'un e®et cohgrent, sur la population et pas sur la coh®rence optijue
Comme nous allons le voir, en excitant une transition §largie de manigre inhomoggne avec
deux champs cohgrents, les deux phgnomgnes, creusement spectral et oscillations cohgren-
tes de population, coexistent.

4.2.2 flargissement homoggne

Les gures 4.5 reprisentent le pro [ d'absorption (%9.(4.19)) et de dispersion (§q.(4.20))
pour di®Brents paramptres de saturatio, d§ ni par S = - 2T, T,, et pour une pompe en
rgsonance avec la transition = ! ,;. Le trou spectral d0 aux oscillations de population
apparatt p l'intgrieur de la largeur homoggne et s'glargit avec la saturation. A l'intgrieur
de la courbe de dispersion de pente nggative correspondant p la raie homogene, la brusque
variation de l'indice n de pente positive est due aux oscillations de population. Lorsque
la saturation augmente § > 0:5) la pente de l'indice de rgfraction ent = 0 diminue,
conjointement avec I'glargissement du trou dans I'absorption. L'e®et de ralentissement est
d'autant attgnu$.

Les gures 4.6 reprgsentent le pro 1 d'absorption et de dispersion pour di®grents paramgtres
de saturation S et pour une pompe dgcalge de 2 par rapport p la rgsonance ,;. Avec
une pompe non rgsonante, les pro Is d'absorption et de dispersion sont §chang®s : le pro |
d'absorption des oscillations de population a une forme dispersive et vice{versa.

4La coh®rence optique d'un systeme p deux niveaux oscille p la frgquence de la transition optidug
avec une \bande passante" limitge par la largeur homoggne, alors que les populations §voluent autour de
la fréquence nulle avec une \bande passante" limitge par la largeur naturelle.
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Fig. 4.5 { ProIs d'absorption et de dispersion en fonction du dgsaccord pompe sontle
calculgs pour® 5 = 0:1°,, pompe en rgsonance, pour di®grents paramgtres de saturation
S=0, 0.5, 2, 8.

Fig. 4.6 { Prols d'absorption et de dispersion en fonction du d§saccord pompe sontle
calculgs pour’ s = 0:1°,,, pompe dgcalge de°R pour di®grents paramgtres de saturation
S=0, 0.5, 2, 8.
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Pour un faisceau pompe en rgsonance (¢ = 0), il est possible de faire quelques sim-
pli cations dans I'expression de la susceptibilitg. En supposant par ailleurs qiie << T 4,
c'est{p{dire que les processus dgphasants sont importants, et que le dgsaccord pompe{
sondez est petit devant 1=T,, I'expression dep; se simpli e, et donne les expressions de
I'absorption et de la dispersion pour la sonde |+ £[108, 6] :

u n ﬂ
o = oo 1 o0rS
1+5 ! @IErar S (4.22)
h@ =1+ BT +

2 1+S(xT)2+(1+ 52

" =1 pour une seule sonde; = 2 pour deux sondes g § +°. Le paramptre de saturation
S s'gcrit Bgalement sous la form& = |=l¢, avec! lintensitg (en W/cm?) gclairant le

cristal et 1ooc?
=ZC%n
lsat = ————; 4.23
P, (4.23)
D'apres l'expression de I'absorption ®g. (4.22), la demif{largeur du trou spectral d0 aux
oscillations coh®rentes de population est(en Hz)

1

H = — + : .

cPo = 57 (1+9) (4.24)
Le temps de groupe correspondilpt a la dispﬂersion autour de= ! 5, c'est{p{dire en

+ =0 est d§ nit par Ty = En . No+ ! dn Y, L n@®i nG 4

T Par lo = LMo = ¢ Mo igr 7 2+

la forte dispersion lindice de r&fraction lingaire est nggligfL est la longueur du cristal

L'expression du temps de groupe est

. Compte tenu de

_"®TiL S 1

To= =% 1+ SETZ+(1+ 9)F (4.25)

4.2.3 flargissement inhomoggne

L'elargissement inhomoggne ne brouille pas les oscillations coh®&rentes de population,
qui se rajoutent au creusement spectral [4, 103]. Pour un glargissement inhomoggne, la
susceptibilit p! + + est simplement donnge par l'intggration sur le pro T inhomoggne
g(¢) de la susceptibilit¢ homogene :

Z 1
A (£:60;8) = APT(£¢ i €o;S)g(¢) de ; (4.26)
il

ou ¢ g est la position de la pompe par rapport au maximum du pro [ inhomoggne.

SCette situation est celle des exp®riences op la sonde est obtenue en modulant sinuso&dalement l'intensitg
du faiceau pompe p la frfquence, crgant ainsi deux composantes spectrales'a§ +
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Fig. 4.7 { ProIs d'absorption et de dispersion en fonction du dgsaccord pompe sonde
+ calculgs pour un glargissement inhomoggne tig, = 50°, et une largeur naturelle
°nat = 0:05°y, la pompe ®tant au milieu de I'Blargissement inhomogeng ¢ 0, S = 1.

Fig. 4.8 { ProIs d'absorption et de dispersion en fonction du dgsaccord pompe sonde
+ calculgs pour un ®largissement inhomoggne tig, = 50°, et une largeur naturelle
°nat = 0:05°y, la pompe §tant au milieu de I'glargissement inhomogegneg ¢ 25°,, S =1
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Les gures 4.7 et 4.8 reprsentent les pro Is d'absorption et de dispersion obtenus selon
I'Bquation (4.26) pour un §largissement inhomogene gaus8iele largeur ®;,, =50 °y. La
largeur naturelle de°® ., = 0:05°,,. La gure 4.7 est tracke pour une pompe au milieu de
I'Blargissement inhomogene ¢= 0 alors que la gure 4.8 est tracge pour un laser pompe
a ¢o=25°,, sur le °anc du pro I inhomoggne.

Méme en n'tant pas au maximum de l'absorption comme dans le cas de la gure 4.8,
la pompe est en rgsonance avec une classe d'ions et induit avec la sonde un battement de
la population de cette classe. D'aprgs les gures 4.7 et 4.8, on constate que la pompe, en
¢o=0o0uenc¢y,=25°, induit un trou de creusement spectral dont la largeur est de
l'ordre de 2y, c'est e®et de creusement spectral. A l'intgrieur de ce trou, un second trou de
largeur °cpo est prgsent. Ce second trou est d0 au battement de la population de la classe
d'ions s®lectionn®e par la pompe. Les ions qui ne sont pas exactement en rgsonance avec
la pompe contribuent §galement p I'e®et comme on peut le voir sur le pro [ d'absorption
dans le cas homoggne non rgsonant de la gure 4.5.

Comme pour I'glargissement homoggne, lorsque la saturation augmente, le trou des
oscillations de population s'glargit, la pente de la dispersion diminue, et I'indice de groupe
mesurant le ralentissement est rgduit. Pour un dgcalage pompe{songpetit I'expression
analytique de l'absorption peut étre obtenue [108] :

o M 1
_ . ® . "S=2 .
()= 1+S Li (T)2+1+ S (4.27)

0

®, = Ya®g(¢ o)=T,, est le coexcient d'absorption de la pompe (et de la sonde) pour un
®largissement inhomoggne.

4.2.4 Homogpgne versus inhomoggne

La rgponse totale du systgme inhomoggene inclut les contributions de systgmes rgsonants
et non rgsonants, ce qui a pour e®et de moyenner la saturation par rapport p un systgme
homogene excit en rgsonancee. Le tableau 4.1 rgsume les di®®rents comportements du
systeme vis{p{vis de la puissance de pompe (S), paut O.

La gure 4.9 reprgsente les retards de groupk, dans les cas d'un §largissement ho-
mogene et inhomoggne en fonction du parametre de saturati®nDans les deux cas, le
retard est nul lorsqueS est nul : aucune puissance n'est injectge dans le systgme, il n'y
a donc pas d'e®etl, crodt avecS puisque de plus en plus de systgmes p deux niveaux
participent aux oscillations de population. En n pourS >> 1 le nombre d'ions dont la
population oscille diminue de nouveau du fait de la saturation.

Dans le cas du systgme homoggne, le retdigretombe trgs vite p z§ro une fois pass$ le
maximum. Dans le cas d'un §largissement inhomoggne, il revient plus lentement p I'Bquilibre
du fait de la contributions des systgmes non rgsonants.

. 1 62
9¢) = —P5 ?exr)(n 7)
inh 4 inh
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Fig. 4.9 { Pro I normalis® du retard de groupe induit par les oscillations de population
en fonction du paramgtre de saturationS dans le cas d'un §largissement homoggne et
inhomogene.

Fig. 4.10 { Pro Is d'absorption et de dispersion agrandis autour de: = 0) en fonction

du dgsaccord pompe sonde pour di®grents paramgtres de saturation calculg§s pour un
tlargissement homogene (b) et inhomoggne (a)la pompe §tant au milieu de I'glargissement
inhomogene ¢ = Os.

4.2.5 Conclusion

Les oscillations de population sont plutdét bien comprises dans le cas d'un systgme
A 2 niveaux ne prgsentant qu'un glargissement homoggne. Quelques travaux thgoriques
[108, 109] dont les rgsultats ont §t® prgsent®s dans le paragraphe prgctdent ont §galement
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hpmogene ¢ inhpmogene ¢
(% g IIS w ®) L IIS:2 w
+ 1 . N .
®= 0 17s Yigys Pias Yioiss
S S(4+9)

Ty(x! 0) / /

Tab. 4.1 { R&sum® des caractgristiques des oscillations coh®rentes de population dans les
cas d'un glargissement homoggene et inhomoggne [4, 109].

trait® de I'glargissement inhomoggne. Les oscillations de population ont §galement §t§
observges et §tudifes dans les cas d'un §largissement homoggne [6] ou inhomoggne [17]. La
nouveaut® de ce travail est de les considgrer depuis le point de vue de la lumigre ralentie et
de faire des mesures du retard dans le cas d'un g§largissement inhomoggne dont nous tirons
parti.

4.3 Ralentissement dans Er :YSO

Cette partie prgsente les rgsultats de ralentissement obtenus daf&rs* :Y,SiOs. Nous
commenxons par le dispositif expgrimental et la m§thode de mesure du temps de groupe.
Les exp®riences de mesure de la vitesse de groupe, rgalisge avec une pompe et 2 sondes
sont prgsentges, suivies des rgsultats originaux concernant I'glargissement inhomoggne. Les
exp®riences de propagation d'impulsion sont en n dgtaillges.

4.3.1 Dispositif exp$@rimental

Comme nous l'avons vu prgcdemment la largeur spectrale du trou da aux oscillations
de population (8g. (4.24)) est limitge par la largeur naturelle de la transition optique. Nous
avons mesur§ un temps de vig; de 10 ms, correspondant g une largeur naturelle de 16 Hz.
Pour pouvoir observer des oscillations coh®rentes de population, il faut disposer d'une
pompe et d'une ou deux sondes cohgrentes entre elles dgcalges de quelques Hertz seulement.
Utiliser deux lasers est impossible compte tenu des °uctuations relatives de leur frgquences
respectives. Il est bien plus simple d'utiliser un seul faisceau laser modul® en amplitude a n
de ggn®rer deux bandes lat§rales autour de la frequence lds@ette technique, que nous
allons d®tailler ici, est introduite dgs I'origine pour l'utilisation des oscillations cohgrentes
de population en spectroscopie [108] et a ®t® reprise dans les expgriences de lumigre ralentie
par M. Bigelow et al. [6].
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Fig. 4.11 { Dispositif expBrimental utilisg pour les exp®riences de ralentissement. Le fais-
ceau est modul® en amplitude dans un modulateur acousto{optique (MAQO) par un sinus
de pulsation+ a n de crger deux bandes latgrales g+ autour de la porteuse optique fp.

La modulation d'intensitg est dgtect®e avant et aprgs son passage dans le cristal (rgfgrence
et signal), maintenu p 2 K dans un cryostat,=2 : lame demi{onde, CSP : cube s®parateur
de polarisation.

Sch@ma

La gure 4.11 reprgsente le schEma du dispositif exp®rimental utilisg dans les expgriences
de ralentissement de la lumigre dan$’Er3* :Y,SiOs par oscillations coh§rentes de popu-
lation. Les champs pompe et sonde sont issus du laser accordable coninheras Adjustik
dgcrit en 2.3. La premigre lame demi{onde£ 2) et le cube polariseur (CSP) permettent de
contrbler l'intensitg du laser. La seconde lame demi{onde permet d'ajuster la polarisation
lingaire du faisceau pour &tre parallgle p I'ax2, suivant lequel I'absorption dans le cristal
est maximale.

A n de g&n®rer la sonde d&calte dear rapport p la frequence de la pompe, l'intensit®
du laser est modulge p l'aide d'un acousto{optique (MAO). Les deux bandes latgrales
crg®es jouent le role de sonde comme il a §t® prgcis® en 4.2. La puissance RF pilotant le
MAO est ainsi modulge suivant la fonctiorf (t) = 1 + mcosgt), ou m est la profondeur
de modulation. Dans notre cas, la profondeur de modulation mesurge sur l'intensit§ du
faisceau vaut 10% a n de rester dans I'approximation d'une sonde faiblg; (<< Ey) et du
de&veloppement perturbatif §q.(4.16).

Aprgs le MAO, le faisceau modulg est scind§ en deux p l'aide d'une lame s§paratrice.
Un des deux faisceaux sert degfrencetandis que l'autre faisceau est envoy® sur le cristal
situg dans le cryostat, et sera appelignal Une lentille (f = 250 mm) permet de focaliser
le faisceau au milieu du cristal sur un waist de=540 1 m®.

Les deux faisceaux sont dgtectgs p l'aide de photodiodes InGaAeWfocus 181)

’Un dispositif p modulation de frgquence, crant §galement deux bandes latrales en opposition de
phase ne peut pas etre utilis§ car les contributions de chaque bande latt§rale s'annulent.

8Les mesures exp®rimentales pour des profondeurs de modulation plus faibles ont permis de mesurer
un ralentissement identique. Nous avons choisi 10% de modulation en intensitg de manigre p amgliorer le
rapport signal sur bruit.

9La taille du faisceau a toutefois §t& modi Be plusieurs fois lors des exp®riences.
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Les composantes alternatives du photocourant sont dgmodulges p I'aide de dgtections syn-

chrones ERS{830 DS dont les sorties amplitudes et phases sont §chantillonnges et enreg-

istrges sur un PC, simultangment avec les composantes continues dgtectg§es. Aux frequences

de travail, le bruit en 1=f est trgs important ce qui nous contraint g faire un moyennage

sur plus de 10 000 mesures et pendant quelques secondes pour chaque point expgrimental.
Nous revenons maintenant plus particuligrement sur la mgthode de mesure du retard

accumulg par la sonde lorsqu'il y a un e®et d'oscillations de population.

Modulation et bande lat@rale

Apres modulation dans I'acousto{optique, le faisceau laser di®ract§ contient 3 fréquences :
. ' ¢ 3 . . | ¢,
F()E Bt +cc = B &t + gle'(! 9ty 0D L oo

Le champ g! joue le rble de la pompe, tandis que les deux composantes spectrales crgges
p! 8 *jouent le role de sondes. Pour faire le lien avec la partie th§orique, on akch =
El = %Eo

L'e®et de la propagation dans le cristal se traduit pour chaque composante spectrale
par une attgnuation et un dgphasage qui s'gcrivent :

E = t(0)E,d" + gEot(i e (9dlioy %Eot(i)ei HCRIGET (4.28)

avect(8 1) la transmission en amplitude et (8 ) la phase accumulge par les composantes
p! 8 xlors de la propagation dans le cristal. Les interfgrences temporelles entre pompe et
sonde gt qui sont p l'origine du battement de population sont en fait crgges directement
par la modulation d'intensit§.

Le signal dgtect® par la photodiode est proportionnel RE" et contient 3 composantes
frgquentielles :

: , )
{ un terme continu sy = jEyj? jt(0)j% + mT£(jt(J_r)j2 + jt(i Dj?) Y jt(0)Ej?
o]
{ un terme oscillant p+ : s:(t) = mjEj?Re (t(0)t°() + t*(0)t(; 1))e*
22 f g
{ un terme oscillant p 2t : sy.(t) = M) Re t(Ht%(; He

En supposant que les deux composantes spectrale§ a sont attgnuges de la méme
manigret(x) = t(j 1), le signals.(t) p la frequencet s'gcrit

s.(0) = mOUIE cost- 2 1) cosget

S:(t) /  Sicos@(ti Ty))

N C- NN i)).
2 ' (4.29)

avecS. = t(0)t(2). La gure 4.12 illustre les signaux dgtects avant et aprgs propagation
dans le cristal, dans le cas op la pulsation de modulatiarest sup®rieure ou infgrieure p la
largeur naturelle®°,;; = 1=T,. Dans ce dernier cas, les oscillations de population induisent
deux e®ets : I'augmentation de la transmission et un dgphasage de la modulation.
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Fig. 4.12 { D®tection du temps de groupe pour une modulation sinusofdale p la pulsation
+. Lorsque la frgquence de modualtion est importante par rapport pa la largeur naturelle de
la transition, seule I'absorptiondes di®®rentes composantes spectrales est visible. A basse
frgquence, I'e®et des oscillations cohgrentes de population est de limiter I'absorption de la
modulation et d'induire un dgphasage, signe du ralentissement des composantes spectrales
sonde! § +

Augmentation de la transmission

D'aprgs le paragraphe (4.2), I'e®et d'oscillations coh®rentes de population se traduit
par une diminution de l'absorption de la sonde. On y a accede exp®rimentalement via
2

. . St .
l'amplitude de la dgmodulationS.. A lI'ordre 1 enm, le rapport M = o est proportionnel
0
A la transmission en intensitg des sondes :

-
M= 54 . (4.30)
So

En tenant compte de I'expression de I'absorption §q.(4.2® = ®pnc + ®on, to = € Cne L=2
ett, = e (®nc *®an)L=2 on en deduit que

M/ g ®onl: (4.31)

opL estla longueur de propagation. La variation d& en fonction de+ permet de faire ap-
paradtre le trou spectral d0 aux oscillations de population. M&me en utilisant des dgtections
synchrones, cette mesure est plus entach®ge de bruit que celle du retard.

Temps de groupe

Du fait de la dispersion qu'elles induisent, les oscillations de population retardent la
@i "G
——F . Le

modulation. La phase de la dgmodulation pdu signal dgtect® esth = >
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Fig. 4.13 { Principe de la mesure du retardy(+), di®grence avec la mesure de l'indice de
groupeng().

retard Ty introduit dans I'gquation 4.29 s'gcrit :

@iy d

Tg(i) = & ___|_

(4.32)

+=0

Ce retard Ty(+) est une mesure du temps de groupe pour la frgquence centraleTy est
obtenu expgrimentalement en faisant la di®grence des phasigsal et rgf§renceissue des
d®tections synchrones, divisge par la fr@quence angulaire de modulation :
i A

TSP = Al A 'i : (4.33)
exprim® en secondes. L'utilisation de dgtections synchrones permet de rgsoudre des di®grences
de phase de l'ordre du mrad. A 10 Hz, cela correspond g un temps de propagation de I'or-
dre de la dizaine dée' s, ce qui n'est pas trgs rapide. Le dispositif est donc complgtement
insensible p la di®grence de temps de propagation entre les deux chemins optiques lorsque
nous travaillons en dehors de l'absorption et qu'il n'y a pas de ralentissement. On v&ri e
que lorsque la frgquence laser n'est pas dans I'absorptidif;® est nul, dans la limite des
barres d'erreur.

Remarque 1 La mesure deTy(+) %q.(4.32) n'est pas celle de l'indice de group®g ()
puisque qu'elle donne la pente de la phase, et de l'indice de rgfraction, autour de la frgquence
pompe, et non autour de la fréquence sonde. Cette di®§rence est illustrge sur la gure 4.13.
Tg*® est la mesure exacte du temps de propagation d'une impulsion qui aurait une largeur
spectrale de 2 Cette mesure est valide tant qu'il n'y a pas de dispersion de temps de
groupe et que les impulsions ne sont pas dgformges. On assimilgrau retard accumulg

par les deux sondes p § * lors de la propagation dans le cristal.
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Remarque 2 La largeur spectrale du laser utilisg est de 2 kHz, ce qui est nettement
sup®rieur g la largeur du trou spectral d0 aux oscillations de population. Il peut sembler
des lors improbable qu'on puisse d®tecter une telle structure avec notre laser. En fait la
largeur spectrale du laser n'est pas limitante ici. Comme nous l'avons vu dans la partie
thgorique, les oscillations de population sont dues aux interfgrences temporelles entre les
deux faisceaux pompe et sonde. Elles ne sont pas sensibles au bruit de frgquence des lasers
eux méme mais au bruit en frgquence et en intensitg du battement entre les deux faisceaux
[105]. En utilisant un modulateur acousto optique pour ggn®rer directement la modulation
d'intensit®, la frequence du battement est parfaitement bien d§ nie compte tenu de la
stabilitg du ggn®rateur de fonction .

4.3.2 Mesures de vitesse de groupe

Dans ce paragraphe, les rgsultats expgrimentaux obtenus avec la technique de modula-
tion qui vient d'eétre d®crite sont prgsentgs. Di®grents paramgtres ont §t§ ®tudi§s : intensitg
laser, frgquence du battement, temp®rature, absorption et gain.

Puissance de pompe

La gure 4.14 reprgsente les mesures exp®rimentales du retdgden fonction de la
puissance du faisceau laser, assimilge p la puissance de la pompe. La modulation est en e®et
faible et la constante de temps du puissance{mgtre est lente par rapport p la modulation
d'intensitg. Ces mesures sont faites pour des frgquences de modulatictVsallant de 10 Hz
a 1 kHz. La longueur d'onde de la pompe est accordge au maximum du pro [ inhomoggne
de l'absorption (en E gure 2.7). La ligne continue (inhomoggne) est obtenue selon la
formule du tableau 4.1, avec un coezcient de proportionnalitg ajust® aux rgsultats. La
ligne discontinu (homoggne) est obtenue selon la formule (4.25) avlgc= 10 ms, L = 3
mm, ®& = 6.5 cmi 1. Dans les deux casS est ajust§ de fason p faire co&ncider les maxima
exp®rimental et thgorique.

On voit clairement sur la gure 4.14 que le retardTy est nul lorsque l'intensitg de la
pompe est faible § << 1) car le nombre d'ions erbium excit§s est trop faible pour induire
un e®et apprgciable. De la m&me manigre lorsque la saturation est importante, le nombre
d'ions dont la population oscille e®ectivement est rgduit et I'e®et est moins important.

