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Chapitre 1

Introduction g¶en¶erale

Optique non lin¶eaire r¶esonante

Exciter un systµeme atomique en r¶esonance permet de b¶en¶e¯cier d'une r¶eponse non
lin¶eaire importante avec des intensit¶es relativement faibles. L'absorption du faisceau est
la contre partie µa cette forte non-lin¶earit¶e : plus on s'approche de la r¶esonance plus l'e®et
non lin¶eaire est fort et plus le faisceau est absorb¶e. Des ¶etudes th¶eoriques et exp¶erimentales
ont cependant permis de d¶emontrer qu'il est possible de s'a®ranchir de cette absorption
en utilisant une excitation optique coh¶erente [1]. La forte r¶eponse non lin¶eaire obtenue et
l'absence d'absorption peuvent alors être mises µa pro¯t pour d¶evelopper des e®ets µa faible
intensit¶e pour le traitement de l'information classique et aller au delµa avec des faisceaux
d'intensit¶e de plus en plus faible, contenant un nombre r¶eduit de photons, pour le traitement
de l'information quantique [2]. De plus, le couplage lumiµere{matiµere permet de stocker
l'¶etat de la lumiµere dans un ¶etat de la matiµere, ouvrant une nouvelle voie pour stocker
l'information optique classique et aussi pour m¶emoriser un ¶etat quantique.

Les oscillations coh¶erentes de population (abbr¶evi¶e CPO, de l'anglais Coherent Popula-
tion Oscillation) et la transparence induite ¶electromagn¶etiquement (EIT, Electromagneti-
cally Induced Transparency) sont deux e®ets non-lin¶eaires embl¶ematiques dans ce contexte.
Bien que leur principe soit fondamentalement di®¶erent, ils pr¶esentent un trait commun :
tous les deux permettent de cr¶eer une fenêtre de transparence autour du maximum de
l'absorption.

Les oscillations coh¶erentes de population ont ¶et¶e utilis¶ees comme m¶ethode de spectro-
scopie dans les ann¶ees 70-80 pour mesurer les temps de vie des populations [3, 4]. En exci-
tant une transition atomique avec deux faisceaux coh¶erents et de fr¶equence assez proche, la
population d'un ensemble atomique µa deux niveaux se met µa osciller µa la fr¶equence du bat-
tement et en phase avec celui{ci. Il en r¶esulte une ¯ne fenêtre de transparence µa l'int¶erieur
de la largeur homogµene, aussi ¯ne que la largeur naturelle, limite ultime de la transition
atomique. Cette transparence est associ¶ee µa une forte dispersion et µa une diminution de la
vitesse de propagation des faisceaux r¶esonants. Des vitesses extrêmement lentes ont ainsi
pu être d¶emontr¶ees dans les milieux les plus divers[5, 6]. Ce ph¶enomµene ¶etant li¶e µa la dy-
namique des populations il est insensible aux processus d¶ephasants et peut avoir lieu même
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µa temp¶erature ambiante. Cette propri¶et¶e est int¶eressante pour les applications de m¶emoire
tampon dans les systµemes de communication ¯br¶e ou pour les applications de retard en
temps r¶eel de signaux radio-fr¶equence.

La transparence induite ¶electromagn¶etiquement est obtenue dans un systµeme µa trois
niveaux et est particuliµerement e±cace dans les systµemes form¶es de deux niveaux fonda-
mentaux j1i et j2i et d'un ¶etat excit¶e j3i [1, 7]. Un tel systµeme est appel¶e systµeme en ¤.
Lorsqu'il est excit¶e de maniµere coh¶erente sur chacun de ses deux brasj1i ! j 3i (sonde) et
j2i ! j 3i (couplage), son absorption peut être nulle alors que les deux faisceaux sont en
r¶esonance. La transparence induite est un ph¶enomµene d'interf¶erence quantique qui annule
la susceptibilit¶e lin¶eaire de la sonde mais pas la susceptibilit¶e non{lin¶eaire. A la di®¶erence
des oscillations coh¶erentes de population cet e®et est trµes sensible aux processus d¶ephasants
les coh¶erences optiques. Les applications sont nombreuses et peuvent être regroup¶ees en
deux \branches", m¶emoires d'un cot¶e et e®ets non lin¶eaires de l'autre.

1. La transparence induite ¶electromagn¶etiquement cr¶ee une fenêtre de transparence qui
peut être totale dans le pro¯l d'absorption, on peut donc b¶en¶e¯cier de la forte dispersion
qui lui est associ¶ee et ralentir fortement la propagation de la lumiµere µa r¶esonance. L'exalta-
tion de la dispersion de l'indice de r¶efraction autour de la fenêtre de transparence induite
a ¶et¶e observ¶e dµes 1996 dans une vapeur de rubidium [8], ouvrant la voie aux premiµeres
exp¶eriences de lumiµere \ultra{lente" dans un condensat de sodium [9] en 1999. Notons que
ce ralentissement d¶epend de l'intensit¶e du faisceau de couplage qui excite le systµeme en
¤. Il est ainsi possible de ralentir la lumiµere jusqu'µa l'arrêter et de transf¶erer l'excitation
optique dans un ¶etat coh¶erent d'un ensemble macroscopique de systµemes µa deux niveaux,
superposition des deux niveaux fondamentaux. En allumant de nouveau le champ de cou-
plage, le faisceau sonde est restaur¶e, avec les mêmes caract¶eristiques que le champ stock¶e
[10]. Des m¶emoires bas¶ees sur ce principe ont ¶et¶e d¶emontr¶ees sous plusieurs forme : avec
un champ pompe stationnaire [11] ou avec des photons uniques [12, 13].

2. La possibilit¶e de b¶en¶e¯cier de non{lin¶earit¶es fortes li¶ees µa la r¶esonance sans pour
autant pâtir de l'absorption constitue un atout pour bon nombre d'applications. En e®et,
si des interf¶erences destructives annulent la susceptibilit¶e lin¶eaireÂ(1) , des interf¶erences
constructives peuvent avoir lieu pour les susceptibilit¶es d'ordre sup¶erieur et permettent
ainsi d'envisager des e®ets non lin¶eaires \g¶eants"[7, 14, 15]. Parmi les e®ets qui peuvent
être exalt¶es citons l'indice non lin¶eaire du troisiµeme ordre, l'e®et Kerr optique g¶eant, pr¶edit
par Schmidt et al. [14] qui peut être mis µa pro¯t pour r¶ealiser de grands d¶ephasages µa faible
intensit¶e [16].

Ces deux types d'applications sont particuliµerement int¶eressants dans le cadre de l'in-
formation quantique. Que l'information soit port¶ee par un champ coh¶erent, par un champ
comprim¶e ou par la polarisation d'un photon, ne pas avoir d'absorption est crucial pour
ne pas d¶etruire cette information.

Vers la matiµere condens¶ee

La transposition des propri¶et¶es des milieux dilu¶es µa la matiµere condens¶ee est une ¶etape
essentielle pour favoriser les applications. Les cristaux dop¶es aux ions de terre rare sont
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des mat¶eriaux de choix parce que les terre rares sont connues pour pr¶esenter certaines
propri¶et¶es optiques proches des milieux dilu¶es. Ils ont de plus l'avantage des cristaux : la
densit¶e atomique peut être importante et les ions, pi¶eg¶es dans la matrice cristalline, sont
¯g¶es spatialement, contrairement aux vapeurs atomiques.

Les oscillations coh¶erentes de population ont ¶et¶e d¶emontr¶ees dans la matiµere condens¶ee
pour les premiµere fois dans les ann¶ees 1980 dans un cristal dop¶e aux ions samarium en
1980 [17] puis dans le ruby [18]. Mais ce sont les d¶emonstrations de lumiµere ralentie en
2003 dans le ruby [6], puis l'alexandrite [5] qui ont suscit¶e un r¶eel engouement pour cet
e®et. Depuis, des r¶esultats exp¶erimentaux ont ¶et¶e obtenus dans les systµemes les plus vari¶es,
des puits quantiques semi{conducteur [19, 20] jusqu'aux prot¶eines de bact¶eries [21].

Depuis la d¶emonstration de la transparence induite en 1997 [22] dans un cristal d'Y2SiO5

dop¶es aux ions pras¶eodyme, ce systµeme est ¶etudi¶e par plusieurs ¶equipe notament µa Cam-
berra en Australie et µa Lund en Suµede. Le ralentissement de la lumiµere µa 45 m/s et le stock-
age d'impulsion laser ont ¶et¶e d¶emontr¶es [23]. Le stockage a ¶et¶e particulµerement am¶elior¶e
en utilisant des s¶equences d'impulsions radiofr¶equence pour maintenir la coh¶erence entre
les ¶etats fondamentaux pendant plus de 1 s [24]. La di±cult¶e du travail aves les ions Pr3+

est la longueur d'onde de 609 nm, qui n¶ecessite l'utilisation de laser µa colorant. D'autres
d¶emonstrations de la transparence induite ¶electromagn¶etiquement ont ¶et¶e obtenues dans
la matiµere condens¶ee notament dans les centres NV du diamant [25] et les puits quantiques
[26].

Parmi les terres rares, les ions erbium ont particuliµerement attir¶e notre attention pour
leur r¶esonance µa 1.5¹ m. A cette longueur d'onde les pertes des ¯bres optiques en silice
utilis¶ees en t¶el¶ecommmunications sont minimales et les sources de lasers commerciales de
faible largeur spectrale sont disponibles.

Une cl¶e pour l'obtention des e®ets non lin¶eaires coh¶erents du type EIT est l'existence
de systµemes µa trois niveaux dans lesquels les coh¶erences sont importantes. L'utilisation
de la structure hyper¯ne de l'ion erbium constitue une option prometteuse. Nous avons
donc travaill¶e avec l'isotope 167 de l'erbium, le seul ayant un spin nucl¶eaire non nulI =
7=2 et une structure hyper¯ne r¶esultant de l'interaction entre ce spin nucl¶eaire et le spin
¶electronique.

Ce travail de thµese s'est concentr¶e sur un cristal d'Y2SiO5 dop¶e aux ions erbium triple-
ment ionis¶es167Er3+ . La matrice de Y2SiO5 a ¶et¶e choisie car les spins nucl¶eaires de ses
¶el¶ements sont soit nuls soit trµes faibles. Cela limite les interactions entre les ions erbium et
le cristal, r¶eduisant d'autant les processus d¶ephasants et permettant µa la largeur homogµene
des transitions optiques de se rapprocher de la limite de la largeur naturelle comme c'est
le cas pour les systµemes dilu¶es. Avant ce travail de thµese, les cristaux d'Y2SiO5 dop¶es
µa l'erbium 167 n'avaient fait l'objet d'aucune publication. Le travail exp¶erimental sur
167Er3+ :Y2SiO5 a d¶ebut¶e au sein du groupePhotoniq avec ce travail de thµese. Dans
ce cristal, nous avons identi¯¶es plusieurs systµemes µa trois niveaux dont les deux niveaux
fondamentaux sont s¶epar¶es de quelques dizaines µa quelques centaines de MHz. De tels
d¶ecalages en fr¶equence permettent de g¶en¶erer les faisceaux coh¶erents n¶ecessaires µa partir
d'un seul laser par des m¶ethodes de modulation, et d'¶eviter le recours µa plusieurs sources
asservies.
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Organisation du manuscrit

Alors même que les propri¶et¶es de l'erbium semblent parfaitement connues tant il est
utilis¶e µa actuellement, les d¶etails de sa structure hyper¯ne dans un site cristallin de basse
sym¶etrie ¶etaient inconnus au d¶ebut de la thµese. Il a donc fallu dans un premier temps
caract¶eriser le cristal et trouver les systµemes en ¤ dans167Er3+ :Y2SiO5. Pour d¶ecrire le
travail r¶ealis¶e, le manuscrit est organis¶e en 4 chapitres.

Le chapitre 2 est une pr¶esentation succincte des propri¶et¶es des ions de terre rare
en matrice cristalline. La structure des niveaux d'¶energie ainsi que les contributions aux
largeurs optiques des transitions sont pass¶ees en revue pour permettre de bien comprendre
les spectres du cristal167Er3+ :Y2SiO5.

Les caract¶erisations spectroscopiques de167Er3+ :Y2SiO5 que nous avons faites sont
pr¶esent¶ees dans lechapitre 3 . Le manque de donn¶ees existantes concernant les niveaux
hyper¯ns de l'isotope 167 de l'erbium dans cette matrice cristalline tient notament µa la
faible sym¶etrie du site de substitution des ions qui rend la structure hyper¯ne partic-
uliµerement complexe. La recherche des systµemes en ¤ dans167Er3+ :Y2SiO5 a constitu¶e
une partie importante du travail. Les r¶esultats concernant la structure hyper¯ne du niveau
fondamental ont ¶et¶e obtenus par spectroscopie de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique.
Coupl¶es aux exp¶eriences de creusement spectral optique, plusieurs systµemes en ¤ ont ¶et¶e
identi¯¶es puis ¶etudi¶es pour la transparence induite dans le chapitre 5. Des mesures d'¶echos
de photons ont permis de d¶eterminer la largeur homogµene de la transition. La dur¶ee de vie
des niveaux a ¶et¶e ¶etudi¶ee grâce µa la dynamique de relaxation des spectres de creusement
spectral. .

Le chapitre 4 est d¶edi¶e aux oscillations coh¶erentes de population, e®et qui nous a
permi de ralentir la lumiµere µa quelques m/s dans167Er3+ :Y2SiO5. Quelques rappels sont
d'abord faits sur la vitesse de propagation de la lumiµere dans un milieu r¶esonant. Le concept
de lumiµere ralentie est pr¶ecis¶e et d¶etaill¶e µa l'aide de quelques r¶esultats exp¶erimentaux
marquants, reprennant di®¶erentes m¶ethodes utilis¶ees autres que les oscillations coh¶erentes
de population. Le principe et les propri¶et¶es des oscillations coh¶erentes de population sont
ensuite d¶etaill¶ees en fonction du type d'¶elargissement de la transition optique. En¯n les
r¶esultats exp¶erimentaux obtenus dans167Er3+ :Y2SiO5 µa basse temp¶erature sont ¶evoqu¶es :
le ralentissement µa quelques m/s et la possibilit¶e d'utiliser l'¶elargissement inhomogµene
comme variable du systµeme.

Le chapitre 5 se concentre sur la transparence induite ¶electromagn¶etiquement. Aprµes
avoir rappel¶e le cadre th¶eorique et la nature de cette transparence, les r¶esultats pr¶eliminaires
issus des exp¶eriences de creusement spectral sont pr¶esent¶es. Dans la riche structure hyper-
¯ne de l'erbium 167, deux systµemes en ¤ ont ¶et¶e particuliµerement scrut¶es. Le dispositif
exp¶erimental n¶ecessaire pour les ¶etudier doit permettre d'avoir deux faisceaux coh¶erents
spatialement et temporellement ind¶ependants. Ce dispositif s'appuie sur une modulation
d'amplitude suivie d'un ¯ltrage en fr¶equence qui permet toute l'accordabilit¶e n¶ecessaire
pour exploiter les di®¶erents systµemes en ¤. Aprµes l'avoir pass¶e en revue, les r¶esultats
de transparence induite ¶electromagn¶etiquement dans167Er3+ :Y2SiO5 sont pr¶esent¶es ainsi
que la mod¶elisation permettant de les comprendre. Cette mod¶elisation est bas¶ee sur la
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r¶esolution en r¶egime stationnaire des ¶equations de la matrice densit¶e, en prenant en compte
le pompage optique, la coh¶erence entre niveaux fondamentaux et les ¶elargissements inho-
mogµenes des deux fr¶equences en jeu.





Chapitre 2

Ions de terre rare en matrice
cristalline

Ce premier chapitre est une brµeve introduction aux propri¶et¶es des terres rares en matrice
cristalline et plus sp¶eci¯quement aux ions erbium dans le cristal Y2SiO5.

Dans une premiµere partie, les di®¶erentes interactions ¶electroniques sont d¶etaill¶ees pour
aboutir au diagramme d'¶energie des terres rares en matrice cristalline. La largeur des raies
d'absorption et notament les di®¶erentes contributions µa la largeur homogµene sont ensuite
rappel¶ees.

Les sp¶eci¯cit¶es des ions erbium dans la matrice inorganique Y2SiO5 sont pr¶esent¶ees dans
une seconde partie. Les caract¶eristiques du cristal, les niveaux d'¶energie et l'¶echantillon sont
pass¶es en revue ainsi que l'absorption lin¶eaire de l'erbium µa 1536 nm. C'est cette transition
particuliµere qui va être ¶etudi¶ee dans toute la suite du manuscrit.

15
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2.1 Quelques g¶en¶eralit¶es

2.1.1 Structure ¶electronique

Les terres rares, ou lanthanides, sont la famille des ¶el¶ements de la classi¯cation p¶eriodique
dont les num¶eros atomiques vont de 57 µa 71, c'est{µa{dire du lanthane µa l'ytterbium. Leur
structure ¶electronique est de la forme

[Xe]4f n5d16s2; avec 1· n · 13:

Les ions de terre rare triplement ionis¶es (TR3+ ) perdent les ¶electrons des sous{couches 5d et
6s. Les derniers niveaux d'¶energie occup¶es par les ¶electrons correspondent µa la sous{couche
4f . Les orbitales 4f ¶etant plus localis¶es que les orbitales 5s et 5p, les ¶electrons 4f sont
prot¶eg¶es des interactions avec l'environnement par les ¶electrons 5s et 5p. Cet ¶ecrantage
confµere aux lanthanides des propri¶et¶es spectrales sp¶eci¯ques.

Tout d'abord les niveaux d'¶energie des ions de terre rare en matrice cristalline sont
trµes bien d¶ecrits par la spectroscopie atomique. Les e®ets collectifs dus µa la matrice sont
simplement trait¶es comme une perturbation. Cette propri¶et¶e permet de connâ³tre approx-
imativement les niveaux des ions TR3+ quelle que soit la matrice utilis¶ee. Le diagramme
de niveaux ¶etabli par Carnallet al. [27] (report¶e sur la ¯gure 2.1) pour tous les ions TR3+

dans la matrice LaF3 en est une illustration.
Ensuite les dur¶ees de vie des populations et des coh¶erences atomiques sont grandes ce

qui conduit µa des raies d'absorption partcilµerement ¯nes pour des dopants dans la matiµere
condens¶ee [28].

Ces deux qualit¶es rapprochent les ions TR3+ dop¶es dans des cristaux des systµemes atom-
iques. Cela en fait de bons candidats pour la transposition des propri¶et¶es des milieux dilu¶es
dans la matiµere condens¶ee. A l'instar des travaux pr¶esent¶es dans ce manuscrit, les cristaux
dop¶es aux TR3+ sont aujourd'hui ¶etudi¶es par plusieurs ¶equipes pour des applications en
optique coh¶erente et quantique.

2.1.2 Niveaux d'¶energie

Les niveaux d'¶energie des ions TR3+ en matrice cristalline sont d¶ecrits par l'hamiltonien
g¶en¶eralis¶e :

H = H0 + Hel + HSO + HCC +[ Hhf + HQ]: (2.1)

H0 se rapporte µa l'¶energie cin¶etique des ¶electrons et µa l'¶energie potentielle de ces ¶electrons
dans le potentiel coulombien du noyau.H0 peut se d¶evelopper sous la forme

H0 = ¡
nX

i

(
h2

2me
r 2

i +
Ze2

r 2
i

)
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Fig. 2.1 { Niveaux d'¶energie ions TR3+ :LaF3 bas¶e sur les calculs des hamiltoniens de l'ion
libre et du champ cristallin [27], copi¶e de [29] p 25.



18 CHAPITRE 2. IONS DE TERRE RARE EN MATRICE CRISTALLINE

Le second termeHel correspond aux interactions coulombiennes r¶epulsives entre ¶electrons

Hel =
nX

i<j

e2

r ij

HSO
1 est l'hamiltonien de couplage spin{orbite etHCC l'hamiltonien de champ cristallin.

Hhf et HQ sont des interactions li¶ees au spin nucl¶eaire de l'ion TR3+ et d¶ependent donc
de l'ion et de l'isotope consid¶er¶e. L'interaction hyper¯neHhf entre les spins nucl¶eaire et
¶electronique de l'ion TR3+ et l'interaction quadrupolaire HQ entre le gradient de champ
¶electrique au niveau du noyau et le moment quadrupolaire de celui{ci sont beaucoup plus
faibles que les pr¶ec¶edentes. Leur forme sera d¶etaill¶ee au chapitre 2 pour l'isotope 167 de
l'erbium dans la matrice Y2SiO5.

Ion libre

Dans le cadre de l'approximation du champ central, l'hamiltonienH0 + Hel est r¶e¶ecrit
sous la formeH 0

0 + V.

H 0
0 = ¡

nX

i

(
h2

2me
r 2

i + U(r i ))

correspond au potentiel du noyau additionn¶e du potentiel moyen cr¶e¶e par les autres ¶electrons
U(r i ).

U(r i ) = ¡
X

i

Ze2

r 2
i

+ h
X

i<j

e2

r ij
i :

L'interaction ¶electrostatique entre ¶electrons,V , est trait¶ee comme une perturbation deH 0
0.

V =
X

i<j

e2

r ij
¡ h

X

i<j

e2

r ij
i :

La r¶esolution de l'hamiltonien de champ central amµene µa utiliser les nombres quantiques
n; l; m l de l'¶electron. Les ¶electrons de la couche 4f correspondent µan = 4 et l = 3,
jml j · l . La prise en compte des interactions ¶electrostatiquesV entre ¶electrons aboutit µa
l'introduction des nombres quantiquesL et S, attach¶es au moment orbital totalL =

P
l i

et au moment de spin totalS =
P

si . V conduit µa une premiµere lev¶ee de d¶eg¶en¶erescence
des niveaux 4f en sous{niveaux2S+1 L, s¶epar¶es de» 10 000 cm¡ 1 / 3 10 14 Hz.