Comme expliqu® dans le paragraphe 4.2, le comportement entre §largissement homoggne
(ligne discontinue) et inhomogene (ligne continue) est di®grent g forte saturation. Dans
187Er3* 1Y, Si0s, 'ajustement inhomogene retrace le comportement expgrimental avec plus
de justesse pour les fortes puissances. Pour une puissance dé $0@ar exemple, le retard
obtenu avec un systgme ®largi de manigre homoggne prgsentant les mémes caractgristiques
(absorption, temps de vie) serait nul alors qu'il est de 0.2 ms dans notre cristal. Loin de
degrader les performances des oscillations coh®rentes de population en terme de ralentisse-
ment, l'utilisation de systgmes p deux niveaux dont la transition est glargie de manigre
inhomogene permet de bgn® cier d'une saturation moins rapide.
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A faible saturation les deux comportements, homoggne et inhomoggne sont §quivalents,
(gure 4.14.b.). L'e®et des ions n'appartenant pas p la classe stlectionnge par la pompe est
nggligeable. Pour les rgsultats obtenus pour la puissance optimale, I'Bquation du retard en
fonction de la frgquence du battement obtenu pour I'glargissement homogene §9.(4.25) est
utilisge lors des ajustements entre thgorie et expgrience.

Le maximum de retardT, appara®t pour une puissance déy,: =12 * W soit une intensit§
delopt = 2.1 mW/cm 2. Ce rgsultat est six ordres de grandeur plus faible que les intensit§s
ngcessaires dans les expgriences d'oscillations de population dans le rubis [6], I'alexandrite
[5] ou les puits quantiques [19], qui sont plutdét de l'ordre du kW/cra Cette intensit§
est du méme ordre de grandeur que celles utilisges par L. Hatual. dans les premigres
exp®riences de propagation ultra{lente dans un BEC de sodium [9].

Fréquence d'excitation

Les mesures exp®rimentales du retarfly et transmission relativeM de la sonde en
fonction de la frequence de modulatior=2%4sont reprgsentges sur la gure 4.15, pour une
puissance laser optimale d&,,=12 * W (voir gure 4.14).

Comme precis® prgckdemment, la transmission relative de la sonde est supgrieure p 1
car la rgfrence de transmission est la pompe dont l'absorption est saturge. Le pro | de
M en fonction du dgsaccord pompe{sondeest reprgsentatif de la fenétre de transparence
crg®e autour de la frgquence pompe par les oscillations de population. Nous mesurons une
demi largeur du trou de jcpo = 30 Hz, qui correspond g la largeur thgorique de 30.4 Hz
selon la formule (4.24) pourT; = 10 ms et S = 0:9. Lorsqu'elles sont excaces, c'est p

(@) (b)

Fig. 4.14 { Retard T4 en fonction de la puissance laser (parametre de saturati&) pour
di®grents battements pompe{sonde (b) Agrandissement p faible puissance. La ligne con-
tinue (inhomoggne) est obtenue selon la formule du tableau 4.1, avec un coezxcient de
proportionnalitg ajust® aux rgsultats. La ligne discontinu (homoggne) est obtenue selon la
formule (4.25) avecT; = 10 ms, L =3 mm, ®& = 6.5 cmi 1. S est ajust® pour faire cofncider
les maxima exp®rimental et thgorique dans les 2 cas.
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(@) (b)

Fig. 4.15 { (a) Retard Ty et (b) transmission relative M de la sonde en fonction de
la frequence de modulationt=2%4 pour une intensitg optimale de 2.1 mW/cm selon la

“gure 4.14. Les lignes continues sont obtenues selon les §quations (4.25) dguet (4.22)

(4.31) pourM, avecT; =10 ms etS=0:9.

dire pour £ < °,o = 1=T;, les oscillations de population induisent une augmentation de la
transmission qui s'ajoute p l'augmentation de la transmission due g la simple saturation
par le champ pompe. Cette augmentation par I'e®et d'oscillation cohgrente est de 55% p
+= 10 Hz.

Le retard T, mesur® (‘gure 4.15) dcro®t comme on s'y attendait avec la fréquence
+=2Y, En e®et en augmentant: les sondes s'§cartent du maximum de la dispersion due
aux oscillations de population. Au delp de ¢po elles sont hors de la dispersion et ne
sont donc plus retardges. Le retard mesurg dans les conditions d'excitation optimales, i.e.
2.1 mW/cm?, +=10 Hz, est de 1.18 0.1 ms. Ce retard correspond p une vitesse de groupe
exp®rimentale de2.7 § 0.2 m/s , soit une rgduction de 8 ordres de grandeur de la vitesse de
propagation de la lumigre. Ce rgsultat rejoint les quelques dgmonstrations de propagation
\ultra{lente” prgsent®es en introduction.

Temp@rature

Nous avons fait les expgriences §galement p 4 K dans un cryostat g °ux d'hglium. La
largeur naturelle j 5 N'est pas inuenc®e par la temp®rature, alors que la largeur homoggne
i h, elle, augmente rapidement avec la temp$rature. Les oscillations de population n'gtant
pas lige p la largeur homogene,,j mais p la largeur naturelle j5, Nous avons pu les
observer de la méme manigre p 2 K et 4 K. Les gures 4.16 prgsentent le retdgdet
la transmissionM en fonction de la frequence du battement=2%lorsque le cristal est
maintenu p 4 K. Le comportement du retard est identique pour les deux temp®ratures,
alors que le comportement de la transmission relative M est un peu moins reproductible.

Comme A 2 K, nous avons mesurg un retard maximum de 1.1 m& g 10 Hz pour
une puissance déP,,:= 25 *W. Avec une focalisation sur un waist de 80 m, cela fait
une intensit® del .= 200 mW/cm?2. Cette intensit§ optimale est 100 fois plus importante



4.3. RALENTISSEMENT DANS ER :YSO 107

() (b)

Fig. 4.16 { Retard T, (a) et transmission relativeM (b) de la sonde en fonction de la
frequence de modulationt=2%2 pour une puissance optimale de 25W, (waist 80 * m)
mesurg p 4 K. Les lignes continues sont obtenues selon les §quations (4.25) pguat
(4.22) (4.31) pourM, avecT; =10 ms etS=0:9.

dans les exp®riences p 4 K que dans les exp®riences p 2 K, c'est{p{dffe= 100 £ 12X
Rappelons l'expression désy: (4.23) :

| = 1=2c%n
N EISTED ) P

On peut supposer que la frequence pompe est g peu pres la méme dans les deux expgriences,
puisqu'on travaille toujours au maximum de l'absorption et que doné ,; est constant, de
méme querT;. Il vient que le temps de dgphasagk est diminug d'un facteur 100 en passant
d'une temp®rature de 2 K p 4 K.

Absorption

En utilisant un cristal d'Y ,SiOs dop® g I'erbium naturel g 50 ppm, nous avons pu faire
les exp®riences d'oscillations de population en changeant le maximum de I'absorption, tout
en gardant les largeurs homoggne et naturelle p peu prgs ggales au cas d'un dopage exclusif
a l'isotope 167. Comme on peut le voir sur le spectre d'absorption gure 2.7, l'absorption
non sature maximale vau®, = 9.5 cmi ! dans le cristal dop® p I'erbium naturel (6.5 cit
pour le cristal dop® g I'erbium 167).

Les gures 4.17 regroupent les r@sultats obtenus pour un cristal de1 mm de long
a 2 K. On retrouve les variations du retardly fonction de la puissance laser pout=2Y4=
10 Hz et +=2% = 1 kHz. La puissance optimale est dd>,,; =44 * W, correspondant p
une intensitg del =27 mW/cm 2 avec une focalisation sur un waist de 1.3 mth Les

10ce waist est sup®rieur p la taille du cristal utilis§ (1 mnd), les rgsultats en puissance sont p interpréter
avec prgcaution. Ce dispositif nous a permis au corus d'une méme expgirence de passer du cristal dop§ p
I'erbium naturel au cristal dop® p l'isotope 167 (bien plus grand en taille) par une simple translation du
porte §chantillon, sans rgalignement.
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(@) (b) (c)

Fig. 4.17 { (a) Retard T4 en fonction de la puissance laser pour= 10 Hz et + = 1 kHz
dans un cristal dop® p I'erbium naturel (50 ppm). (b) Retard et (c) transmission relative
M de la sonde en fonction de la frgquence de modulatib¥spour une puissance optimale
de 441 W.

‘gures 4.17.b et 4.17.c sont les trac®s du retard et de la transmissibh de la sonde en
fonction de la frgquence de modulatioe=2%2pour cette puissance optimale. La vitesse de
groupe obtenue au maximum de |'absorption est dg, = 1.25 § 0.08 m/s seulement,
pour un retard Ty de 0.808 0.05 ms.

... petite remarque ... Ces rgsultats dgmontrent I'importance de I'absorption comme
paramgtre d'optimisation : plus le matgriau est court et absorbant, plus la vitesse de
groupe est faible. D'aprgs I'Bquation (4.25), le retard ou la vitesse de groupe dgpendent en
e®et directement de |'absorptior®,. Plus prgcisgment, l'indice de groupay, qui mesure

la rgduction de la vitesse de groupe par rapport g la varie comme le produit®,T;.

La plus faible vitesse de groupe sera donc obtenue dans un systgme atomique ayant le
coezxcient d'absorption et la durge de vie les plus §levgs. N#anmoins, a n d'avoir un co-
excient de transmissionT » expj ®L raisonnable, il faut compenser l'absorption en
choisissant une longueur d'interaction plus faible. Il est par exemple possible d'obtenir un
coexcient de transmission de l'ordre de 88 % dan$’Er3* :Y,SiOs avec une vitesse de
groupevy = 2.7 m/s en choisissant une longueur d'interaction de 200m.

Par ailleurs, les phnomgnes qui permettent de modi @& peuvent &tre particuligrement
intBressants pour controler I'e®et. Qu'obtient{on en perturbant la population d'gquilibre
autour de laquelle le battement a lieu ? et en changeant la densitg des systgmes sondgs ? Le
paragraphe suivant prgsente quelques rgsultats obtenus en rggime de pompage optique pour
rgpondre p la premigre de ces questions. Le manque d'une source laser de pompage adgquate
n'a pas permis une %tude trgs pouss®e. Par ailleurs de prgcgdents rgsultats expgrimentaux
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ont d§ja explorg ce principe [5]. La seconde interrogation trouvera une rgponse originale
dans le paragraphe 4.3.3, qui prgsente nos rgsultats concernant I'glargissement inhomoggne
[110].

Gain

Nous avons fait des exp®riences d'oscillations de population en pompant dans le niveau
de Kramers“l13-5(1) p 1526 nm (le schma des niveaux est reprgsent® sur la “gure 2.5).
Pour gviter la confusion entre les di®®rents faisceaux \pompe", le faisceau accord® sur la
transition #115-5(0) ! 4 113-5(1) p 1526 nm destin® p rgaliser une inversion de la population
entre les niveaux®l 15-,(0) et #l 13-,(0) est appel® faisceau deepompage La gure 4.18.a
reprgsente le spectre d'absorption ¥Er3* :Y,SiOs sur cette transition. Sa voisine, la
“gure 4.18.areprgsente l'absorption et le gain p 1536 nm, lorsque la puissance de repompage
vaut 10 mW.

L'e®et d'un pompage continu est de modi er la di®grence de population stationnaive
(voir £g.(4.16)) autour de laquelle le battement se produitwv, devient nggative lorsqu'on
passe en rggime de gain. En reprenant la solution g&n®rale (4.17), on voit que dans ce cas,
les oscillations de population sont g l'origine d'un trou dans le pro T de gain (p la place du
pro | d'absorption) et que la pente de la dispersion due aux oscillations de population est
invers§e. On peut ainsi observer des vitesses de groupe telles\guwec ou vy < 0 [5].

Le sch&ma exp®rimental est le méme que celui des exp®riences de ralentissement ( g-
ure 4.11) pour la partie concernant les faisceaux pompe et sonde et leur ggngration par
modulation dans un cristal acousto{optique. Le faisceau de repompage est issu d'une
source laser br&e accordabl@unics, dglivrant jusqu'a 10 mW g 1526 nm. Les gures 4.18
reprgsentent le spectre d'absorption p 1526 nm et le spectre du gain p 1536 nm obtenu
pour une puissance de pompe de 10 mW. Dans ces expgriences, le cristdE®* :Y,SiOs
est maintenu g 2 K.

La gure 4.19 reprgsente la mesure du retarfi en fonction de la puissance du laser de
repompage p 1527 nm. Lorsque la puissance atteint une valeur seuil permettant de rgaliser
une inversion de population Rrepomp > 3 mW), un retard nggatif est mesur® signi ant une
avance de la modulation. Cette avance est limitge ici par les conditions exp®&rimentales,
notament la puissance de repompage. L'avance la plus grande mesurge ici est de -0.20 ms,
correspondant p une vitesse de groupe dg= -15 m/s dans le cristal de 3 mm de longueur.

Le fait d'avoir une vitesse de groupe nggative alors que la vitesse de phase est positive peut
sembler trgs ®trange. Comme l'ont observg Gerhieg al. [79], le maximum de l'impulsion
semble sortir du matgriaux alors qu'il n'y est pas encore rentr§, c'est pourquoi on parle de
lumigre acc®lgrie

Notons qu'autour dePepomp = 3 MW, le retard mesur§ passe par 0. Une bande de retard
de 1 ps de large autour de ce retard nul correspond au rggime de propagatipr c. Notre
pr&cision exp®rimentale de I'ordre de las est bien en dexp de la prgcision requise pour
observer cette propagation dans notre cristal de 3 mm de long.

Cette ®tude montre que I'ajout d'un faisceau de repompage est un paramgtre extgrieur
d'optimisation intgressant, notament lorsqu'on souhaite contrbler le temps d'arrivge et
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(a) (b)

Fig. 4.18 { (a) Pro 1 spectral de transmission p 1526 nm (transition pour le pompage
optique) (b) spectre de gain p 1536 nm, obtenu pour une puissance de sondeMe@t une
puissance du repompage 10 mW.

(a) (b)

Fig. 4.19 { (a) Retard T, et (b) vitesse de groupe/q en fonction de la puissance du laser
de repompage p 1527 nm pour une modulation p 6 Hz, une puissance du laser p 1536.1 nm
de 0.5t W.

l'intensitg de la sonde, p frequence de battement et intensitf de pompe x®es. Voyons
maintenant comment I'glargissement inhomoggne constitue lui aussi un moyen de jouer sur
le ralentissement et la transmission de la sonde.

4.3.3 flargissement inhomoggne comme paramptre du matriaux

Cette partie est dgdi®e p l'utilisation originale que nous avons faite de la largeur inho-
mogene; la considgrant comme un nouveau paramgtre li® au matgriau. En changeant la
frequence du laser p l'intgrieur de cet §largissement inhomoggne, di®grentes classes d'ions
sont excitges. Pour chaque classe d'ions l'excacitg des oscillations de population dgpend
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de la densit§ d'ions excitgs, c'est{p{dire de l'absorptio@y(! ). Cela permet d'ajuster le
retard en méme temps que la transmission de la sonde.

Pour accorder la frequence du laser dans le pro I d'absorption, une rampe en tension
constituge de palliers de plusieurs secondes pilote la tension envoyge sur la cale piezo
®lectrique du laser. L'acquisition et le moyennage des voies signal et rgfgrence, DC et AC{
dgémodulge est automatisge dans un programrhabview™™ | le temps d'acquisition d'un
spectre §tant de plus d'une heure.

Les gures 4.20 sont les mesures expgrimentales du retagden fonction de la frgquence
laser pour le cristal enrichi pa l'isotope 167 et le cristal dop® a I'erbium naturel. Ces mesures
sont faites pour l'intensitg optimalel,, donnant le plus grand retard Ty pour chaque
cristal, la frgquence de modulationt=2v4 §tant constante. Les exp®riences ont §t§ faites
pour plusieurs+=2%2 Le pro 1 de Ty obtenu reproduit le pro1 de l'absorption comme
attendu, et permet de discerner le retard maximum accessible dans chaque cristal.

() (b)

Fig. 4.20 { Retard Ty mesur§ en fonction de la frequence de la pompe dans le prol
d'absorption des ions erbium pour di®grentes frgquences de modulatio®®Yz pour un
dopage p 50 ppm avec l'isotope 167 (a) et I'erbium naturel (b) p 2 K.

Le trac® du retard T, en fonction de I'absorption de la pomp&s (! ) sur la gure 4.21
met en valeur la dgpendance entre ces deux quantitgs. Plus I'absorption est importante
plus le retard mesurg I'est aussi. Alors que la dgpendance est explicitement lingaire dans la
thgorie, elle ne I'est pas tout p fait dans les expgriences. Les r§sultats dans le cristal enrichi
a l'isotope 167 semblent dgvier un peu plus de la lingaritg que ceux obtenus avec I'erbium
naturel. Cela pourrait venir d'une variation des paramgtres autres que I'absorption lorsque
la frequence de la pompe dcrit le pro | d'absorption. En e®et le pro [ d'absorption de
187Er3* 1Y,Si0Os correspond aux di®®rentes transitions entre niveaux hyper ns de l'excitg
et du fondamental : la probabilitg de transition ainsi que la durge de vie des niveaux mis en
jeu lors des oscillations cohgrentes de population varie donc selon la pulsatiodu laser
dans le spectre.

Le bgn® ce de I'Blargissement inhomoggne est mis en exergue sur la gure 4.22. Elle
reprgsente le trac® de la vitesse de groupg pour +=2¥42= 12 Hz, ainsi que les trans-



112 CHAPITRE 4. RALENTISSEMENT DE LA LUMI ERE AVEC L'ERBIUM

(@) (b)

Fig. 4.21 { Retard de la sondely(+) = 10 Hz en fonction de 'absorption de la pompe pour
une puissance optimale pour di®%rentes frequences de modulatig?iset pour un dopage

a 50 ppm avec lisotope 167 (a) et I'erbium naturel (b). Les droites sont des ajustements
lingaires.

mission pompe et sonde en fonction de la frequence laser dans le pro [ d'absorption
d'*¢7Er®* :Y,SiOs. La transmission de la sonde est meilleure que celle de la pompe du
fait des oscillations de population. Comme soulign® par les deux bulles, il est possible de
varier la vitesse de groupe de 3 m/s p 100 m/s, la transmission variant respectivement de
40% p 96 % en changeant simplement la position de la pompe dans le pro I d'absorption
inhomogene.

4.3.4 Propagation et ralentissement d'impulsions

Les rgsultats prgsentgs dans le paragraphe prgcgdent ont tous %t§ obtenus suivant la
m®thode de modulation sinusoAdale dgcrite en 4.3.1. La mesureTglg) correspond au
temps de groupe que verrait une impulsion de largeurt2autour de la frgéquence de la
pompe. On en a d®duit la vitesse de groupe qu'aurait une telle impulsion. Reste que dans
ces expkriences aucune impulsion ne s'est propagge e®ectivement. Cette partie est une
vEri cation que les proprigtes dgmontrges en modulation sinusoAdale sont bien conservges
lorsqu'on utilise des impulsions.

Le fait que la vitesse de groupe correspond bien p la vitesse de propagation de I'en-
veloppe d'une impulsion gaussienne alors que celle{ci est en rgsonance avec une transition
a ®t® prevu par Garrett et MacCumber en 1970 [111] et vEri 8 dans un cristal de GaP :N
par Chu et Wong en 1982 [112]. La condition essentielle pour que cela soit vEri § est que
la largeur spectrale des impulsions soit infgrieure p la largeur de la rgsonance. L'utilisation
d'impulsions de pro I temporel plus abrupt, ou de durge trop courte, qui ont un large
spectre en frgquence, induit un phgnomgne de ltrage. Certaines composantes spectrales
voient une forte dispersion et sont ralenties alors que d'autres ne la voient pas. Ceci est
illustrg dans le cas des oscillations coh®rentes de population sur les gures 4.23.b et 4.23.c.
Il peut en rgsulter un clatement temporel de l'impulsion, entre les composantes spectrales
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Fig. 4.22 {Vitesse de groupe, et transmissions pompe et sonde en fonction de la fréquence
laser pour un battement pompe{sonde g = 12 Hz.

ralenties acc®l®rges et non ralenties. Dans un tel cas, la notion de vitesse de groupe n'est
plus pertinente.

L'idge g®&n®rale de la propagation d'impulsion dans un milieu o il est possible d'exciter
des oscillations de population, est sch&matis® sur la gure 4.23. Comme on l'a vu une
impulsion est compos®e d'un continuum de frgquences sondegutour d'une porteuse
optique p! . Pour chague composante spectrale, on s'attend p ce que la porteuse joue le
réle de pompe. Ainsi tant que la largeur spectrale des impulsions est plus faible que la
largeur du trou da aux oscillations coh®rentes de population I'impulsion est auto{ralentie.
La largeur totale g mi{hauteur du trou d0 aux oscillations coh§rentes de population est de
2i cpo = 60 Hz d'aprgs nos mesures prgcgdentes.

On peut ®galement voir cet \auto-ralentissement” comme la propagation g travers un
systgme absorbant saturable, qui va modi er le paquet d'onde. Le retard provient de la
variation temporelle de la saturation : lI'absorption est forte au dgbut de l'impulsion, et
diminue du fait de la saturation lorsqu'on approche du maximum d'intensit® de I'impulsion.

Le temps de rgponse des populatiols est celui de la saturation, on aura donc un e®et
de ralentissement sur le pro | d'intensitg de l'impulsion lorsque celle{ci sera de durge
sup%®rieure [Ar;.

Le dispositif expgrimental est le méme que celui utilis§ lors des exp®riences de mod-
ulation. Au lieu d'appliquer une modulation sinusofdale au modulateur acousto{optique,
une impulsion dont le pro T temporel est gaussien est utilisge. Le retai*® est calculg p
partir des ajustements gaussiens de l'intensitg dgtectBe des impulsidgf§renceet signal
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(a) (b) (c)

Fig. 4.23 { Principe du ralentissement d'impulsions dans un milieu p oscillations coh®-
rentes de population (a) Schgma exp®rimental. Vision spectrale pour des impulsions de
spectre %troit (b) et de spectre large (c).

selon I'gquation
Y= Yo+ yr1exp(i 2(ti tc)*=¢ T?) (4.34)

ou ¢T est ce que appellerons la largeur des impulsidhs
Tgexp — tzignal i t?f (4.35)
La largeur p mi{fhauteur du spectre de ces impulsions est d& nie comme

p—
CO%whm = 2In2=4 T (436)

Puissance créte des impulsions

Le laser est accord® sur le maximum de l'absorption. La focalisation est faite sur un
waist de 580 m. La temp%®rature du cristal est de 2 K. Nous avons travaill§ pour plusieurs
durges ¢T d'impulsions : 25 ms, 20 ms, 6.5 ms et 4.7 ms. Pour les durges de 20 ms, et 4 ms,
la variation du retard T4 en fonction de la puissance créte est trace sur les gures 4.24.a et
4.25.a. Tous les rgsultats, y compris en rggime de pompage, pour les impulsions de 20 ms
sont regroup®s sur la gure 4.24.

Comme pour les exp®riences de modulation sinusofdale, il existe une puissance créte
optimale Py pour laquelle le nombre de systgmes excitgs et non saturgs est maximum.
Cette intensitg optimise I'amplitude de la saturation du systgme et le faconnage de I'im-
pulsion par le systeme absorbant. Comme pour les expgriences de modulation sinusoA&dale,
la saturation avec la puissance des impulsions est typique d'un §largissement inhomoggne
(ligne continue sur les gures).

Lorsque les impulsions sont de durge 20 ms, sup®rieurd;p( gure 4.24), un retard
de 1.1 ms est mesurg. Ce retard est le m&me que le retard maximum que nous avons

- . . pP_—
11¢ T n'est pas l'usuelle largeur p mi{hauteur en intensit® ¢Trywyy = 2IN2¢T =1:18¢T.
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(@) (b)
() (d)
(e) ()

Fig. 4.24 { Propagation diimpulsions gaussiennes de durgeT¢ = 4 ms dans
167Er3* :Y,SiOs. (a) (e) Variation du retard T, mesurg en fonction de la puissance créte
des impulsions, ligne continue : ajustement selon I'Bquation du tableau 4.1 pour un pro [
inhomogene, (e) en rggime de gain. (b) (f) Pro T des impulsions en entrge et en sortie du
cristal, (f) en rggime de gain, (c) Rapport des largeurs temporelles des impulsicignal et
rgfgrencesen fonction de la puissance du laser pompe{sonde p 1536 nm avec et sans gain.
(d) Trac® de la di®®rence entre une impulsion gaussienne de durge 20 ms et I'impulsion
detect®e pour les impulsions réfgrence et signal, aprgs propagation dans un cristEt®*

Y ,SiOs, pour une puissance optimale 0.5 W.
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() (b)

Fig. 4.25 { Propagation diimpulsions gaussiennes de durgeT¢ = 4 ms dans
167Er3* 1Y,Si0s. (a) Variation du retard T, mesur® en fonction de la puissance créte des
impulsions, ligne continue : ajustement selon I'Bquation du tableau 4.1 pour un pro | in-
homoggne. (b) Pro T des impulsions en entrge et en sortie du cristal.

mesurg dans les expgriences de modulation sinusofdale pour une frgquente-tieé Hz,
c'est{p{dire une extension du spectre de£2= 20 Hz. La largeur spectrale de ces impul-
sions (8q.(4.36)) est de €-wpym = 18 Hz, nettement infgrieure p 2gpo (= 60 Hz) : ces
impulsions voient la pente positive de la dispersion due aux oscillations de population.

A l'inverse pour les impulsions de durge 4 ms, inf@rieureTa (' gures 4.25), le retard
mesurg est moins important. Le retard maximal est de 0.37 ms, pour un puissance de
Popt=26 * W. Ces impulsions de largeur €-ywnuv = 93 Hz sont spectralement plus larges
qgue 2jcpo : elles voient donc plus que la zone de la pente positive due aux oscillations
cohgrentes de population. Ce rgsultat de 0.37 ms est p rapprocher des 0.4 ms de retard
obtenues pour une modulation de 40 Hz( ¢ °r\wnm =2) sur la gure 4.14.

Pro T temporel

Les gures 4.24.b et 4.25.b. reprgsentent les pro Is temporels des impulsisignal et
rgfgrencede 20 ms et 4 ms respectivement, obtenus pour la puissance optimale. Comme
on peut en juger sur ces pro Is dgtect®s, les impulsions sont trgs peu dgformges par la
propagation dans un milieu op elles sont pourtant en rgsonance, méme lorsque la condition
sur la largeur spectrale n'est pas tout p fait remplie comme pour les impulsions de 4 ms.

La gure 4.24.c reprgsente la largeur temporelle des impulsions aprgs propagation
en fonction de leur puissance en entrg§e, pour des impulsions d'entre de durge 20 ms.
Comme on peut le voit, cette dure est Igerement raccourcie par la propagation et cette
dgformation varie avec la puissance des impulsions, de méme que le retard accumulg.

Un autre e®et des oscillations coh®&rentes de population sur la propagation des impul-
sions est d'introduire une Igggre dissym®trie. La gure 4.24.d est le track de la di®Brence
entre le pro | temporel de I'impulsion signal et son ajustement gaussien, pour les impul-
sions de dure 20 ms dont le pro I est représent® sur les gure 4.24.b. Notons tout d'abord
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gue les impulsions envoy®es sur le cristal ne sont pas parfaitement gaussienne mais qu'elle
le sont @ mieux que 0.01 %. La dissym®trie de I'impulsion de sortie se traduit par un $§cart
a l'ajustement gaussien plus important pour le front descendant

Si on avait un milieu simplement lingaire prgsentant une forte dispersion, seul un
Btalement temporel des impulsions pourrait étre observg. Le cristaltErs* Y ,SiOs excit§
en rgsonance est un systgme non{lingaire, et les oscillations de population sont un proces-
sus non{lingaire du troisigme ordre. Ces non{lingaritgs sont g l'origine de la dissym#trie et
la rgduction de la durge des impulsions [85].

Gain

La proc®dure est la m&me que pour les expgriences avec une modulation sinuso&dale
sous pompage optique. L'tude a §t§ faite avec les impulsions de 20 ms, qui bgn® cient de
tout I'e®et d'oscillations coh®rentes de population. Elles sont envoyges dans le cristal avec
un taux de rgp%tition de 6 Hz. Comme pour les exp®riences de modulation, nous sommes
limitgs par la puissance du laseffunics de repompage : on travaille avec la puissance
maximale de 10 mW qui permet de maximiser I'e®et ( gure 4.19).

La gure 4.24.e reprgsente le retardy mesur§ avec faisceau de repompage p 1526 nm,
en fonction de la puissance du laser pompe{sonde p 1536 nm. La saturation avec la puis-
sance semble bien dgcrite par le modgle de I'glargissement inhomoggne (tableau 4.1), adapt§
en utilisant simplement une absorption nggative ici pour rendre compte de l'inversion de
population. Le maximum d'avancement obtenu est ddy = -0.15 ms, correspondant p
vg= -20 m/s , pour une puissance créte de 05W. Ce rgsultat, infgrieur p I'avancement
de -0.20 ms mesurges pour la modulation sinuso&dale, vraisemblablement g cause d'une vari-
ation de la puissance du laser de repompage, con rme nganmoins la validit§ des expgriences
en modulation.

Pro T temporel

La gure 4.24.f reprgsente les pro Is temporels des impulsiosgnal et rgf§rencesde
20 ms dans les conditions \optimales". Comme pour I'Btude sans pompage, le pro | tem-
porel est peu dgform® lors de la propagation\g = -20 m/s. Un ®largissement temporel
est visible sur les pro Is. Cet §largissement §volue avec la puissance créte des impulsions,
comme on peut le voir sur la gure 4.24.c. Nous n'avons pas vu de dissym$trie notable du
pro [ temporel dans ce rggime de gain, sans doute parce que nous sommes loin de l'avance-
ment maximal accessible, faute de puissance de pompe..

En rggime de gain, les impulsions sont bien §videmment ampli es et cela peut con-
stituer un avantage pour les applications. Il faut cependant s'attendre g une saturation due
g la puissance créte des impulsions qui augmente du fait de I'ampli cation.
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Retard fractionnaire

En ®tudiant la propagation ralentie d'impulsions dans un milieu dispersif en vue d'une
application comme des m&moires tampons ou le recentrage d'impulsions dans une fenétre
temporelle, un facteur mgrite intgressant propos® par R. Boyd al. est le rapport du retard
sur la durge de impulsions, ou le produit retard par bande passante [113]. Ce facteur de
merite, appel® ®galement le retard fractionnaire dg ni commeple rapport du retafg sur
la largeur p mi-hauteur en intensitg des impulsions Teywum = 2In2¢T

P———
= Tg= 2In2¢T: (4.37)

Pour un retard fractionnaire ¢; sup®rieur p 100%, I'impulsion est alors retardge de plus que
sa durge.

Peu d'exp®riences de ralentissement peuvent se prg&valoir d'un retard fractionnaire
sup®rieur g 100%. Les premiers rgsultats de lumigre ultra{lente [9] utilisant la transparence
induite §lectromagn®tiquement ont permis d'obtenig; = 280% et les exp®riences de creuse-
ment spectral dans une vapeur de Ry = 780%, ce rgsultat §tant accompagn$ d'un fort
®largissement des impulsions [95].

Un retard fractionnaire de 100% et plus n'est th§oriquement pas possible avec les os-
cillations cohgrentes de population [113]. Expgrimentalement, m&me si nous avons mesurg
des vitesses de groupeg, trgs faibles, elles ne correspondent pas forcgment g un retard
important par rapport a la durge des impulsions. Lorsqu'on regarde les pro Is dgtectgs des
impulsions de 20 ms gure 4.24.b et 4.24.f, on voit p peine le d&calage temporel qu'induisent
les oscillations de population.

Le tableau 4.2 reprend les rgsultats obtenus pour di®grentes durge d'impulsions. Pour les
exp®riences que nous avons faites, nous n'avons pas dgpass®%. Ce retard fractionnaire
de 8% a ®t® obtenu avec les impulsions de 4.7 ms, qui ont pourtant une largeur spectrale
IBgerement sup®rieure p 2po. Elles ne b§n® cient pas du plus grand retard, mais rapport®
a leur bande spectrale I'e®et d'oscillations cohgrentes de population est plus important.

CT™ CT° Ty ¢5 Popr  lopt
ms ms ms % W mW/cm?
25 23.2 11 3.7 10 1.9
20 178 1.1 4.7 0.5 *

6.5 59 056 7.3 22 4.1

4 3.8 037 8 26 4.9

20 22 015 0.6 0.5 *
(+gain)

Tab. 4.2 { R&sultats de propagation des impulsions.(* waist non mesurg!)
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Elargissement inhomoggne

Nous avons §galement vEri § la possibilit d'ajuster le retaii§ des impulsions de 25 ms,
en accordant la longueur d'onde du laser dans le pro T d'absorption'§"Er3* :Y,SiOs. Le
résultat est trac® sur la gure 4.26.a. Pour chaque point expgrimental, la tension continue
appliquge p la calle pi®zo ®lectrique du ladéoheras est chang®e. Du fait de I'nystgrgsis
de la commande, il n'est pas possible de superposer exactement une gchelle en frgquence
relative de la pompe, I'abscisse des gures 4.26 est en tension.

(@) (b)

Fig. 4.26 { (a) Retard T4 accumulg par des impulsions de 25 ms lors de leur propagation
dans®’Er3* :Y,SiOs et (b) vitesse de groupe et transmission des impulsions en fonction de
la frequence laser dans I'glargissement inhomoggne (unit§ arbitraire), pour une puissance
optimale de 10* W.

La gure 4.26.b reprgsente la vitesse de groupg correspondante obtenue. Elle met en
valeur la grande plage d'accordabilitg du régime de propagation lente et de la transmission
pour les impulsions de 25 ms, comme les rgsultats obtenus pour une modulationtde
12 Hz (‘gure 4.22).

Conclusion sur la propagation d'impulsions

Ces exptriences avec des impulsions dgmontrent la validitg des di®grentes expgriences
rgalisges avec une modulation sinusofdale. En respectant la condition sur la bande passante
des impulsions, nous avons observg des rgsultats comparables sur les vitesse de groupe
Vg = 2.7 m/s et vqy =-20 m/s en rggime de pompage. Les comportements en fonction
de la saturation de la pompe sont identiques. L'intensitg créte optimale trgs faible de
l'ordre de 2 mW/cm? est §galement reproduite (voir le tableau 4.2, pour des impulsions
de 25 ms). La possibilitg de jouer sur I'Glargissement inhomoggne pour moduler le retard
est §galement conservge. Comme on s'y attendait toutes les proprigt®s dgmontrges lors
des exp®riences de modulation sont retrouvges en passant aux impulsions. Nous avons
méme pu VvEri er que le pro [ temporel des impulsions reste gaussien au premier ordre.
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Les exp®riences impulsionnelles §tant plus fastidieuses, les dgmonstrations de principe en
modulation semblent plus intgressantes.

Cependant, les exp®riences impulsionnelles, ont montrg§ que la largeur temporelle des
impulsions est modi ®e : r&duite, en cas d'aborption, ou augment®e, en cas de gain. Ce
ph&nomgne est invisible sur les exp®riences de modulation, de méme que l'apparition d'une
IBgere dissymttrie dans le pro I temporel. Ces deux points traduisent la non{lingarit§ du
phgnomene d'oscillations cohgrentes de population et n‘ont pour le moment fait I'objet
d'aucune mod¢glisation prgcise.

Ces exp®riences mettent en outre en lumigre la faible bande passande des oscillations
cohgrentes de population dans l'erbium. Elle ne peut étre augmentg§e qu'en changeant la
durge de vie des population$;. C'est possible en utilisant un e®et de cavitg (e®et Purcell)
ou plus simplement en changeant de systgme atomique.

Une autre solution pour augmenter cette bande passante serait de copier le fonction-
nement des ampli cateurs femtosecondes. L'idge est d'§taler spatialement le spectre des
impulsions, de sorte que localement le spectre vu par un groupe d'ion est assez n pour pou-
voir bgn® cier des oscillations de population. Un §largissement inhomoggne trgs large par
rapport au spectre des impulsions d'origine pourrait &tre utilisg pour ralentir les di®grentes
composantes spectrales de la méme faxon. Il faut ensuite refazonner l'impulsion et mettre
en phase toutes les composantes spectrales qui ont §t§ retardges d'un tefgdsx ). La
rgalisation expgrimentale dans le cas de I'erbium n'est pas g§vidente, notament pour trouver
un systgme ayant une dispersion sutsante sur une ®chelle de quelques Hz. La encore la
transposition p des systgmes atomiques de plus courte durge de vie est ngcgssaire.

4.4 Conclusions et perspectives sur le ralentissement
de la lumigre

Bilan des r§sultats

A notre connaissance ce travail est la premigre dgmonstration expgrimentale des pro-
prigtes de ralentissement des oscillations de population avec un §largissement inhomoggne.
Cet ®largissement n'empéche pas le ralentissement et permet au contraire de bgn$® cier
d'un e®et de saturation moins rapide avec la puissance de pompe.

Les rgsultats ont §t® obtenus p la fois par une mesure du temps de groupe faite avec
deux sondes dcalges @&et, obtenues par modulation d'amplitude du faisceau laser, et
par I'Btude de la propagation d'impulsions gaussiennes, de durge adgquate. Ces dernigres
sont simplement auto{ralenties ou auto{avancges, avec le m&me facteur que la modulation
sinusoAdale de frgquence correspondant g leur largeur spectrale.

Nous avons dg&montrg exp®rimentalement des vitesses de group.de§ 0.2 m/s
dans Y,SiOs dop® exclusivement avec l'isotope 167 de I'erbium &25 § 0.08 m/s dans
le m&me cristal dop® p I'erbium naturel. Ces deux rgsultats se situent clairement dans
le régime de propagation ultra{lente avec un indice de groupe sup®rieunge 10 8. Par
ailleurs les intensitgs ngcessaires sont plusieurs ordres de grandeurs en dexp des intensitgs
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utilisges pour le ralentissement de la lumigre dans d'autres systgmes avec les oscillations
cohgrentes de population [6, 5, 19].

L'§tude du retard et de la transmission de la sonde en fonction de la fréquence du
battement pompe{sonde corrobore le rgsultat sur le temps de vie de I'Btat excitg de 10 ms.
Nous avons pu ®galement v&ri er qu'il n'est pas ngcessaire de travailler p basse temp®rature
pour observer le ralentissement : la largeur du trou est bien limitge par la largeur naturelle
a2 Kcomme p 4 K, et est donc insensible aux processus dgphasants qui modi ent la largeur
homogene. En revanche lintensit®,: pour laquelle I'e®et est maximal, dgpend du temps
de d®phasagd, et donc de la temp%®rature. Par ailleurs, un faisceau de repompage a §t§
utilis® pour modi er I'Bquilibre des populations et rgaliser une inversion de population. Des
vitesses de groupe nggatives 5 m/s , en modulation sinusofdale, e20 m/s , en rggime
impulsionnel, ont $t§ mesurges. Elles correspondent g un rggime de lunagc@|gréedans
lequel le paquet d'onde semble sortir du cristal avant d'y étre entrge. Le passage entre la
lumigre ralentie et la lumigre accglg§rge se fait en changeant la puissance du faisceau de
repompage rgalisant l'inversion de population.

Nous avons en n exploit de manigre originale la largeur inhomoggne pour dg&montrer
la dgpendance du ralentissement de la lumigre par d'e®et d'oscillations cohgrentes de pop-
ulation, en fonction de I'absorption, comme stipul® par la th®orie dgcrite au paragraphe
4.2. Pour cela, la frequence du champ pompe a §t§ balay®e sur togréel d'absorption
inhomoggne , passant d'un rggime de fort ralentissement et transmission moyenne 3 m/s
et 40 % p un rggime de transmission forte et de ralentissement moins important 100 m/s
et 96 % [110].

Perspectives

Un des avantages des oscillations coh®rentes de population par rapport a la trans-
parence induite utilisge elle aussi pour obtenir des rgégimes de propagation ultra{lents est
qu'elles ont lieu dans un systeme p deux niveaux d'gnefgiéPar ailleurs, les impulsions de
durge et d'intensit® adgquate sont \auto{ralenties", sans qu'il soit ngcessaire d'appliquer
un autre faisceau. En n, ce ph&nomgne dgpend de la durge de vie des populations et non
des coh®rences et est de ce fait insensible aux processus brouillant la phase du dip6le. I
est ainsi possible de I'observer p temp®rature ambiante, en augmentant l'intensit§ injectge.

Nous avons ainsi fait quelqueexp8riences p temp§rature ambiante dans des
“bres optiques dop#ls aux ions erbium . Une ®tude des proprifts des oscillations de
population dans des bres monomodes du type de celles utilisges dans les ampli cateurs a
®t® publie p peu prgs au méme moment [114, 115]. Dans cette dernigre publication [115],
le repompage p 980 nm permet d'ajuster le retard fractionnairg de -12.4% (lumigre
accglgree) p +8.9%, correspondant p des vitesses de groypeariant de -40000 m/s p
35210 m/s pour des impulsions de durge 1.8 ms et 3.2 ms. En th§orie le retard est propor-
tionnel au gain, mais Schweisbergt al. ont not® une saturation du retard fractionnaire avec

12C'est clairemnt un avantage dans®’Er3* :Y,SiOs, car il est plus facile de trouver un systeme p deux
niveaux qu'un systgme g 3 niveaux.
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la puissance de repompage ; la dgpl®tion du faisceau de repompage p 980 nm est invoqu§e
pour comprendre cette limitation.

Nos travaux sur les bres ont commenc® sur une bre en silice standard dont le coeur est
dop® p 0,04% avec des ions erbium. Nous avons pu vEri er la bande passante de2
60 Hz et avons mesurg une vitesse de groupe minimale X0 m/s . Nos voisins et
collegues d'Alcatel, nous ont alors propos® uniere p double coeurdestinge aux ampli ca-
teurs forte puissance. Cette bre, protgg®e par un brevet [116], prgsente un pro I d'indice
sch®matis® sur la gure 4.27.a. Le guidage dans le petit coeur est monomode pour le signal
a 1.5t m et le guidage dans le grand coeur est multimode pour la pompe p 980 nm. La
particularitg de cette bre est son dopage aux ions erbium suivant une topologie en anneau
et non dans le (petit) coeur comme les bres usuelles. Cela permet un meilleur transfert
d'energie de la pompe vers les ions tout au long de la propagation. Il est ainsi possible
d'augmenter le pompage, le gain et la puissance de sortie p 1rB. Pour les oscillations
de population, il serait ainsi possible d'obtenir une plus grande plage d'accordabilitg dans
le retard/avancement fractionnaire.

Les r@sultats obtenus en modulation sinuso&dale et sans repompage optique p 980 nm
sont encourageants. Avant de les d®tailler, prgcisons simplement que le dispositif exp®ri-
mental est dans son principe le m&me que pour les expgriences dans le cristal. La modulation
d'amplitude se fait dans I'espace libre et le faisceau est ensuite couplge dans la bre p l'aide
d'un objectif de microscope. Un \taper" est soud® p la bre pour faciliter le couplage dans
le guide monomode g 1.5m. Le faisceau de rgfgrence est prglevg avant couplage dans la
“bre. La puissance est mesurge avant I'objectif de microscope.

La gure 4.27.b. reprgsente le retardy mesur§ en fonction de la puissance incidente et
la gure 4.27.b, le retard T4 en fonction de la frgquence de modulation=2%2 On retrouve
le comportement de saturation typique des oscillations de population et une demi{largeur
du trou j cpo de 30 Hz, con rmant bien qu'il s'agit d'une interaction avec les ions erbium,
dont la durge de vie dans les bres est de 10 ms. Une vitesse de group23f® m/s a §t§
obtenue, comparable au rgsultat obtenu dans la bre standard, les deux bres prgsentant
A peu prgs la méme absorption p 1:3n. Bien que le mode guid® ne voie que partiellement
les ions erbium, c'est bien la constante de propagation du mode qui est a®ectge par la
dispersion due aux oscillations de population des ions erbium et tout le mode p 1r5
qui est ralenti. Cette vEri cation importante valide le principe de I'utilisation de cette bre
double coeur pour le ralentissement/acc®lgration sous pompage optique.

Nous n'avons pas continug les exp®riences notamment en rggime de gain, prgfgrant
nous consacrer p la mise en place de la transparence induite §lectromagngtiquement dans
167Er3+ 1Y, Si0s qui est dgtaillge dans le chapitre 5.