Pour les ions de terre rare, le couplage spin orbite est consid¶er¶e comme faible, on parle
de couplageL ¡ S ou couplage Russel{Saunders :HSO << H el. Le moment angulaire total
J = L + S commute avec l'hamiltonienH 0

0+ V + HSO ; J est donc un bon nombre quantique
pour d¶ecrire le systµeme. La lev¶ee de d¶eg¶en¶erescence due au couplage spin{orbite conduit
aux niveaux 2S+1 L J , d¶eg¶en¶er¶es enM J . Les rµegles de Hund permettent de d¶eterminer le

1HSO =
P n

i »(r i )l i si , avec r i la distance au noyau,l i le moment orbital si le spin du iµeme ¶electron 4f
et » la constante de couplage spin{orbite.
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Fig. 2.2 { Niveaux d'¶energie des terres rares, lev¶ees de d¶eg¶en¶erescence et di®¶erentes con-
tributions des hamiltoniens de l'¶equation (2.1).

niveau de plus basse ¶energie [30]. Pour les ions erbium, le niveau fondamental est4I15=2,
correspondant µaL=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 ¶etats purs2S+1 L J . Un d¶eveloppement
plus avanc¶e des interactions entre les ¶electrons 4f permet d'a±ner ce modµele, conduisant µa
l'introduction de 20 paramµetres ajustables aux spectres exp¶erimentaux. Ce d¶eveloppement
sort du cadre de ce travail, le lecteur int¶eress¶e peut se reporter aux r¶ef¶erences [29, 31] pour
plus de d¶etails. Malgr¶e le m¶elange entre termes2S+1 L J que cela induit, celui{ci reste faible
et les niveaux de l'ion libre sont toujours appel¶es2S+1 L J .

Champ cristallin

Dans une matrice cristalline, l'ion TR3+ voit un champ ¶electrique statique dû aux ions
formant le cristal. L'hamiltonien HCC de ce champ cristallin vu par l'ion dans son site de
substitution est d¶evelopp¶e comme une somme d'harmoniques sph¶eriques,C (k)

q (i ) :

HCC =
X

i;k;q

B k
qC (k)

q (i ); (2.2)

aveci , l'indice de sommation sur les ¶electrons 4f , k = 2,4,6 pour les ions TR3+ et jqj · k.
Les coe±cientsB k

q sont appel¶es paramµetres du champ cristallin ou coe±cients de Judd.
Comme on l'a pr¶ecis¶e plus haut,HCC est consid¶er¶e comme une perturbation deH0 + Hel +
HSO. Cela conduit µa une lev¶ee de la d¶eg¶en¶erescence enM J par e®et Stark qui d¶epend de
la sym¶etrie locale du site de substitution ainsi du nombre d'¶electrons de l'ion TR3+ .

Pour des raisons d'invariance de l'hamiltonienH0 + Hel + HSO + HCC par renversement
du temps, la lev¶ee de d¶eg¶en¶erescence due au champ cristallin ne peut pas être complµete
pour des ions TR3+ ayant un nombre impair d'¶electrons 4f . La d¶eg¶en¶erescence restante,
dite de Kramers, conduit µa la formation deJ + 1=2 doublets de Kramers. Les ions de
terre rare ayant un nombre impair d'¶electrons 4f (Nd3+ , Sm3+ , Gd3+ , Dy3+ , Er3+ , Yb3+ ),
pr¶esentent cette d¶eg¶en¶erescence et sont appel¶esions Kramers. Pour les ions TR3+ ayant un
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nombre pair d'¶electrons 4f , appel¶esions non{Kramers (Pr3+ , Pm3+ , Eu3+ , Tb3+ , Ho3+ ,
Tm3+ ), la lev¶ee de d¶eg¶en¶erescence due au champ cristallin peut en revanche être totale.
Notons que pour des ions Kramers pr¶esentant une structure hyper¯ne, la d¶eg¶en¶erescence
de Kramers peut être lev¶ee puisqueHhf n'est pas invariant par renversement du temps.

Les di®¶erentes lev¶ees de d¶eg¶en¶erescences ¶evoqu¶ees ici sont repr¶esent¶ees sur la ¯gure 2.2.
Les ordres de grandeur des ¶eclatements en ¶energie (cm¡ 1 et Hz) sont pr¶ecis¶es pour chaque
interaction [29, 32, 33]. L'¶eclatement en ¶energie dû aux interactions hyper¯ne et quadrupo-
laire est 5 ordres de grandeur inf¶erieur µa celui dû au champ cristallin et n'est pas toujours
r¶esolu optiquement. Ces niveaux hyper¯ns sont cependant int¶eressants pour la mise en
¶evidence de systµeme en ¤ faciles µa exciter de maniµere coh¶erentes (voir par exemple [22]
pour les ions Pr3+ ou [34, 35] pour les ions Tm3+ ).

2.1.3 Largeur de raie

Comme nous l'avons dit en introduction les spectres des TR3+ dans les cristaux in-
organiques pr¶esentent des raies trµes ¯nes. Deux types d'¶elargissement sont µa l'oeuvre :
l'¶elargissement homogµene qui est identique pour tous les ions du cristal et l'¶elargissement
inhomogµene qui d¶epend de l'environnement local/direct de chaque ion.

Largeur homogµene

L'¶elargissement homogµene provient de m¶ecanismes dynamiques qui perturbent la fr¶e-
quence de r¶esonance des ions ou la phase de leur dipôle. La largeur homogµene ¡h est d¶e¯nie
comme l'inverse du temps de vie caract¶eristique du dipôleT2, appel¶e temps de d¶ephasage
ou temps de vie de la coh¶erence optique2 :

¡ h = 1=¼T2: (2.3)

Dans le cas d'ions de terre rare en matrice cristalline, la largeur homogµene ¡h s'¶ecrit comme
la somme de plusieurs contributions :

¡ h = ¡ pop + ¡ ion ¡ ion + ¡ phonon + ¡ ion ¡ matrice + ¡ ISD (2.4)

¡ pop =
1

2¼T1
est la largeur naturelle de la transition optique, li¶ee au processus d'¶emission

stimul¶ee et au temps de vieT1 des populations du niveau excit¶e. ¡pop est la borne inf¶erieure
de la largeur homogµene pour un ion complµetement isol¶e et qui conduit µa la relation ¯xant
une borne sup¶erieure au temps de d¶ephasageT2

T2 · 2T1:

2parfois r¶esum¶e µa 'temps de coh¶erence'.
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Fig. 2.3 { Di®¶erents processus faisant intervenir des phonons et r¶eduisant la dur¶ee de vie
de la coh¶erence optique : (a) Orbach ou Raman r¶esonant (b) Raman (c) ¶emission directe
(d) absorption directe .

Ion{ion ¡ ion ¡ ion re°µete le fait que la fr¶equence de transition des ions TR3+ d¶epend de
l'¶etat des autres ions. Les basculements de spin ¶electronique des autres TR3+ dans leur
¶etat fondamental changent le champ magn¶etique local et induisent un changement de la
fr¶equence de chaque ion. Ces basculements de spins peuvent être assist¶e par phonon, on
parle de \spin °ip", ou avoir lieu sans ¶echange d'¶energie 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=r6, oµur est la distance entre les ions TR3+ . Un faible taux de dopage augmente la dis-
tance moyenne entre ions et donc minimise ¡ion ¡ ion . L'utilisation d'un champ magn¶etique
externe permet ¶egalement de r¶eduire les basculements de spin [36].

Phonon Le terme ¡phonon regroupe les processus d¶ephasant dus aux vibrations du r¶eseau
cristallin. Le travail µa des temp¶eratures cryog¶eniques (< 15 K) minimise les contributions
impliquant un grand nombre de phonons.

Les processus µa deux phonons r¶esonant (Orbach) et non r¶esonant (Raman) sont d¶ecrits
sur les ¯gures 2.3.a et 2.3.b respectivement. L'¶evolution de la contribution des processus
Raman avec la temp¶erature est en (T=TD )9 pour les ions Kramers et en (T=TD )7 pour les
ions non Kramers, avecTD la temp¶erature de Debye du cristal (plusieurs centaines de K).
Elle est n¶egligeable µa basse temp¶erature. Cette ¶evolution est ene¡ ¢ =kT pour les processus
Orbach, ou ¢ est la di®¶erence d'¶energie avec le niveau de transitj3i .

Les m¶ecanismes directs µa un phonon, ¶emission (¯gure 2.3.c) et absorption(¯gure 2.3.d),
varient de maniµere proportionnelle µa la temp¶erature [37].

Sachant qu'µaT=1 K, l'¶energie thermique kT correspond µa une ¶energie de 21 GHz ou
0.7 cm¡ 1, les processus phononiques r¶esonants entre niveaux Stark s¶epar¶es de quelques
dizaines de cm¡ 1 ont une faible contribution µa l'¶elargissement homogµene. Cependant ces
processus ne devraient pas être n¶egligeables entre niveaux hyper¯ns s¶epar¶es de quelques
centaines de MHz seulement. A ma connaissance, aucune ¶etude de ce type de processus
d¶ephasants sans champ magn¶etque appliqu¶e n'a ¶et¶e publi¶ee.



22 CHAPITRE 2. IONS DE TERRE RARE EN MATRICE CRISTALLINE

Ion{matrice ¡ ion ¡ matrice re°µete les basculements de spins dus au couplage entre spin
nucl¶eaire du ligand et spin ¶electronique de l'ion TR3+ . Le choix de la matrice cristalline
est crucial pour r¶eduire cette contribution. A ce titre Y2SiO5 est donc un hôte de choix
pour les terres rares, dans lequel des temps de coh¶erence trµes longs ont pu être d¶emontr¶es
µa basse temp¶erature : 0.3 ms pour les ions pras¶eodyme Pr3+ [38], 1.5 ms pour les ions
europium Eu3+ [39] (sans champ magn¶etique appliqu¶e dans les deux cas). Les moments
magn¶etiques des ¶el¶ements de Y2SiO5 sont soit faibles -0.137¹ B pour 89Y (I=1/2), soit
peu repr¶esent¶es : l'isotope29Si (I=1/2, -0.554¹ B ) a une abondance naturelle 4.6%, et les
isotopes magn¶etiques de l'oxygµene repr¶esentent 0.04 % des atomes et donc 99.96 % des
oxygµenes ont un moment magn¶etique nul.

Di®usion spectrale D'une maniµere g¶en¶erale, le terme de di®usion spectrale correspond
µa la variation de la fr¶equence de r¶esonance des ions dans le temps. Ces changements de
fr¶equences sont dûs aux variations locales des champs ¶electriques et magn¶etiques vus par
les ions et peuvent avoir diverses origines, comme les basculements des spins ¶electroniques
ou nucl¶eaires [40]. La di®usion spectrale instantann¶ee ¡ISD est li¶ee µa l'excitation optique
elle{même. En e®et lorsqu'un ion est excit¶e par une onde ¶electromagn¶etique, son moment
¶electronique est chang¶e ce qui induit un d¶ecalage en fr¶equence des ions voisins qui ¶elargit
la raie homogµene. Travailler µa faible intensit¶e optique et avec des basses concentrations
permet de r¶eduire ce ph¶enomµene [41].

Ions Kramers et non{Kramers ¶Etant paramagn¶etiques les ions Kramers ont un mo-
ment magn¶etique permanent et sont donc plus sensibles aux interactions avec l'environ-
nement. Il pr¶esentent donc en g¶en¶eral des temps de coh¶erence plus courts que les ions
non{Kramers [28]. Un temps de coh¶erence record de 4.32 ms a cependant ¶et¶e mesur¶e dans
un cristal d'Y 2SiO5 dop¶e µa l'erbium naturel µa 0.001% avec un champ magn¶etique externe
de 7 T dont l'orientation a ¶et¶e choisie minutieusement par rapport aux axes propres du
cristal. Le champ magn¶etique permet de lever la d¶eg¶en¶erescence des doublets de Kramers
par e®et Zeeman. Pour 7 T, l'¶eclatement entre ces niveaux devient grande devant l'¶energie
thermique kT, ce qui r¶eduit les contributions des phonons. De plus le champ magn¶etique
aligne les spins et r¶eduit leurs °uctuations [36].

Largeur inhomogµene

A basse temp¶erature, l'¶elargissement homogµene des ions TR3+ varie de la centaine de Hz
jusqu'µa la centaine de kHz [28, 33]. Cependant les spectres d'absorption lin¶eaire pr¶esentent
des largeurs plus grandes que la largeur homogµene : c'est l'¶elargissement inhomogµene. Du
fait des imperfections de la matrice cristalline { dislocations, impuret¶es, contraintes{ les
champs ¶electrique et magn¶etique locaux ne sont pas parfaitement les mêmes pour tous les
ions TR3+ . Chaque ion a donc une fr¶equence de r¶esonance qui d¶epend de son environnement
propre. La distribution qui en r¶esulte est g¶en¶eralement gaussienne.

Ce ph¶enomµene est illustr¶e sur la ¯gure 2.4. La largeur inhomogµene est form¶ee de
di®¶erentes classes d'ions qui \voient" un champ cristallin l¶egµerement di®¶erent les unes
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Fig. 2.4 { ¶Elargissement inhomogµene et homogµene .

des autres. Les techniques de spectroscopie non lin¶eaires, dont certaines seront d¶etaill¶ees
dans ce manuscrit, permettent l'investigation µa l'int¶erieur de l'¶elargissement inhomogµene.

Pour les TR3+ dans les matrices cristallines les largeurs inhomogµenes vont de quelques
centaines de MHz µa plusieurs dizaines de GHz.

2.2 Er 3+ : Y 2SiO5

Dans le monde des t¶el¶ecommunications optiques, l'ion erbium occupe une place de
premier rang grâce µa sa transition entre le niveau fondamental4I15=2 et le premier ¶etat
excit¶e 4I13=2 µa 1.5¹ m correspondant µa la fenêtre de transparence de la silice. Cela confµere
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¶etecteurs rapides, souvent
d¶evelopp¶ee dans des composants ¯br¶es est disponible pour le travail exp¶erimental.

Cela dit l'ion erbium est un ion Kramers, paramagn¶etique. A ce titre il est d'avantage
sensible aux interactions avec ses voisins. L'utilisation d'une matrice cristalline comme
Y2SiO5 dont les ¶el¶ements possµedent de faibles moments nucl¶eaires est importante pour
b¶en¶e¯cier du long temps de vie (» 10 ms) du niveau excit¶e4I13=2.

Le travail d¶ecrit dans ce manuscrit a ¶et¶e e®ectu¶e avec un cristal d'Y2SiO5 dont la
croissance a ¶et¶e faite par la m¶ethode de Czochralski, dop¶e avec l'isotope 167 de l'erbium
exclusivement. Le taux de dopage est de 0.005% (50 ppm) ce qui correspond µa une densit¶e
d'ions erbium dans le site 1 de l'ordre de 4,6.1016 cm¡ 3. Ce cristal est fabriqu¶e par la
soci¶et¶eScienti¯c Materials 3, Montana USA. L'isotope 167 de l'erbium a ¶et¶e choisi car il
est le seul µa pr¶esenter une structure hyper¯ne dans laquelle, comme nous l'avons d¶emontr¶e,
il est possible de trouver des systµemes en ¤ exploitables pour la transparence induite ¶elec-
tromagn¶etiquement.

3http ://www.scienti¯cmaterials.com/
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Nous r¶esumons dans ce qui suit les propri¶et¶es essentielles de167Er3+ :Y2SiO5 : la
g¶eom¶etrie de la matrice et du site de substitution des ions erbiums, les niveaux d'¶energie et
la structure hyper¯ne attendue. Les spectres d'absorption lin¶eaire selon les di®¶erents axes
optiques sont ¶egalement pr¶esent¶es, ce qui nous permettra d'¶evoquer les di®¶erentes largeurs
de la transition ¶etudi¶ee.

2.2.1 Cristal Y 2SiO 5

L'orthosilicate d'yttrium Y 2SiO5 (YSO) cristallise en une maille monoclinique dans
le groupe d'espaceC2=c. Les paramµetres de maille sont a =1.0419 nm, b=0.6726 nm et
c=1.2495 nm et un angle entre les axes a et c de¯ =102.65o. La maille monoclinique
implique que Y2SiO5 est un cristal biaxe, dont les axes principaux ne coÄ³ncident pas avec
les axes cristallographiques. Par sym¶etrie l'axe b est un des axes optiques, mais les deux
autres axes principaux sont situ¶es dans le plan a{c [42, 43].D1 est situ¶e µa 79o de l'axe a et
24o de l'axe c,D2 est perpendiculaire µaD1 et b.

Les ions erbium se substituent aux ions yttrium qui occupent deux sites cristallo-
graphiques di®¶erents, tous les deux de basse sym¶etrieC1. Le site 1 est entour¶e de 7
atomes d'oxygµene (6 proches et un plus ¶eloign¶e) alors que le site 2 est entour¶e de 6 atomes
d'oxygµene.

Les cristaux utilis¶es ont ¶et¶e orient¶es par di®raction de rayons X. Les axes de tailles
correspondent aux axes optiquesD1; D2; b. Nous disposons de cristaux dop¶es µa l'erbium 167
de 5 mm£ 6 mm£ 1 mm, 5 mm£ 6 mm£ 3 mm et de deux cristaux de 1 mm£ 1 mm£ 1 mm
l'un dop¶e µa l'erbium naturel et l'autre dop¶e µa l'erbium 167, pour les exp¶eriences de r¶esonance
paramagn¶etique ¶electronique. Dans ce cas, 3 des 6 faces du cube sont polies a¯n de rep¶erer
les axes.

2.2.2 D¶etail des niveaux d'¶energie

Les niveaux2S+1 LJ de l'erbium dans YSO ont ¶et¶e d¶etermin¶es par spectroscopie optique
[44]. Le champ cristallin induit une lev¶ee de d¶eg¶en¶erescence partielle enJ +1=2 doublets de
Kramers : cela donne pour l'erbium 8 doublets d¶eg¶en¶er¶es en§ M J pour 4I15=2, et 7 doublets
pour 4I13=2. La position de ces doublets a ¶et¶e ¶etudi¶ee avec des spectres d'absorption et de
°uorescence s¶elective pour chacun des deux sites cristallographiques par C. Liet al. en
1992 [45] et T. BÄottger dans le cadre de sa thµese en 2003 [36].

Nous avons travaill¶e avec les ions du site 1 pour lequel la transition optique entre
les doublets de Kramers fondamentaux4I15=2(0) ! 4I13=2(0)4 est µa 1536.4 nm5 . La même
transition optique pour le site 2 est µa 1538 nm, et ne peut pas être confondue avec la
transition du site 1.

Les niveaux d'¶energie de l'erbium 167 sont repr¶esent¶es sur la ¯gure 2.5.

4Egalement not¶e par T. BÄottger 4I15=2(0) $ 4I15=2 : Z1, 4I13=2(0) $ 4I13=2 : Y1
5pour m¶emoire ¸ = 1536.4 nm Ã! º = 195,130 THz Ã! ¾= 6508.7 cm¡ 1.

et autour de 1536.4 nm, ¢¸ =1 nm Ã! ¢ º = 127 GHzÃ! ±¾= 4.2 cm¡ 1
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Fig. 2.5 { Niveaux d'¶energie de l'erbium 167 dop¶e dans Y2SiO5.

Structure hyper¯ne

L'erbium possµede 5 isotopes pairs,162Er, 164Er, 166Er, 168Er et 170Er, et un isotope
impair 167Er. Parmi tous ces isotopes, seul l'isotope 167, impair, possµede un spin nucl¶eaire
I non nul qui vaut I =7/2. Son abondance naturelle est de» 23%.

L'interaction hyper¯ne re°µete le couplage entre le spin nucl¶eaireI et le moment total du
doublet de Kramers. Elle aboutit µa une lev¶ee de d¶eg¶en¶erescence du doublet et un ¶eclatement
en plusieurs niveaux hyper¯ns. En l'absence de tout champ magn¶etique ext¶erieur, cette
structure hyper¯ne permet de disposer de niveaux atomiques faiblement espac¶es en ¶energie.
Il est alors possible de trouver des systµemes µa trois niveaux en ¤ qui peuvent être excit¶e
de maniµere coh¶erente par deux faisceaux issus d'un seul laser en d¶ecalant sa fr¶equence µa
l'aide de dispositifs de modulation (typiquement modulateur acousto{optique).

Regardons de plus prµes la structure hyper¯ne de167Er3+ :Y2SiO5 . A chaque doublet de
Kramers, pour lequel la d¶eg¶en¶erescence est en§ M J , on associe un spin e®ectifSef f valant
1/2. Compte tenu de la trµes faible sym¶etrie du site de substitution des ions erbium la lev¶ee
de d¶eg¶en¶erescence attendue est totale, c'est{µa{dire que le doublet de Kramers doit s'¶eclater
en (2I +1)(2 Sef f +1) = 16 niveaux hyper¯ns. Ces 16 niveaux apparaissent en principe pour
tous les doublets de Kramers de chaque multiplet2S+1 IJ , tant que l'¶eclatement hyper¯n est
sup¶erieur µa la largeur homogµene de la transition. Ils sont cependant g¶en¶eralement masqu¶es
par l'¶elargissement inhomogµene.

Grâce µa cette structure hyper¯ne, nous disposons donc de nombreux systµemes en ¤
potentiels pour la mise en ¶evidence de la transparence induite ¶electromagn¶etiquement.
Cependant, cette structure hyper¯ne est plus ou moins masqu¶ee dans l'¶elargissement inho-
mogµene comme le montrent les spectres d'absorption (¯gure 2.6) que nous allons d¶etailler
maintenant.