Prgcisons qu'p la di®®rence de la transparence induite §lectromagn®tiquement, il n'y a
pas p notre connaissance d'&tude thgorique ou exp®rimentale sur l'utilisation du régime de
propagation ultra{lente obtenu avec les oscillations cohgrentes de population. Les rgsultats
sont tourn®s vers les applications en traitement optique de l'information du type retard
ajustable ou recentrage d'impulsions dans une fenétre temporelle pour lesquelles un re-
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Fig. 4.27 { Rgsultats de ralentissement dans une bre dop®e aux ions erbium selon une
topologie en anneau [116]. (a) Sch&ma du pro | d'indice et du dopage. (b) Retard de
groupe en fonction de la puissance inject§e pour di®grentes frequences de modulstitn

(c) Retard de groupe en fonction de la frequence de modulation pour la puissance optimale,
montrant une largeur jcpo de 30 Hz.

tard fractionnaire sup®rieur p 100% n'est pas ngcessaire. Dans ce cadre la bande passante
rgduite p la largeur naturelle peut etre une limitation importante pourt®’Er®* :Y,SiOs.
L'utilisation d'autres systgmes atomiques de durge de vie plus courte est ngcessaire. Les
semi-conducteurs, puits et boites quantiques, apportent dans cette optique des possibilitgs
d'intggration intgressantes [100].






Chapitre 5

Transparence Induite p 1.5 Im

La premigre dgmonstration exp®rimentale de la transparence induite (EIT) a %t§ faite
dans une vapeur de strontium en 1991 [117]. Depuis, les dgmonstrations se sont succgdges
dans de nombreux systgmes : vapeurs atomiques [118, 119], atomes froids [9], mais aussi
dans la matigre condensge [22, 26, 120]. La premigre dgmonstration dans des cristaux
dop®s aux ions de terres rares a ®t% rgalisBe dans un cristal,819s dop® aux ions
pras®odyme [22]. A 1.5m, la transparence induite a obtenue dans une vapeur d'acethylgne
con nge dans une bre p cristaux photoniques [121, 122]. Les rgsultats prgsent®s dans ce
chapitre constituent p notre connaissance la premigre dgmonstration de la transparence in-
duite glectromagn®tiquement avec les ions erbium, p 1536 nm, dans la matigre condensge.

Le chapitre est organis® en 4 parties. La premigre partie donne une prgsentation th§ori-
gue succincte de la transparence induite, qui permet de dggager les caractgristiques utiles
pour les exp®riences. La seconde partie reprend quelques exp®riences prgliminaires qui nous
ont pouss® p faire un dispositif exp®rimental particulier. La troisigme partie dgveloppe ce
dispositif et les rgsultats obtenus. En n la dernigre partie propose quelques modglisations
et simulations destinges p con rmer les observations exp®rimentales et p dggager des points
d'optimisation.

125
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5.1 Systgmes en @ et transparence induite

Avant de prgsenter les rgsultats exp®rimentaux, I'gtude thgorique d'un systgme R trois
niveaux excitgs par deux champs optiques quasi{rgsonants est prgsentge dans cette par-
tie. Les notions de transparence induite §lectromagn$tiquement et d'§tat noir vont y étre
dgtaillges, les e®ets de pompage sur les populations gtant nggliggs.

5.1.1 Systgme g trois niveaux

Pour traiter le cas de l'interaction de deux champs avec un systgme p 3 niveaux, nous
resterons dans une approche semi{classique. Un tel systgme est reprsent® sur la gure 5.1.
L'hamiltonien du systgme au repos est

Ho= i ~!13j1inljj ~! 3j2ih2; (5.1)

avec I'gtat excit®j3i comme niveau zgro d'§nergie. Le systgme R trois niveaux est dgcrit
par sa matrice densit§2dans le rgfgrentiel au repos, et par la matricédans le rgfgrentiel
tournant p la frequence de I'excitation optique.

Les deux champs ®lectromagn®tiques excitatelifs et E, sont quasi{rgsonants avec les
transitions j1i!j 3i etj2i!] 3i respectivement.E,, de frequence ; est le champ sonde,
E, de frgquence , le champ pompe ®galement appel® champ de couplage ou de contrble.
L'hamiltonien d'interaction du systgme atomique avec ces champs s'gcrit

Him = —t€ " 1j3ihyj+ —2e " 2j3h2 + hic: (5.2)

113E 13E
1341 232
et-,=

avec -1 =

les pulsations de Rabi des deux champs.

Fig. 5.1{ Systgme R trois niveaux sous excitation de deux champs optiques quasi-rgsonants
-, 6et-o.
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Le passage dans le rgfgrentiel tournant [123] permet de faire disparadtre les termes
dgpendants du temps dds p I'excitation optique. Le changement de variable est le suivant :

%= %
Vaa= Yoo !

Yps = Ypge I 2t (5.3)
Yo = Yho€ i(hai P2t
L'®volution temporelle de la matrice densitg est donnge par I'Bquation :
L |
o 1 Y.
d%_ TH:Y+ d% ; (5.4)
dt I~ dt relax
avec I'hamiltonienH qui vaut (dans le rgf§rentiel tournant)
2 3
_ 0 0 -1
H=j 54 0 2 &) -2°: (5.5)
-1 -2 2+

Les dgsaccords p la rgsonance sent ! 1j ! 13 pour le champ sonddE; et =1, ! 53
pour le champ couplagde,. Les pulsations de Rabi sont rgelles toutes les deux. Les deux
champs considgrgs sont coh®rents entre eux, c'est{p{dire qu'il existe une relation de phase
bien d® nie entre eux.

Le systeme d'gquation pour les composant¥s de la matrice densitg dans le rgf¢rentiel
tournant est :

Yas = - 11m (%43) +- olm (%3) i (°30+ °30)%as

Ya1= i -11m(%43) +° 0 Y30 Yt ° s

Yoo = i - 2lm (Yas) +°o Yt *hYari °HYee

Yaz= i (P13+ it1)%s [ i%(%si Ya1) + i%%z (5.6)
Yo3= i (Post i%2)Ves i i%(%si Ya0) + i%?/Ql

Y= (P2t i(Ri 2))¥a | i%%sz +i%?/43

avec des population¥; rgelles et des cohrencép telles que¥; = ¥ . Les cohBrence¥s
et ¥3 sont appel®esoh®rences optiquest la coh®rencé4, coh§rence Raman ou hyper ne
Les termes de relaxations prgsents sont di®grencigs selon qu'il s'agit des populaﬂ@‘hs
ou des coh®rencey; entre les niveauxjii et jji.
° %1 et °31%, sont deux termes de relaxations croisges des populations entre les deux
niveaux fondamentaux qui rendent compte du temps de vie du niveaux hyper_ﬁ{ =
187 ms gue nous avons mesurg dans le chapitre 3.
Nous nous intgressons au comportement de la cohgrence optique induite par le faisceau
sonde E; et plus particuligrement p son absorption, proportionnelle fm (343)= 1, en
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présence du chamyk,. En rggime stationnaire, on peut dgduire des gquations (5.6) les
expressions des cohgrences :

Dis¥ha= i (Yai Yan)+ i %
Dos¥es = i i%(%si Ya0) + i%%l (5.7)
Di%2= ii—Ya+ i—%s

2 2

avecDq3 = 013 + iil, Dz = c>23 + iiz et Dy, = °p + i(iz i il). Sur les deux premipres
®quations de ce systgme, deux contributions apparaissent pour les coh®&rences optigges
et ¥s3. La premigre est proportionnelle p la di®grence de population entre ®tat excitg et
fondamental et est p 'origine du creusement spectral. La seconde est proportionnelle g la
cohgrence Ramaids, et au champ de couplage ;. Comme l'indique la dernigre gquation
du systeme, la cohgrence Raman est excitge ici par les deux champs optiques sonee¢ -
couplage -».

En ®liminant la cohgrence Ramaid,, dans le systeme (5.7), les coh®&rences optiques
s'expriment en fonction des di®grences de population :

-1 .
i— 2 2 ;
Yaz = _22 — (D12D2s + Zl)(%;si Ya1) i f(%sai ¥a2)
D23D73D1o + ZZng"' ZlD23
i—2 T2 2 :
Yy = G 4 (%ai %) (DuDL+ )i %)
D23D75D1o + ZZng"' ZlDzs
(5.8)

L'expression de I'absorption de la sonde proportionnelle I (343)= 1 peut &tre dgduite
de ces ®quations. Voyons maintenant comment appara®t la transparence induite dans un
tel systgme.

5.1.2 Transparence induite

L'intensitg du faisceau sonde est considgre comme faible devant l'intensit§ pompe
- 1 << - ,. La population est initialement dans I'gtat fondamentajli. Le pompage optique
et les e®ets de creusement spectral sont ngglighs<< ° 13;°23. A I'Gtat stationnaire, les
populations des ®tatg2i et j3i restent nulles¥, = ¥3 = 0, alors que toute la population
est dans I'Btatjli, ¥, = 1. Dans ce cas, la coh®rendd; de I'Bquation(5.8) se simpli e et
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s'gcrit : i 5
Yoy = L 12
BT D1,DY; +- 54
| | (5.9)
Y. = -1 ‘2t i(hi &)
By L ti(mi ®) (%] it)+- 24
(Cr2ti(Ri #)(°w3i it)+- 3
() (b)

Fig. 5.2 { (a) Absorption Im(%3)= ; et (b) dispersion Re(343)= 1 en fonction du
dgsaccord sonde;=°;3 pour deux puissances de couplage,-= 0:3°13 et - , = 2°43, le
temps de coh®rence Raman est suppos® in°np = 0.

La gure 5.2 reprgsente |'absorptionm (343)= ; et la dispersionRe(%43)= ; en fonction
du dgsaccord de la sondg normalis§ au taux de dgcoh®rence optiqles. Le taux de d®-
cohgrence Raman est suppos® rfub = 0. Deux puissances de couplage sont considgrges
-,=0:3°1z3et-,=2°43.

Pour une puissance de couplage de,-= 0:3°;3 un pic de transparence trgs n est
observg, au milieu d'une rgsonance complgtement absorbante. Lorsque la puissance de
couplage est plus importante que la largeur homoggne optique = 2° 3, le pic de trans-
parence s'glargit. La dispersion associge est gvidemment trgs forte dans le gas® 3 et
a Bt® utilisge lors de la premigre exp®rience de lumigre \ultra{lente"[9].

On peut comprendre cette annulation de I'absorption comme un e®et d'interfgrences
guantiques. Deux contributions s'ajoutent au niveau de la rgponse atomique g I'excitation
des deux champs. La premigre est le chemin dirgdi ! j 3i, la seconde est le chemin
indirect autoris® par la prgsence de la pomgéi!j 3i!j 2i!j 3i. Ce dernier chemin
a une amplitude comparable au premier dans le cas d'une pompe trgs intense. Lorsque
les deux champs sont en rgsonance les deux contributions sont en opposition de phase,
conduisant g I'annulation de la susceptiblit§, et donc de I'absorption. Le terme transparence
induite §lectromagn®tiquement (EIT pourElectromagnetically Induced Transparencya §t%
introduit par Harris et al. en 1990 pour dgcrire cette annulation de I'absorption.

En considgrant que le temps de vie des coh®rences est trgs gfand 0, la coh§rence
Y3 est donc nulle pourt; = £ = 0. Pour °;, petit mais non nul, on peut comparer la
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cohgrence rgsiduelle de la sonde p rgsonange=(0) lorsque la pompe est présentés: p
la coh®rence rgsiduelle lingaifd?

Ay = (5.10)
13

. 4° ., ,° .

A = A (5.11)

T2
Le cas d'une pompe rgsonante avég, = 0:01° ;3 est prgsent§ sur la premigre gure 5.3.

Lorsque la pulsation de Rabi -, du faisceau de couplagg&, est sutsament forte -3 >>
4° 13° 1, I'absorption vue par la sonde est nggligeable.

Fig. 5.3 { Absorption Im (3%3)= 1 en fonction du dgsaccord sond&=°,3 pour di®grents
dg#saccords, de la pompe par rapport g la transitionj2i!'j 3i, +, =0, 0.5, 1, 2, 4£°3
avec -, = 0:5° 13, °1,=0:0T° 13-

La largeur de la rgsonance pour une pompe rgsonantg £ 0) est de

2_
°12°13t+- 544

+eit -
- o o
13+t "1

(5.12)
Lorsque le temps de vie de la cohgrence Raman est nettement sup®rieur g celui de la
coh®rence optiqué 13 >> ° 1,
-2
2
13
la largeur de la transparence est gouvernge par le taux de dgcoh®rence hypern
Les gures 5.3 reprgsentent I'Bvolution du spectre d'absorption de la sonde pour di®grents
dgsaccords de la pompe par rapport p la transitiofi ! j 3i. Lorsque+, > ° 13 le pro|

de I'EIT devient dispersif, et méme absorptif pourt, = 4°,3. Ces caractgristiques seront
retrouvges au paragraphe 5.4.

ielt » 012 +

(5.13)
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5.1.3 Etat noir

Pour avoir une vision plus physique de la transparence induite et ses proprigtgs, nous
nous intgressons dans ce paragraphe au point de vue de l'atome habillg. Pour simpli er
on suppose quey = + c'est p dire que la condition de rgsonance p deux photons est
remplie. On notex= + = %, |le dgsaccord p la rgsopance atomique. Les valeurs propres de
I'hamiltonien H ®q. (5.5) sont O et~! 8 = ~=2 +§  ++- 2+- 2 | Elles sont associfes
aux ®tats propres

ja%i = cospjlij sinpj2i
jati = sin usinAjli + cospsinAj2i + cosAj3i (5.14)
jai i = sin pcosAjli + cospcosAj2ij sinAj3i;

P 2
avec les anglegt et A tels que tanpu= — et tan2A= — 1++ -

Alors que les §tatga®i sont une suzperposition des trois §tats au repgsi, j2i et j3i,

I'Btat jai n'a pas de contribution de I'Gtat excit§3i et est une superposition cohgrente des
deux gtats fondamentaux de lI'atom¢li et j2i. Il est impossible de coupler optiguement cet
®tat vers |'Btat excitg, cet §tat est appel® §tat noir. Le piggeage vers cet §tat noir peut se
faire par pompage optique et #mission spontannge depuispar exemple. En pr&parant le
systeme dans I'gtaja’i = j1li, la transparence du faisceau sonde est obtenue directement
lorsque le faisceau de couplage est prgsent. Sans prparation, le piggeage de la population
dans I'gtat noir se fait naturellement dans I'gtat noija’i, superposition cohgrente des ®tats

jli etj2i.

L'angle p souligne le réle sym®trique des deux champs dans I'excitation de la cohgrence
Raman. Pour -, << - ,, I'Btat pigge estjli alors que pour -; >> - ,, I'Btat pigge estj2i.
Lorsque les deux pulsations de Rabi sonde et couplage sont §galess - ,, I'angle p vaut
Y44, L'§tat noir est alors une superposition cohgrente déi et j2i avec des coezcients
de méme amplitude et phase oppos®e, correspondant g une coh®rence entre les niveaux
maximale :

NN

jali = 1:p 2Gliij 2i): (5.15)

Il est possible en utilisant I'e®et de transparence induite de transfgrer complgtement
l'information portge par le faisceau sonde dans une telle superposition en diminuant pro-
gressivement l'intensit® du faisceau de couplage jusqu'p O. Le faisceau sonde est restaur§,
avec ses proprigt®s quantiques, lorsque le faisceau de couplage est remis. Une m&moire
guantique est ainsi obtenue [7].

5.2 Etude pr§liminaire

Dans la suite des exp%®riences de creusement spectral nous avons ®tudi® plus partic-
uligrement certains anti{trous, jug®s intgressants parce que leur amplitude est importante et
parce qu'ils apparaissent lors des exp®riences impulsionnelles. Ces anti{trous sont observgs
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lorsque le laser pompe est en A et en G dans le spectre d'absorption (voir gure 2.7 pour
les lettres). D'apres le recoupement des expgriences de creusement spectral et de rgsonance
paramagn®tique ®lectronique certains de ces anti{trous correspondent g des systgmes en ©
, Not®s o, et &, dans le paragraphe 3.3.3, gure 3.30. Leur comportement sous excitation
des deux lasers est ®tudi®, notamment en fonction de la puissance de I'excitation.

Les anti{trous concern§s par cette §tude sont situgs pour une pompe en G p 880 MHz,
a 1510 MHz et p 1780 MHz (spectres de creusement spectral de la gure 3.16) et pour
une pompe en A pa 740 MHz (spectre 3.17). Parmi ces anti{trous, seuls ceux p 880 MHz
(=,) et 740 MHz (a,) correspondent p une transition en & d'aprgs I'étude de la RPE. Ne
connaissant pas p ce moment les rgsultats de la spectroscopie de rgsonance paramagngtique
®lectronique une ®tude systgmatique de tous les anti{trous en @ n'a pu &étre rgalisge.

5.2.1 Exp@riences g 2 faisceaux

Ces premigres observations ont §t§ faites avec deux lasers en utilisant le dispositif
exp®rimental des exp®riences de creusement spectral de la gure 3.11.b. Les deux lasers
Koheras prgsentent tous les deux une grande nesse de raie, infgrieure au kHz. Par ailleurs
leur battement prgsente une largeur de I'ordre de 0.5 MHz qui se d&place sur plus de 2 MHz
sur une ®chelle temporelle de I'ordre de la seconde. Lors des exp®riences, l'acquisition des
spectres est faite en quelques ms, on peut donc considgrer que les frequences des deux lasers
sont stables 'une par rapport p I'autre p mieux que 0.5 MHz. Il est ainsi possible d'exciter,
de manigre plus ou moins coh®rente, les ions erbiums p deux fréquences di®grentes en méme
temps, comme cela est ngcessaire pour exciter la cohgrence Raman entre niveaux hyper ns
et observer la transparence induite.

Variation de la puissance de pompe

La premigre ®tude a %t® faite en variant la puissance du faisceau pompe, qui excite le
systgme continuement. Le faisceau sonde est prgsent uniquement pendant I'acquisition du
spectre. Le spectre de transmission de la sonde est enregistrg ainsi que sa dgrivge, obtenue
par modulation de frgquence autour de 1 MHz (voir chapitre 2 pour les d§tails).

La gure 5.4 prgsente le spectre de transmission et sa dgrivEe en fonction de la puissance
de la pompe pour l'anti{trou p 880 MHz, con guration &. La puissance du faisceau sonde
est maintenue constante p 50W. Le faisceau pompe est focalis§ sur 68t et le faisceau
sonde sur 380 m. Les intensit§s correspondantes des faisceaux sont de 22.0 mW/grour
la sonde et de 1.8 mW/cm p 220 mW/cn¥ pour la pompe. Lorsque la puissance de la
pompe augmente un pic apparatt au milieu de l'anti{trou. Sa transmission augmente et
dgpasse la transmission lingaire pour une puissance pompe de 1.6 mW. Les largeurs de ces
structures sont mieux perceptibles sur le spectre dgrivg ( gure 5.4.b). Si la largeur pic{p{pic
de l'anti{trou et de la transparence semblent étre les mémes (1.3 MHz et 1.4 MHz respec-
tivement), celle{ci apparadt sur le fond d'un anti{trou ®largi (4.3 MHz) par la puissance
de pompage. Cette observation fait donc pencher l'interprgtation de cette transparence
comme venant de I'excitation par les deux lasers de la cohgrence Raman entre les deux
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(@) (b)

Fig. 5.4 { Variation du spectre de creusement spectral en fonction de la puissance du
faisceau pompe faisceau pompe situ® en G, con guration pour un faisceau sonde de
501 W (22.0 mW/cm?),(a) spectre en transmission (b) spectre aprgs dgmodulation FM p
1 MHz.

(@) (b)

Fig. 5.5 { Variation de la dgrivge du spectre de creusement spectral (signal dgmodul§) en
fonction de la puissance du faisceau pompe faisceau pompe situg en G pour un faisceau
sonde de 53 W (22.0 mW/cm?),(a) anti{trou p 1510 MHz (b) anti{trou p 1780 MHz, .
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niveaux hyper ns. La meilleure transparence est obtenue ici pour des intensits pompe de
220 mW/cm? et sonde de 22 mW/cm.

Les gures5.5.aet 5.5.b reprgsentent la dgrivge des spectres de transmission en fonction
de la puissance de pompe pour les anti{trous p 1510 MHz et 1780 MHz respectivement.
Les spectres en transmission n'ont pas §t§ reprgsentgs p cause de la m&diocritg du rap-
port signal sur bruit. Pour l'anti{trou p 1510 MHz, un double pic est prgsent quelle que
soit la puissance. Cela correspond vraisemblablement p deux anti{trous trgs proches dont
I'amplitude augmente avec la puissance de pompdgée comportement de I'anti{trou p
1780 MHz en fonction de la puissance de pompage est similaire, son amplitude augmente.
Un trou appara®t juste p cot® (a 2 MHz du centre de I'anti{trou environ) pour les fortes
puissances¥ 100* W), mais il n'y a pas de structures g l'intgrieur de I'anti{trou. Pour ces
deux anti{trous la variation de la puissance sur des plages ®quivalentes p celle de I'Gtude
de l'anti{trou Lambda, p 880 MHz n'induit aucun glargissement.

Variation de la puissance de la sonde

La gure 5.6.a reprsente le spectre de transmission autour de l'anti{trou, 5 880 MHz
(pompe en G) pour di®grentes puissances de la sonde. La puissance du faisceau pompe est
maintenue p 1 mW. Le faisceau pompe est focalis§ sur 340 et le faisceau sonde sur
5101 m. Par rapport aux exp®riences prgcgdentes, I'augmentation de la taille du faisceau
sonde permet de travailler avec des puissances plus importantes, donc des signaux plus
importants et moins bruitgs. La rgduction de la taille du faisceau pompe permet de travailler
A plus forte intensitg. L'intensitg de la pompe est ainsi de 196 mW/cmL'intensitg de la
sonde varie de 2.5 mW/cri p 147 mW/cn?. Comme prectdemment les deux faisceaux sont
présents lors de l'acquisition. La plus grande transparence est obtenue pour une intensit$
sonde de 147 mW/cr. Son amplitude est trois fois celle de I'anti{trou p faible puissance.

La gure 5.6.b represente le spectre de transmission en fonction de la puissance de la
sonde autour de l'anti{trou @, g 740 MHz, pompe en A. La puissance du faisceau pompe
est de 1.7 mW, focalisg sur 570m (333 mW/cm?). Le faisceau sonde est focalis§ sur
5101 m, et sa puissance varie de 26W p 1 mW (5 mW/cm? p 245 mW/cn¥). Sur les
spectres prgsent®s le fond de 'absorption de la sonde seule sans la pompe a §t§ soustrait.
La largeur de l'anti{trou passe de 3 MHz g 5.7 MHz lorsque la puissance de la sonde varie
de 201 W p 1 mW, con rmant que les puissances de sonde en jeu ne sont pas nggligeables
et modi ent le comportement en creusement spectral du systgme. La transparence obtenue
a une largeur de 1.3 MHz,comparable au 1.7 MHz obtenus avec la con guration =

Cette situation de transparence optimisge (p dgfaut d'étre optimale) pour les deux anti{
trous ©; p 880 MHz et & p 740 MHz appara?t pour des intensitgs pompe et sonde du méme
ordre (» centaine de mW/cn?) dans les deux con gurations.