26 CHAPITRE 2. IONS DE TERRE RARE EN MATRICE CRISTALLINE

-2 -1 0 1 2

0

1

2

3

4

5

6

7

 

 

a
b

so
rp

tio
n

 (
cm

-1

)

fréquence (GHz)

(a)

k // D

2

E // b

4,5 K

-2 -1 0 1 2

0

1

2

3

4

5

6

7

 

 

a
b

so
rp

tio
n

 (
cm

-1

)

fréquence (GHz)

(b)

k // D

2

E // D

1

4,5 K

-2 -1 0 1 2

0

1

2

3

4

5

6

7

A

C

B

D

F

G

E

 

 

a
b

so
rp

tio
n

(c
m

-1

)

fréquence (GHz)

(c)

k // b

E // D

2

2 K

Fig. 2.6 { Spectres d'absorption µa basse temp¶erature dans167Er3+ :Y2SiO5 pour di®¶erentes
directions de polarisation.La di®¶erence d'allure des spectres obtenus µa 4.5 K et µa 2 K ne tient
pas µa la temp¶erature mais au dispositif exp¶erimental utilis¶e, les raies A µa G se retrouvant dans
toutes les directions de propagation et de polarisation.

2.2.3 Spectres lin¶eaires

La ¯gure 2.6 repr¶esente les spectres d'absorption lin¶eaire µa basse temp¶erature autour de
1536.4 nm de l'erbium 167 dans Y2SiO5 pour di®¶erentes directions du vecteur d'onde (k)
et de la polarisation lin¶eaire du champ optique. Les puissances utilis¶ees sont de l'ordre du
¹ W. On remarque que le maximum de l'absorption n'est pas le même selon les di®¶erentes
directions de polarisation du champ excitateur~E : 4.5 cm¡ 1, 4 cm¡ 1, 6.5 cm¡ 1 pour ~E
parallµele µab, D1 et D2 respectivement. Cette di®¶erence est due µa l'anisotropie de l'¶el¶ement
de matrice dipolaire et re°µete la faible sym¶etrie du site de substitution de l'erbium. Elle
a d¶ejµa ¶et¶e observ¶ee pour l'erbium naturel [46]. Une absorption maximale de 6.5 cm¡ 1 est
obtenue pour un champ se propageant suivant l'axebpolaris¶e lin¶eairement et parallµelement
µa l'axe D2. C'est dans cette con¯guration que nous travaillerons toujours.

La largeur des spectres est de quelques GHz et ils pr¶esentent une modulation r¶ev¶elant
la structure hyper¯ne. Cette a±rmation trouve sa d¶emonstration dans des exp¶eriences
et calculs qui sont pr¶esent¶es ult¶erieurement. Comme on peut le voir sur la ¯gure 2.7.a
repr¶esentant un spectre en ¶echelle logarithmique, l'¶eclatement hyper¯n total est vraisem-
blablement trµes large, jusqu'µa 7 GHz. La structure hyper¯ne n'est cependant et mal-
heureusement pas r¶esolue. Les lettres A µa G ont ¶et¶e attribu¶ees arbitrairement aux raies
les plus intenses. Cette notation sera utilis¶ee par la suite, notament pour les spectres de
creusement spectral.

La ¯gure 2.7.b repr¶esente les spectres d'absorption de l'erbium naturel et de l'erbium
167 sur la même ¯gure. Pour l'isotope 167 l'¶elargissement inhomogµene semble être plus
faible, inf¶erieur au 0.5 GHz de l'erbium naturel (lµa encore les exp¶eriences con¯rment cette
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Fig. 2.7 { (a) Spectre d'absorption en ¶echelle logarithmique de l'erbium 167 r¶ev¶elant une
structure hyper¯ne de plusieurs GHz. (b) Spectres d'absorption de Er :YSO, dop¶e avec de
l'erbium naturel et avec l'isotope 167 exclusivement.

a±rmation)
Dans la litt¶erature la largeur homogµene de l'erbium (naturel) dans Y2SiO5 est de l'ordre

de la centaine de kHz [47, 36, 48]. Une largeur homogµene de 212 kHz a ¶et¶e mesur¶e dans la
r¶ef¶erence [48] µa 1.7 K dans un cristal dop¶e µa 0.005% µa l'erbium naturel. En appliquant un
champ magn¶etique de 1.3 T, la largeur homogµene est r¶eduite µa 8 kHz.

Le temps de vieT1 des populations dans l'¶etat excit¶e est de l'ordre de la dizaine de mil-
liseconde quelle que soit la matrice utilis¶ee. (C'est lµa encore une propri¶et¶e li¶ee µa l'¶ecrantage
des ¶electrons 4f .) La largeur naturelle de la transition 4I15=2 ! 4I13=2 est de l'ordre de la
dizaine de Hertz.

Comme nous l'avons d¶ejµa pr¶ecis¶e, aucune ¶etude n'a ¶et¶e publi¶ee auparavant sur les
propri¶et¶es optiques de l'isotope 167 de l'erbium dans Y2SiO5 Dans ce travail de thµese,
le temps de d¶ephasageT2 et la largeur homogµene ¡h d'une part et le temps de vie des
populationsT1 et la largeur naturelle ¡nat d'autre part ont ¶et¶e mesur¶es et feront l'objet du
paragraphe 3.2.

2.3 Quelques aspects exp¶erimentaux

2.3.1 Laser

Pour caract¶eriser le cristal et manipuler d'une maniµere coh¶erente les ¶etats hyper¯ns de
l'erbium 167, une source laser ad¶equate est n¶ecessaire. Sa largeur de raie d'¶emission et sa
gigue en fr¶equence doivent être inf¶erieures µa la largeur homogµene des transitions optiques.

Nous avons travaill¶e avec un laser commercial (continu) µa ¯bre dop¶ee erbium\Koheras
adjustik" de type \distributed feedback"(DFB) dont la largeur de raie est inf¶erieure au
kHz selon le constructeur. Sa gigue en fr¶equence est de l'ordre de la dizaine de kHz sur une
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¶echelle de temps de l'ordre de la milliseconde.
La longueur d'onde d'¶emission du laserKoheras est centr¶ee 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 4I15=2(0) et 4I13=2(0). L'accordabilit¶e de cette source est obtenue en contrô-
lant la temp¶erature de la ¯bre autour de 35oC et la longueur de la ¯bre via une cale
pi¶ezo{¶electrique. L'accord en temp¶erature est de 0.3 nm (38 GHz) et permet de se po-
sitionner pr¶ecis¶ement dans l'absorption de l'erbium dans Y2SiO5. Le contrôle de la cale
pi¶ezo-¶electrique par une tension allant de 0 V µa 90 V permet une accordabilit¶e \rapide"
suppl¶ementaire de 0.3 nm. Une tension triangulaire ampli¯¶ee est appliqu¶ee µa la cale pour
r¶ealiser les spectres en fr¶equence comme ceux des ¯gures 2.6. Les vitesses de balayage
utilis¶ees sont de l'ordre de 100 MHz/ms.

La puissance maximale de sortie du laser est de 150 mW. Une fuite est disponible et est
envoy¶ee vers un ¶etalon Fabry P¶erot de 300 MHz d'intervalle spectral libre pour l'¶etalonnage
en fr¶equence de la source.

2.3.2 Cryog¶enie

Pour b¶en¶e¯cier des grands temps de coh¶erence des terres rares, il est imp¶eratif de
travailler µa basse temp¶erature de maniµere µa r¶eduire la largeur homogµene de la transition.
Au cours de ce travail de thµese 3 cryostats ont ¶et¶e successivement utilis¶es.

Un cryostat µa °ux d'h¶elium, dans lequel l'¶echantillon est plac¶e au dessus du point de
vaporisation de l'h¶elium nous a permis de faire des exp¶eriences pr¶eliminaires, notament
les spectres lin¶eaires µa 4,5 K. Nous avons ensuite emprunt¶e un cryostat µa bain d'h¶elium µa
Jacqueline Bloch (LPN, groupeGoss du LPN), nous permettant d'obtenir des r¶esultats µa
T< 4 K qui nous ont incit¶es µa investir dans un cryostatJanis SVT 400, sch¶ematis¶e sur la
¯gure 2.8.

Ce systµeme commercial permet de travailler sous °ux d'h¶elium gazeux (» 4 K) ou dans
l'h¶elium super°uide (» 2 K) en appliquant une d¶epression de 30 mbar µa 50 mbar). Une
thermistance plac¶ee en bas de la colonne oµu se trouve l'¶echantillon et le systµeme d'asservisse-
ment du courant la traversant (Lakeshore 311) permettent ¶egalement de travailler µa des
temp¶eratures di®¶erentes.

La temp¶erature est mesur¶ee en deux points au niveau du capillaire amenant l'h¶elium et
de l'¶echantillon par des diodes en silicium (DT670). La temp¶erature de travail mesur¶ee lors
des exp¶eriences pr¶esent¶ees dans ce manuscrit est de2 K , sauf indication contraire. L'accµes
optique au cristal se fait grâce µa deux couples de fenêtres optique de quartz (interne) et de
verre (externe). La transmission totale des fenêtresTf , Tquartz et des faces du cristalTY SO

hors r¶esonance est de
T4

f T4
quartz T2

Y SO = 78%

Par rapport µa la puissance mesur¶ee avant le cryostatPin , la puissance vue par les ions est
de P = Pin T2

f T2
quartz TY SO = 0:88Pin .
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Fig. 2.8 { Sch¶ema du cryostat µa bain d'h¶elium utilis¶e pour les exp¶eriences d'optique de
ralentissement, de spectroscopie et de transparence induite. He : r¶eservoir d'h¶elium ; N :
r¶eservoir d'azote ; DT670 : diode silicium pour la mesure de la temp¶erature.

2.4 A retenir

Les points essentiels des caract¶eristiques des ions167Er3+ dans Y2SiO5 sont r¶esum¶es
ici :

² Les ions erbium pr¶esentent l'avantage d'avoir une transition optique entre les niveaux
4I15=2 et 4I13=2 µa 1.5 ¹ m ce qui permet d'utiliser les lasers, ampli¯cateurs, modulateurs,
d¶etecteurs rapides commerciaux. Nous travaillons avec la transition µa 1536.4 nm entre les
doublets de Kramers de plus basse ¶energie dans le fondamental et l'excit¶e4I15=2(0) ! 4I13=2(0).

² L'isotope 167 de l'erbium a ¶et¶e choisi pour sa structure hyper¯ne, dans laquelle il
est possible de trouver de nombreux systµemes en ¤. La lev¶ee de d¶eg¶en¶erescence due µa
l'interaction hyper¯ne dans un site cristallographique de basse sym¶etrie est a priori totale.
16 niveaux hyper¯ns dans le fondamental et dans l'excit¶e sont attendus.

² Le temps de vieT1 des populations dans l'¶etat excit¶e4I13=2 est de l'ordre de 10 ms.
Le temps de d¶ephasage dans Y2SiO5 sans champ magn¶etique est de l'ordre de la¹ s pour
l'erbium naturel. Le choix du cristal Y2SiO5 permet d'obtenir des temps de d¶ephasage trµes
longs, notament parce que les ¶el¶ements de la matrice ont une interaction magn¶etique faible
avec l'ion dopant.

² Au point de vue exp¶erimental, un laser ¯br¶e commercial de grande ¯nesse spectrale
est utilis¶e pour exciter les ions erbium. Le cristal est refroidi, g¶en¶eralement µa 2 K, dans un
cryostat µa bain d'h¶elium.

Bien que le cristal Er3+ :Y2SiO5 ait ¶et¶e ¶etudi¶e comme milieu laser [45, 49, 50], pour le
traitement de signaux RF [51] et la stabilisation de fr¶equence laser [52], sa caract¶erisation
n'en est qu'µa ses d¶ebuts. La structure hyper¯ne des ions167Er3+ est complµetement inconnue
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dans cette matrice. Par ailleurs, les temps de vie des populationsT1 et de la coh¶erence
optique T2 n'ont jamais ¶et¶e explicitement mesur¶es pour l'isotope 167.

La premiµere pr¶eoccupation de ce travail de thµese a donc ¶et¶e de caract¶eriser le cristal,
particuliµerement la structure hyper¯ne. A d¶efaut de l'avoir complµetement comprise, iden-
ti¯er des systµemes en ¤ a ¶et¶e une ¶etape n¶ecessaire avant de travailler sur la transparence
induite ¶electromagn¶etiquement. Ce travail de caract¶erisation spectroscopique fait l'objet
du chapitre 3.



Chapitre 3

Caract¶erisations spectroscopiques de
Er : YSO

Ce chapitre reprend les caract¶erisations spectroscopiques que nous avons faites de la
transition µa 1536.4 nm des ions167Er3+ dans Y2SiO5.

Outre la mesure des temps de vie des populationsT1 du niveau excit¶e4I13=2(0) et de la
coh¶erence optiqueT2, un travail important a ¶et¶e fait pour comprendre la structure hyper¯ne
complexe des ions erbium 167. Celle{ci n'est pas complµetement ¶elucid¶ee, mais nous avons
pu identi¯er plusieurs systµemes en ¤, point clef pour la r¶ealisation de la transparence
induite ¶electromagn¶etiquement.

Les techniques utilis¶ees sont l'¶echo de photon spontan¶e et les spectrocopies de creuse-
ment spectral et de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique. Leur principe est pr¶esent¶e
dans la premiµere partie du chapitre. La seconde partie se focalise sur la mesure des temps
de vieT1 et T2. Les r¶esultats des exp¶eriences de creusement spectral et de r¶esonance para-
magn¶etique ¶electronique sur la structure hyper¯ne sont pr¶esent¶es dans la troisiµeme et
derniµere partie. La conclusion fait le point sur ces r¶esultats et propose des exp¶eriences
compl¶ementaires de caract¶erisation.

31
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3.1 Introduction aux m¶ethodes spectroscopiques

3.1.1 Echo de photon

Les premiers ¶echos de photons ont ¶et¶e observ¶es en 1964 par Kurnitet al. [53, 54] dans
le ruby, ils sont l'analogue optique des ¶echos de spin bien connus en r¶esonance magn¶etique
nucl¶eaire depuis les ann¶ees cinquante [55]. L'¶echo de photon utilise di®¶erentes s¶equences
d'impulsions laser pour mesurer de maniµere indirecte la largeur homogµene, sans être limit¶e
par l'¶elargissement inhomogµene. On peut trouver un traitement th¶eorique complet dans
de nombreuses r¶ef¶erences [56], nous allons ici simplement donner quelques d¶e¯nitions et
pr¶esenter le principe de l'¶echo de photon spontan¶e.

Consid¶erons un ¶echantillon compos¶e d'un ensemble de systµemes µa deux niveaux car-
act¶eris¶es par des temps de relaxation des populationsT1 et des coh¶erencesT2 entre les 2
niveaux j1i et j2i (¯gure 3.1), en interaction avec un champ ¶electriqueE(t) :

E(t) =
1
2

E(t)ei!t e + cc; (3.1)

avec ! la fr¶equence optique centrale,E(t) l'amplitude complexe du champ (enveloppe
lentement variable par rapport µa! ), et e sa direction de polarisation (suppos¶ee ¯xe par la
suite). Pour ce champ, on d¶e¯nit la pulsation de Rabi ­, associ¶ee µa la transition optique
entre les niveauxj1i et j2i par

­( t) = ¹ 12E(t)=~; (3.2)

oµu ¹ 12 est l'¶el¶ement de matrice dipolaire ¶electrique de la transitionj1i ! j 2i . L'aire d'une
impulsion est d¶e¯nie par l'int¶egrale de la pulsation de Rabi :

£ =
Z

­( t)dt: (3.3)

Dans une exp¶erience d'¶echo de photon spontan¶e, deux impulsions laser de dur¶ee inf¶erieure
µa T2 sont envoy¶ees sur l'¶echantillon comme pr¶esent¶e sur la ¯gure 3.2.

Fig. 3.1 { Systµeme µa 2 niveaux excit¶e par un champ ¶electrique monochromatique.
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Fig. 3.2 { S¶equence des impulsions pour ¶echo de photon spontan¶e.

La premiµere impulsion d'aire¼=2, appliqu¶ee ent = 0, cr¶ee ainsi une superposition
coh¶erente des deux ¶etats fondamental et excit¶e, avec ¶egalit¶e des populations. Aprµes un
temps t, chaque ion est dans l'¶etat :

jÃi =
1

p
2

(e¡ iE 1 t=~j1i + e¡ iE 2 t=~j2i )

oµu E1 et E2 sont les ¶energies des niveauxj1i et j2i respectivement. Aprµes cette premiµere
impulsion, le dipole de chaque ion vaut

d12 = hÃ¤jer jÃi = ¹ 21e¡ i! 21 t

avec ! 21 = ( E2 ¡ E1)=~ et ¹ 21 = h2¤jer j1i . Tous les ions excit¶es rayonnent µa la pulsation
! 21 de la r¶esonance et en phase tant que celle{ci n'est pas brouill¶ee par des collisions, ou
d'autres interactions.

Aprµes un tempst12, une seconde impulsion d'aire¼est appliqu¶ee au systµeme. L'e®et
d'une impulsion d'aire ¼ est d'inverser les fonctions d'onde de l'etat excit¶e et de l'¶etat
fondamental. Ent12, on a donc (sans prendre en compte les ph¶enomµenes d¶ephasants)

jÃi =
1

p
2

(e¡ iE 2 t12 =~j1i + e¡ iE 1 t12 =~j2i ):

En t cette fonction d'onde ¶evolue sous la forme :

jÃi (t; t 12) =
1

p
2

(e¡ iE 2 t12 =~e¡ iE 1 (t ¡ t12 )=~j1i + e¡ iE 1 t12 =~e¡ iE 2 (t ¡ t12 )=~j2i ):

Le dipole de chaque ion s'¶ecrit alors

d12 = ¹ 21e¡ i! 21 (t ¡ 2t12 ) :

La phase du dipole rayonn¶e par chaque ion va s'annuler ent = 2t12, c'est{µa{dire en t12

aprµes la seconde impulsion. Tous les dipoles dont la phase n'a pas ¶et¶e brouill¶ee vont donc
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se remettre en phase ent = 2t12. Le signal r¶esultant des interf¶erences constructives entre
tous les dipoles est l'¶echo de photon(¯gure 3.2).

Cet ¶echo a lieu même lorsque la transition est ¶elargie de maniµere inhomogµene. Dans ce
cas, chaque dipole individuel rayonne un champ µa sa fr¶equence propre! 21 dans la bande
spectrale d'excitation. Cela entraine le brouillage de la polarisation macroscopique aprµes la
premiµere impulsion. La seconde impulsion permet cependant de retrouver une phase nulle
exactement ent = 2t12 quelle que soit de la fr¶equence de r¶esonance propre de chaque ion.

Dans le cas d'un systµeme ¶elargi de maniµere inhomogµene, excit¶e avec une impulsion dont
le spectre reste moins large que la largeur inhomogµene, l'amplitude de l'¶echo en fonction
du temps t12 entre les impulsions d¶ecrô³t selon une loi exponentielle :

I echo = I 0e¡ 4t12 =T2 : (3.4)

Une exp¶erience d'¶echo de photon spontan¶e permet donc d'acc¶eder au temps de d¶ephasage
ou temps de vie des coh¶erencesT2 et de connâ³tre la largeur homogµene de la transition
optique :

¡ h =
1

¼T2

Remarque Les exp¶eriences d'¶echo de photon stimul¶e permettent d'¶etudier plus en d¶etail
les processus d¶ephasants contribuant µaT2 et ¶egalement de mesurer le temps de vie des popu-
lations T1 [41]. Une exp¶erience d'¶echo de photon consiste en 3 impulsions¼=2 cons¶ecutives.
Elle peut être vue comme une exp¶erience d'¶echo spontan¶e dans laquelle la seconde im-
pulsion ¼a ¶et¶e coup¶ee en deux impulsions¼=2. Dans les deux cas la premiµere impulsion
¼=2 cr¶ee une superposition coh¶erente de l'¶etat excit¶e et fondamental. Le dipole rayonn¶e
¶evolue librement µa la fr¶equence! 12 pendant un tempst12. Au lieu de renverser la phase
des dipoles comme une impulsion¼la seconde impulsion¼=2 appliqu¶ee ent12 enregistre
la phase dans la di®¶erence de populationn12. Le r¶eseau de population ainsi cr¶e¶e a une
p¶eriode en fr¶equence de 1=t12 et s'att¶enue avec la constante de tempsT1. Aprµes un temps
T, la derniµere impulsion¼=2 restaure la coh¶erence stock¶ee et induit un ¶echo qui apparâ³t
aprµes un tempst12.

3.1.2 Creusement spectral

La spectroscopie dite de creusement spectral, ou hole{burning spectral est apparue
dans les ann¶ees soixantes grâce µa l'utilisation des lasers [57]. Elle met µa pro¯t µa la ¯nesse
spectrale de certains lasers pour explorer l'int¶erieur de l'¶elargissement inhomogµene ¡inh ,
avec une r¶esolution proche de la largeur homogµene de la transition optique ¡h ou de celle
du laser. Dans le cas des transitions 4f des lanthanides dop¶es en matrice cristalline ¡inh

peut aller de quelques centaines de MHz µa plusieurs centaines de GHz, pour des largeurs
homogµenes ¡h de l'ordre de la centaine de Hz jusqu'µa la centaine de kHz [28, 33].