1Des exp®riences de spectroscopie ult§rieures ont con rm§ qu'il s'agit bien de 2 anti{trous respective-
ment p 1505 MHz et 1510 MHz de la frgquence de la pompe.
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() (b)

Fig. 5.6 { Spectre de creusement spectral en transmission en fonction de la puissance du
faisceau sonde. (a) Spectres autour de 880 MHz pour un faisceau pompe de 1 mW, situg
en G, con guration g;. (b) Spectres autour de 740 MHz pour un faisceau pompe de 1.7
mW, situg en A, con guration @,.

Discussion

L'gtude des spectres de creusement spectral selon la puissance des faisceaux pompe et
sonde rgvele deux comportements distincts selon que les anti{trous correspondent ou non
p des systgmes en o :

{ Deux comportements di®grentd.es anti{trous en & (a; pompe en G, sonde dgcalte
de 880 MHz et & pompe en A, sonde d%calge de 740 MHz) prgsentent un pic de trans-
mission, transparence qui n'a pas ®t®§ observge pour les autres anti{trous pour des
puissances optiques comparables. Ce comportement est symptomatique de la trans-
parence induite qui ne peut &tre excitge que dans un systgme en @. L'observation de
I'transparence induite §lectromagngtiquement peut d'ailleurs &tre envisagge comme
un moyen d'identi er les systgmes en =.

{ Caract®ristique de la transparencelLa transparence obtenue p l'intgrieur des anti{
trous en @ peut avoir une amplitude importante, (jusqu'p 3 fois celle de I'anti{trou)
lorsque les intensitgs pompe et sonde sont relativement importantes et du méme
ordre de grandeur (200 mW/cm). La largeur spectrale de cette transparence est de
0.5 MHz p basse puissance et de 1.7 MHz p forte puissance (et forte transparence).
Cette largeur est du méme ordre que celle d'un anti{trou, ce qui ne permet pas de
conclure fermement sur la nature de la transparence. Dans le cas de la transparence
induite on s'attend en e®et p un pic plus n, dont la largeur est gouvernge par le
temps de cohgrence Raman entre niveaux hyper ns.

{ Comportement des anti{trous.L'§largissement frgquentiel des anti{trous p 880 MHz,
1510 MHz et 1780 MHz avec la puissance n'est pas le méme selon qu'on observe ou
pas la transparence. Les phgnomgnes touchant aux populations des niveaux hyper ns
sont donc di®%rents. Est{ce que des puissances plus importantes (non accessibles
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exp®rimentalement) auraient permis de voir une transparence pour les anti{trous g
1510 MHz et 1780 MHz ?
Ces rgsultats prgliminaires utilisant 2 lasers ne permettent pas de conclure. La question
de savoir si cette transparence est lige aux populations ou p la cohgrence Raman reste

poste.

5.2.2 Exp@rience g 3 faisceaux

Dans les premiers rgsultats que nous venons de prgsenter, la prgsence de l'anti{trou
t®#moigne de I'importance du creusement spectral parallglement p I'e®et de transparence
observg. Pour avancer dans la comprghension de ce phgnomgne, nous avons ajoutg un fais-
ceau de repompage p une frgquence correspondant g un anti{trou di®grent de I'anti{trou
en o Btudig. L'idBe est de modi er I'Btat initial des populations du systgme en contre-
balansant I'e®et de creusement spectral p l'origine de I'anti{trou qui apparat en utilisant
deux faisceaux pompe et sonde. Le faisceau de repompage g la fréquence d'un anti{trou
est en rgsonance avec la classe excitge par le faisceau pompe et recycle une partie de la
population vers les deux niveaux hyper ns concerngs par le systgme en ©. Un sch§ma des
niveaux est prgsent sur la gure 5.7.a.

Cette con guration de pompage est trgs di®Brente des con gurations prgctdemment
utilisges dans Pt :Y,SiOs pour pr&parer I'Btat initial des ions. Dans la rgfgrence [22]
par exemple, les faisceaux de sonde et de couplage sont rgsonnants avec les transitions
3H4(83=2) | 'D,(§1=2) et ®H4(§ 1=2) ! 'D,(§ 1=2), a n d'exciter la coh®rence entre les
niveaux 3H,(8 3=2) et 3H4(8 1=2) s®par®s de 10.2 MHz. Le faisceau de couplage est trgs
intense et sature toute une bande dans l'absorption. Le laser de repompage accord® sur la
transition 3H,(§ 5=2) ! 'D,(8 3=2), permet de s®lectionner une classe d'ion "ne spectrale-
ment en repeuplant les niveaux fondamentaux de cette classe. C'est avec cette classe d'ions
seulement que la transparence induite est obtenue.

Le laser utilisg pour le repompage est une source br&e accordablenis dglivrant
jusqu'pa 10 mW. Elle est envoy®e collimatge g travers le cristal, au moyen d'un cube po-
lariseur (sa polarisation est orthogonale p celle des faisceaux pompe et sonde). Aucune
modulation temporelle ne lui est appliqguge, ce faisceau est prgsent en permanence. Sur la
“gure 5.7.a les spectres de transmission de la sonde avec et sans faisceau de repompage sont
tracks. Le faisceau pompe est placg en G. Le faisceau de repompage a &t placg au niveau
de l'anti{trou p 1510 MHz en C. L'anti{trou p 880 MHz en con guration &, est situg en E.

Le laserTunics prgsente une gigue en frgquence importante, le trou spectral qu'il creuse
a une largeur de 60 MHz environ. (A part le trou correspondant au laser, aucun spectre
de creusement spectral sp®ci quement li§ au laser de repompage n'est observg.) Compte
tenue des caract®ristiques spectrales du laskinics, le pompage n'est pas coh®rent avec
I'excitation pompe{sonde.

La gure 5.7.b reprgsente les spectres de creusement spectral en transmission avec et
sans faisceau de repompage. La sonde et la pompe ne sont pas prgsentes en méme temps.
La sonde est allumge 11 ms aprgs que la pompe est Bteinte. Les deux faisceaux n'gtant
pas prgsent en méme temps, seuls les e®ets de population sont visibles. Un anti{trou p



5.2. ETUDE PRELIMINAIRE 137

880 MHz et un trou p 898 MHz sont observgs. L'e®et du faisceau de repompage sur les
populations est de diminuer I'amplitude du trou et de l'anti{trou.

Fig. 5.7 { Btude de la transparence p 880 MHz (con guration 8 avec 3 faisceaux. (a)
Spectre de creusement spectral avec et sans faisceau de repompage, celui{ci est positionng
autour de I'anti{trou p 1510 MHz. (b)(c) Agrandissement du spectre de la gure (a) mettant

en valeur I'e®et du faisceau de repompage sur I'amplitude de I'anti{trou, pompe et sonde
superposges (b) et non superposge dans le temps(c).

La gure 5.7.c reprgsente le méme spectre que la gure 5.7.b avec une superposition
temporelle de la pompe et la sonde. Dans ce cas, les faisceaux pompe et sonde §tant prgsents
en méme temps, il est possible d'exciter la cohrence Raman des niveaux hyper ns des ions
erbiums 167. Sans repompage, on observe e®ectivement une transparence, dont I'amplitude
augmente lorsque le repompage est prgsent. S'il s'agit bien de transparence induite, elle est
obtenue de manigre gquivalente pour des populations initiales dans les $§tats fondamentaux
di®®rents lorsque le repompage est prgsent ou non. Le gain sur la transparence est du méme
ordre de grandeur que le gain sur I'amplitude de l'anti{trou et peut donc etre attribu§ au
creusement spectral seul.

Premigres conclusions

En utilisant deux lasers de grande nesse spectrale mais nBanmoins indgpendants, nous
avons pu observer des pics de transparence :
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2 La di®®rence de comportement entre les anti{trous en @ g 880 MHz;{cet 740 MHz
(=) et les deux autres anti{trous p 1510 MHz et 1780 MHz conforte I'idge que la trans-
parence observge est spgci que p la con guration en = et qu'il ne s'agit pas d'un phgnomgne
de type creusement spectral qui aurait eu lieu de manigre gquivalente sur tous les anti{
trous.

2 La transparence n'appara®t que lorsque les faisceaux pompe et sonde excitent en
méme temps les ions erbiums 167, c'est l|p aussi une condition ngcessaire p I'observation de
la transparence induite.

2 Les largeurs spectrales obtenues sont cependant relativement importantes et compa-
rables aux largeurs des anti{trous (1.7 MHz).

2 L'introduction d'un troisigme laser dit de repompage incoh®rent, peut &tre utilisg
pour changer les populations p I'Bquilibre des niveaux fondamentaux, mais ne semble pas
jouer sur I'excacit de la transparence

Ces exptriences prgliminaires ne permettent pas de conclure fermement sur I'excitation
de la cohgrence Raman entre les deux niveaux hyper ns formant un systgme en & mais
laissent cette voie ouverte. A n de con rmer et d'amliorer ses rgsultats, nous avons mis
en place un nouveau dispositif exp®rimental permettant d'avoir deux faisceaux coh®rents
entre eux, sans gigue en frgquence et indgpendants spatialement et temporellement.

5.3 R@sultats exp@rimentaux

Comme nous l'avons vu dans le dgveloppement thgorique la transparence induite ap-
para®t lorsque le systgme en @ est excitg simultangment sur les deux bras par deux champs
coh®rents. Les niveaux hyper ns de I'erbium 167 dans YSO ®tant s§pargs de quelques cen-
taines de MHz, il est intgressant d'utiliser une seule source laser et de ggn®rer par des
techniques de modulation le second faisceau. La cohgrence entre la pompe et la sonde est
ainsi optimale. Les con gurations g et @, p 880 MHz et 740 MHz qui nous intgressent in-
terdisent cependant d'utiliser un modulateur acousto{optique comme dans les expgriences
dans PP* :Y,SiOs [22]. Le dispositif exp®rimental dgcrit sur la "gure 5.8 repose sur une
modulation d'amplitude Ttrge. Il permet d'avoir deux faisceaux cohgrents entre eux dgcalgs
de quelques centaines de MHz et indgpendants spatialement et temporellement.

5.3.1 Dispositif

Le principe du dispositif exp®rimental est dgcrit sur la gure 5.8. Le faisceau issu du
laserKoherasest s§parg en deux voies, une voie pompe g la fréqueénrcdu laser et une voie
sonde. Sur la voie sonde, une modulation d'amplitude p la frequefeg crge deux bandes
latBrales autour de la frBquencér. Le faisceau sonde est obtenu par ltrage frgquentiel
dans un Fabry P®rot asservi g la frequence de la bande latgrale qui nous intgrésse °rr
sur le schma. Sur les deux voies, des modulateurs acousto{optiques (AO) permettent de
faxonner temporellement les fasiceaux pompe et sonde. Nous allons maintenant dgtailler le
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Fig. 5.8 { Sch®&ma de principe du dispositif expgrimental desting p I'observation de la
transparence induite. Sur la voie sonde, la modulation d'amplitude (AM) du faisceau p la
frequencere est utilis pour ggn®rer deux bandes latgrales. FP est un Fabry Pgrot asservi
sur la bande latgrale d p + °gr. Insert : con guration souhaitfe des faisceaux pompe et
sonde et du systgme A 3 niveaux en @,

dispositif de modulation d'amplitude, le Fabry P§rot et son asservissement et le montage
des voies sonde et pompe.

Modulation d'amplitude

La modulation d'amplitude p la frgquenceé®gr est utilisBe pour crger deux bandes
latgrales p! p 8 °rr autour de la frequence . Une de ces bandes latgrales constitue le
faisceau de sonde aprgs ltrage par le Fabry P®rot . Il faut donc pouvoir faire varier facile-
ment °re et obtenir sutsamment de puissance dans les bandes latgrales. (Les compromis
exprimentaux §tant dans Idacilement et le sutsamment)

Pour rgaliser cette modulation, nous utilisons un interf@rometre de Mach{Zehnder
‘br& commercial @DSU Z5 Modulator), MZ. Ses caract®ristiques sont reportges dans le
tableau 5.1. Le MZ est form® de deux guides d'onde poss®dant des proprigtgs ®lectro{
optiques et placks entre les §lectrodes. En leur appliquant une tens\gyy , la di®grence
de phase entre les deux bras est modi §e ainsi que I'tat d'interf§rence en sortie du MZ.
L'intensit§ du faisceau en sortie de l'interfgrompgtrés est donc modulge selon la tension
Vuz appliquge.

I's = Iso[1+cos(E' (Vmz))]:

La gure 5.10.a. reprgsente la transmission du MZ en fonction de la tension continue
V\28s appliquge. La tension de polarisation permettant d'avoir un point de fonctionnement
lingaire a n d'obtenir une modulation d'amplitude non dgform®e est de 2.8 V. En pratique,
peu nous importe que la modulation en intensit§ soit rgellement sinusofdale ou prgsente des
harmoniques puisque la composante frgéquentielle souhaitge est ensuite Ttrge par le Fabry
P%rot.

La tension sinusoAdale frr envoy®e vers le MZ est issue du ggnBrateur Rgilent
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Fig. 5.9 { D%tails du montage exp®rimental desting p l'observation de la transparence
induite. MZ interf@romgtre de Mach Zehnder br§, FP : Fabry P®&rot, M, M, : miroirs du
Fabry P®rot; PZT : cale pi%zo ®lectrique situge sur le miroir arrigre du Fabry{P®rot VI
AO1, AO2 : modulateurs acousto{optique identiques; B 4 : photodiodes InGaAs; coll.
Lo; 4 : lentilles de di®grente focal&,=400 mm f, = f, = f4, =250 mm, f3 =200 mm, les
lentilles de focalisation sur les dgtecteurs ont toutes une focale de 50 mm.
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bande passante RF 10 GHz
intensit® optique maximale en entrgdl,, 10 mW
pertes d'insertion optiques 4.5 dB

Vs 4V

Tab. 5.1 { Carat®gristiques du modulateur Mach{ZehndelDSU Z5

Fig. 5.10 { Rgponses du MZ.(a) Signal transmis en fonction de la tension de polarisation
Vs (b) Amplitude des di®Brentes composantes transmises par le modulateur en fonction
de la tension de polarisationvV® pour une modulation p°gr de 250 kHz de puissance
20 dBm (soit 3.3V créte p créte). Les composantes spectrales sont discriminges par le
Fabry P®rot dont le signal de transmission est trac® en insert. P : porteuse, BL1{BL2 :
bandes latgrales, H1{H2 : harmoniques @& . (c) Amplitude des di®§rentes composantes
transmises par le modulateur en fonction de la puissance RF en dBm injectge au modulateur
MZ pour une tension de polarisatiorv#s = 2V,

E 4428 C (option 506) Ce ggn®rateur RF dglivre des sinusof&des de grande puret® spectrale
de 250 kHz p 6 GHz avec une rgsolution de 0.1 Hz. Il permet en outre de faire de la
modulation d'amplitude, de frgquence et de phase de ce signal, en externe ou p l'aide d'un
g®ngrateur de fonctions interne. Il dglivre jusqu'p 22 dBm (158 mW) de puissance RF pour
les frgégquences infgrieures p 1 GHz vers une charge 50 -.

Le Fabry P®rot plac® apres le MZ est utilis§ comme analyseur de spectre. En balayant
la frequence du laser, le signal transmis prgsente un pic chaque fois que la frgquence laser
est rgsonante avec la cavitg, modulo son intervalle spectral libre. Lorsqu'une modulation
d'amplitude p°rr est appliquge, trois pics sont dgtect®s correspondant g la fréquence laser
et aux deux bandes latgrales g°gr dues p la modulation. Un signal typique est trac® sur
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l'insert de la gure 5.10.b. Cette gure 5.10.b repr&sente I'amplitude des pics correspon-
dants p la porteuse (P), aux bandes latgrales (BL1 et BL2) ainsi qu'aux harmoniques (H1
et H2) p 8 2°g¢ . La puissance de ces harmoniques est quasi{constante quelle que soit la
tension de polarisation. Par ailleurs I'amplitude des bandes latgraleggrr est maximale
pour une tension de polarisation d&,%25=2 V, qui correspond §galement p une amplitude
de porteuse minimale, indiquant un transfert de puissance de la porteuse vers les bandes
latgrales BL1 et BL2.

L'amplitude de la porteuse et des deux bandes latgraleE@rr est tracke en fonction
de la puissance RF en dBm dglivrge par le ggn®ratedgilent pour V225=2 V sur la
‘gure 5.10.c. Au delp de 20 dBm, I'amplitude des bandes latrales n'augmente plus, la
puissance RF transf§rge vers le modulateur est maximale.

) A n de maximiser la puissance dans les bandes lat§rales, nous travaillons donc avec
une tension de polarisation d&/29=2 V et une puissance RF de 20 dBm.

Cavit§ Fabry{P&rot

Pour rgaliser un Ttre en frBquence accordable, nous utilisons une cavit§ Fabry P®rot
asservie sur une bande latgrale.

Montage La cavitg utilisge est consituge de deux miroirs sphgriques identiques; (&4
M, sur la gure 5.9) de rayon de courbureR. = 250 mm, de rg°ectivitB Ry, =99 % p
1.51m, sgpar®s de » 46 mm. Le second miroir est collg sur une cale pi®zo{®lectrique
(PZT) en anneau qui laisse passer le faisceau optique. La transmissigp d'un tel Fabry
Pgrot en fonction de la fréquence de I'onde qui I'claire s'§crit :

1

Tep = (5.16)

4R . ’
1+ ﬁ Sin?(£=2)

o
ou * = 2%en- est la di®%rence de marche correspondant p un aller{retour dans la cavitg

et n est I'ind?ce de rgfraction de l'air entre les deux miroirs de la cavit§, qui vaut 1. La
transmission Tep est un peigne ne frgquence dont les pics sont s§pargs par l'intervalle
spectral libre ISL = c=2en. La nesse du Fabry P®rot est d§ nie comme lg rapport de
I''SL sur la largeur @ mi{hauteur d'un pic +° et vaut thgoriquementF = % Ry =(1 j

Ru) = 175. La gure 5.11 reprgsente une mesure depr d elaquelle on dgduit un ISI de
3.27 GHz8 0.01 GHz et une nesse exp®rimentale de 260. La largeur spectrale d'un pic de
transmission est det%p = 13 MHz. La largeur spectrale du laser §tant de 2 kHg< £° ¢p,

le Fabry P®&rot ne rgduit pas la largeur spectrale de la bande latgrale.

La plage d'accordabilit® du dgcalage en frgquence entre les deux faisceaux pompe et
sonde est limitge par le Fabry Pgrot entre 13 MHz et 1.6 GHz (ISL/2), ce qui permet
d'envisager I'gtude de la plupart des systgmes en o indenti §s

La rg°ectivit du Fabry Pgrot Rep = 1 | Tep est mesurge sur le dgtecteur DO de la
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Fig. 5.11 { Transmission (en D1) et rg°ectivitg (en DO) du Fabry Pgrot

“gure 5.9 grace p un circulateur optiqué Rgp est trace sur la gure 5.11.b. Un taux

de couplage de 96% est obtenu en utilisant une lentille; lde focalefo = 400 mm an
d'adapter le mode du laser au mode propre transverse de la cavitg. Ce mode est le mode
gaussien TEMyo, ayant un waist minimal de 188! m au centre de la cavit§.

Pour augmenter la stabilit® du Fabry Pgrot une mousse dense est placke entre son
support et la table optique, attgnuant entre autre les vibrations de cette dernigre dues aux
pompes p vide qui fonctionnent pendant les exp®riences. Pour limiter les °uctuations de
l'indice de l'air entre les miroirs, il est recouvert d'un bogtier en plexiglas.

Asservissement  Nous voulons asservir la longueue de la cavitg Fabry P§rot de sorte
gue celui{ci soit toujours en rgsonance avec la frgquence de la bande latg§raler °rr .

La PZT situge sur le miroir Mb de la cavitg permet de dg§placer ce miroir et d'ajuster
selon la tension qui lui est appliguge. Lorsque la frgquente + °g¢ ou la longueur de

la cavitg e dgrive dans le temps, la transmission de la bande latgrale chute. Un signal
d'erreur mesurant cette chute est ngcessaire pour corriger la longueur de caeitfh temps
rgel. Le signal d'erreut(t) utilisg est la dgrivge du signal transmiFep. "(t) = dTgp=dt
s'annule et change de signe autour du maximum de transmission : il n'y a pas d'erreur
lorsque la transmission est maximale, et le signe de l'erreur change selon le sens de la
dgrive permettant un correction approprige.

Cette d®rivBedTrp =dt est obtenue en appliquant une modulation temporelle pa la
longueur de la cavitfe via la position du miroir M,. Nous avons travaillg en dgmodulant le
signal en transmissionep et non en rg°exionRgp, ce qui impose de prglever une partie du
faisceau transmis pour I'asservissement et rgduit IBgerement la puissance sonde disponible

2En sortie de Tbre le faisceau a une polarisation rectiligne. La lame quart d'onde=4 placge avant le
Fabry Pgrot permet d'envoyer une polarisation circulaire vers celui{ci. Le faisceau rg°§chi par le Fabry
Pgrot passe de nouveau R travers lg=4 et sa polarisation redevient lingaire, orthogonale p sa polarisation
originelle. Le faisceau r§°gchi est renvoy® vers la photodiode DONeéwfocus 181) par le cube s§parateur
de polarisation
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pour I'exp®rience.

Diamptre externe 16 mm
Diamptre interne 8 mm

D®placement pour 1000 V

(sans charge) 10t m

Capacitg d'entrge 90 nF

Etalonnage dgplacement en charge 3008/ 1' m

Tab. 5.2 { Carat®ristiques de la cale PZTPI Electronics P-016.05H

Une cale pigzo{®lectrique (PZT) Pl Electronics P-016.05H ) dont les principales car-
actgristiques sont donnges dans le tableau 5.2 est collge au miroy dn cot§ et sur
une monture optique de l'autre. Nous avons calibrg son dgplacement dans les conditions
de l'asservissement, c'est g dire miroir collg et en utilisant I'alimentation haute tension
Laserlab HVA-1000 Un dgplacement de ' m est obtenu pour une tension (maximale)
de 300 V. Ce dgplacement est sutsant pour l'asservissement autour d'une frgguence mais
insuxsant pour parcourir un ISL. Un rgglage mgcanique de la longueur de la cavitg permet
de compenser ce dgfaut.

Le sch&ma de l'asservissement est reprisent® sur la gure 5.12. La commande statique
permet de se placer autour de la rgsonance souhaitg§e. La modulation appliquge p la PZT est
issue du g&n®rateur interne de la dgtection synchro8&8830 DSP(Stanford Research La
frequence de modulatior g utilisge est de» 74.5 kHz (frBquence qui maximise la pente de
la dgmodulation autour de la transmission maximale). La dgmodulation est e®ectuge par
la dgtection synchroneSR830 DSPsuivie d'un ampli cateur bas bruit SR56Q La phase (
sur la gure 5.12) de la dgmodulation est un paramgtre important car elle change le signe
de la pente autour du pic de transmission. Lorsque le signal d'erreur n'a pas le bon signe,
la contre{rgaction n'agit pas dans le bon sens. La constante de temgsdqur la gure 5.12)
du Ttre passe bas du premier ordre de la dgtection synchrone dgtermine la rapiditg de
I'asservissement. L'amplitude du signal d'erreur est adapt®e pour permettre une contre{
rgaction etcace en rgglant le gain G sur la gure 5.12 au niveau de l'ampli cateur. La
commande statique, la modulation et le signal d'erreur sont additionngs et ampli ®s par
un ampli cateur en tension (Laserlab HVA-1000 qui d&livre une haute tension alimentant
la cale PZT. Le niveau de commande statique est directement rggl® sur I'ampli catedr.

3Pour balayer la frgquence®re en gardant l'asservissement, nous avons §t§ amen§s p rajouter une
compensation passive dans le schEma de l'asservissement. Le balayage de la fréquegeede la sinusofde
dglivrge par le gg§n®rateur RFAgilent est pilot® par ordinateur via une connexion GPIB et un programme
Labview Le g®n®rateur RF d€livre une tension proportionnelle au balayage. Cette rampe en tension est
ajust®e et invers®e selon la bande lat§rale utilisBe au moyen d'un inverseur artisanal (bas® sur une ampli -
cateur op®rationnel) puis ajout§ p I'entrBe de commande continue de I'ampli cateur haute tension pilotant
la PZT. Des balayages de plusieurs dizaines de MHz sont ainsi r§alisables sans que l'asservissement ne
d®croche. Ce dispositif n'a nalement pas §t® utilis§ dans les rgsultats prgsent®s dnas la suite.
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Fig. 5.12 { Diagramme de l'asservissement du Fabry P®rot. Trait continu : faisceau laser,
traits pointillgs : signaux ®lectriques. D1 photodiode (cf dispositif optique schgma 5.9).
PZT : cale Pigzo{®lectrique situge sur le miroir de fond de la cavit§ Fabry Pgrot, MDans

la dgtection synchroneSR83Q un g&ngrateur dglivrant une sinusoAde d'amplitude variable
afmod, Un dBphaseur entre la rgfgrence interne et le signal, un Itre passe bas PB de
constante de temps;. G : gain de I'ampli cateur RS560 L'alimentation haute tension
Laserlab HVA-1000rgalise la somme des di®®rents signaux avant de les ampli er.

Montage optique

Le montage optique est reprsent® sur la gure 5.9. Il comprend une partie brge et
une partie de propagation p I'espace libre pour la voie sonde comme pour la voie pompe.
La partie brge comprend en sortie du laser un coupleur 80/20DSU Nufern PANDA14
XX) m maintien de polarisation qui permet d'envoyer 82 % de la puissance vers la voie
pompe et 18 % vers la voie sonde.

Sonde A la sortie du coupleur, le faisceau est envoy® vers un attgnuateur br® puis vers
l'interferometre de Mach-Zehnder brg (MZ) au moyen de bres optiques monomodes p
1.5 m. En sortie du MZ, le faisceau sonde, contenant 3 frgquences est collimat$. La premigre
lame demi-onde suivie du cube s®parateur de polarisation constitue une densit§ optique
variable pour ajuster la puissance du faisceau. La lentillejLde focale 400 mm permet
d'adapter au mieux le mode spatial du faisceau au mode gaussien TggMe la cavit. Aprgs

la cavit®, une partie du faisceau est prglevge p l'aide d'un cube s§parateur de polarisation
et envoyge vers la photodiode DINgewfocus 181) pour permettre I'asservissement de la
cavit®.
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Le faisceau est focalisg dans un modulateur acousto{optique (AO1) avec une lentille
L, de focale 250 mm. L'AO1 permet d'appliquer p la fois une modulation en amplitude et
une modulation de frgquence sur une plage de quelques MHz au faisceau sonde. 70% de la
puissance incidente se retrouve dans l'ordre 1 de di®raction. La modulation de frgquence
induit un I1gger changement de la direction de propagation de l'ordre di®ract®. A n de ne
pas y étre sensible, I'image de I'acousto{optique est faite au niveau du cristal au moyen de
lentilles L; et L4, de focale 200 mm et 250 mm respectivement. Par ailleurs I'excacitg de
di®raction change elle aussi avec la frgquence de modulation. Pour rep®rer ce changement
20 % de l'intensitg du faisceau sonde sont p nouveau prglevgs au moyen d'une lame semi-
rg°gchissante 80-20 et focalisgs sur la photodiode DRe(vfocus 181). Ce balayage en
frequence est utilisg pour obtenir les spectres prgsentgs au paragraphe 5.3.2.

La principale limitation de la puissance de la sonde est au niveau du MZ, qui ne supporte
pas plus de 10 mW en entrge. En poussant le MZ dans ses retranchements, on a jusqu'pa
1 mW en sortie rgpartis entre la pompe et les deux bandes latgrales. Lorsque l'asservisse-
ment est en fonctionnement, nous mesurons A en sortie du Fabry Pgrot. Aprgs I'AO1,
on retrouve 701 W dans l'ordre 1 et aprgs la lame semi-re°gchissante, nous disposons de
501 W sur la voie sonde. La focalisation au niveau du cristal aprgs une lentille dle 250 mm
est de 200 m pour la sonde. Avec 58 W de sonde ; une intensitg maximale de 80 mW/ch
est disponible pour rgaliser les exp®riences. Cette puissance est infgrieure aux puissances
utilisges dans les exp®riences prgliminaires, mais permet d'observer la transparence induite
®lectromagn®tiguement, compte tenu du gain escompt® au niveau de la puret® spectrale de
I'excitation.

Pour accgder p des puissances sondes plus importante, une §tape d'ampli cation optique
apres le MZ est envisageable. L'utilisation d'un laser bi{modal, du type de celui dgvelopp®
recemment dans les laboratoires de Thalgs Research and Technology, est intgressante [124].

Aprgs le cristal la sonde est dgtectge par la photodiode DMejwfocus 181}

Pompe Comme pour la voie sonde, la voie pompe est constituge d'une densitg optique
variable composge d'une lame demi{onde et d'un cube polariseur. Un modulateur acousto{
optique (AO2) est utilisg pour moduler en amplitude l'intensit® de pompe. L'etcacit§ de
di®raction dans l'ordre 1 est de 70%. La puissance de la pompe n'est limitge que par
la puissance du laser qui dglivre jusqu'a 150 mW, soit 123 mW aprgs le coupleur. Les
puissances utilisges sont de I'ordre de quelqgues mW seulement.

Sur les deux faisceaux, pompe et sonde, c'est I'ordre +1, dgcalg de 80 MHz pour les
deux faisceaux, qui est utilisg. De cette manigre la di®grence de frequence entre pompe et
sonde reste §gale B 4. Le faisceaux pompe est focalis§ dans le cristal au moyen de la
lentille Ls comme la sonde. Les deux faisceaux pompe et sonde se croisent au niveaux de
leur waist dans le cristal. Le waist de la pompe dans le cristal aprgs (fs = 250 mm) est
de 155' m. Aprgs le cristal le faisceau pompe est dgtectge par la photodiode DB5@AS).

Les polarisations des deux faisceaux sont rectilignes et alignges au moyen de lames

4Le battement entre l'ordre O et 'ordre 1 a §t§ ajust® p 80 MHz pour chacun des acousto{optiques p
l'aide d'un analyseur de spectre RF(HP-8563A).
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demi{onde sur I'axe D du cristal pour lequel I'absorption est maximale. Les signaux des
photodiodes D4 et D5 sont enregistrgs par un oscilloscope numgriguec(oy WaveRunner
44X1).

Remarques Nous avons travaill§ sur plusieurs dispositifs, seul le dispositif permettant
de faire des mesures concluantes est d®crit ici. A n d'§pargner le temps prcieux des futurs
exp®rimentateurs, il faut noter que voici deux remarques :

{ pour des intensit®s de sonde trop importantes, les spectres ont un pro I nettement
distordu. La sonde sature partiellement les systgmes avec lesquels elle interagit et lit
ensuite cette saturation.

{ la tension d'alimentation de la cale PZT du laser Koh®gras prgsente parfois un bruit p
50 Hz (pour des raisons mystgrieuses liges p la topologie des cables §lectriques dans
le laboratoire) qui induit un bruit de frequence du laser de I'ordre 2 MHz et qui est
ridhibitoire pour toute exp®rience propre. Il vaut mieux dans ce cas ne pas utiliser la
PZT du laser et se cantonner g utiliser I'accordabilit en temp®rature du laser, plus
lente mais insensible au bruit glectrique. L'utilisation d'une alimentation stabilisge
ou l'asservissement de la frgquence laser devraient rgsoudre excacement ce problgme.

5.3.2 Re@sultats

Les rgsultats suivants ont §t®§ obtenus avec le dispositif expgrimental qui vient d'étre
dgcrit. lls concernent les anti{trous o et ©,.Les spectres de creusement spectral corre-
spondants p ces deux con gurations sont reprgsent®s sur les gures 5.15.a et 5.16.a.

Conditions et proc§dures exp$rimentales

Pour chacune de ces deux positions, la position du laser et de la bande latgrale concernge
dans le spectre est d'abord v&ri $e en balayant la frequence du laser. Sur la gure 5.13
le signal transmis par le Fabry Pgrot ainsi que le spectre d'absorption de Er :YSO sont
reprgsent§s. La comparaison entre le signal transmis par le Fabry Pgrot dgtectg en D1 et
le signal sonde en D3 permet de voir I'absorption de la porteuse, qui est g la frgguence de
la pompe, et des bandes latgrales. Le premier rgglage est celui du laser, dont la frgquence
est d'abord positionnge p I'endroit souhait® dans le spectre d'absorption, en G ou en A.
Ensuite, la longueur de la cavitg Fabry Pgrot est ajustge de sorte que la frBquence transmise
soit celle de la BL souhait§e. La boucle de I'asservissement est en n ferm§e pour conserver
ce rgglage.

Lorsque la pompe est en G, la bande latgrale!g + °gr est utilisge, alors que pour
la con guration en @ avec la pompe en A c'est la bande lat§rale Ia i °rr. Cela est
conforme aux diagrammes d'gnergie prgsent®s sur les gures 5.15.a et 5.16.a.

Pour la dgmonstration de la transparence induite, la pompe (couplage) et la sonde
sont appliquges au cristal selon la s§quence sch®matis®e sur la gure 5.14. Le faisceau
pompe est modul® selon deux impulsions par le modulateur acousto{optique AO2 (voir
“gure 5.9). La premigre impulsion, appel&pompe dure 10 ms est s§parge de 28 ms de la
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seconde impulsion, dite deouplage Entre ces deux impulsions la frequence du faisceau
reste inchang®e. Les 28 ms correspondent, d'aprgs I'analyse de dynamique de creusement
spectral, au temps ou I'amplitude de I'anti{trou est maximale, c'est{p{dire la population
dans I'gtat fondamental associ® g l'anti{trou est maximale. Comme le faisceau de repom-
page des exp®riences pr&liminaires, l'application ou non de l'impulsion pompe modi e les
populations des niveaux fondamentaux du systgme en @ avant que les impulsions couplage
et sonde ne soient appliquges.

L'impulsion de sonde dure 50 s. Elle est dgcalge de 70s par rapport au dgbut de

Fig. 5.13 { Signaux utilisgs pour le rgglage de la porteuse et de la bande latgrale dans le
spectre d'absorption avant asservissement. La comparaison des pics de Fabry Pgrot avant
(D1) et aprps le cristal (D3) permet de voir quelles sont les frequences qui sont absorb®es
par le cristal et de placer ainsi dans le spectre d'absorption la porteuse et la bande lat§rale

sur laquelle le Fabry Pgrot doit étre asservi.

Fig. 5.14 { SBquence des impulsions utilisge lors des exp®riences de transparence induite. La
frequence du faisceau pompe reste inchang®e entre les deux impulsions pompe et couplage.
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I'impulsion couplage. Au cours de ces 3G, la frequence de la sonde est balay®e de quelques
MHz @ l'aide de I'AO1 autour de la rgsonance p 2 photons (Raman). Ce balayage autour
de l'anti{trou permet de tracer les spectres des gures 5.15.b, 5.16.b et 5.18.c

Spectres

Les gures 5.15.b et 5.16.b reprsentent les spectres mesurgs autofirde= 880 MHz
et °rr = 740 MHz respectivement. Dans ces exp®riences le taux de rgp%tition est de 10 Hz,
et les spectres sont moyenn®s sur 30 acquisitions. Dans chacun de ces spectres le pro [
de l'anti{trou, trac® en noir, est obtenu en appliquant I'impulsion pompe puis l'impulsion
sonde sans impulsion couplage. On vEri e ainsi qu ele dgcalage entre les deux fasiceaux est
le bon. Pour exciter la cohgrence Raman du systgme en g, les deux faisceaus sont appliqugs
en méme temps (impulsions couplage et sonde). Les spectres obtenus ainsi sont tracgs en
bleu sur les gures 5.15.b et 5.16.b. Un pic de transparence appara®t p la fréquence du
maximum de l'anti{trou.

Lorsque l'impulsion pompe n'est pas appliqu®e, la transparence est toujours prgsente,
sur le fond d'un anti{trou de faible amplitude. Cet anti{trou est d0 au taux de rgp®tition
de 10 Hz (p®riode 100 ms) trop rapide par rapport au temps de relaxation des populations
dans le multiplet hyper n fondamental (I'{ = 187 ms). La redistribution des populations
due au creusement spectral s'accumule dans le temps. Les rgsultats obtenus avec un taux
de rgp%tition de 1 Hz pour l'anti{trou p 740 MHz sont trac®s sur la gure 5.16.c. Lorsque
les impulsions couplage et sonde sont seules prgsentes, la transparence apparast sur un
fond proche de I'absorption lingaire. On observe tout de m&éme du creusement spectral,
probablement da p la prgsence des deux faisceaux couplage et sonde (et pas au taux de
rgpktition) et un e®et incohgrent sur les populations qui se superpose p I'e®et cohgrent de
transparence induite.

Le tableau 5.3 pr§cise les largeurs spectrates et £°, ainsi que les amplitudes Het H,
indiqu®es sur les gures 5.15.b, 5.16.b et 5.164%; est la largeur de I'anti{trou obtenu avec
la pompe.£% est la largeur de la transparence qui est la m&me avec ou sans pompgeeH
H, sont les amplitudes de la transparence avec et sans pompe respectivement, exprimges
en pourcentage de I'amplitude de Il'anti{trou. A n de prendre en compte les rgsidus de
creusement spectral dans les expgriences g 10 Hz, un ajustement gaussien de l'anti{trou a
Bt fait.

Discussion

Les rgsultats prgsent®s ici sont les premiers rgsultats exploitables obtenus avec le nou-
veau dispositif expgrimental. lls con rment les exp®riences prgliminaires : un pic de trans-
parence appara®t sous certaines conditions au milieu des deux anti{trous p 880 MHz pompe
en G, et p 740 MHz, pompe en A.

SL'gtalonnage en frequence de ce balayage est rgalis§ en changeant la frgquence de la bande laffale
de 2 MHz -changement assez faible pour ne pas perturber I'asservissement- et en relevant le dgplacement
obtenu sur le spectre mesur§.
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Fig. 5.15 { (a) Spectre de creusement spectral pour une pompe en G, AT : Anti{trou p
880 MHz. insert schma de niveaux incluant les transitions correspondant p la pompe et
l'anti{trou. (b) Spectre autour de l'anti{trou p 880 MHz selon les di®®&rentes impulsions
appliguges au systgme avec un taux de rgp%tition de 10 Hz.

Fig. 5.16 { (a) Spectre de creusement spectral pour une pompe en A, AT : Anti{trou p
740 MHz. insert schma de niveaux incluant les transitions correspondant p la pompe et
I'anti{trou. (b)(c) Spectres autour de l'anti{trou p 740 MHz selon les di®grentes impulsions
appliquges au systgme avec un taux de rg¢p%tition de 10 Hz (b) et 1 Hz (c).
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AT taux de largeur AT largeur EIT amplitude EIT 7
A répgtition 10 19, H, avec pompe H sans pompe
880MHz 10Hz 2.8MHz 0.5MHz 55% 38%
740MHz 10Hz 2.8MHz 0.6MHz 14% 30%
740MHz 1Hz 2.7MHz 0.4MHz 38% 36%

Tab. 5.3 { R®sultats de transparence induite pour di®®rentes con gurations
exp®rimentalest°; £°, largeurs spectrales de l'anti{trou et de la transparence sans pompe.
? L'amplitude de la transparence est indiquge en pourcentage de I'amplitude de I'anti{trou
pour les deux con gurations avec et sans pompe ; lét H, sur les gures 5.15.b, 5.16.b et
5.16.c.

Par rapport aux exp®riences prgliminaires, la largeur spectrale de la transparence a §tg
reéduite d'un facteur 3 environ. Elle est de 0.41 MHz dans l'exp®rience p 1 Hz. Par ailleurs
elle estla méme que l'impulsion pompe soit appliquge ou non. Cette relative nesse con rme
gue cette transparence est due p I'excitation de la cohrence Raman et qu'il s'agit bien
de transparence induite §lectromagn®tiguement. Entre les exp®riences p 10 Hz et p 1 Hz,
les deux largeurst®; et £% de l'anti{trou et de la transparence induite sont rgduites de
2.79 MHz p 2.67 MHz (soit 4%) et 580 kHz p 410 kHz (soit 29%) respectivement. Il semble
donc possible d'amtliorer encore la nesse de la transparence en jouant sur les conditions
expkrimentales. L'e®et de mgmoire des populations / saturation a par exemple §t§ limit§
en laissant le systgme revenir g son ®§tat initial avec un taux de rgp%tition de 1 Hz.

Par rapport aux expgriences prgliminaires nous n‘avons pas retrouvg de transparence
dont I'amplitude ®tait 3 fois celle de I'anti{trou. Les transparences obtenues ont au mieux
un amplitude moiti® de celle de l'anti{trou (a 880 MHz et 10 Hz). Il semble cependant
que toute la puissance disponible n'a pas §tg utili$éée comportement de I'amplitude
de la transparence vis{p{vis de la prgsence de l'impulsion de pompe n'est pas clair. Dans
I'exp®rience p 10 Hz autour de l'anti{trou p 740 MHz, la transparence est deux fois plus
importante sans pompe alors que dans les deux autres ®tudes elle est du méme ordre. Des
exp®riences supplgmentaires sont ngcessaires, notament une ®tude,denHonction du
dglai pompe{sonde. pour dgterminer le rble de la pompe et de la densit§ de population du
niveaux fondamental sondg.

En n I'amplitude de la transparence obtenue p 740 MHz est notablement am§liorge par
la rgduction du taux de rgp®tition lorsque la pompe est appliquge : elle passe de 14% p 38%.
On peut considgrer qu'pa 1 Hz les populations du systgme en @ sont relaxg§es alors qu'elles ne
le sont pas p 10 Hz. L'e®et d'accumulation sur les populations semble rgduire les cohgrences
Raman. Parallglement lorsque la pompe n'est pas appliqguge et que seules les impulsions
sonde et couplage induisent la transparence, la rgduction du taux de rgp®tition a un e®et
moins important : la transparence passe de 30% p 36% de I'amplitude de I'anti{trou.

6Des exp®riences pour caractgriser les puissances utilisges sont en cours.
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Conclusions

Ces premiers rgsultats sont encourageants. Nous avons pu observer la transparence in-
duite §lectromagn®tiquement dans deux con gurations en @, dans le méme cristaPéers* :

Y ,SiOs. On voit ici I'intgrét que peut reprgsenter un systgme aussi complexe, avec une riche
structure hyper ne : plusieurs systgmes en @ sont exploitables autour de 1536 nm. Avec un
taux de rgp®tition de 1 Hz, le pic de transparence induite dans la con gurationpfa une
largeur de 410 kHz et une amplitude de 38% celle de I'anti{trou dans lequel elle apparadt.
Cependant quelques questions importantes demeurent :

2 Si la largeur de la transparence a §t§ rgduite par l'utilisation d'une seule source au
lieu de deux sources non asservies, I'amplitude de la transparence a §galement diminuge en
utilisant une sonde et un couplage cohgrents. D'autres paramgtres expgrimentaux peuvent
étre invoqugs comme le recouvrement spatial des faisceaux ainsi que lI'angle qu'ils forment.

2 L'in°uence du pompage et du creusement spectral est mal comprise.

Pour prgciser les phgnomgnes relevant des populations et de I'excitation de la cohgrence
Raman, des simulations num®riques ont §t§ faites et sont exposges dans le paragraphe
suivant.

5.4 Mod§lisation et simulations num@riques

Dans le modgle prgsent® en introduction (paragraphe 5.1.2), aucun glargissement in-
homogene n'est pas pris en compte. Dans le cad®tEr3* :Y,SiOs nous avons R la fois
un ®largissement inhomoggne de la transition optique et un glargissement inhomoggne de
la transition RF entre niveaux hyper ns. Ceci doit jouer un réle sur les proprigtgs de
I'EIT, puisque nous observons exp®rimentalement p la fois la transparence induite et du
creusement spectral. A notre connaissance seul un article adresse les e®ets de ce double
®largissement inhomogene de manigre analytique [125]. Pour nos conditions expgrimentales,
les rgsultats ne correspondent pas g ce que nous avons pu observer. Sous l'impulsion
de Stgphan Briaudeau, nous avons donc repris la mod®lisation pour introduire ce dou-
ble §largissement inhomoggne, ainsi que les e®ets de pompage optique et de creusement
spectral associ®.