L'id¶ee commune de toutes les exp¶eriences de creusement spectral est d'exciter s¶electi-
vement une partie des systµemes composant la largeur inhomogµene en utilisation un laser,
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appel¶epompe, de largeur spectrale nettement inf¶erieure µa ¡inh . Cette excitation s¶elective
induit un changement des propri¶et¶es optiques du systµeme, changement qui est ensuite
d¶etect¶e µa l'aide d'un second laser, appel¶esonde.

Fig. 3.3 { Sch¶ema de principe de la spectroscopie de creusement spectral. Deux faisceaux
sont utilis¶es, la pompe de fr¶equence! P ¯xe et la sonde de fr¶equence! variable sur toute
la largeur inhomogµene. La pompe induit une redistribution de la population des systµemes
qu'elle excite parmi l'¶elargissement inhomogµene. Cette redistribution correspond ici µa un
trou dans l'absorption de la sonde.

Comme illustr¶e sur la ¯gure 3.3 dans le cas d'un systµeme µa deux niveaux, le laser pompe
de fr¶equence ¯xe est en r¶esonance avec une partie des systµemes composant la largeur inho-
mogµene. Les systµemes excit¶es forment uneclasse d'ions. La pompe induit une redistribution
de la population de cette classe, c'est{µa{dire modi¯e la di®¶erence de populationn12 en-
tre ¶etats fondamental et excit¶e1. L'absorption de la sonde, proportionnelle µan12 pr¶esente
ainsi un trou µa la fr¶equence de la pompe correspondant µa la saturation de la classe excit¶ee.
Selon la nature des systµemes excit¶es, le changement spectral induit par la pompe peut
prendre di®¶erentes formes, être permanent (ph¶enomµenes photochimiques) ou transitoire
(populations).

Aper»cu th¶eorique - R¶esolution

On considµere toujours un ensemble de systµemes µa deux niveaux caract¶eris¶es par les
temps de vie des populationsT1 et des coh¶erencesT2 (¯gure 3.1). Ces temps sont associ¶es
aux taux °nat = 1=T1 et °h = 1=T2 (en rad/s). Ces systµemes sont excit¶es par un champ
monochromatique de pulsation! ¶equation (3.1). L'ensemble de systµemes est d¶ecrit par sa
matrice densit¶e½, et son ¶evolution temporelle sous l'excitation lumineuse par l'¶equation
de Liouville [58]. La fr¶equence de r¶esonance! 21 est distribu¶ee autour de! 0 selon une loi
gaussienne de largeur°inh (rad/s) et de densit¶e de probabilit¶e

g(! 12) =
1

°inh

p
2¼

exp(¡
(! 21 ¡ ! 0)2

2° 2
inh

):

1La di®¶erence de populationn12 est d¶e¯nie comme la di®¶erence des coe±cients diagonaux de la matrice
densit¶ee associ¶ee au systµeme µa 2 niveauxn12 = ½11 ¡ ½22
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Le traitement th¶eorique du creusement spectral peut être fait au moyen des ¶equations
de taux (rate equations). Le temps de relaxation des coh¶erencesT2 doit être nettement plus
court que toutes les autres constantes de temps intervenant dans l'¶equation des coh¶erences
optiques. T2 est n¶egligeable devant la dur¶ee de l'excitation optique, le temps de vie des
populations T1 et l'inverse du taux de pompage optique 1=¾I. Sous cette approximation,
les coh¶erences sont stationnaires et le dipole rayonn¶e suit adiabatiquement la di®¶erence de
population n12. L'absorption de l'¶echantillon® (en cm¡ 1) est proportionnelle µa la di®¶erence
de population n12, le coe±cient de proportionnalit¶e ¶etant la section e±cace d'absorption
¾en cm2 :

®(! ) = ¾(!; ! 21)n12: (3.5)

La section e±cace¾(!; ! 21) d¶epend de la fr¶equence d'excitation et de la fr¶equence de
r¶esonance :

¾(!; ! 21) = ¾0
(°h=2)2

(! ¡ ! 21)2 + ( °h=2)2
(3.6)

avec¾0 section e±cace au maximum de l'absorpion.

Absorption d'un systµeme ¶elargi de maniµere homogµene Lorsque l'excitation op-
tique est faible, elle ne modi¯e pas les densit¶es de population et on an12 = nt densit¶e
volumique totale (en cm¡ 3). L'absorption non satur¶ee du systµeme homogµene vaut ainsi

®(!; ! 21) = ®0
(°h=2)2

(! ¡ ! 21)2 + ( °h=2)2
(3.7)

Son pro¯l est une lorentzienne de largeur°h, la largeur homogµene.®0 est le coe±cient
d'absorption non satur¶ee au centre la raie d'absorption,®0 = ¾0nt en cm¡ 1.

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

®(!; ! 21) = ®0
(°h=2)2

(! ¡ ! 21)2 + (1 + S0)(°h=2)2
(3.8)

oµu S0 = I=I sat = ­ 2T1T2 est le paramµetre de saturation (­ pulsation de Rabi d¶e¯nie par
l'¶equation 3.2). Le pro¯l de l'absorption est satur¶e dans son ensemble, le maximum de
l'absorption est r¶eduit µa®0=(1 + S0) et la largeur de la raie satur¶ee est°S = °h

p
1 + S0.

Elargissement inhomogµene Si on considµere l'¶elargissement inhomogµene, la contribu-
tion µa l'absorption des systµemes r¶esonants µa! 21 µa d! 21 prµes est

d®= g(! 21)¾(!; ! 21)n12(! 21)d! 21:

En r¶egime non satur¶e, l'int¶egration sur! 21 donne µa l'absorption un pro¯l de Voigt
(convolution lorentzienne - gaussienne) centr¶e sur! 0 et de largeur° inh + °h ¼ ° inh .

®0(! ) =
Z

g(! 21)¾(!; ! 21)n12(! 21)d! 21 /
Z

e
¡ ( ! 21 ¡ ! 0 ) 2

2° 2
inh

(! ¡ ! 21)2 + ( °h=2)2
d! 21 (3.9)
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Lorsque l'intensit¶e du laser augmente, elle modi¯e la di®¶erence de population en cr¶eant
un trou de population de largeur°S centr¶e sur la fr¶equence du laser :

n12(! 21) = n0
12

µ
1 ¡

S0(°h=2)2

(! ¡ ! 21)2 + ( ° s=2)2

¶
:

L'absorption est de la forme

®(! ) /
R e

¡ ( ! 21 ¡ ! 0 ) 2

2° 2
inh

(! ¡ ! 21)2 + ( °h=2)2

µ
1 ¡

S0(°h=2)2

(! ¡ ! 21)2 + ( ° s=2)2

¶
d! 21

(3.10)

En utilisant un seul laser, l'absorption pr¶esente toujours un pro¯l de Voigt car le laser pour
chaque fr¶equence! , lit la saturation de la population qu'il vient de cr¶eer.

La spectroscopie de creusement spectral consiste µa d¶etecter avec le laser sonde µa! la
saturation de population induite par le laser pompe µa! P

®(! P ; ! ) /
R e

¡ ( ! 21 ¡ ! 0 ) 2

2° 2
inh

(! ¡ ! 21)2 + ( °h=2)2

µ
1 ¡

S0(°h=2)2

(! P ¡ ! 21)2 + ( ° s=2)2

¶
d! 21

®(! P ; ! ) = ®0(! )
µ

1 ¡
S0p

1 + S0

(°h=2)2

(! ¡ ! P ) + ( °hb=2)2)

¶
:

(3.11)

Ce pro¯l est celui de l'absorption non satur¶ee, pr¶esentant un trou -second terme entre
parenthµese- de pro¯l lorentzien et de largeur°hb = °h(1 +

p
1 + S0) [59]. Si elle n'est pas

limit¶ee exp¶erimentalement par la largeur spectrale des lasers ou leur gigue, la largeur du
trou est limit¶ee th¶eoriquement µa°hb. A la limite d'une saturation faible (S0 ! 0), la largeur
du trou est limit¶ee par 2°h.

Structure d'un spectre de creusement spectral

Voyons maintenant comment la spectrocopie de creusement spectral permet de remon-
ter µa la structure spectrale complexe, masqu¶ee dans la largeur inhomogµene, la structure
hyper¯ne de 167Er3+ :Y2SiO5.

A¯n de comprendre les spectres de creusement spectral, nous consid¶erons un systµeme
plus simple que167Er3+ : Y2SiO5 ayant quatre niveaux, deux fondamentaux et deux excit¶es,
pour lequel toutes les transitions sont permises. On peut ¶egalement faire l'hypothµese que
la relaxation par ¶emission spontann¶ee de photon entre niveaux excit¶es et fondamentaux
est plus e±cace que la relaxation entre niveaux hyper¯ns. Ler¶eservoir de populationest
alors le niveaux fondamental.

Comme illustr¶e sur la ¯gure 3.4, la pompe µa! P s¶electionne une classe d'ions compos¶ee
de quatre types d'ions (a,b,c,d) qui n'ont pas exactement les mêmes niveaux d'¶energie du
fait de l'¶elargissement inhomogµene de la transition optique, mais qui pr¶esentent tous une
r¶esonance µa la fr¶equence! P .
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Pour chacun de ces types d'ions, la population du niveau fondamental pomp¶e est
diminu¶ee au pro¯t de l'autre niveau fondamental. Le pompage optique, sans stockage dans
l'¶etat excit¶e ici, change l'absorption de la sonde selon le sch¶ema de la ¯gure 3.4.e. Celle{ci
est proportionnelle µanfe (! ) = nf (! ) ¡ ne(! ) oµu ! est la pulsation de la sonde. Sur le
fond de l'absorption inhomogµene (obtenu sans pompe), des structures spectrales plus ¯nes
apparaissent :

{ un trou principal, correspondant µa une fr¶equence de sonde ¶egale µa la fr¶equence de la
pompe et auquel tous les sous-systµemes contribuent,

{ des trous lat¶eraux (absorption r¶eduite) lorsque la fr¶equence de la sonde correspond
µa une transition partant d'un niveau qui a ¶et¶e d¶epeupl¶e par la pompe, l'absorption
est r¶eduite (b) (c).

{ des anti{trous (absorption augment¶ee) lorsque la fr¶equence de la sonde correspond µa
une transition partant d'un niveau qui a une population augment¶ee par le pompage
(d).

Pour une largeur inhomogµene plus grande que la structure spectrale recherch¶ee,les trous
et anti{trous lat¶eraux sont r¶epartis de maniµere sym¶etrique par rapport au pic
principal . En e®et pour chaque couple de fr¶equence pompe-sonde (! P = ! P 0; ! = ! 0)
correspondant µa un trou (respectivement un anti{trou), le couple (! P = ! 0; ! = ! P 0)
pr¶esentera la même structure de trou (respectivement anti{trou).

La position en fr¶equence des trous par rapport au pic principal est d¶etermin¶ee par les
¶eclatements en ¶energie entre niveaux de l'¶etat excit¶e :jE e

i ¡ E e
j j = j±e

ij j. La position en
fr¶equence des anti-trous correspond quant{µa elle µa une combinaison entre les ¶eclatements
en ¶energie des niveaux de l'¶etat fondamental et de l'¶etat excit¶ej(E e

i ¡ E f
k ) ¡ (E e

j ¡ E f
l )j =

j±e
ij ¡ ±f

kl j. Une ¶etude attentive des trous et des anti{trous permet donc de retrouver les
¶eclatements du fondamental et de l'excit¶e±f

kl et ±e
ij et le diagramme d'¶energie du systµeme.

Dans le cas d'un systµeme plus complexe avecNe ¶etats excit¶es etN f ¶etats fondamentaux,
en supposant

{ que tous les ¶eclatements sont contenus dans la largeur inhomogµene,
{ qu'aucune transition n'est interdite,
{ et que le niveau r¶eservoir est le niveau fondamental,

on pourra observer :
{ Ne £ (Ne ¡ 1) trous en tout de part et d'autre du trou principal pour lesquels pompe

et sonde partagent le même ¶etat fondamental (systµeme en V).
{ N f £ (N f ¡ 1) anti{trous correspondent µa la situation pour lesquels la pompe et la

sonde partagent le même ¶etat excit¶e (systµeme en ¤). Pour chacune de ces combi-
naisons ¤, Ne £ (Ne ¡ 1) combinaisons avec les ¶eclatements excit¶es sont possibles
j±f

ij ¡ ±e
kl j et j±f

ij + ±e
kl j. Au ¯nal N f (N f ¡ 1) £ (1 + Ne £ (Ne ¡ 1)) anti{trous sont

observables sur tout le spectre de part et d'autre de la pompe.
Notons que la d¶eg¶en¶erescence de ces structures varie. En e®et un trou ou un anti{trou

peut être dû µa plusieurs sous{systµemes µa la fois. Par exemple sur la ¯gure 3.4 le trou µa +±34

de la pompe est pr¶esent pour les systµemes (b) et (d), l'anti{trou µa +±12 ¡ ±34 de la pompe



3.1. INTRODUCTION AUX M ¶ETHODES SPECTROSCOPIQUES 39

Fig. 3.4 { Exemple de spectroscopie de holeburning d'un systµeme µa 4 niveaux : 2 excit¶es et
2 fondamentaux. La pompe, trait gras, est r¶esonante avec chacun des 4 sous-systµemes (a),
(b), (c) et (d) et induit une redistribution de la population du niveau fondamental (cercles).
Des trous sont observ¶es dans le pro¯l d'absorption d'un faisceau sonde (trait ¯n) lorsque
celui-ci est r¶esonant avec une transition partant d'un niveau d¶epeupl¶e (b). Desanti{trous
sont observ¶es lorsque le faisceau sonde est r¶esonant avec une transition partant d'un niveau
fondamental surpeupl¶e (c), (d). (e) Le spectre d'absorption de la sonde pr¶esente des pics
dont la position par rapport µa la fr¶equence de la sonde est d¶etermin¶ee par les ¶ecarts en
fr¶equence des niveaux fondamental et excit¶e.

est pr¶esent pour le systµeme (c) seulement. De fa»con g¶en¶erale, les trous sont d¶eg¶en¶er¶esN f

fois, les anti{tous correspondant µa des systµemes en ¤ sont d¶eg¶en¶er¶esNe fois et les autres
anti{trous ne sont pas a priori d¶eg¶en¶er¶es...

Dans le cas des ions167Er3+ dop¶es dans Y2SiO5 un maximum deN f = Ne = (2 Sef f +
1)(2I + 1)= 16 niveaux dans l'¶etat fondamental et dans l'¶etat excit¶e est attendu. Pour les
spectres de creusement spectral sous les conditions pr¶ecis¶ees plus haut, on devrait donc
mesurer jusqu'µa 2£ 120 trous et 2£ 28920 anti-trous. Parmi cette foule d'anti{trous, les
2£ 120 anti{trous en ¤ qui nous int¶eressent particuliµerement sont a priori plus d¶eg¶en¶er¶es
et ont donc plus de chance d'être observ¶es.

Diagramme d'¶energie

Pour aller plus loin et reconstituer le diagramme d'¶energie des niveaux hyper¯ns, il
faut s'int¶eresser tout d'abord aux trous pour d¶eterminer le diagramme d'¶energie du niveau
excit¶e, puis aux anti{trous pour d¶eterminer celui du niveau fondamental. Le travail sur
les trous consiste µa rep¶erer les trous qui apparaissent µa des fr¶equences correspondant µa la
somme des fr¶equences trouv¶ees pour d'autres trous. En e®et, les trous vont apparâ³tre aux
fr¶equences :

{ ±i;i +1 : trous entre deux niveaux hyper¯ns "cons¶ecutifs", il y en aNe ¡ 1,
{ ±i;i +2 = ±i;i +1 + ±i +1 ;i +2 , (Ne ¡ 2 trous),
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Fig. 3.5 { Sch¶ema de transitions correspondant µa des trous dans le cas d'un ¶etat excit¶e
form¶e deNe niveaux.

{ ±i;i +3 = ±i;i +1 + ±i +1 ;i +2 + ±i +2 ;i +3 , (Ne ¡ 3 trous),
{ ...
{ ±1;N e .

Ces ¶ecarts en ¶energie sont illustr¶es sur la ¯gure 3.5 pour un faisceau de pompe r¶esonant avec
le niveauxj2i de l'¶etat excit¶e. D¶eterminer le diagramme d'¶energie consiste µa rechercher les
combinaisons de fr¶equences de trous±ti pour lequelles on mesure e®ectivement un trou±tj

tel que±tj =
P

i ±ti . Identi¯er ces combinaisons permet de simuler un diagramme d'¶energie,
lequel donne un spectre de trou µa comparer au spectre r¶eel.

Un travail similaire peut être fait avec les anti{trous pour d¶eterminer celui du niveau
fondamental. En connaissant la position de tous les anti{trous, et le diagramme d'¶energie du
niveau excit¶e, il est possible d'isoler les anti{trous en ¤ qui correspondent µa des transitions
hyper¯nes du fondamental seulement et de recommencer le travail fait avec les trous.

Dynamique

L'¶evolution temporelle de l'amplitude d'un trou ou d'un anti{trou aprµes une excitation
permet d'¶etudier le retour µa l'¶equilibre des populations. Dans le cadre des ¶equations de
taux, on s'int¶eresse µa l'¶evolution temporelle des densit¶es de populationni des niveaux
ji > :

_ni = ¡
X

j

wij ni +
X

j

wji nj : (3.12)

Cette ¶equation (3.12) prend en compte de maniµere globale les processus radiatifs (¶emission
induite, ¶emission spontann¶ee) et les processus non-radiatifs (phonon, Orbach..) qui vien-
nent d¶epeupler (premier terme de l'¶equation) ou peupler (second terme) leiµeme niveaux.
Les coe±cientswij repr¶esentent la probabilit¶e totale de transition du niveaui vers le niveau
j . (Le systµeme d'¶equation obtenu est un systµeme conservatif : la somme desni vaut toujours
nt puisqu'elle repr¶esente la densit¶e de population totale.)
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La solution g¶en¶erale de ce systµeme d'¶equation est de la forme :

ni ¡ neq
i =

X

l

ail exp(¡ t=Tl ); (3.13)

oµu ail et Tl d¶ependent des probabilit¶eswij et de l'¶etat initial du systµeme µa travers les
densit¶es de population initialesni (t = 0). La forme g¶en¶erale de la solution (3.13) fait ap-
parâ³tre des d¶ecroissances exponentielles dont les temps caract¶eristiquesTl sont accessibles
exp¶erimentalement et qui permettent ainsi de retrouver les temps relaxations des popula-
tions entre niveaux excit¶e et fondamental et µa l'int¶erieur des niveaux hyper¯ns [60, 61].

A retenir

Dans le cas de167Er3+ :Y2SiO5, la spectroscopie de creusement spectral devrait per-
mettre de remonter µa la structure hyper¯ne plus ou moins masqu¶ee par l'¶elargissement
inhomogµene. La caract¶erisation des temps de relaxation des populations dans les niveaux
hyper¯ns du fondamental et de l'excit¶e a ¶et¶e faite en ¶etudiant la dynamique de relaxation
de ces spectres.

3.1.3 R¶esonance paramagn¶etique ¶electronique

La spectroscopie de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique (RPE) ¶etudie l'absorp-
tion du rayonnement ¶electromagn¶etique par des systµemes paramagn¶etiques dans la gamme
de fr¶equence radiofr¶equence 109 µa 1011 Hz. Les systµemes paramagn¶etiques possµedent un
¶electron µa spin non appari¶e et peuvent être des atomes, des ions ou des mol¶ecules. Les ions
de terre rare Kramers triplement ionis¶es, dont l'erbium, sont des ions paramagn¶etiques.

Spin 1/2 dans un champ magn¶etique

Pour introduire le principe de la spectrocopie de RPE, nous allons d'abord consid¶erer un
¶electron seul, systµeme d¶ecrit par son spin ¶electroniqueS = 1=2. Au repos les deux ¶etatsjS =
1=2; mS = § 1=2i sont d¶eg¶en¶er¶es en ¶energie. Sous un champ magn¶etique statiqueB = Bez,
cette d¶eg¶en¶erescence est lev¶ee par l'interaction Zeeman ¶electronique dont l'hamiltonien est

HZe = ¯ egeB:S; (3.14)

oµu ¯ e est le magn¶eton de Bohr de l'¶electron̄e = q~=2me = ¡ 9:2741£ 10¡ 24 J/T et ge le
facteur g de l'¶electron (ge = 2:0023 pour un ¶electron libre).

La di®¶erence d'¶energie entre les deux niveaux d'¶energie vaut (¯gure 3.6) :

¢ E = ¯ egeB0

Pour d¶etecter ces niveaux, on utilise une onde radio{fr¶equence dont le champ magn¶etique
est perpendiculaire au champ statique appliqu¶e. L'interaction Zeeman ¶electronique pour le
champ magn¶etique oscillantB 1 = B1 cos(2¼ºRF t)ex s'¶ecrit

V = ge¯ eB1 cos(2¼ºRF t)Ŝx : (3.15)
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Fig. 3.6 { Diagramme d'¶energie d'un spin 1/2 en fonction du champ magn¶etiqueB statique
appliqu¶e. La di®¶erence d'¶energie entre les deux niveauxjmSi est proportionnelle au champ
(interaction Zeeman ¶electronique).

Pour que la probabilit¶e de transitionj 1
2 ; ¡ 1

2 i ! j 1
2 ; 1

2 i , P12 = jh1
2 ; ¡ 1

2 jV j 1
2 ; 1

2 ij 2 soit non
nulle et qu'une transition RPE soit mesur¶ee, il faut :

1. respecter la rµegle de s¶election entre les niveaux : ¢mS = § 1.