5.4.1 Mlargissement inhomoggne

Comme nous l'avons dit deux glargissements inhomoggnes sont g prendre en compte :
celui de la transition optique, de Iargeufg”p*; et celui de la transition hyper ne RF, de
largeur ° 0t . L'largissement optique est pris en compte dans I'expression de la coh®rence
%43 en remplasant le dgsaccord p un photan par +; + +,,. L'glargissement RF intervient
guant a lui sur le dgsaccord p deux photorasj +, remplac® part;j ++ i . La cohgrence
optigue ¥43 est ainsi moyennge deux fois :

RR
R ?,’_/gsw(iopt)w(iRF )i ORe

4si = —RR :
* W (Zopt) W (Fer ) opr Ber

(5.17)
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Dans cette expression, les distributions de frgquence de la rgsonance optilfife,) et RF

W (4= ) ont des largeurs notge$h} et ° i respectivement. Elles peuvent &tre lorentziennes

pour simpli er le calcul analytigue ou gaussiennes dans les calculs num&riques :

1
W) = 5 commyz o WERe) = 5oy (5.18)
T B ) T e (CREY
W (opr) = €XP i (2op="551)7 €t W (e ) = €Xp i (e =1’ (5.19)

Pour obtenir une expression analytique, reprenons l'expression de la cohgredige
obtenue pour une sonde faible et un pompage optique n®gligg ®9. (5.9). Avec les hypothgses
préctkdentes, elle s'§crit

i-1 ‘2t (R t+ IgF)
2 (P2t i(Ri Bt )Pzt i(H+ fop) +- 54

Yaz = j (5.20)

L'intggration de (5.20) se fait tout d'abord sur,y puis surize, et donne le rgsultat
suivant [126].

i o oinh i .
s = § oot 2t "Re *lBi 5)
oinh ~oinh (o oinh H . o oinh ; 2—
2 2°0F 2°0n (P2t °RF Fi(Ri #))(Cu3t Ofp + k) +- 54

(5.21)

L'expression obtenue de la coh®rence moyennge sur les §largissements inhomoggnes
h¥431 se d®duit simplement de I'expression homoggne ®q (5.9) en remplagant les taux de
dgcohfrence RFy; et optique ° 15 par ° 1o+ ° i et °13+° 1 respectivement. L'gquation (5.21)
permet de d®duire les proprigtgs de la transparence induite avec glargissement inhomoggne

La forme de raie est la méme que pour I'Blargissement homoggne mis p part que les
®chelles frgquentielles qui la gouvernent sont changges. Lorsque les §largissements inho-
mogenes sont sup§rieurs au largeurs homogerigs.<< ° ff' et °;3 << ° [, ce sont eux
qui dominent les largeurs des structures spectrales observges. Ce rgsultat, §vident pour le
pro | d'absorption optique, se transpose pour la largeur de la transparence qui est gou-
vernge par®;, + ° | orsque I'Blargissement inhomoggne RF est nettement sup®rieur au
temps de dgcoh®rence c'est donc lui qui est la limite infgrieure de la largeur de la trans-
parence.

Plasons nous dans le cas ou les §largissements inhomoggnes prédomipent ° o
et°;3<<® j)”p*; . Lorsque les deux champs sont rgsonantsy & + = 0), la coh®rence optique
en rggime lingaire est '

R E
teAD | = il-1

~ o~oinh
2 opt

et la cohgrence rgsiduelle en rggime de transparence induite

. 1 -
AT = oA
2
PR
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Un ®largissement inhomoggne important, tel que §=2)* << ° ¢ °&r, dftruit toute
transparencel¥ssi = %g (pour £ = + = 0). A l'inverse pour un faisceau de couplage trgs
intense (-,=2)> >>° M ° 0, on retrouve

4° inh oinh

gsi = — P AL i

2

En augmentant la puissance du chamjit; de telle fason que (;=2)? >> ° Iheih |a
transparence est toujours possible. Cependant dans de telles conditions les hypothgses
nggligeant le pompage optique ne sont plus valides.

5.4.2 Pompage optique seul

Pour prendre en compte le rggime de pompage optique en rggime stationnaire, les
termes de coh®rence Raman sont nggliggs dans un premier temps. Les ®quations de la
matrice densitg (5.6) deviennent :

1= Va1 + Yoo + Va3

0= i -1lm(343) + °§§%31 °i§ Yar1i Ya2)

0= j-am(¥as)+ 5%+ °h(¥ari %)

Yz = | io—(Yaszi Ya1) (5:22)
2D 3

-2

Yazi ¥
2D23( a3 i Y22)

Yoz = il

On d® nit les paramgtres
Si =- 1=2D13j? et S, = - 3=2jD 3%
de telle manigre que
- 1m¥us = S1°13(Ya1i Yas) €t - 2lM¥pz = S°23(¥a2 i Ya3):

La rgsolution du systgme (5.22) donne les di®%rences de population en rggime stationnaire
qui permettent de calculer la cohgrence optiqu#; :
Yari Yas = S2%2a°3p + “1(°h + °3
S2°23(°31 +3°15) + S1°13(°35 +3°15) +3S515:°13° 23+ 2°05 (P + ° 35
(5.23)

On supposera par la suite que les taux de dgcroissance des populations depuis le niveau
excit®j3i sont les mémes vers le niveddi et le niveauj2i : °3) = °35, de méme que les taux
de dgcoh®rence optique;s = °,3. L'expression €q.(5.23) dgpend p travers les paramptres
S, et S, des pulsations de Rabi des deux champs excitateurs ainsi que des dgsaccords p la
rgsonancet; et +.

Pour prendre en compte I'Blargissement inhomoggne optique, il sutt de remplaagr
par £ + #, €t par H + ¢+, et de faire une intggration sur,,. ¢ rend compte de la
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(@) (b)

Fig. 5.17 { Absorption du faisceau sonde en fonction du desaccotg=°;3 simul§ en
nggligeant la cohrence Raman, et en prenant en compte le pompage optique pour
di®®rentes puissance du faisceau de couplage (a) et di®®rents dgsaccords ¢ de la pompe
par rapport au maximum du pro [ d'absorption inhomoggne (b).

position du champ de pompe/couplag&, par rapport au maximum du pro [ d'absorption
inhomogene. L'expression de I'absorption de la sonde est de la forme

o

7D o it o)W (o) s
Hm (343)i= 1 = R : 5.24
(%aa)i= 1 W GG (5.24)

La gure 5.17 reprisente le rgsultat du calcul num®rique de cette absorption pour di®grentes
valeurs de la pulsation de Rabi du cham|, et di®grents dgcalages ¢ de ce champ dans
la largeur inhomoggne. L'absorption de la sonde est augmentge par la présence du champ
pompe, ce qui dgcrit bien un anti{trou dans le cadre du creusement spectral. Pour des
saturations importantes -, > 5°43, lI'anti{trou devient plus large que I'§largissement inho-
moggne et ne se distingue plus.
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5.4.3 Pompage optique et cohirence Raman

Pour simuler les spectres se rapprochant des conditions expgrimentales, il nous faut p la
fois considgrer le pompage optique et les termes de coh&rence Raman. Les deux dernigres
®quations du systgme (5.22) donnant les cohgrences optiques en rggime stationnaire sans
coh®rence Raman doivent étre remplac®es par les expressions de I'Bquation (5.8).

Pour faire apparaftre la transparence induite le faisceau de couplage/pompe est suppos$
étre plus intense que le faisceau sonde ;3 << - ,. Sous cette hypothgse les cohgrences
ci{dessus se simpli ent

- D1,
Yy = ji— Yari Y
43 15 DD +- %_1( 411 Ya3)
(5.25)
Vo3 = *(Yasi Yao)

ZD 23

Ces expressions permettent de d nir deux nouveaux paramgtres de saturat&fhet S?
tels que

- 1Im¥y3 = Sfo 13(Ya3 i Y1) et - 2Jlm¥ps = S§°23(%3i Ya2):

On a donc

- 2 D1p(D,D13 +- 2—4)

SO_
L4y jD12D5 +- 3=4j2

+ CC

et
SI='S, = - 3=2jD p3j*:

L'expression de la cohgrence optiqu#s est la méme que prgckdemment, en remplagsant
S; par S).

i1 D12 (S22 +2°50)
2 DipDis+- 354 (Sp°23 + SY° 13)("8IO +3°15) +3505:°13%23 + 4°15° 30
(5.26)

[l faut maintenant intggrer sur les deux glargissements inhomoggnes ®q.(5.17). Comme
préctdemment, I'Blargissement optique est pris en compte en remplasant les dgsaccords
g un photon+ par & + %, H par £ + #,; et I'Blargissement RF en remplasant le
dgsaccord p deux photons, | » par ;| & + ixr. Compte tenu de I'Bchantillonnage
requis pour avoir assez de prgcision sur I&g, et 1z et de la grande plage d'intggration
le calcul num®rique de la double intggration est trgs long et imprgcis. On peut procgder
a lintggration analytique de I'glargissement inhomoggne RF pour faciliter le calcul. En
supposant que I'#largissement inhomoggne n'a®ecte pas le pro I d'absorption inhomoggne
optique, il est possible de considgrer que les e®ets de I'glargissement inhomoggne RF sur
les coh®rences et sur les populations sont indgpendants. La moyenne du produit est alors
®gale au produit des moyennes. L'expression de la cohgrence moyennge sur I'glargissement

Yaz =
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inhomogene RF, suppos$ lorentzien, est [126] :
D%,

Wagire = §io
RE ' 2 DYD +- 34

(5.27)
°35(S2°2s +2°7))
(S2°23+ MSJire °13)(° 31 +3°15) + 3MSJire S5°13°23 + 4°15° 30
- 3 DY,(D5;D13+- 3=4)
4°3 JDP,DI;+- 542
L'intggration sur I'glargissement inhomogene optiquet,,: qui apparadt dans les coe+-
cients Dq3 et Dos.

£

avecD9, = °I + j(13] 3) et NSlige = + cc”’

Diz= 13+ i(# + Hopr);
Doz = %23+ i(d + toy):

est faite numgriquement, en utilisant un §largissement optique de pro I gaussif(,p) =

o Com =50 )?

Rhg/_g@i RE W (Fopt) Ogpr

W (dop)ddopt
Les pro Is d'absorption prgsent§s dans le paragraphe suivant sont la partie imaginaire
Im (h¥43i )= ; de cette quantitg moyennge analytiguement sur I'Blargissement inhomoggne
RF et num®griqguement sur I'glargissement inhomoggene optique.

Hgsi = (5.28)

5.4.4 R@8sultats de simulations

Avec le modgle prgsent® dans le paragraphe prgc®dent, il est possible de simuler des
spectres pour des paramptres proches des conditions expgrimentales. Le tableau 5.4 reprend
les paramgtres du calcul, les valeurs exp®rimentales et les valeurs utilisges dans la simu-
lation. Compte tenu des 9 ordres de grandeur entre I'glargissement inhomoggne optique
°om et le taux de relaxation des populations des niveaux fondamentadxb, les valeurs
expBrimentales rendent le calcul num®grique d®licat. Dans les simulations nous avons fait en
sorte de respecter l'ordre des di®®rents paramgtres, mais rgduit les §carts en frgquence
a 5 ordres de grandeur. Les deux inconnues sont le taux de dgcoh®rence Ratan
et I'Blargissement inhomogene REZL! . Nous avons vu que la plus grande de ses deux
valeurs in°ue sur la largeur de la transparence. La largeur de la transparence obtenue
exp®rimentalement, de l'ordre de 15% de la largeur de l'anti{trou, nous permet d'ajuster
ces parametres.

Puissance du couplage -,

La gure 5.18 reprsente une s®rie de spectres d'absorption de la somdé/4;) en fonc-
tion du dgsaccordt; =°;3 pour di®grentes pulsations de Rabi de pompe = 0:1;1; 10, 100

"L'glargissement inhomoggne RF n'intervient pas dans le coexcient de saturation du faisceau pompe
S, = S§ qui ne d&pend que du dgsaccord p la rgsonance optique.
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Parampetres exp®rimentaux Paramgtres simulation
(Hz) (unit® °31) (unit® °3;)

°31  1/%B =100 kHz 1 1
°3 12T =16 Hz 0.00016 0.05
°21 inconnu

(°§E<°21<°31) 8:10 6<°21< 1 0.02
°¥  1/2Y%T = 0.8 Hz 8.10 ¢ 0.002
°j)”p*; » 100 MHz 1000 100
o Inh inconnu .

(021<°||£]E <°31) 8:10 6<°||:?E <1 0.1

Tab. 5.4 { Paramptres du systgme et paramgtres utilisgs dans la simulation.

°13. La pulsation de la Rabi du sonde ®tant de 1 = 0:001° 3, n®gligeable devant -, =
0:1°13. Les gures (a) sont les r@sultats sur I'Bchelle frBquentielle de la largeur homoggne
optique et les gures (b) leur agrandissement autour de la position de la pompe (ici ¢=0)
sur une %chelle de quelquéss.

Pour-, =0:1°3et- , = 1°,3, l'anti{trou d0 au pompage optique se discerne nettement
sur les gures 5.18.a. Sur les gures 5.18.b, une trgs petite transparence (de largeur
0:2°,3) se dessine p l'intgrieur de l'anti{trou dont la largeur est 2y3. L'amplitude de cette
transparence croft en augmentant la saturation en méme temps que I'amplitude de I'anti{
trou. q

Pour-,=10°3 (> °RF °i‘;'$,‘), la transparence induite a pris le dessus sur le pompage
optique, l'anti{trou s'§largissant plus rapidement que la fenétre de transparence. |l semble
donc possible d'obtenir une transparence complgte pour une puissance de pompe sutsante.
Pour - , = 100°3 (» °i?1$f), on observe méme un dgdoublement de la largeur inhomoggne
et la transparence est totale sur une large gamme spectrale.

Les spectres simul®gs ressemblant aux spectres expgrimentaux correspondent p des puis-
sances de pompe telles que,-» °3;. L'Bvolution de I'amplitude de la transparence avec
la puissance de pompe observge dans les exp®riences prgliminaires se retrouve. D'aprgs ces
simulations pour obtenir la transparence complgte en prgsence d'un glargissement inho-
Mogeng, et de creusement spectral, il sutt d'augmenter l'intensitg du faisceau pompe au

o RF o opt
delpade °& iy -
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(a) (b)

Fig. 5.18 { Spectres d'absorption en fonction de la frgquence sonde rapportge @ la largeur
homoggne optique simulgs avec les parampgtres du tableau 5.4 pour di®grentes pulsations de
Rabi du couplage (a) spectre p I'Bchelle de I'glargissement inhomogene, (b) agrandissement
a I'Bchelle de quelques;s.

D@saccord g la risonance ¢

La gure 5.19 reprsente une s®rie de spectre d'absorption de la sonade,= ;) en
fonction du dgsaccord; =°;3 pour di®®rents dgsaccords du pompe par rapport au maximum
de I'Blargissement inhomoggne ¢ = (0,50, 100 200£ °;3. Les spectres simulgs de la
“gure 5.19.a correspondent p une pulsation de Rabi du pompe dge = 0:2° 3, pour laquelle
une ne transparence est observge p rgsonance, alors que les spectres de la gure 5.19.b
correspondent g une pulsation de Rabi> = 10°,3. La pulsation de Rabi du faisceau sonde
est de -1 =0:01° 3.

Pour un faisceau couplage/pompe de faible intensitg ( gure 5.19.a), la transparence
induite apparaft toujours au milieu de I'anti{trou issu du pompage optique. Son amplitude
est proportionnelle p I'amplitude de I'anti{trou quelle que soit le dgsaccord ¢. Le pompage
optique sklectionne une classe d'atomes et la transparence est excace pour cette classe
seulement.
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Fig. 5.19 { Spectres simulgs avec les paramptres du tableau 5.4 pour di®®rents dgsaccords
¢ du faisceau pompe/couplage rapport au maximum de I'absorption . (a) spectres obtenus
pour - , = 0:2°13. (b) Spectres obtenus pour , = 10° 3.

Lorsque le faisceau de couplage/pompe est plus intense, I'e®et de transparence di g
la cohgrence Raman domine I'e®et de pompage optique. Le pro T de I'anti{trou disparast.
Pour ¢ > 1003 (i.e. ¢ >° (‘)”p*;), le pro I de la transparence induite est dispersif. Au
delp de ¢ > 200 13, I'e®et est invers®, on a une absorption induite. Cela con rme que la
structure spectrale observge est bien due p la cohgrence Raman et non aux populations qui
induisent toujours une augmentation de I'absorption sous la forme d'un anti{trou.

On vEri e ici par le calcul que le dgsaccord de la pompe n'empéche par I'observation de
la transparence induite. Suivant l'intensit® du faisceau de couplage/pompe, la transparence

prend un pro I dispersif lorsqu'on s'§loigne du maximum de l'absorption.

In°uence de °i»

Comme on l'a vu par le calcul analytique de¥; avec ®largissement inhomogene, la
largeur minimale de la résonance est impos®e par la plus grande des quantitgs énfrde
temps de dgphasage de la cohfrence Raman &t la largeur inhomogene de la transition
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Fig. 5.20 { Spectres simulgs pour di®grents taux de dgcoh®rence Rarhan pour un
®largissement inhomoggne RF ndli? = 0, et des faisceaux pompe et sonde tels que
-,=0:1°13et-,=0:002,3 Les autres paramgtre sont ceux du tableau 5.4

RF. Ces deux quantitgs sont inconnues dan§’Er3* :Y,SiOs. Dans les simulations qui
viennent d'etre prgsentges, la limitation est imposge pail = 0:1°3, puisque °1, =
0.02° 3.

Pour voir l'in°uence du taux de dgcoh§rence Raman, des simulations ont §t§ faites p
el =0, en variant °y,. Elles sont prgsent®es sur la “gure 5.20 sur I'Bchelle spectrale de
I'anti{trou, c'est pa dire quelques® 13. Pour des conditions d'excitation optique identiques, le
pic de transparence est plus n et plus important g mesure que le rappdri,=°13 dcrodt.

Il est donc important de connaftre et madtriser ces paramptres autant que possible.

Bilan de la mod@&lisation

La mod€lisation analytique permet de comprendre les phgnomgnes observgs et la simula-
tion numgrique incluant les g§largissements inhomoggnes et RF ainsi que I'e®et du pompage
optique rend relativement bien compte des spectres observgs. Il faut cependant noter qu'une
hypothgse importante a §t§ faite sur les pulsations de Rabi pompe et sonde<< - , ce
qui ne permet pas de comprendre toutes les situations exp®rimentales. Par ailleurs, les
calculs ont §t§ faits en rggime stationnaire, qui est vraisemblablement v&ri & pendant les
expkriences, mais ne permettent pas d'®tudier ce qu'il se passe en rggime dynamique. En-
n ®7Er¥* : Y,SiOs n'est pas forcgment rgductible p un systeme @ trois niveaux. Les 14
niveaux hyper ns du multiplet fondamental qui ne sont pas connect®s par les faisceaux
pompe et sonde ont un réle non nggligeable dans le pompage optique et le creusement
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spectral.

De ces calculs ressortent que les deux inconnues exp®rimentales que sont le taux de
relaxation de la cohrence Ramah, et I'Blargissement inhomoggne RFY! de la transition
hyper ne ont un réle majeur dans la transparence induite. Des mesures exp®rimentales de
ces paramgtres permettrait de v&ri er le régime (saturg ou non) de la transparence induite
et de l'optimiser. La possibilit¢ de controler les processus dgphasants en fonction de la
temp®rature ou d'un champ magn®gtique externe est une voie d'optimisation.
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5.5 Conclusions et perspectives sur la transparence
induite dans Er :YSO

Les exp®riences prgliminaires obtenus avec deux lasers, suivies des rgsultats obtenus
avec le dispositif expgrimental p un laser con rment qu'il est possible d'exciter la coh&rence
Raman dans un systgme aussi complexe qGé&r3* : Y,SiOs. Nous avons m&me dgmontr§
gu'il est possible de trouver au moins 2 con gurations en o exploitables. La largeur de
la transparence induite est de 400 kHz, sur le fond d'un anti{trou de 2.67 MHz. A notre
connaissance, c'est la premigre fois que la transparence induite est dgmontrge dans un ion
Kramers.

Les simulations num®riques de I'absorption de la sonde issue de I'Bquation d'§volution
de la matrice densitg d'un systeme g 3 niveaux permettent de comprendre les e®ets des
di®®rents paramgtres et d'identi er de potentiels facteurs limitants. Les inconnues du
systeme physique'®’Er3* :Y,SiOs comme I'§largissement inhomoggne RF, le temps de
coh®rence Raman, notamment jouent un rble important sur la nesse et le niveau de la
transparence induite obtenue.

Des exp®riences d'approfondissement sont ngcessaires pour dgterminer prgcisgment I'in-
°uence du taux de rgpttition, de la prgsence de l'impulsion de pompe, des intensitgs utilisges
ainsi que de la durge des impulsions de couplage et de sonde par rapport aux temps de
vie des cohgrences optique et Raman. L'utilisation d'un faisceau de repompage qui recycle
des populations semble intgressante, particuligrement pour le systemeae880 MHz avec
la pompe en G, qui est situ® sur les niveaux hyper ns du fondamental les plus hauts en
®nergie pour lesquels le peuplement thermique est moins important. Par ailleurs tous les
systemes en o identi s par le croisement des exp®riences de rgsonance paramagn$gtique
®lectronique et de creusement spectral n'ont pas ®t% ®tudigs.

L'application d'un champ magn®tique est envisageable en vue d'augmenter les temps
de vie des coh®rences. Ce champ a pour e®et de geler les interactions entre spins d'§lgments
voisins dans la matrice cristalline qui sont p l'origine du temps de d§phasage relativement
court. Sous un champ de 7 T, T. BAttger a mesurg un temps de vie des coh®rences optiques
T,*" de plus de 4 ms. Le deuxigme e®et du champ magn$tique est §videment de dgcaler les
niveaux hyper ns. Grace p I'Btude de résonance paramagn®tique ®lectronique, il est possible
de prgvoir I'gvolution des niveaux hyper ns du fondamental, ce qui devrait permettre de
retrouver facilement des systgmes en o.