2. respecter la condition de r¶esonance entre les niveaux d'¶energie et l'¶energie apport¶ee
par l'onde RF :

hº RF = ¢ E = ge¯ eB0: (3.16)

Lorsque l'¶electron n'est pas dans un environnement isotrope, l'interaction Zeeman
¶electronique d¶epend de l'orientation du champ. Pour en rendre compte, son hamiltonien
s'¶ecrit sous forme tensorielle, dans la base (x; y; z) :

HZe = ¯ e
£
Bx By Bz

¤
2

4
gxx gxy gxz

gyx gyy gyz

gzx gzy gzz

3

5

2

4
Ŝx

Ŝy

Ŝz

3

5 = ¯ e
tB:g:S: (3.17)

Supposons que le tenseurg soit diagonal dans la base (x; y; z) et que le champ magn¶etique
B ait une direction quelconque rep¶er¶ee par ses coordonn¶ees polaires (µ; Á). On a alors :

HZe = ¯ e

³
B cosµgzzŜz + B sinµcosÁgxx Ŝx + B sinµsinÁgyyŜy

´
:

Les niveaux d'¶energie des deux fonctions d'ondej 1
2 ; ¡ 1

2 i et j 1
2 ; 1

2 i sont modi¯¶es selon une
quantit¶e qui d¶epend de l'orientation du champ. La condition de r¶esonance s'¶ecrit sous la
forme

hº RF = g(µ; Á)¯ eB0; (3.18)

avecg2(µ; Á) = g2
zz cos2 µ + g2

xx sin2 µcos2 Á + g2
yy sin2 µsin2 Á.

En faisant varier l'orientation du champ magn¶etiqueB par rapport aux axes cristal-
lographiques de maniµere syst¶ematique, 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 ¶egalement d'acc¶eder µa la structure hyper¯ne.
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Interaction hyper¯ne

L'interaction hyper¯ne est issue du couplage magn¶etique entre les moments magn¶etiques
de l'¶electron (S) et du noyau (I ) et s'¶ecrit dans le cas le plus g¶en¶eral :

Hhf = I :A :S =
£
Î x Î y Î z

¤
2

4
Axx Axy Axz

Ayx Ayy Ayz

Azx Azy Azz

3

5

2

4
Ŝx

Ŝy

Ŝz

3

5 (3.19)

oµu A est le tenseur hyper¯n dans la base (x; y; z).
Pour aborder la RPE d'un systµeme pr¶esentant une structure hyper¯ne, on considµere le

systµeme d¶ecrit par un spin ¶electroniqueS = 1=2 et un spin nucl¶eaireI = 1=2. L'interaction
hyper¯ne est suppos¶ee isotrope, et d'axes propres (x; y; z). On d¶e¯nit la constante de
couplage hyper¯nA = 1

3(Axx + Ayy + Azz). Les ¶etats du systµeme sont les fonctions d'onde
jS; mS; I; m I i , not¶eesjmS; mI i .

Sans champ magn¶etique appliqu¶e, il est usuel d'introduire le moment total [62],F = I + S.
Dans la basejS; I; F; m F i , Hhf est diagonal

Hhf jF; mF i =
A
2

(F2 ¡ I 2 ¡ S2)jF; mF i

=
~2A

2
[F (F + 1) ¡ I (I + 1) ¡ S(S + 1)] jF; mF i

Les niveaux d'¶energies ne d¶ependent que deF , pas demF . On a une d¶eg¶en¶erescence
triple pour F = 1. La di®¶erence d'¶energie entre les niveauxF = 0 et F = 1 est de A~2

(¯gure 3.7).

Fig. 3.7 { Diagramme d'¶energie d'un systµemeS = 1=2 I = 1=2 ayant une structure
hyper¯ne en fonction du champ magn¶etiqueB statique appliqu¶e. Les °µeches mat¶erialisent
les transitions RPE, d¶etect¶ees pour les champsB1 et B2. En pointill¶e le cas d'un spin
S = 1=2 seul, pr¶esentant une transition enB0 v¶eri¯ant la condition (3.18).

Sous champ magn¶etique, au premier ordre du d¶eveloppement perturbatif, les moments S
et I sont d¶ecoupl¶ees lorsqueg¯ eB >> A ~2, les ¶etats propres du systµeme sont lesjmS; mI i :
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Les transitions RPE obtenues avec un champ magn¶etique oscillant µaº RF (¶eq.(3.15))

suivent les rµegles de s¶election
¢ mS = § 1; ¢ mI = 0: (3.20)

Ces deux transitions RPE sont obtenues pour les champs magn¶etiquesB1 et B2 tels que

j ¡
1
2

; +
1
2

i ! j +
1
2

; +
1
2

i pour hº RF = g¯ eB1 +
A~2

2

j ¡
1
2

; ¡
1
2

i ! j +
1
2

; ¡
1
2

i pour hº RF = g¯ eB2 ¡
A~2

2

Les r¶esonances sont d¶eplac¶ees de maniµere sym¶etrique de part et d'autre de la r¶esonance
enB0 correspondant µa l'interaction Zeeman ¶electronique comme on peut le voir sur la ¯gure

3.7. La s¶eparation en champ entre ces r¶esonances est deB2 ¡ B1 =
A~2

g¯ e
. On accµede ainsi

µa la constante de couplage hyper¯nA et µa l'¶eclatement en ¶energie des niveaux d¶eg¶en¶er¶es
sans champ magn¶etiqueA~2.

Pour une interaction hyper¯ne anisotrope, le traitement est formellement plus com-
pliqu¶e mais la structure des spectres est la même. Comme pour l'interaction Zeeman
¶electronique seule, la position des r¶esonances RPE va d¶ependre de l'orientation du champ
magn¶etique. L'¶etude des spectres selon l'orientation deB permet de reconstituer le tenseur
hyper¯n A [63].

Dans le cas d'un spin nucl¶eaireI sup¶erieur µa 1=2, on observera 2I + 1 transitions RPE
entre les niveaux hyper¯ns. Lorsque l'interaction hyper¯ne est faible, les 2I + 1 transitions
sont ¶egalement espac¶ees et on n'observe pas d'autres transitions. Lorsque l'interaction hy-
per¯ne augmente, l'¶ecart entre deux transitions hyper¯nes cons¶ecutives n'est plus constant
et des transitions dites "interdites" apparaissent au milieu de deux transitions permises
(transitions ¢ mI = § 1) [63].

Une transition est dite interdite lorsqu'elle apparâ³t µa une fr¶equence inattendue compte
tenu des rµegles de s¶election de l'¶equation (3.20). Si cette transition a lieu, c'est qu'elle
correspond n¶eanmoins µa un couplage via le champ radiofr¶equence entre deux ¶etatsjÃ1i
et jÃ2i . Ces ¶etatsjÃi i ne sont pas des ¶etats purs, mais des combinaisons lin¶eaires d'¶etats
purs, ce qui donne une probabilit¶e de transitionj hÃ2jV jÃ1i j 2 non nulle. Les m¶elanges
d'¶etats purs ont lieu parce que les interactions sont importantes (le deuxiµeme ordre du
d¶eveloppement perturbatif doit être pris en compte) et qu'elles pr¶esentent des termes de
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couplages (non diagonaux) dans la base des ¶etats purs. Les transitions interdites peuvent
ainsi être associ¶ees µa un e®et physique particulier.

Autres interactions

Pour l'¶etude des ions erbium dans Y2SiO5 les interactions quadrupolaire et Zeeman
nucl¶eaire doivent ¶egalement être prises en compte dans l'interpr¶etation des spectres. L'hamil-
tonien µa consid¶erer est [63, 64]

H = ¯ eB:g:S + I :A :S + I :Q:I ¡ ¯ ngnB.I (3.21)

oµu ¯ e est le magn¶eton de Bohr de l'¶electron,̄n le magn¶eton nucl¶eairē n = ¡ q~=2MP =
5:051£ 10¡ 27 J/T, gn le facteur g nucl¶eairegn = -0.1618 pour les ions Er3+ , et Q est le
tenseur de l'interaction quadrupolaire de trace nulle.

Les e®ets des interactions quadrupolaire et Zeeman nucl¶eaire, deux dernier termes de
l'hamiltonien (3.21) sont en g¶en¶eral beaucoup plus petits que ceux des interactions Zeeman
¶electronique et hyper¯ne [63, 65].

L'interaction Zeeman nucl¶eaire n'a aucune in°uence sur la position des transitions hy-
per¯nes permises car le magn¶eton de Bohr nucl¶eaire est trois ordres de grandeur plus
petit que le magn¶eton de Bohr ¶electronique. Cependant, cette interaction va in°uencer
grandement l'intensit¶e des transitions interdites en s'ajoutant µa l'interaction quadrupo-
laire. L'interaction Zeeman nucl¶eaire introduit un terme sur l'intensit¶e des raies interdites
qui d¶epend de la fr¶equence micro{onde.

L'interaction quadrupolaire est pr¶esente pour des noyaux µa spin nucl¶eaireI > 1. Ce
terme r¶esulte de l'interaction entre le gradient de champ ¶electrique au noyau et le moment
quadrupolaire du noyau. Le gradient de champ ¶electrique sera d'autant plus fort que la
sym¶etrie du site cristallographique est basse, ceci implique que cette interaction n'est visible
qu'en basse sym¶etrie. L'interaction quadrupolaire est responsable de plusieurs e®ets sur les
spectres :

{ elle in°uence la position des transitions permises,
{ elle fait ¶eclater les transitions interdites en deux transitions,
{ elle fait apparâ³tre d'autres transitions "interdites", autour des transitions permises,

µa ¢mI = § 2.

A retenir

L'¶etude des spectres de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique en fonction de l'orien-
tation du champ magn¶etique externeB permet de reconstituer les 3 tenseursg, A et Q
des interactions Zeeman, hyper¯ne et quadrupolaire de l'¶equation (3.21). Ces tenseurs don-
nent des informations sur l'environnement imm¶ediat de l'¶el¶ement paramagn¶etique ¶etudi¶e.
ConnaissantA et Q nous allons extrapoler les niveaux d'¶energie de l'¶etat sond¶e en champ
magn¶etique nul.
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Fig. 3.8 { Dispositif exp¶erimental utilis¶e pour les exp¶eriences d'¶echo de photon au LAC. Le
premier modulateur acousto{optique (AO1) permet de fa»conner la s¶equence d'impulsion
de la ¯gure 3.9. Le second moludateur (AO2) ouvre une fenêtre de d¶etection aprµes que la
seconde impulsion laser est pass¶ee.

3.2 Mesure des temps de vie des coh¶erences et des
populations

3.2.1 Echo de photon et mesure de T2

Les premiµeres mesures d'¶echo de photon spontan¶e et stimul¶e dans Er3+ : Y2SiO5 µa
1.5 ¹ m ont ¶et¶e r¶ealis¶ees par MacFarlaneet al. en 1997 sous champ magn¶etique [47]. Pour
le site 1, sans champ magn¶etique et µa la temp¶erature de l'h¶elium liquide, des temps de
coh¶erencesT2 de 3.7¹ s et 3.3 ¹ s ont ¶et¶e report¶es pour des dopages de 32 ppm [46] et
10 ppm [66] respectivement.

Ces mesures d'¶echo ont ¶et¶e reprises et approfondies dans les travaux de Thomas BÄottger
[36, 41] et Vincent Crozatier [48] avec di®¶erents dopages et sous champ magn¶etique. Sans
champ magn¶etiqueT2 = 1.5 ¹ s a ¶et¶e mesur¶e [48] µa 1.7 K dans un cristal dop¶e µa 0.005%.
Toutes les mesures de la litt¶erature ont ¶et¶e faites dans des cristaux dop¶es µa l'erbium naturel
compos¶e de 77 % d'ions non paramagn¶etiques (isotopes pairs deI = 0) et 23 % d'ions
paramagn¶etiques (isotope 167I = 7=2).

Dispositif exp¶erimental

Les exp¶eriences ont ¶et¶e r¶ealis¶ees au Laboratoire Aim¶e Coton, en collaboration avec Ivan
Lorger¶e et Vincent Crozatier, avec le dispositif exp¶erimental repr¶esent¶e sur la ¯gure 3.8.

Le faisceau laser est envoy¶e dans un premier modulateur acousto{optique (AO1) qui
permet de fa»conner la s¶equence d'impulsions (¼=2, ¼) comme pr¶esent¶e sur la ¯gure 3.2.
La puissance RF envoy¶ee sur l'AO est pilot¶ee par un g¶en¶erateur de fonction aribitraire
WG avec lequel des impulsions de 300 ns sont programm¶ees. La s¶equence d'impulsion est
construite par juxtaposition de ces impulsions et de temps d'attente.

Les impulsions excitatrices pr¶esentent un pro¯l temporel en intensit¶e quasi-rectangulaire
(¯gure 3.9). La premiµere a une dur¶ee 300 ns, ce qui correspond µa une extension dans le
domaine spectral de l'ordre de 3.3 MHz. Cette bande d'excitation est inf¶erieure µa la largeur
inhomogµene, sup¶erieure µa la largeur homogµene. La seconde impulsion, de même intensit¶e,
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Fig. 3.9 { S¶equence des impulsions appliqu¶ees aux modulateurs acousto{optiques du dis-
positif exp¶erimental de la ¯gure 3.8.

dure deux fois plus longtemps que la premiµere, i.e. 600 ns.
Le signal d'¶echo de photon se propage dans la même direction que le laser (con¯guration

colin¶eaire). L'amplitude de l'¶echo est trµes faible, fait d¶ejµa remarqu¶e dans Er3+ : Y2SiO5,
pour des exp¶eriences sans champ magn¶etique [46]. Le faisceau est ensuite focalis¶e sur un
d¶etecteurNewfocus 1811comprenant un ¶etage d'ampli¯cation. A¯n de ne pas ¶eblouir le
d¶etecteur par les impulsions lasers excitatrices qui sont transmises par le cristal, un second
moludateur (AO2) ouvre une fenêtre de d¶etection aprµes que la derniµere impulsion laser (¼)
est pass¶ee.

Le cristal est maintenu dans un cryostat µa bain d'h¶elium µa une temp¶erature de 1.7 K.
Le laser est accord¶e au maximum de l'absorption de la transition µa 1536 nm correspondant
au site 1 (voir spectre de la ¯gure 2.6).

R¶esultat exp¶erimental

La ¯gure 3.10 repr¶esente l'amplitude du signal d'¶echo de photon en fonction du re-
tard t12. La d¶ecroissance de l'amplitude de l'¶echo suit une loi exponentielle du type de
l'¶equation (3.4)

I echo = I 0e¡ 4t12 =T2

faisant apparâ³tre le temps de coh¶erenceT2 de la transition :
Nous mesurons

T2 = 3:5 ¹ s§ 0:3¹ s:

On en d¶eduit une largeur homogµene de

¡ h = 1=¼T2 = 91 kHz § 8 kHz:

Ces r¶esultats sont du même ordre de grandeur que les r¶esultats obtenus dans Y2SiO5 dop¶e
µa l'erbium naturel : 3.7 ¹ s dans un cristal dop¶e µa 32 ppm [46] et 3.3¹ s dans un cristal
dop¶e µa 10 ppm [66]. La pr¶esence de la struture hyper¯ne semble donc ne pas changer
notablement les interactions responsables de la d¶ecoh¶erence du sipole rayonn¶e par les ions
lorsqu'il n'y a pas de champ magn¶etique. Le fait que le temps de coh¶erence ne varie pas
avec la concentration en erbium suggµere que les proc¶essus d¶ephasants ne sont pas li¶es 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¶ecroissance de l'amplitude de l'¶echo de photo en fonction du retardT12, point
exp¶erimentaux et ajustement selon l'¶equation (3.4).

3.2.2 Dynamique de creusement spectral et mesure de T1

Dispositif exp¶erimental

Les exp¶eriences de creusement spectral r¶ealis¶ee au LPN ont utilis¶e deux dispositifs
di®¶erents :

{ un dispositif µa un seul laser comme celui de la ¯gure 3.11.a,
{ un dispositif µa deux lasers comme celui de la ¯gure 3.11.b, lorsque nous disposions

de la seconde sourceKoheras pr¶et¶ee par Ivan Lorger¶e du Laboratoire Aim¶e Cotton.

Montage optique Les deux lasers utilis¶es sont des lasers ¯br¶esKoheras asservis en
temp¶erature et pr¶esentant une largeur de raie de l'ordre de 2 kHz (et une gigue estim¶ee µa
10 kHz). L'asservissement en temp¶erature permet une accordabilit¶e de 0.3 nm (38 GHz)
pour se positionner pr¶ecis¶ement µa la transition de l'erbium dans Y2SiO5 µa 1536.1 nm. Le
balayage rapide de la fr¶equence est obtenu en modi¯ant ¯nement la longeur de la cavit¶e
laserKoheras 'Adjustik' du LPN µa l'aide d'une cale pi¶ezo{¶electrique situ¶ee sur la ¯bre.

Aprµes collimation, une densit¶e optique variable constitu¶ee d'une lame demi{onde suivie
d'un cube s¶eparateur de polarisation est utilis¶ee pour varier l'intensit¶e laser transmise par
le cube. La polarisation est ensuite control¶ee au moyen d'une lame demi-onde, comme
pr¶ecis¶e au chapitre 2. Nous travaillons en polarisation rectiligne parallµele µa l'axeD2 du
cristal pr¶esentant l'absorption la plus forte pour le site 1.

Pour ¶etalonner les spectres en fr¶equence un ¶etalon Fabry Perot est plac¶e sur une fuite
du laser sonde. C'est un Fabry P¶erot confocal (CVI) d'intervalle spectral libre 300 MHz
et de ¯nesseF = 100. Le signal de transmission du Fabry P¶erot est enregistr¶e pendant le
balayage en fr¶equence du laser.

Les deux dispositifs comprennent sur chaque faisceau un modulateur acousto{optique
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Fig. 3.11 { Dispositif exp¶erimentaux utilis¶es pour les exp¶eriences de creusement spectral
(a) avec un seul laser, (b) avec deux lasers. Dans les deux cas la modulation d'amplitude est
r¶ealis¶ee au moyen d'un cristal acousto{optique (AO 1). La modulation de phase du faisceau
est r¶ealis¶ee dans un cristal ¶electro{optique (EO 1) excit¶e par une haute tension sinusoÄ³dale
de fr¶equencef RF . La d¶emodulation du signal µaf RF est e®ectu¶ee analogiquement grâce µa
un m¶elangeur (Minicircuit ZAD-6 ) pr¶ec¶ed¶e d'un ¯ltre coupant le continu (PH) et suivi
d'un ¯ltre passe bas (PB) et d'un ampli¯cateur (SR560). Une cavit¶e Fabry Perrot (FP)
de 300 MHz d'intervalle spectral libre permet d'¶etalonner le laser en fr¶equence. Dans le
dispositif µa deux lasers (b), le laser de pompe est maintenu µa fr¶equence ¯xe. Son amplitude
est modul¶ee dans le temps avec un modulateur acousto optique (AO 2).
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(ACM{802AA1) aliment¶e par une puissance RF µa 80 MHz de l'ordre du Watt(contrôleur
DE{801M ). Ils sont destin¶es µa moduler l'intensit¶e des lasers et µa cr¶eer des impulsions
d'amplitude ajustable. Ces impulsions sont faites par un g¶en¶erateur d'impulsionsSRS{
DG535 qui module la puissance RF appliqu¶ee µa l'acousto{optique.

Les deux faisceaux sont ensuite focalis¶es dans le cristal situ¶e dans le cryostatJanis SVT
400 au moyen de lentilles dont les focales vont de 100 mm µa 250 mm selon les exp¶eriences.
Les faisceaux se croisent µa leurs points focaux qui sont situ¶es dans le cristal.

Systµeme de d¶etection FM A¯n d'augmenter le rapport signal sur bruit et d¶etecter ainsi
un maximum de structures (trous et anti{trous), un dispositif de modulation de fr¶equence
est mis en place sur le faisceau sonde. La phase du faisceau est modul¶ee en passant au
travers d'un cristal ¶electro{optique (Newfocus 4004en MgO :LiNbO3) auquel on applique
une haute tension sinusoÄ³dale de fr¶equencef RF . La fr¶equence de modulation doit être
proche de la largeur spectrale de la structure dont on cherche µa observer la d¶eriv¶ee a¯n
d'obtenir un signal dispersif ayant la plus grande pente µa r¶esonance. La largeur des trous et
des anti{trous etant de l'ordre du MHz, la fr¶equencef RF utilis¶ee est de» 1 MHz. Le cristal
¶electro{optique est aliment¶e par un g¶en¶erateur de signaux basse tensionSRS{DS345, suivi
d'un circuit RLC artisanal r¶esonant µaf RF repr¶esent¶e sur la ¯gure 3.12.

Fig. 3.12 { Circuit ¶electrique RLC r¶esonant µaf RF 1 MHz utilis¶e pour la modulation de
fr¶equence.

La châ³ne de d¶emodulation est la suivante :
{ aprµes le d¶etecteur bas bruit ampli¯¶eNewfocus 1811, un premier ¯ltre passe haut

coupe la composante continue du signal d¶etect¶e, la sortie est ensuite ampli¯¶ee (PH)
{ un m¶elangeur (Minicircuit ZAD 6 0.003{100 MHz) r¶ealise la multiplication signal£

r¶ef¶erence. Les entr¶ees sont le signal d¶etect¶e (¯ltr¶e et ampli¯¶e) et le signal de r¶ef¶erence
obtenu avec un second g¶en¶erateurSRS{DS345, asservi au g¶en¶erateur d'alimentation
de l'¶electro{optique. La d¶emodulation est optimis¶ee en jouant sur la phase entre la
r¶ef¶erence et le signal µa la fr¶equencef RF .

{ en¯n le signal issu du m¶elangeur, dont le spectre pr¶esente des harmoniques µaf RF qui
ne nous int¶eressent pas, est µa nouveau ¯ltr¶e et ampli¯¶e dans le pr¶eampli¯cateur bas
bruit SRS{SR560.

Cette d¶emodulation et notamment les di®¶erents ¯ltrages ont ¶et¶e optimis¶es pour pouvoir
être e±caces alors que la fr¶equence du laser est balay¶ee lentement.
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Fig. 3.13 { S¶equence des di®¶erentes modulations appliqu¶ees pour les exp¶eriences de hole-
burning en impulsionnel avec un laser (a) (dispositif 3.11.a) et deux lasers (b) (dispositif
3.11.b), taux de r¶ep¶etition 10 Hz. AO1 et AO2 signaux appliqu¶es aux acousto-optiques,
EO1 signal appliqu¶e au modulateur ¶electro-optique, et¸ balayage en fr¶equence du laser.
Le d¶elai pompe{sonde¿ est mesur¶e depuis la ¯n du pompage.

Le signal d¶emodul¶e est proportionnel au signal d¶eriv¶e de la transmission ce qui permet
de s'a®ranchir du fond de l'absorption lin¶eaire et de gagner en dynamique de d¶etection.
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 apparâ³tre de nombreuses structures spectrales noy¶ees dans
le bruit lors de la mesure directe du signal de transmission. Par ailleurs la d¶emodulation
autour de 1 MHz est moins sensible au bruit basse fr¶equence qui d¶ecrô³t en 1=f .

Ces montages permettent di®¶erentes utilisations, en continu ou en impulsionnel selon
les modulations appliqu¶ees (¯gures 3.13,3.15). Pour l'¶etude de l'¶evolution temporelle de
l'amplitude des trous et des anti{trous, les s¶equences des ¯gures 3.13 ont ¶et¶e utilis¶ees. Que
ce soit avec un ou deux lasers, le d¶elai pompe sonde est mesur¶e depuis la ¯n du pompage
jusqu'au moment du balayage du trou ou de l'anti{trou par la sonde.

Avant de pr¶esenter les r¶esultats exp¶erimentaux sur la dynamique de creusement spectral
nous pr¶esentons un modµele qui permet de les interpr¶eter simplement.

Modµele simpli¯¶e

Pour interpr¶eter les exp¶eriences de creusement spectral et la dynamique des di®¶erentes
structures observ¶ees µa l'aide du modµele simple expos¶e en introduction, il convient de faire
quelques hypothµeses simpli¯catrices suppl¶ementaires sur les temps de vie des niveaux fon-
damental et excit¶e :

1. La relaxation entre niveaux hyper¯ns de l'¶etat excit¶e est trµes lente devant la relaxation
vers le fondamental, ce qui revient µa prendre des tauxwij entre niveaux hyper¯ns
excit¶es nuls. Cette hypothµese est justi¯¶ee µa trµes basse temp¶erature T< 2.5 K. Pour
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des temp¶eratures sup¶erieures, les processus de relaxations assist¶es peuvent être trµes
e±caces et il devient impossible d'observer des anti{trous (voir [67] pour les d¶etails)

2. Les relaxations entre sous-niveau hyper¯ns de l'excit¶e vers n'importe quel sous niveau
fondamental sont ¶equiprobables, et sont caract¶eris¶ees par un tauxwef . Cette hy-
pothµese est trµes forte, et vraisemblablement n'est pas v¶eri¯¶ee. Malgr¶e des probabilit¶es
de transition di®¶erentes pour chaque transition entre niveaux hyper¯ns de l'excit¶e
vers le fondamental, on peut cependant consid¶erer que la d¶esexcitation d'un sous-
niveau hyper¯n de l'¶etat excit¶e se faiten moyenneavec le même taux quelque soit le
niveaux fondamental ceci compte tenu du grand nombre de niveaux et de transitions
possibles.

3. De la même maniµere, les relaxations entre sous niveaux hyper¯ns du fondamental
sont ¶equiprobables et sont caract¶eris¶ees par un tauxwff .

Ces hypothµeses grossiµeres sont n¶ecessaires pour extraire une information de l'¶evolution tem-
porelle de l'amplitude des trous et des anti{trous. Les ¶equations d'¶evolution des populations
du niveau excit¶ene

i et fondamentalnf
i s'¶ecrivent

_ne
i = ¡ N f wef ne

i
_nf
i = ¡ (N f ¡ 1)wff nf

i +
P Ne

j wef ne
j +

P N f
j 6= i wff nf

j

(3.22)

oµu N f est le nombre de sous niveaux hyper¯ns du fondamental,Ne est le nombre de sous
niveaux hyper¯ns de l'excit¶e. La d¶ecroissance des niveaux excit¶es provient simplement de
leur d¶esexcitation vers un niveau fondamental. Les 3 termes de l'¶equation d'¶evolution des
populations du fondamental correspondent µa la desexcitation du niveauji i vers lesN f ¡ 1
autres sous niveaux et au peuplement du niveauji i par les niveaux excit¶es et les autres
niveaux hyper¯ns.

La solution g¶en¶erale de ce systµeme d'¶equation di®¶erentelle lin¶eaire est une somme d'ex-
ponentielles d¶ecroissantes faisant apparâ³tre les temps caract¶eristiques suivants :

Te
1 = N f wef

T f
1 = N f wff :

(3.23)

Te
1 est reli¶e µa la largeur naturelle de la transition, alors queT f

1 re°µete les processus de
relaxation assist¶e par phonon entre les niveaux hyper¯ns [37, 67]. Sous l'hypothµese 1, se
cache le fait que les processus de relaxation entre niveaux hyper¯ns sont plus lents au la
d¶esexcitation radiation :T f

1 >> T e
1 .

L'amplitude des trous et des anti{trous est proportionnelle µa la di®¶erence de population
entre excit¶e et fondamental (transitionji i ! j j i ) aura donc la forme g¶en¶erale suivante :

nfe
ij (t) = nf

i (t) ¡ ne
j (t)

= a0 + a1 exp(¡ t=Te
1 ) + a2 exp(+t=Te

1 ) + a3 exp(¡ t=T f
1 ) + a4 exp(+t=T f

1 )
(3.24)

oµu a0, a1, a2, a3 et a4 sont des constantes d¶ependant des conditions initialesni (t0). Ces
conditions initiales correspondent µa la redistribution de population induite par le pompage,
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Fig. 3.14 { D¶ecroissance du trou µa 890 MHz et de l'anti{trou µa 740 MHz de la pompe
situ¶ee en A dans le spectre.

qui est coup¶e ent = 0. Pour ¶eviter que l'amplitude ne diverge on aa2 = a4 = 0 et pour
respecter la condition de retour µa l'¶equilibrenfe

ij (t ! 1 ) = 0, a0 =0.

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

Nous ¶etudions ici un anti-trou sp¶eci¯que, qui a ¶et¶e identi¯¶e comme un anti{trou en ¤
(¶etude d¶etaill¶ee au paragraphe 3.3.3). L'amplitude de cet anti{trou est ¶etudi¶ee en même
temps que l'amplitude d'un trou. La ¯gure 3.14 repr¶esente l'¶evolution de l'amplitude de ce
trou µa 890 MHz et de l'anti{trou µa 740 MHz de la pompe, lorsque celle ci est plac¶ee en A
(pour le label A voir la ¯gure 2.7). L'amplitude de l'anti{trou suit deux phases : croissance
puis d¶ecroissance.

La premiµere phase, de croissance, vient du retour vers une population nulle de l'¶etat
excit¶e : la di®¶erence fondamental - excit¶enfe = nf ¡ ne crô³t parce quene d¶ecrô³t. Cette
phase de croissance de l'anti{trou se retrouve sur l'amplitude du trou, qui d¶ecrô³t rapi-
dement. Elle est associ¶ee µa la constante de tempsTe

1 . La deuxiµeme phase correspond au
retour µa l'¶equilibre des populations µa l'int¶erieur des niveaux hyper¯ns du fondamental et
est associ¶ee µaT f

1 . Elle est visible sur le trou comme sur l'anti{trou.
L'ajustement des r¶esultats exp¶erimentaux a ¶et¶e fait selon l'¶equation (3.24) simpli¯¶ee,

conjointement sur le trou et l'anti{trou. L'amplitude du trou et de l'anti{trou est r¶eduite
µa 6 paramµetres selon l'¶equation (3.24) :

yT;AT (t) = aT;AT exp(¡ t=Te
1 ) + bT;AT exp(¡ t=T f

1 ); (3.25)

Les temps de vie d¶eduits de cet ajustement sont

Te
1 = 10ms§ 2ms

T f
1 = 187ms§ 30ms
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Le r¶esultat deTe
1 = 10 ms§ 2 ms est en accord avec les mesures de la litt¶erature pour Er :

Y2SiO5 dop¶e avec de l'erbium naturel. Les exp¶eriences d'¶echo de photon stimul¶e r¶ealis¶ees
par T. BÄottger [36] donnentTe

1 = 11:4 ms pour le site 1. Le temps de vie relativement
long T f

1 = 187 ms associ¶e µa la dynamique de la population entre niveaux hyper¯n du
fondamental valide l'hypothµese n01 supposant que les relaxations entre niveaux hyper¯ns
sont plus lentes que la d¶esexcitation optique. Ce r¶esultat est int¶eressant car il d¶emontre
que, pour le systµeme en ¤ ¶etudi¶e ici, le temps de stockage d'une information cod¶ee sur la
population de deux niveaux hyper¯ns peut être 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¯¶es comme ¶etant des systµeme en ¤, nous avons observ¶e
un temps de retour µa l'¶equilibre du même ordre de grandeur. En coupant le faisceau de
pompe, on voit sur l'oscilloscope l'amplitude des anti{trous d¶ecrô³tre et s'annuler sur une
¶echelle de temps de l'ordre de la seconde. Ce r¶esultat, obtenu µa 2 K, n'est plus vrai µa
4 K, temp¶erature µa laquelle les processus de relaxations entre sous niveaux hyper¯ns, sont
beaucoup plus e±caces, et oµu il est impossible d'observer des anti{trous [67].

Remarque Suivant les conditions de pompage, la di®¶erence de population correspon-
dant µa un anti{trou peut être positive du fait d'une surpopulation du niveau excit¶e (parti-
culiµerement juste aprµes le pompage, tant que la population du niveau excit¶e n'a pas relax¶ee).
On observerait dans un cas un trou µa la position spectrale de l'anti-trou. Il faut donc bien
faire attention. Compte tenu des constantes de temps mesur¶ees, l'id¶eal dans notre cas pour
observer le "bon" spectre de creusement spectral est d'attendre 3Te

1 aprµes le pompage que
le niveau excit¶e soit bien vide. Cependant, l'amplitude des trous sera alors faible et di±cile
µa mesurer. Par ailleurs, ¶etant donn¶e le nombre de structures µa observer une forte satura-
tion est n¶ec¶essaire. Cette saturation est plus di±cile µa obtenir exp¶erimentalement avec des
impulsions. Nous avons travaill¶e en r¶egime continu en faisant attention aux conditions de
saturation a¯n d'¶eviter ce stockage temporaire dans l'¶etat excit¶e.

3.3 Eclatements hyper¯ns

3.3.1 Creusement spectral

Les exp¶eriences de creusement spectral destin¶ees µa d¶eterminer les niveaux hyper¯ns
ont ¶et¶e faites g¶en¶eralement en continu. Le laser de pompe cr¶ee une redistribution de la
population stationnaire qui est lue p¶eriodiquement par le laser de sonde. La structure du
spectre obtenue d¶epend ¶evidemment des conditions de pompage, mais on peut esp¶erer
mieux discerner les trous et anti{trous de faible amplitude. Quelques spectres ont ¶et¶e
¶egalement fait en impulsionnel, ce qui a permis de rep¶erer 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¶es : un dont
la fr¶equence est maintenue ¯xe dans le temps, la pompe, et un autre dont la fr¶equence sera
balay¶ee sur toute la largeur inhomogµene, la sonde. Les modulations d'amplitude et de
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Fig. 3.15 { S¶equence des di®¶erentes modulations appliqu¶ees pour les exp¶eriences de creuse-
ment spectral en continu avec un laser (a) (dispositif 3.11.a) et deux lasers (b) (dispositif
3.11.b), taux de r¶ep¶etition 10 Hz, AO1 et AO2 signaux appliqu¶es aux acousto-optiques,
EO1 signal appliqu¶e au modulateur ¶electro{optique, eţ signal de balayage en fr¶equence
du laser.

fr¶equence sont d¶etaill¶ees sur la ¯gure 3.15.b.
Nous avons ¶egalement r¶ealis¶e ce type d'exp¶erience avec un seul laser selon la ¯g-

ure 3.11.a. Dans ce cas, le laser n'est pas modul¶e en amplitude. Sa fr¶equence est ¯xe
la majorit¶e du temps, induisant un pompage quasi-continu. P¶eriodiquement sa fr¶equence
est balay¶ee, ce qui correspond µa la phase temporelle de sonde selon la ¯gure 3.15.a. Par-
allµelement la modulation de fr¶equence n'est appliqu¶ee que pendant la phase "sonde" de
balayage.

Exemple de spectre et pr¶ecision

La ¯gure 3.16 (resp. 3.17) pr¶esente un exemple de spectre de creusement spectral tel
que nous les avons mesur¶es avec le laser de pompe plac¶e en G (resp.A) (voir ¯gure 2.7 pour
la d¶e¯nition des lettres A µa G dans le spectre d'absorption).

En pratique, les spectres sont r¶ealis¶es en plusieurs balayages de la sonde de quelques
centaines de MHz, trac¶es de di®¶erentes couleurs sur le spectre. Ce travail de recollage induit
une erreur dans le positionnement en fr¶equence des trous et des anti{trous.

Sur un spectre donn¶e avec l'¶etalonnage en fr¶equence du Fabry P¶erot, la pr¶ecision sur les
¶ecarts en fr¶equence est de§ 1 MHz . Mais du fait du recollage, des erreurs plus importantes
peuvent apparâ³tre pour les structures ¶eloign¶ees du pic principal. L'erreur relative sur la
position en fr¶equence des trous et des anti{trous est de l'ordre de5%.

Un nouveau dispositif exp¶erimental, mis en place pour la d¶emonstration de la trans-
parence induite permet une meilleure pr¶ecision sur le d¶esaccord en fr¶equence entre pompe
et sonde. Dans ce dispositif la sonde est obtenue par modulation d'amplitude du faisceau
laser. Une bande lat¶erale est alors ¯ltr¶ee. La di®¶erence de fr¶equence pompe{sonde est alors
donn¶ee par la fr¶equence de la modulation appliqu¶ee, qui est contrôl¶ee par un g¶en¶erateur
radiofr¶equence et connue µa mieux que 1 Hz (voir chapitre 5.3). Les exp¶eriences n'ont pas
encore ¶et¶e faites, nous avons juste v¶eri¯¶e la position des structures qui ont attir¶e notre
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int¶erêt et ainsi pu juger de la qualit¶e de l'¶etalonnage Fabry P¶erot.

R¶esultats exp¶erimentaux

Les graphes 3.18 et 3.19 repr¶esentent respectivement les trous et les anti{trous dans le
spectre d'absorption d'167Er3+ :Y2SiO5 en fonction de la fr¶equence dont l'origine est prise
µa la fr¶equence de la pompe. Chaque ligne repr¶esente une position de la pompe di®¶erente
dans le spectre d'absorption.

Les trous Comme on peut le voir sur la ¯gure 3.18, la densit¶e des trous que nous avons
mesur¶es est assez impressionnante. Nous avons observ¶e beaucoup plus de trous que les
2£ 120 escompt¶es. Il faut noter cependant qu'entre les di®¶erents spectres nous ne sommes
pas µa l'abri d'une accumulation d'erreur qui fait qu'on identi¯e µa deux fr¶equences di®¶erentes
le même trou. Inversement deux trous di®¶erents peuvent ¶egalement être confondus. Par
ailleurs les spectres ayant ¶et¶e pris en continu, nous ne sommes pas µa l'abri d'une erreur
de pompage, et certaines structures identi¯¶ees comme des trous pourraient bien être des
anti{trous.

Il n'est pas possible de reconstituer le diagramme d'¶energie du niveau excit¶e µa partir
de ces donn¶ees, car plusieurs points sont d¶efavorables :

{ Tout d'abord le grand nombre de niveaux hyper¯n rend la proc¶edure complexe.
{ Ensuite nous avons un spectre large d'¶eclatements hyper¯ns : ils ne sont pas r¶eguliers

comme dans les cas d'interactions au second ordre comme pour Pr3+ : Y2SiO5 par
exemple. Des ¶ecarts hyper¯ns µa la fois petits et grands se m¶elangent, il est donc
di±cile d'attribuer les ±i;i +1 .

{ Certains ¶eclatements hyper¯ns (de l'excit¶e comme du fondamental) sont de l'ordre de
l'¶elargissement inhomogµene. Cette observation, con¯rm¶ee par l'¶etude des anti{trous,
rend les spectres de creusement spectral d¶ependant de la position de la pompe dans
le pro¯l d'absorption et non sym¶etriques par rapport µa cette pompe.

{ En¯n (et surtout) l'incertitude sur la position en fr¶equence des structures observ¶ees
est trop grande. Dans la proc¶edure de recherche, il est n¶ecessaire de faire la somme les
positions en fr¶equence des trous et de chercher si un trou a ¶et¶e observ¶e µa la fr¶equence
somme. Les erreurs exp¶erimentales s'accumulant, elles rendent impossible l'identi-
¯cation du trou µa la fr¶equence somme. De plus il n'est pas impossible d'avoir des
¶ecarts hyper¯ns ¶egaux µa l'incertitude de mesure prµes, ce qui vient encore compliquer
le problµeme.

Les anti{trous La ¯gure 3.19 pr¶esente les anti{trous en fonction de leur ¶ecart en fr¶equen-
ce par rapport µa la pompe. Ils sont beaucoup moins nombreux que les trous. Lorsque
la pompe est en F nous n'avons pu mesurer aucun anti{trou. La premiµere colonne des
tableaux A.1 µa A.8 regroupe les positions en fr¶equence des anti{trous pour di®¶erentes
position de la pompe dans la largeur inhomogµene. Dans ces tableaux l'abr¶eviation (Imp)
aprµes la fr¶equence d'un anti{trou signale que cet anti{trou a ¶et¶e observ¶e lors des exp¶eriences
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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.
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Fig. 3.18 { Graphe de tous les trous en fonction de leur ¶ecart en fr¶equence par rapport µa
la pompe et pour di®¶erentes positions de la pompe dans le spectre d'absorption (A µa G).

Fig. 3.19 { Graphe de tous les anti{trous en fonction de leur ¶ecart en fr¶equence par rapport
µa la pompe et pour di®¶erentes positions de la pompe dans le spectre d'absorption (A µa G).
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en impulsionnel2.
Nous avons pu mesurer une cinquantaine d'anti{trous, c'est{µa{dire beaucoup moins que

pr¶evu par l'analyse simple d¶evelopp¶ee en introduction. C'est peut être mieux ainsi, mais
pourquoi n'observons nous pas assez d'anti{trous ?

Plusieurs raisons doivent être invoqu¶ees. Contrairement au cas pr¶esent¶e en introduction,
la largeur inhomogµene ¡inh n'est pas nettement sup¶erieure µa l'¶eclatement hyper¯n. Notre
cristal d'167Er3+ :Y2SiO5 est dans un cas interm¶ediaire oµu ¡inh est de l'ordre de grandeur
d'un ¶eclatement hyper¯n. Dans ce cas toutes les con¯gurations d'une classe d'ions ne sont
pas excit¶ees en même temps. Par ailleurs la di®¶erence d'amplitude entre les anti{trous et
le fait que certains seulement sont visibles indique que les probabilit¶es de transitions entre
les di®¶erents niveaux hyper¯ns ne sont pas toutes du même ordre de grandeur. Si nous
n'avons vu dans167Er3+ :Y2SiO5 aucune rµegle de s¶election d¶ependant de la polarisation
des faisceaux µa proprement parler, toutes les transitions ne sont pas ¶egalement 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 cons¶equences du fait que la largeur inhomogµene ¡inh est du même ordre de
grandeur que l'¶eclatement hyper¯n est que les anti{trous mesur¶es en continu ne sont en
g¶en¶eral pas plac¶es de maniµere sym¶etrique par rapport µa la pompe. Les paires d'anti{
trous sym¶etriques se retrouvent seulement aux basses fr¶equences§ 13 MHz, § 18 MHz,
§ 66 MHz et § 127 MHz. Cela con¯rme que l'¶elargissement inhomogµene est de l'ordre de
250 MHz. Les exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique con¯rment que cette
largeur est e®ectivement inf¶erieure µa l'¶eclatement hyper¯n total de167Er3+ :Y2SiO5.

En¯n, les anti{trous vus en r¶egime impulsionnel sont peu nombreux. En e®et le systµeme
est moins satur¶e lors de ces exp¶eriences. Ces anti{trous visibles même avec une faible
saturation correspondent aux transitions b¶en¶e¯ciant de fortes forces d'oscillateur et grande
d¶eg¶en¶erescence, ce qui va dans le sens de pseudo rµegles de transition. Ce sont ces systµemes
qui vont nous int¶eresser particuliµerement pour r¶ealiser la transparence induite.

Conclusions

La complexit¶e de la structure hyper¯ne de167Er3+ :Y2SiO5 est bien con¯rm¶ee par
les spectres de creusement spectral et les di±cult¶es d'interpr¶etation que nous avons ren-
contr¶ees. Il parâ³t impossible de reconstituer le diagramme d'¶energie µa partir des exp¶eriences
d'optique seule. Mais, comme nous le verrons au paragraphe 3.3.3, associ¶ees aux exp¶eriences
de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique ces exp¶eriences de creusement spectral permet-
tent d'avancer vers l'identi¯cation de systµeme en ¤.