Chapitre 6

Conclusion g&n@rale

Ce manuscrit a prgsent® les travaux de recherche men®s au Laboratoire de Photonique
et de Nanostructures, pour la dgmonstration exp®rimentale de deux e®ets non-lingaires
résonants g 1,3 m dans un cristal dop® aux ions erbium. Les oscillations coh§rentes de
population et la transparence induite §lectromagn®&tiguement sont deux e®ets qui s'ap-
puient sur les proprigtgs spectrales des ions erbiums, durge de vie des populations, durge
de vie de la coh®rence optique et structure hyper ne. Les caractgristiques des cristaux
d'Y ,SiOs dop®s exclusivement p l'isotope 167 de I'erbium rendent les exp®riences et leur
comprghension ardues. En abordant cette grande richesse avec pragmatisme (et en accep-
tant de ne pas tout comprendre), nous avons rg¢ussi p dgmontrer les potentialitgs qu'o®re
167Er3* 1Y,SiOs pour ces deux e®ets rgsonants et cohgrents. Nous allons reprendre les
rgsultats obtenus puis prgsenter les perspectives ouvertes par ce travail g court et moyen
termes.

Transparence induite §lectromagn@tiquement

Les donnges sur l'isotope 167 ®tant absentes au dgbut de la thgse, nous avons com-
menc® les travaux par une ®tape (de d®broussaillage et) de caract§risation du cristal
187Er3* .Y,Si0Os. Elle a donn® lieu p de fructueuses collaborations avec les ®quipes du
Laboratoire Aim§ Cotton (LAC) et du Laboratiore de Chimie Appliquge p I'Etat Solide
(LCAES)?!.

Les mesures d'cho de photon spontan®g au LAC ont rgvel® que le temps de dgphasage
optique ®tait de T,= 3,5 ' s en l'absence de champ magn®tique. Cette valeur, proche des
rgésultats de la littgrature pour des cristaux dop®s p l'erbium naturel, sugggre que les
processus dgphasants p l'oeuvre ne sont pas lis p la structure hyper ne, du moins sans
champ magn®tique. Les exp®riences de spectrocopie non{lingaire de creusement spectral
d®velopp®es au laboratoire (LPN) ont parallglement permis de mesurer le temps de vie
des populations dans I'gtat excitel7 = 10 ms, et dans |'gtat fondamentaIT{ =187 ms.

Ce temps de vie des populations, ®tudi® dans un systeme en o dans lequel nous avons

ILaboratoire de Chimie de la Matigre Condensge de Paris (LCMCP)
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demontrg la transparence induite, indique qu'il devrait étre possible de stocker une infor-
mation relativement longtemps dans les ®tats hyper ns.

Les exp®riences de creusement spectral seules ne peuvent fournir une information claire
sur la structure hyper ne. La richesse et l'irrggularit des spectres obtenus tiennent d'une
part pa la complexit® de la structure hyper ne et des pseudo{rggles de s®lection prgsentes
et d'autre part p un glargissement inhomoggne interm®diaire : trop grand pour permettre
de r&soudre directement le spectre hyper n et trop faible pour I'englober entigrement.
Par I'analyse de la position en frgquence des anti-trous, nous avons pu estimer la largeur
inhomoggne de la transition g 1536,1 nm g 250 MHz.

La dgtermination de la structure hyper ne du niveau fondamental a §t® possible grace
aux mesures de rgsonance paramagn®tique ®lectronique faites au LCAES. Les spectres
obtenus, notamment le dgdoublement des raies interdites, tBmoignent de l'importance de
I'interaction quadrupolaire, qui ne peut pas &tre traite comme une perburbation de l'inter-
action hyper ne dans'®’Er3* :Y,SiOs. Il a fallu dgvelopper une mgthode d'analyse adaptge
A cette situation et p la basse sym®trie du site pour la comprghension des spectres. Grace
au travail d'O. Guillot-No&l et P. Goldner, les tenseurg, A et Q ont ainsi pu &tre recon-
stitugs pour les deux sites de substitution de I'erbium [64]. lls donnent des informations sur
I'environnement direct des ions et re°gtent notamment la trgs basse sym$trie des sites 1 et
2. lls nous ont permis de dgduire la structure hyper ne des ioR¥’Er3* dans le doublet de
Kramers fondamental*l15-,(0). Les ®tats hyper ns obtenus sont extrémement mglang®s, ce
qui est caractgristique des sites de basse sym®trie. En brouillant les rggles de sglection pour
les transitions optiques, ce m§lange est un avantage pour obtenir la transparence induite
dans un systgme en a.

De nombreux systgmes en @ ont ainsi pu &tre identi §s dans les spectres de creusement
spectral. Une ®tude prgliminaire d'excitation simultan®e des deux bras de deux systgmes en
a avec deux lasers indgpendants a ®t% rgalisge. Une fenétre de transparence appara?t selon
les conditions de pompage. Pour con rmer que cette transparence correspond g I'excitation
de la cohgrence Raman entre les deux niveaux fondamentaux, et ®tudier ces systgmes en &,
un dispositif exp®rimental capable de s'adapter p chacune des con gurations identi §es a $t§
mis en place. Il s'appuie simplement sur le ltrage par une cavit® Fabry-Pgrot d'une bande
latrale obtenue par modulation d'amplitude dans un interfgromgtre de Mach Zehnder brg
(MZ). Avec ce principe simple, nous disposons de deux faisceaux cohgrents indgpendants
spatialement et temporellement et ne sou®rant pas de gigue en frgquence l'un par rapport p
l'autre. La di®®rence de frequence entre les deux faisceaux peut étre rggle p souhait entre 13
MHz (limite infgrieure x®e par la largeur du pic Fabry Pgrot) et 1,6 GHz (demi intervalle
spectral libre du Fabry P®rot), ce qui laisse la possibilitg d'explorer les con gurations en &
que nous avons identi Bes dan¥’Er3* :Y,SiOs. La puissance du faisceau en sortie de ce
dispositif est cependant limitge, p cause de la limitation de la puissance d'entrge au niveau
du modulateur MZ.

Avec ce dispositif, nous avons pu mettre en gvidence la transparence induite dans
deux systgmes en & pour lesquels les niveaux hyper ns fondamentaux sont s§pargs de
880 MHz (pompe en G, gure 5.15, con guration g) et 740 MHz (pompe en A, gure 5.16,
con guration @ ,) respectivement. Un pic de transparence de largeur 400 kHz, apparas p
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l'intgrieur d'un anti-trou, ce dernier re°gtant le pompage optique incohgrent d0 au faisceau
de couplage. Les niveaux de transparence obtenus restent cependant faibles.

Le modele analytico{lnum®rique bas® sur les matrices densitgs, dgvelopp® par S. Bri-
audeau (CNAM en dgl®gation au CNRS) permet de con rmer que cette transparence cor-
respond p l'excitation de la cohgrence Raman et donc p une situation de transparence
induite non optimale. La prise en compte du pompage optique et des e®ets du creusement
spectral adapt§ p notre cristal montre qu'a trgs fort pompage la transparence obtenue peut
e®ectivement &tre totale. Cette transparence est plus facilement atteinte lorsque di®grence
entre les taux de relaxation des coh®rences optique et Ranfag et °1, est importante.

Oscillations coh$§rentes de population

Parallelement p ce travail exploratoire sur la transparence induite, nous avons tudi les
oscillations coh®rentes de population da&’Er3* :Y,SiOs. L'avantage de cet e®et est qu'il
ne ngcessite qu'un systgme p deux niveaux, aucune connaissance de la structure hyper ne
n'est donc ngcessaire. Le long temps de vie des ions erbium, 10 ms, permet de creuser une
fenétre de transparence trgs ®troite; 23 Hz, dans la largeur homoggne. Ce phgnomgne
n'est pas limit§ par I'glargissement inhomoggene : la fenétre de transparence coh®rente des
oscillations cohgrentes de population s'ajoute p la transparence incoh®rente, de saturation,
due p la prgsence d'un champ pompe. Exp®rimentalement les faisceaux cohgrents sont une
fois encore obtenus par modulation d'amplitude. La seule ditcult§ est de travailler p basse
frequence car le bruit en 2f y est trgs important. En mettant en place un moyennage
ad®quat de bons rgsultats ont pu etre obtenus. Une vitesse de propagation de 3 m/s a §t§
dgmontrge dans le cristal dop® aux ions erbium 167, et 1,25 m/s dans le cristal dop® p
I'erbium naturel.

Le travail en inversion de population permet d'inverser la pente de la dispersion et
d'observer non pas un retard de temps de groupe mais une avanc® de celui-ci. Cela permet
Bgalement de b&n® cier d'une ampli cation de I'impulsion.

L'utilisation de la largeur inhomoggne comme paramgtre d'ajustement du couple retard-
transmission a €t dgmontrge expBrimentalement. DaR&Er3t Y, SiOs, il est possible de
travailler au maximum de l'absorption (en E) avec une transmission sonde de 40 % et
une vitesse de 3 m/s ou dans les ailes de I'absorption avec une transmission 90 % et une
vitesse de 100 m/s par exemple (‘gure 4.20). Toutes les valeurs entre ces deux points sont
accessibles en changeant simplement les frgquences des faisceaux pompe et sonde dans
I'absorption [110].

La propagation d'impulsions de longue durge (5 ms g 20 ms) reproduit les rgsultats
obtenus avec une simple modulation d'amplitude. L'e®et de ralentissement est limit§ p la
bande passante trgs faible de la largeur naturelle de la transition optique2¥sT,. C'est
un avantage carT, est relativement insensible aux perturbations de l'environnement, on
peut donc travailler p temp®rature ambiante. Il s'agit cependant d'un inconvgnient pour les
applications dans l'erbium car la largeur naturelle trgs faible impose une contrainte forte
sur la bande passante.

Deux paramptres d'ajustement du retard et de la transmission ont t§ mis en §vidence :
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le pompage optique et la frBquence du signal dans I'glargissement inhomoggne. Transpos®s
dans un systgme de plus grande bande passante (les puits quantiques par exemple), ils
peuvent &tre utiles pour les applications envisagges dans les mgmoires tampons ajustables
en temps rgel pour le traitement de l'information lumineuse ou recentrage d'impulsion dans
une fenétre temporelle.

Perspectives

En conclusion, ce travail a §largi p l'isotope 167 de l'erbium, la famille des terres rare
envisagges pour le traitement optique de l'information utilisant des e®ets cohgrents et
rgsonants.

Le cristal *’Er®* :Y,SiOs a permis de faire des dgmonstrations de principe de l'u-
tilisation des oscillations cohgrentes de population pour le ralentissement de la lumigre.
Cependant, la bande passante lige au temps de vie des ions erbium est beaucoup trop
faible pour etre exploitable. Les premiers rgsultats dans les bres dopges erbium sont ori-
ent§s vers les applications. Pour augmenter la bande passante il faut rgduire le temps de
vie du niveau excit§, et donc choisir un autre systgme atomique que les ions erbiums ou
pro ter d'un e®et de cavit® pour modi erT; par e®et Purcell.

Le travail sur la transparence induite n'en est qu'a ses dgbuts. Si nous avons pu
dgmontrer qu'il est possible d'exciter la coh®rence Raman dalt$Ers* :Y,SiOs, les spec-
tres obtenus sont loin de prgsenter une rgelle transparence, indiquant la faible excacit§ du
processus de transparence induite §lectromagn$tiquement. Plusieurs voies sont envisagges
pour optimiser I'e®et en s'appuyant d'une part sur le controle des populations par pompage
optique et d'autre part sur la mattrise des processus dgphasants dans le cristal.

L'gtude du pompage optique et du creusement spectral associ® est une §tape indispens-
able. Pour apprgcier l'in°uence de la population du niveaux fondamental sur la prgparation
du systeme en g, I'amplitude de la transparence doit étre §tudi® en fonction du retard entre
les impulsions pompe et couplage/sonde. L'ajout d'autres faisceaux permettra de voir les
e®ets d'un recyclage (incoh®rent) des populations pour amgliorer la prgparation du systeme.
L'utilisation de techniques de creusement spectral sur de larges bandes spectrales, toujours
pour pr&parer le systeme en g, telles celles dgvelopptes p Lund podt PY,SiOs semble
sgduisante vu le grand nombre de niveaux hyper ns d&’Er3* [127].

Par ailleurs, nous avons vu dans la modglisation qu'une fenétre de transparence plus
‘ne et plus importante est obtenue lorsque la di®§rence entre les temps de coh®rences
optiques et Raman est grande. Le retour vers les caractgrisations des transitions entre
niveaux hyper ns et la mesure dé;,, et >t est donc ngcessaire. Plusieurs expgriences sont
envisagges. Avec le dispositif actuel I'Btude de la dgcroissance temporelle de I'amplitude de
la transparence sur une gchelle de temps allant jusqu'pa quelgésset I'Gtude de la largeur
de la transparence en fonction de la puissance de couplage devraient en donner un ordre
de grandeur.

L'application d'un champ magn®tique statique est §galement possible. La position des
niveaux hyper n sera alors modi e, mais grace aux ®tudes de RPE, il devrait &tre possible
de suivre ces variations en fonction du champ magn®tique et de retrouver les systgmes en
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a, L'e®et du champ magn®tique est a priori de rgduire les taux de dgphaségget ° 1.

Une ®tude minutieuse est n§cessaire pour voir si cela va dans le bon sens, g savoir une
augmentation du rapport °13=°1, par alignement des spins glectroniques et nuclgaires. Un
changement de la temp®rature de travail est galement envisageable, puisqu'elle in°uence
les processus de relaxation assistgs par phonon et peut jouer di®gremment sur les temps
de vie et de dgphasage, optique et hyper n [22, 67, 128].

L'utilisation couplge des excitations optiques et radio{frBquence est une voie qui of-
fre de belles perspectives. Elle a d§ja permis d'augmenter le temps de coh®&rence entre
niveaux hyper n du fondamental dans P :Y,SiOs [129, 24] et peut etre utilisge pour
faire des op%rations sur ces $tats. Les rgsultats de rgsonance paramagn®tique §lectronique
puls®e dans I'erbium 167 dans un cristal de CaW@130] montrent qu'il est d&ja possible
de manipuler avec des impulsions RF I'§tat de spin des ions erbium 167. On peut ainsi
réver d'un systgme op I'tat d'un photon (ou d'un champ comprim® [131]), Qbit volant, est
m®&moris® dans la superposition coh®rente des §tats hyper ns fondamentaux via la trans-
parence induite §lectromagn®tiguement. La coh®rence de ces derniers peut étre maintenue
par des impulsions RF, laissant le temps pour rgaliser des op%rations logiques entre les
Qbits statiques que sont les ions. Les interactions magn§tiques entre ions proches spaciale-
ment permettra de rgaliser des portes logiques entre Qbits, voie qui est dores et d§ja §tudige
a Lund dans P?* :Y,SiOs [127, 132, 133].

Il ne s'agit I que de quelques unes des directions qui pourront étre explorges dans une
futur plus ou moins proche pour mieux comprendre et pour exploiter les potentialitgs des
ions 8’Er3* pour le traitement de l'information classique et quantique.






Annexe A

R#sultats de spectroscopie

Dans les tableaux suivants sont regroup®s les rgsultats de creusement spectral et de
résonance paramagn®tique ®lectronique, permettant l'identi cation de systgmes en o prgsen-
tfe au chapitre 3.

La premigre colonne correspond p la position en MHz des anti{trous mesurgs par rap-
port g la position de la pompe dans les exp®irences de creusement spectral. (Imp) signi e
gue l'anti-trou pu etre observg lors des exp®riences impulsionnelles.

Les deuxigme et troisigme colonnes indiquent les niveaux hyper ns du fondamental issus
de I'analyse rgsonance paramagn®tique ®lectronique ( gure 3.29) qui peuvent thgoriquement
donner un anti-trou g la frequence de l'anti{trou e®ectivement mesurge8al0 MHz et
§ 20 MHz. Entre parenthgse la valeur de I'Bclatement hyper n en MHz entre les niveaux
signalgs est reportge. Cette valeur correspond p la position de lI'anti{trou par rapport g la
pompe (calculge dans le tableau 3.2).

Anti{trous Niveaux hyper ns
mesurgs (MHz) 8 10 MHz 8 20 MHz

-1610 2/3! 7 (1613)
-1602 2/3! 7 (1613)
-1523
-1500
-1376 1! 4 (1386)

-1361 (Imp)
-754 8! 9 (756)

-735 (Imp) (» 740) 1 3 (728) g 9 (756)
-490 5! 6 (473)
-470 51 6 (473)

-165

Tab. A.1 { Anti{trous obtenus avec la pompe en A et recoupement avec I'clatement
hyper n issu des exp®riences de rgsonance paramagn®tique ®lectronique.
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Anti{trous Niveaux hyper ns
mesurgs (MHz) 8§ 10 MHz § 20 MHz
-1550
-1370 1! 4 (1386)
-1230 41 8 (1234)
-1208 2! 6 (1195)
-738 (Imp)(» 740) 1 3 (728)
-611
-600
-577
-340
-309

Tab. A.2 { Anti{trous obtenus avec la pompe entre A et B, et recoupement avec
I'Bclatement hyper n issu des exp®riences de résonance paramagn®tique ®lectronique.

Anti{trous Niveaux hyper ns
mesurgs (MHz) 8§ 10 MHz 8§ 20 MHz

-397 (Imp)

-212

-70 41 5 (60)

70 41 5 (60)

133 100 11 (128)

477 5! 6 (473)

Tab. A.3 { Anti{trous obtenus avec la pompe en B et recoupement avec |'gclatement
hyper n issu des exp®riences de résonance paramagn®tique ®lectronique.
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Anti{trous Niveaux hyper ns
mesurgs (MHz) § 10 MHz § 20 MHz
-503
-128 100 11 (128)

128 (Imp) 10 11 (128)

Tab. A.4 { Anti{trous obtenus avec la pompe en C et recoupement avec I'gclatement
hyper n issu des exp®riences de rEsonance paramagngtiqgue ®lectronique .

Anti{trous Niveaux hyper ns
mesurgs (MHz) § 10 MHz § 20 MHz
-487
-14 120 13(9)
13 120 13(9)

Tab. A.5 { Anti{trous obtenus avec la pompe en D et recoupement avec I'gclatement
hyper n issu des exp®riences de rEsonance paramagngtique ®lectronique .

Anti{trous Niveaux hyper ns
mesur®gs (MHz) § 10 MHz § 20 MHz
-69 4! 5 (60)
-18 (Imp) 1220 13(9)
555 o 11 (544)

Tab. A.6 { Anti{trous obtenus avec la pompe entre D et E, et recoupement avec
I'Bclatement hyper n issu des exp®riences de résonance paramagn®tique §lectronique .

Anti{trous Niveaux hyper ns
mesurgs (MHz) 8§ 10 MHz § 20 MHz
-68 4! 5 (60)
-17 (Imp) 120 13(9)
18 (Imp) 120 13(9)
634

Tab. A.7 { Anti{trous obtenus avec la pompe en E et recoupement avec |'gclatement
hyper n issu des exp®riences de rEsonance paramagn®tique ®lectronique.



174 ANNEXE A. R BSULTATS DE SPECTROSCOPIE

Anti{trous Niveaux hyper ns
mesur®s (MHz) 8§ 10 MHz § 20 MHz
640 3! 4 (658)
790
815
880(Imp) 5! 7 (895)
121 14 (865)
1420 (Imp)
1440 (Imp) I 5(1446) 7 10 (1451)
1510 (Imp)
1690 100 14 (1703)
1710 10 14 (1703)
1780 (Imp)

Tab. A.8 { Anti{trous obtenus avec la pompe en G et recoupement avec I'gclatement
hyper n issu des exp®riences de résonance paramagn®tique ®lectronique.
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Abstract

Coherent and resonant interactions in an erbium doped crystal :
coherent population oscillations
and electromagnetically induced transparency

Resonant optical excitation of an atomic system results in an enhanced non linear
response and allows to control light with light even with low optical powers. Moreover
some coherent light- matter interactions can reduce or destroy the important absorption of
the laser beams at resonance. Two of these coherent and resonant interactions are studied
in this thesis, coherent population oscillations (CPO) and electromagnetically induced
transparency (EIT), using a Y,SiOs (YSO) crystal lattice doped with isotopically pure
erbium 167.

CPO occurs in a two level system excited by a modulated intensity leading to a popu-
lation beat. In this work, CPO is used to demonstrate ultra-slow light propagation down
to 3 m/s in Er :YSO. Inhomogeneous broadening is speci cally addressed in order to tuned
both slowing down and transmission around 1.536m.

EIT is obtained in a 3-level lambda-like atomic system, when excited on each leg by 2
coherent elds. The hyper ne structure of 167-erbium ions in this low symmetry crystal
lattice is studied by electron spin resonance spectroscopy and optical hole-burning spec-
troscopy in order to identify several lambda systems. In a dedicated experimental setup
a sideband of a fast-amplitude modulation is Ttered out in order to create the second
coherent eld. EIT is demonstrated for the rst time in an erbium doped solid at 1.536 m.

Keywords : erbium ions 167 isotope, hyper ne structure, hole-burning spectroscopy,
electron spin resonance spectroscopy, slow light, electromagnetically induced transparency.



R&sum@

L'excitation optique résonante de systgmes atomiques permet de b®n® cier d'une rgpon-
se non lingaire exacerb®e, qui ouvre la voie au traitement de la lumigre par la lumigre, méme
a faible intensitg lumineuse. Certaines interactions lumigre matigre cohgrentes permettent
en outre de s'a®ranchir de la forte absorption associge p la rgsonance. Dans cette thgse deux
e®ets coh®rents et rgsonants ont %t§ explorgs dans un cristab8i0s (YSO) dop® aux ions
erbium, isotope 167 : les oscillations coh®rentes de populations (OCP) et la transparence
induite §lectromagn®tiquement (TIE).

Les OCP ont lieu dans un systgme p deux niveaux, excitg par un faisceau d'intensit§
lentement variable. Dans cette thgse, les OCP ont notamment §t§ utilises pour ralentir
la vitesse de propagation de la lumigre dans le cristal @ 3 m/s. Nous avons §galement
dgmontrg le bEn® ce que reprsente I'Glargissement inhomoggne pour ajuster ralentissement
et transmission.

La TIE est obtenue dans un systgme p 3 niveaux dit \en lambda" en excitant la
coh®rence Raman entre les 2 niveaux fondamentaux par 2 faisceaux optiques cohgrents.
Lors de la caractgrisation de la structure hyper ne de l'erbium 167 dans YSO par spectro-
scopie par rgsonance paramagn®tique §lectronique et creusement spectral nous avons mis en
®vidence plusieurs systgmes en lambda, utilisables pour la TIE. Un dispositif expgrimental
bas® sur le Ttrage d'une bande lat§rale issu de la modulation d'amplitude d'un faisceau
laser continu a permis d'observer la TIE pour la premigre fois dans la matigre condensge p
1.5361 m.

Mots Clefs : erbium isotope 167 , structure hyper ne, creusement spectral, résonance
paramagn®tique ®lectronique, oscillations cohgrentes de population, lumigre ultra-lente,
transparence induite §lectromagngtiguement.