Pour r¶esumer, nous avons pu observer une cinquantaine d'anti{trous et plus de 200
trous. Un ¶elargissement inhomogµene de l'ordre de 250 MHz a pu être estim¶e en analysant
les spectres. Un cristal d'Y2SiO5 dop¶e au même taux µa l'erbium naturel (¯gure 2.7.b)
pr¶esente un ¶elargissement inhomogµene de 500 MHz. Je ne connais pas de raison physique

2Nous n'avons pas refait tous les spectres en impulsionnel, l'absence de l'abr¶eviation Imp ne signi¯e
donc pas que l'anti{trou est invisible en impulsionnel
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Fig. 3.20 { Sch¶ema de principe du dispositif exp¶erimental utilis¶e en r¶esonance param-
agn¶etique ¶electronique.

pouvant expliquer cette di®¶erence, on peut simplement ¶evoquer la qualit¶e de la croissance
cristalline.

3.3.2 R¶esonance paramagn¶etique ¶electronique

Les exp¶eriences ont ¶et¶e men¶ees au Laboratoire de Chimie Appliqu¶ee µa l'Etat Solide
sous la direction d'Olivier Guillot{NoÄel. L'¶echantillon utilis¶e est un cristal d'un millimµetre
cube d'Y2SiO5 dop¶e µa l'erbium naturel. Le dopage naturel permet d'avoir µa la fois :

{ un signal issu des isotopes pairs de nombre de masse 162, 164, 166, 168 et 170
(abondance naturelle 77.05 %) de moment nucl¶eaire nulI = 0,

{ et un signal issu de l'isotope impair de nombre de masse 167 (abondance naturelle
22.95 %) de moment nucl¶eaireI = 7=2, qui nous int¶eresse plus particuliµerement.

Les spectres de RPE sont donc la superposition :

{ du spectre dû aux isotopes pairs compos¶e d'une seule raie intense et correspondant
µa l'interaction Zeeman ¶electronique

{ et du spectre dû µa l'isotope 167 sur lequel apparâ³t la structure hyper¯ne de cet
isotope de part et d'autre de la raie pr¶ec¶edente.

Ce dernier spectre, que nous appellerons spectre hyper¯n, est compos¶e de 2I + 1 = 8 raies
correspondant µa des transitions "permises" selon la rµegle de s¶election ¢mI = 0, ¢ mS = § 1
(¶eq. (3.20)). Cependant, du fait de la basse sym¶etrie (C1) des sites cristallographiques dans
lequel les ions erbium sont substitu¶es, l'interaction quadrupolaire est µa prendre en compte
¶egalement. On verra ¶egalement apparâ³tre sur ce spectre hyper¯n des transitions interdites
telles que ¢mI = § 1; § 2.
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Dispositif exp¶erimental

Le spectromµetre utilis¶e au LCAES est un spectromµetre Bruker Elexsys E 500 qui tra-
vaille en bande X, avec une onde radio fr¶equence deº RF =9.3 GHz. Le sch¶ema de principe
du spectromµetre est repr¶esent¶e sur la ¯gure 3.20. L'¶echantillon est un cube de 1 mm de
cot¶e dont les faces sont orient¶ees selon les axes optiquesD1, D2 et b. Il est plac¶e dans une
cavit¶e micro{onde r¶esonante µaº RF . Le tout est plac¶e dans un champ magn¶etique externe
statique B lentement variable (par rapport µaº RF ) et cr¶e¶e par un ¶electro{aimant. ( Le
champ maximal accessible est de l'ordre de 1 Tesla.)

L'¶echantillon est maintenu dans un porte ¶echantillon Perspex qui permet de faire des
rotations par pas de 10o§ 1o. Il est plac¶e dans un cryostat Oxford µa °ux d'h¶elium. La
temp¶erature du cristal est maintenue autour de 6 K, temp¶erature µa laquelle seul le doublet
de Kramers fondamental4I 15=2(0) est peupl¶e. Pour ce niveau de Kramers,M J vaut § 15=2
ce qui justi¯e qu'on puisse traiter le problµeme µa l'aide d'un spin ¯ctifS = 1=2.

Ce spectromµetre commercial comprend un systµeme de d¶etection sophistiqu¶e qui per-
met d'enregistrer la r¶e°ectivit¶e de la puissance RF par la cavit¶e micro{onde en fonction
du champ externeB appliqu¶e. Cette r¶e°ectivit¶e est nulle lorsque l'¶echantillon n'est pas
absorbant, c'est µa dire hors r¶esonance. Lorsque la condition de r¶esonance (¶equation (3.16))
est remplie, le mat¶eriaux est absorbant, la r¶e°ectivit¶e de la cavit¶e augmente, un signal RF
est d¶etect¶e. Pour augmenter la d¶etectivit¶e, le champ magn¶etique externe est modul¶e µa la
fr¶equence de 100 kHz. Le signal RPE est le signal d¶emodul¶e et correspond µa la d¶eriv¶ee du
spectre d'absorption en fonction du champ magn¶etique (voir par exemple ¯gure 3.21).

Exemple de spectres de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique dans nat Er 3+ :Y 2SiO 5

Pour la majorit¶e des orientations du champ magn¶etique les spectres obtenus ont des
caract¶eristiques clairement identi¯ables. Un spectre typique obtenu pour une orientation
quelconque du champB dans le plan (b; D1) est reproduit sur la ¯gure 3.21. On y voit :

{ 4 raies principales pour les isotopes pairs µa spin nucl¶eaire nuls.
{ µa chacune de ces raies correspond un spectre hyper¯n pour l'isotope 167, compos¶e

de 8 raies hyper¯nes et d'un certain nombre de raies interdites.
Ces 4 signaux caract¶eristiques correspondent aux deux sites cristallographiques dans

lesquels l'ion erbium se substitue. Dans les plans (b; D1) et (b; D2), les deux sites cristal-
lographiques pr¶esentent une in¶equivalence magn¶etique qui se traduit par l'apparition de
deux signaux pour chaque site. Cette in¶equivalence magn¶etique provient de la sym¶etrie du
cristal qui pr¶esente pour un site donn¶e un axeC2 de rotation. Dans la maille unitaire, les
sites de substitution de l'ion Er3+ pr¶esentent donc di®¶erentes orientations qui apparaissent
lorsque l'on applique un champ magn¶etique suivant une direction particuliµere. Ces sites
magn¶etiquement in¶equivalents deviennent magn¶etiquement ¶equivalents lorsque le champ
magn¶etique est parallµele µaD1, D2 et b ainsi que dans le plan (D1D2) : 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 champB
parallµele µa l'axeD2 est repr¶esent¶e. On peut y voir :
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Fig. 3.21 { Exemple de spectre de RPE d'Er3+ :Y2SiO5 pour un champ magn¶etiqueB
dans le plan (b; D1). Les 4 raies principales correspondent au signal RPE des isotopes
pairs de l'erbium pour chacun des sites cristallographiques magn¶etiquement in¶equivalent.
A chacune de ses raies est associ¶ee un spectre hyper¯n appartenant µa l'isotope 167 plac¶e
dans le même site.

{ 8 raies permises ¢mI = 0 marqu¶ees par un trait continu,
{ des raies interdites ¢mI = § 1 marqu¶ees par un trait discontinu apparaissant au mi-

lieu des raies permises. Ces raies sont d¶edoubl¶ees, ce qui est caract¶eristique de l'inter-
action quadrupolaire. C'est la premiµere fois µa notre connaissance que le d¶edoublement
des raies interdites, due µa l'interaction quadrupolaire, est observ¶e dans un cristal dop¶e
aux ions de terre rare. Ceci est principalement dû au faible dopage du cristal qui limite
d'¶elargissement inhomogµene des niveaux hyper¯ns.

{ des raies interdites ¢mI = § 2 trµes proches de la raie permise (agrandissements).

Ces transitions permises et interdites sont d¶etaill¶ees sur diagramme d'¶energie de la ¯g-
ure 3.23.

Pour certaines orientations du champ magn¶etique les spectres RPE sont plus compliqu¶es
(¯gure 3.24). Une partie du spectre a migr¶e vers les forts champ magn¶etique, ce qui corre-
spond µa des orientations pour lesquelles le facteurg est trµes faible. On remarque que ces
spectres µa forts champ ne pr¶esentent plus la structure typique des spectres hyper¯ns. Dans
ces orientations pour le site concern¶e, l'interaction quadrupolaire n'est plus n¶egligeable par
rapport µa 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 magn¶etiqueB parallµele µaD2.
Les transitions hyper¯nes permises sont mat¶erialis¶ee par un trait continu, les transitions
interdites ¢ M I = § 1 par un trait discontinu. Les insertions sont des agrandissement des
transitions permises µa cot¶e desquelles on voit les transitions interdites ¢M I = § 2.

Fig. 3.23 { Diagramme de niveaux d'¶energie de l'ion Er3+ sond¶e par RPE. Les transitions
permises ¢mI = 0 et les transitions interdites µa ¢mI = § 1 et ¢ mI = § 2 sont indiqu¶ees.
Toutes les transitions interdites ne sont pas repr¶esent¶ees.
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Fig. 3.24 { Exemple de spectre de RPE d'Er3+ :Y2SiO5 pour un champ magn¶etiqueB
dans le plan (b; D1). Trois spectres hyper¯ns typiques associ¶es µa une raie centrale sont
reconnaissables µa bas champ magn¶etique, le reste du spectre a migr¶e vers les forts champs
magn¶etiques.

Analyse des spectres

Le traitement des spectres de RPE est le travail d'Olivier Guillot{NoÄel et de Philippe
Goldner du LCAES. Les d¶etails de ce travail ont ¶et¶e publi¶es dans la r¶ef¶erence [64]. L'-
analyse est compliqu¶ee par la basse sym¶etrie des sites de substitution des ions erbium,
puisque les di®¶erents tenseurs n'ont µa priori pas les même axes propres (ce qui a ¶et¶e v¶eri¯¶e
exp¶erimentalement).

Principe du traitement des donn¶ees L'id¶ee est de d¶eterminer les 3 tenseursg, A et
Q de l'interaction Zeeman et hyper¯ne et quadrupolaire de l'¶equation (3.21) :

H = ¯ eB:g:S + I :A :S + I :Q:I ¡ ¯ ngnB.I :

L'interaction Zeeman nucl¶eaire est connue et prise en compte. Cela correspond µa 6 paramµetres
pour g, 6 paramµetres pourA qui sont suppos¶es sym¶etriques et 5 paramµetres pourQ
(sym¶etrique et de trace nulle). Pour retrouver ces paramµetres, on utilise les spectres du
type de ceux pr¶esent¶es pr¶ec¶edemment qui ont ¶et¶e pris tous les 10o dans trois plans or-
thogonaux, les plans cristallographiques (b; D1), (b; D2) et (D1; D2). Pour chaque angle, on
dispose de la position en champ magn¶etique de la raie centrale (I = 0), des transitions
hyper¯nes permises ¢mI = 0 et des transitions interdites ¢mI = § 1; § 2. En utilisant la
forme de l'hamiltonien, ¶equation (3.21), on peut simuler la position de toutes ces transi-
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tions. La comparaison entre mesure et simulation permet de g¶en¶erer une fonction d'erreur
µa optimiser pour trouver les paramµetres recherch¶es.

Dans un premier temps, la raie centrale des spectres correspondant aux isotopes pairs
(I = 0) est utilis¶ee pour d¶eterminer le tenseurg. La position en champB0 de cette
r¶esonance v¶eri¯e la condition (3.18),

hº RF = g(µ; Á)¯ eB0:

L'analyse de g2(µ; Á) dans les trois plans cristallographiques permet de reconstituer le
tenseur g qui est ensuite introduit comme une constante dans l'hamiltonien de l'isotope
167.

La deuxiµeme ¶etape consiste µa d¶eterminerA et Q, soit 11 paramµetres. Compte tenu de
la pr¶esence d'orientations critiques pour lesquelles les spectres ne sont pas interpr¶etables
en consid¶erant l'interaction quadrupolaire comme une perturbation de l'interaction hyper-
¯ne (spectre 3.24), la simulation utilise l'hamiltonien de l'¶equation (3.21). La quantit¶e µa
optimiser est

rmsnorm =

"
1

N ¡ 11

NX

i =1

µ
B exp

i ¡ B calc
i

² i

¶ 2
#1=2

(3.26)

oµu lesB exp
i sont les positions exp¶erimentales des transitions pour les di®¶erentes orientations

du champ, donn¶ees avec la pr¶ecision² i (qui peut être mauvaise pour certaines orientations).
Les B calc

i sont les positions calcul¶ees µa partir de l'hamiltonien (3.21) en supposant un jeu
de 11 paramµetres. 1109 positions ont ¶et¶e utilis¶ees pour le site 1, 1059 pour le site 2. Pour
avoir un jeu de paramµetres initial permettant une bonne convergence de la simulation, une
approche perturbative en deux ¶etapes a ¶et¶e adopt¶ee :

1. le tenseurA est simul¶e en r¶eduisant l'hamiltonien aux l'interactions Zeeman ¶electro-
nique (g ¶etant d¶etermin¶e) et hyper¯ne et optimis¶e par comparaison avec les transi-
tions hyper¯nes permises,

2. le tenseurQ est ensuite simul¶e,g et A ¶etant ¯x¶es, en utilisant l'¶ecart en fr¶equence
des deux raies interdites ¢mI = § 1 (qui ne d¶epend que deQ)

En¯n pour con¯rmer ces r¶esultats, les spectres entiers (et pas seulement la position
des r¶esonances) ont ¶et¶e simul¶es selon l'¶equation (3.21) pour des directions particuliµeres du
champ et compar¶ees avec les spectres exp¶erimentaux. Trois exemples de ces simulations
sont donn¶ees sur la ¯gure 3.28.

Interaction Zeeman ¶electronique Les ¯gures 3.25 repr¶esentent les variations angu-
laires de la position de la raie centrale des isotopes µa spin nucl¶eaire nul en fonction du
champ magn¶etique pour les 2 sites cristallographiques. Les lignes continues repr¶esentent
la position calcul¶ee de ces raies, obtenue avec l'¶equation (3.17) et reproduisent bien les
points exp¶erimentaux. Dans le plan (D1; D2), perpendiculaire µa l'axe de sym¶etrieC2 de
la maille cristalline, chaque site cristallographique ne donne qu'un signal. Dans le plan
(b; D1) on observe deux variations angulaires semblables (mêmes extr¶ema) pour chaque
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Fig. 3.25 { Transitions RPE en mT des isotopes µa spin nucl¶eaire nul en fonction de
l'orientation du champ magn¶etique dans les plans d'¶etude (D1; D2),(b; D1) et (b; D2).



3.3. ECLATEMENTS HYPERFINS 67

site cristallographique, qui se d¶eduisent l'une de l'autre par une sym¶etrie axiale, ainsi
qu'une d¶eg¶en¶erescence le long de deux orientations perpendiculaires, qui correspondent
aux axes cristallographiques. Ces caract¶eristiques ne se retrouvent pas dans le troisiµeme
plan d'¶etude (b; D2). Cela provient d'une d¶esorientation du cristal par rapport µa l'axe du
champ magn¶etiqueB . Ces mesures correspondent µa une variation angulaire dans un plan
(b0; D2), avec un axeb0 ¶ecart¶e de 1.1o du plan (b; D1). Cette d¶esorientation 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¶etique de Thomas BÄottger est
utilis¶e pour di®¶erencier deux sites cristallographiques 1 et 2 qui ont des r¶esonances optiques
bien di®¶erenci¶ees [36, 68]. Seuls les r¶esultats pour le site 1 sont pr¶esent¶es par la suite, car
c'est celui qui nous int¶eresse pour les exp¶eriences d'optique. Les r¶esultats pour le site 2 se
trouvent dans la r¶ef¶erence [64].

Le tenseurg1 obtenu pour le site 1 dans les axes (D1; D2; b) est :

g1 =

0

@
2:92 ¡ 3:08 ¡ 3:68

¡ 3:08 8:19 5:96
¡ 3:68 5:96 5:52

1

A

(D 1 ;D 2 ;b)

(3.27)

Interactions hyper¯ne et quadrupolaire La simulation donne une valeur rmsnorm de
0.9288 pour le site 1. Cela signi¯e que les valeurs calcul¶ees sont dans les barres d'erreur
exp¶erimentales. Les variations angulaires des 8 transitions hyper¯nes sont pr¶esent¶ees sur
les ¯gures 3.26. Les ¯gures 3.27 repr¶esentent les variations angulaires de l'¶eclatement des
transitions interdites dû µa l'interaction quadrupolaire.

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

A 1 =

0

@
69:35 ¡ 580:73 ¡ 248:83

¡ 580:73 696:30 682:49
¡ 248:83 682:49 495:54

1

A

(D 1 ;D 2 ;b)

; (3.28)

et

Q1 =

0

@
21:40 ¡ 8:18 ¡ 15:27
¡ 8:18 3:79 0:60
¡ 15:27 0:60 ¡ 25:20

1

A

(D 1 ;D 2 ;b)

: (3.29)

A 1 et Q1 sont exprim¶es en MHz.

Simulation des spectres A¯n de valider la simulation, les spectres entiers ont ¶et¶e
simul¶es pour des directions quelconques du champ magn¶etique. Les ¯gures 3.28 pr¶esentent
les r¶esultats exp¶erimentaux et simul¶es pour un champ parallµele aux axes cristallographiques
pour lesquels les sites magn¶etiquement in¶equivalents sont d¶eg¶en¶er¶es. La position des tran-
sitions hyper¯nes ainsi que leur intensit¶e sont bien reproduites dans leur ensemble. Des
di®¶erences subtiles persistent, notament sur l'intensit¶e des transitions interdites ¢mI = § 2
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Fig. 3.26 { Transitions hyper¯nes µa ¢mI = 0 pour le site 1 en mT en fonction de l'orien-
tation du champ magn¶etique dans les plans (D1; D2),(b; D1) et (b0; D2).
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Fig. 3.27 { ¶Eclatements quadrupolaires pour le site 1 en mT en fonction de l'orientation
du champ magn¶etique dans les plans (D1; D2),(b; D1) et (b0; D2).
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Fig. 3.28 { Spectres RPE exp¶erimentaux et simul¶es pour des directions du champ
magn¶etique parallµele 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®¶erences sont vraisem-
blablement dues au fait que la largeur des transitions RPE mesur¶ees est trµes ¯ne. Elle est
sujette µa un ¶elargissement selon les conditions exp¶erimentales ; notamment sous fort champ
magn¶etique. Ces e®ets combin¶es sont di±ciles µa prendre en compte dans la simulation.

Conclusion Par rapport aux r¶esultats de la bibliographie, cette ¶etude est int¶eressante
sur plusieurs points.
Tout d'abord elle con¯rme et a±ne les r¶esultats trouv¶es pour le facteurg de l'Erbium
[37, 36, 68]. La r¶ef¶erence [37] donne quelques valeurs deg dont les valeurs maximales
gmax = 15:465(1) et 14.804(1) qui correspondent bien aux r¶esultats pour les valeurs prin-
cipales deg pour les sites 2jgmax

2 j = 15:54(1) et 1 jgmax
1 j = 14:83(1) [64]. Il y a quelques

di®¶erences par rapport µa la d¶etermination optique des facteursg de Thomas BÄottger.
Celui{ci a en e®et travaill¶e dans les 3 plans cristallographiques, qui ne sont pas les axes
propres, et a pu sou®rir comme dans notre cas d'un l¶eger d¶esalignement. Ce travail donne
n¶eanmoins des indications utiles pour discriminer le site 1 du site 2 et donne des r¶esultats
pour le facteurg de l'¶etat excit¶e4I13=2(0).
Par ailleurs l'analyse par RPE de la structure hyper¯ne n'a jamais ¶et¶e faite dans Y2SiO5

et pour cause, la basse sym¶etrie des sites de substitution a n¶ecessit¶e de mettre au point
la proc¶edure d'analyse sp¶eci¯que qui a ¶et¶e briµevement pr¶esent¶ee ici. Ce travail est une
premiµere rendue possible par la qualit¶e des spectres obtenus, donc la qualit¶e du cristal, et
la pers¶ev¶erance d'Olivier Guillot{NoÄel. Les r¶esultats sur les tenseurs hyper¯ns et quadrupo-
laires permettent de d¶eduire la structure hyper¯ne du doublet de Kramers fondamental de
167Er3+ :Y2SiO5 sans champ magn¶etique avec des incertitudes vraiment faibles comme nous
allons le voir maintenant.

Diagramme d'¶energie en champ magn¶etique nul

L'analyse des spectres RPE est bas¶ee sur les hamiltoniens de spin [69, 70] qui r¶eduisent
l'espace des ¶etats des ions167Er3+ au sous{espace du doublet de Kramers fondamental
4I 15=2(0). Dans ce sous{espace, le moment total vautJ = 15=2 et sa projection ne prend
que les deux valeursmJ = § 15=2. On le replace donc par un spin ¯ctifS = 1=2. Pour
calculer l'¶eclatement hyper¯n du doublet de Kramers fondamental4I 15=2(0), on peut rester
dans cette approximation et prendreB = 0 dans l'¶equation (3.21). Cela permet d'acc¶eder
aux ¶eclatements hyper¯ns.

Les ¶el¶ements de matrices deH 0
0 = Hhf + HQ dans la basejmS; mI i sont :

hm0
S; m0

I jH 0
0jmS; mI i = hm0

S; m0
I j

X

i;j

A ij Î i Ŝj +
X

i;j

Qij Î i Î j jmS; mI i ; (3.30)

H0 est une matrice carr¶ee 16£ 16. Ses valeurs propres sont les niveaux d'¶energie des ¶etats
hyper¯ns du doublet de Kramers fondamental4I 15=2(0). Le tableau 3.1 regroupe les valeurs
propres deH0, qui sont les niveaux d'¶energie hyper¯ns ainsi que les ¶eclatements hyper¯ns.
La ¯gure 3.29 repr¶esente ce diagramme d'¶energie. Les incertitudes sur les ¶energies des
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Niveaux ¶Eclatements
Label d'¶energie hyper¯ns

MHz MHz
0 (15)

1 0 (15)
2 724 (2,5) 724 (15,5)
3 728 (2,5) 4 (3,5)
4 1386 (15) 658 (15,5)
5 1446 (5) 60 (16)
6 1919 (15) 473 (16)
7 2341 (8) 422 (17)
8 2620 (8) 279 (11,5)
9 3376 (10) 756 (13)
10 3792 (6,5) 415 (12)
11 3920 (5) 128 (8,5)
12 4630 (4,5) 710 (7)
13 4639 (5) 9 (7)
14 5495 (18) 856 (19)

5495 (18)

Tab. 3.1 { Niveaux d'¶energie et ¶eclatement hyper¯n de4I 15=2(0) issu de l'analyse RPE.
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Fig. 3.29 { Diagramme d'¶energie du doublet de Kramers fondamental4I 15=2(0) de d'ion
Er3+ dans le site 1 de Y2SiO5 issu de l'analyse RPE.

niveaux hyper¯ns ont ¶et¶e calcul¶ees µa partir des incertitudes sur les paramµetres des tenseurs
A et Q issus de la simulation. La d¶ependance entre les paramµetres des tenseurs et les
niveaux d'¶energie ¶etant fortement non lin¶eaire, une m¶ethode statistique a ¶et¶e adopt¶ee
[71, 72]. Elle consiste µa tirer au hasard de maniµere r¶ep¶et¶ee les 11 paramµetres des tenseurs
A et Q dans un volume de con¯ance centr¶e sur les valeurs trouv¶ees lors de la simulation.
Le spectre sans champ magn¶etique est simul¶e pour chaque tirage de ces 11 paramµetres. Les
incertitudes donn¶ees dans le tableau 3.1 correspondent µa la largeur des distributions des
niveaux d'¶energie obtenues lors de ces tirages.

Ce diagramme d'¶energie pr¶esente plusieurs caract¶eristiques remarquables :
{ la simulation pr¶evoit seulement 14 niveaux hyper¯ns, et non 16 (= (2Sef f + 1)(2 I +

1)). Les niveaux extrêmes sont en e®et d¶eg¶en¶er¶es µa l'ordre deux, µa l'incertitude
exp¶erimentale prµes.

{ l'¶etalement des niveaux hyper¯ns est trµes important : 5.5 GHz
{ le spectre des ¶eclatements hyper¯ns est trµes large : de 4 MHz µa 856 MHz

Ces deux derniµeres caract¶eristiques viennent de l'importance de l'interaction hyper¯ne et
quadrupolaire et vont donc a priori se retrouver sur l'¶etat excit¶e4I 13=2(0).

Comme soulign¶e dans le chapitre d'introduction aux propri¶et¶es des terres rares (chapitre 2),
le pro¯l d'absorption lin¶eaire de la transition optique µa 1536.1 nm (¯gure 2.7) rend compte
lui aussi de l'importance de l'¶eclatement hyper¯n puisque le spectre s'¶etale sur plus de
7 GHz, avec une largeur µa mi{hauteur de seulement 1 GHz. Les nombreux pics d'ab-
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sorption ne correspondent cependant pas µa l'¶eclatement hyper¯n du niveaux fondamen-
tal d¶etermin¶e par RPE puisque l'¶eclatement hyper¯n de l'excit¶e intervient ¶egalement. La
population au repos des niveaux hyper¯n du fondamental, donn¶ee par la loi de Bolzt-
mann, n'est plus ¶equivalente entre tous les niveaux hyper¯ns. Le rapport des populations
de l'¶etat le plus bas (1) et le plus haut en ¶energie (14), s¶epar¶es de ¢= 5.5 GHz, vaut
n14=n1 = exp ¡ ¢ =kT = 87% µa 2 K.

Par ailleurs, l'¶elargissement inhomogµene optique ¡inh ¼ 250 MHz est e®ectivement de
l'ordre de grandeur des ¶eclatements hyper¯ns. On comprend dµes lors un peu mieux la
complexit¶e des spectres de creusement spectral dans167Er3+ :Y2SiO5, notament le fait que
la position des trous et des anti{trous varie selon la position du laser pompe dans le pro¯l
d'absorption.

A titre d'exemple, voici exprim¶e dans la basejmS; mI i les fonctions d'onde correspon-
dant aux deux ¶etats de plus basse ¶energiej1i et j2i s¶epar¶es de 724.0 MHz§ 15.5 MHz :

j1i = (0 :16¡ 0:13i ) j ¡ 1=2; ¡ 7=2i +( ¡ 0:31¡ 0:14i ) j1=2; ¡ 7=2i
+(0 :15 + 0:11i ) j ¡ 1=2; ¡ 5=2i +(0 :034¡ 0:38i ) j1=2; ¡ 5=2i
+( ¡ 0:032 + 0:17i ) j ¡ 1=2; ¡ 3=2i +(0 :28¡ 0:05i ) j1=2; ¡ 3=2i
+( ¡ 0:0079¡ 0:057i ) j ¡ 1=2; ¡ 1=2i +(0 :12 + 0:17i ) j1=2; ¡ 1=2i
+( ¡ 0:16¡ 0:14i ) j ¡ 1=2; 1=2i +( ¡ 0:056¡ 0:013i ) j1=2; 1=2i
+( ¡ 0:075 + 0:27i ) j ¡ 1=2; 3=2i +( ¡ 0:17 + 0:017i ) j1=2; 3=2i
+0:39i j ¡ 1=2; 5=2i +(0 :099 + 0:16i ) j1=2; 5=2i
+( ¡ 0:11¡ 0:32i ) j ¡ 1=2; 7=2i +(0 :14¡ 0:14i ) j1=2; 7=2i

(3.31)

j2i = (0 :21 + 0:089i ) j ¡ 1=2; ¡ 7=2i +(0 :0068¡ 0:36i ) j1=2; ¡ 7=2i
+(0 :01¡ 0:066i ) j ¡ 1=2; ¡ 5=2i +(0 :079¡ 0:054i ) j1=2; ¡ 5=2i
+(0 :019 + 0:073i ) j ¡ 1=2; ¡ 3=2i +( ¡ 0:18¡ 0:21i ) j1=2; ¡ 3=2i
+(0 :28 + 0:3i ) j ¡ 1=2; ¡ 1=2i +(0 :16¡ 0:16i ) j1=2; ¡ 1=2i
+(0 :0088¡ 0:23i ) j ¡ 1=2; 1=2i (0:41) j1=2; 1=2i
+( ¡ 0:28 + 0:0038i ) j ¡ 1=2; 3=2i +( ¡ 0:067 + 0:035i ) j1=2; 3=2i
+( ¡ 0:014¡ 0:095i ) j ¡ 1=2; 5=2i +( ¡ 0:042 + 0:052i ) j1=2; 5=2i
+( ¡ 0:26 + 0:25i ) j ¡ 1=2; 7=2i +( ¡ 0:21¡ 0:094i ) j1=2; 7=2i

(3.32)

Comme on peut le voir les niveaux hyper¯ns ne sont pas dutout des ¶etats purs mais sont
des ¶etats extrêmement m¶elang¶es. Il n'est pas possible de leur attribuer un label du type
jmS; mI i . Il est vraisemblable que les niveaux hyper¯ns de l'¶etat excit¶e4I13=2(0) soient eux
aussi extrêmement m¶elang¶es. Les pseudo{rµegles de s¶election qui apparaissent plus ou moins
dans les spectres de creusement spectral sont donc loin d'être pr¶evisibles th¶eoriquement.

Conclusions

L'¶etude des spectres de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique est complexe et a n¶ecessi-
t¶e la mise en place d'un formalisme adapt¶e µa la trµes basse sym¶etrie du site de substitution
des ions167Er3+ dans Y2SiO5. La d¶etermination des 3 tenseursg, A et Q des interactions
Zeeman, hyper¯ne et quadrupolaire a ¶et¶e faite pour les deux sites cristallographiques. Pour
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le site 1 qui nous int¶eresse ces r¶esultats ont permis d'obtenir le diagramme d'¶energie du
niveaux de Kramers fondamental4I15=2(0) en champ magn¶etique nul. La structure hyper-
¯ne obtenue est extrêmement complexe et les ¶etats hyper¯ns sont loin d'être des ¶etats purs.
L'avantage d'une con¯guration aussi complexe est que les rµegles de s¶election sont relach¶ees.
Les probabilit¶es de transitions entre les deux bras des systµemes en ¤ form¶es par les niveaux
hyper¯ns devraient donc être du même ordre de grandeur et de nombreux systµemes en ¤
devraient donc pouvoir être exploit¶es dans167Er3+ :Y2SiO5.

3.3.3 Identi¯cation de systµemes en ¤

Le recoupement des r¶esultats des exp¶eriences de creusement spectral et des r¶esultats de
r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique permet d'identi¯er les anti{trous qui correspondent
aux systµemes en ¤. Le tableau 3.2 pr¶esente toutes les fr¶equences pour lesquelles on peut
th¶eoriquement mesurer un anti{trou en ¤ d'aprµes les niveaux hyper¯ns issus de l'analyse
RPE.

Les deuxiµeme et troisiµeme colonnes des tableaux report¶es dans les annexes A.1 µa A.8
pr¶esentent les anti{trous mesur¶es pour di®¶erentes 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¶es optiquement par creusement spectral et des incertitudes sur les
niveaux hyper¯ns issus de l'analyse RPE, il n'est pas toujours ¶evident d'attribuer les anti{
trous µa une seule transition hyper¯ne. C'est pourquoi deux gammes de recoupements µa
§ 10 MHz et § 20 MHz sont pr¶esent¶ees.

Nombre d'anti{trous mesur¶es en creusement spectral ne sont associ¶es µa aucune transi-
tion en ¤. Ils correspondent vraisemblablement µa une combinaison d'¶eclatements hyper¯ns
du fondamental et de l'excit¶e. De la même maniµere, il n'est pas impossible qu'un anti{
trou associ¶e µa une transition en ¤, corresponde en fait µa une combinaison d'¶eclatements
hyper¯ns du fondamental et de l'excit¶e (avec un±e petit).

On peut noter que les niveaux impliqu¶es dans les anti{trous ne sont pas les mêmes selon
la position de la pompe dans le spectre. Pour un laser pompe en A, ce sont les niveaux les
plus bas en ¶energie qui sont majoritairement en correspondance avec les anti{trous, alors
que pour un laser pompe en G ce sont les niveaux hyper¯ns de haute ¶energie. Ceci est plutôt
en accord avec le fait que la partie G du spectre est mesur¶ee µa plus basse fr¶equence que
la partie A et permet de choisir les transitions impliqu¶ees lorsque plusieurs combinaisons
sont possibles.

Nous avons identi¯¶e une dizaine d'anti{trous correspondant µa des systµemes en ¤ dont
deux anti{trous d'amplitude relativement importante. La position en fr¶equence de ces 2
structures a ¶et¶e v¶eri¯¶ee avec le dispositif µa modulation de fr¶equence de la ¯gure 5.8 pr¶esent¶e
au chapitre 5.

{ Le premier anti{trou apparâ³t en E lorsque la pompe est en G, l'¶ecart pompe sonde
est alors de 880 MHz§ 1 MHz (sonde plus haute en fr¶equence). Il peut être as-
soci¶e µa plusieurs transitions : entre les niveaux 4 et 6 µa 895 MHz§ 17 MHz ou
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Fig. 3.30 { Deux systµemes en ¤ issus du recoupement des exp¶eriences de creusement
spectral et de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique. Les °µeches en gras (pointill¶e)
repr¶esentent la position de la pompe (sonde) lors des exp¶eriences de creusement spectral

entre les niveaux 13 et 14 µa 865 MHz§ 19 MHz (tableau A.8). Compte tenu de
la position de la pompe dans le spectre vers les basses ¶energies, l'anti{trou est at-
tribu¶e pr¶ef¶erentiellement µa la transition hyper¯ne 13! 14. Nous appelerons cette
con¯guration ¤ 1 par la suite.

{ Le deuxiµeme anti{trou apparâ³t en C lorsque la pompe est en A, l'¶ecart pompe
sonde est alors de 740 MHz§ 1 MHz (sonde plus basse en fr¶equence). De la même
maniµere Il peut être associ¶e µa plusieurs transitions : entre les niveaux 1 et 2 µa
724 MHz§ 15.5 MHz ou entre les niveaux 8 et 9 µa 756 MHz§ 13 MHz (tableau A.1).
Compte tenu de la position de la pompe dans le spectre vers les fortes ¶energies cette
fois, l'anti{trou est attribu¶e pr¶ef¶erentiellement µa la transition hyper¯ne 1! 2. Nous
appelerons cette con¯guration¤ 2.

Ces deux anti{trous, mis en exergue sur la ¯gure 3.30, font intervenir vraisemblablement
les niveaux d¶eg¶en¶er¶es 1 et 14. C'est peut être une explication de l'importance de leur
amplitude et leur robustesse : les transitions optiques partant de ces niveaux b¶en¶e¯cient a
priori de forces d'oscillateur plus importantes que les transitions mettant en jeu des niveaux
non d¶eg¶en¶er¶es. La dur¶ee de vie de l'anti{trou µa 740 MHz (con¯guration ¤2) a ¶et¶e mesur¶ee
au paragraphe 3.2 de ce chapitre. AvecT f

1 =187 ms, le temps de retour µa l'¶equilibre des
populations est trµes lent, ce qui permet d'envisager de \stocker" de l'information sur les
populations des niveaux fondamentaux de ce systµeme en ¤.
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1-2 2-3 3-4 4-5 5-6 6-7 7-8 8-9 9-10 10-11 11-12 12-13 13-14

±i;i +1 724 4 658 60 473 422 279 756 416 128 710 9 856
±i;i +2 728 662 718 533 895 701 1035 1172 544 838 719 865
±i;i +3 1386 722 1191 955 1174 1457 1451 1300 1254 847 1575
±i;i +4 1446 1195 1613 1234 1930 1873 1579 2010 1263 1703
±i;i +5 1919 1617 1892 1990 2346 2001 2289 2019 2119
±i;i +6 2341 1896 2648 2406 2474 2711 2298 2895
±i;i +7 2620 2652 3064 2534 3184 2720 3154
±i;i +8 3376 3068 3192 3244 3193 3576
±i;i +9 3792 3196 3902 3253 4049
±i;i +10 3920 3906 3911 4109
±i;i +11 4630 3915 4767
±i;i +12 4639 4771
±i;i +13 5495

Tab. 3.2 { Anti-trous en ¤ en MHz pr¶evus th¶eoriquement d'aprµes le diagramme d'¶energie
du niveau hyper¯n de 4I 15=2(0). La premiµere ligne correspond aux ¶eclatements hyper¯ns.
La ligne suivante ±i;i +2 donne la position en fr¶equence des anti{trous correspondant µa 2
¶ecarts hyper¯ns cons¶ecutifs et ainsi de suite. La premiµere colonne correspond aux niveaux
d'¶energie trouv¶es en RPE (tableau 3.1).
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3.4 Conclusion et perspectives sur les caract¶erisations
spectroscopiques

Caract¶eristiques d¶etermin¶ees

Quelle que soit la technique spectropique utilis¶ee, ¶echo de photon, creusement spectral
ou r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique la spectrocopie de167Er3+ : Y2SiO5 s'est av¶er¶ee
d¶elicate. Outre qu'il faut travailler µa basse temp¶erature, le recours µa des techniques de mod-
ulation est fr¶equent, car nous avions en g¶en¶eral peu de signal. Nous avons pu d¶eterminer :

{ le temps de vie des populations du niveau excit¶eTe
1 = 10 ms, comparable aux r¶esultats

de la litt¶erature
{ le temps de vie des coh¶erences optiquesT2 = 3.5 ¹ s
{ la structure hyper¯ne du doublet de Kramers fondamental4I 15=2(0)
{ une dizaine de systµemes en ¤ ont ¶et¶e identi¯¶es, dont les deux systµemes ¤1 et ¤2, pour

lequel l'anti{trou a une amplitude importante et qui seront ¶etudi¶es dans le cadre de
la transparence induite ¶electromagn¶etiquement dans le chapitre 5.

{ le temps de vie des populations du niveau fondamental pour la con¯guration ¤2 a
¶et¶e ¶evalu¶ee µaT f

1 = 187 ms (premiµere mesure de ce type dans167Er3+ :Y2SiO5)
{ l'¶elargissement inhomogµene de la transition ¡inh » 250 MHz. Ce faible ¶elargissement

pourrait être attribu¶e µa la qualit¶e de la croissance cristalline.
Ces premiµeres caract¶erisations sont encouragentes, notament le long temps de relaxation

de la population dans les niveaux hyper¯ns lorsque la temp¶erature du cristal est de 2 K.

Quelles autres paramµetres et quelles autres exp¶eriences ?

Temps de coh¶erences Le temps de vie des coh¶erences RamanT f
2 entre niveaux hy-

per¯ns du doublet de Kramers fondamental4I 15=2(0) est un paramµetre important pour
l'¶etablissement d'une transparence induite e±cace (voir chapitre 5). Il serait ¶egalement
int¶eressant de caract¶eriser les temps de coh¶erence (optique et radio{fr¶equence) avec un
champ magn¶etique. En e®et avec un champ de 7 T BÄottger a pu r¶eduire ¶enorm¶ement les
processus d¶ephasants dans un cristal d'Y2SiO5 dop¶e µa l'erbium naturel et mesurer une
largeur homogµene de 73 Hz seulement pour la transition optique [36].

Des exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique impulsionnelles (ESEEM
pour Electron Spin Echo Envelope Modulation) sont en cours dans le groupe d'Olivier
Guillot NoÄel et Philippe Goldner pour identi¯er certaines interactions, pouvant être µa
l'origine de la perte de coh¶erence entre niveaux hyper¯ns. Les premiers r¶esultats montrent
l'in°uence des yttrium et du silicium voisins de l'ion erbium [73].

Eclatement hyper¯n de l'excit¶e L'¶eclatement hyper¯n du doublet de Kramers ex-
cit¶e 4I 13=2(0) est encore mal connu, même si nous avons mesur¶e de nombreux trous. Les
exp¶eriences de creusement spectral sont trop complexes. Nous pensons utiliser de nouveau
la r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique avec un pompage optique pour travailler avec
les ions dans l'¶etat excit¶e. Il faut noter que le champ magn¶etique d¶eplace la r¶esonance
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optique au cours d'une exp¶erience3 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 l'¶etat excit¶e (10 ms). Il
semble plus int¶eressant de travailler avec une inversion de population pour avoir un signal
RPE de l'¶etat excit¶e assez important. Un pompage continu vers les niveaux4I 13=2(1) ou
4I 11=2 avec une source spectralement large est envisageable.

Les r¶esultats de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique dans l'¶etat excit¶e permettent
de connâ³tre l'¶eclatement hyper¯n de l'¶etat excit¶e. Ceci devrait permettre de comprendre
par exemple la structure du spectre d'absorption et d'¶eclaircir la valeur de l'¶elargissement
inhomogµene. Il devrait être ¶egalement possible d'identi¯er les niveaux susceptibles d'être
utilis¶es dans l'e®et Kerr g¶eant par exemple, qui n¶ec¶essite 4 niveaux, 2 fondamentaux et 2
excit¶es [14], en recoupant avec les spectres de creusement spectral. Les fonctions d'onde
des ¶etats hyper¯ns obtenus avec l'hamiltonien de spin e®ectif dans le fondamental et dans
l'excit¶e ne peuvent µa priori pas donner d'information sur les rµegles de s¶election et les forces
d'oscillateur. En e®et dans cette approche, l'espace des ¶etats de l'ion erbium est r¶eduit
µa un sous{espace plus petit par l'introduction du spin ¯ctifS = 1=2. Entre l'¶etat excit¶e
4I 13=2(0) et l'¶etat fondamental 4I 15=2(0), on ne travaille pas dans le même sous{espace4 .

Le systµeme167Er3+ : Y2SiO5 n'est donc pas encore totalement caract¶eris¶e. Nous avons
cependant travaill¶e avec cette connaissance partielle pour d¶emontrer deux e®ets r¶esonants :
les oscillations coh¶erentes de population (chapitre 4) et la transparence induite ¶electroma-
gn¶etiquement (chapitre 5).

3D'aprµes T. BÄottger [36], le niveau4I 13=2(0) se d¶ecale de 0.3 cm¡ 1 (soit moins de 0.1 nm) pour un
champ de 1 T, champ maximum utilis¶e en RPE

4Le calcul des paramµetres du champ cristallinB k
q (¶eq.(2.2)) permettraient d'¶evaluer l'hamiltonien

total (¶eq.(2.1)) et de pr¶edire les niveaux hyper¯ns de l'¶etat excit¶e, comme cela a ¶et¶e fait pour les
cristaux de Tm3+ :YAG [74]. Ce calcul s'appuie sur les spectres optiques des niveaux2S+1 L J mesur¶es
exp¶erimentalement [44] et est extrêment ardu compte tenu de la basse sym¶etrie du site de substitution
dans Y2SiO5. En consid¶erant l'hamiltonien total, les fonctions d'onde obtenues par ce calcul permettent
en principe de connâ³tre les forces des transitions et les ¶eventuelles rµegles de s¶election.





Chapitre 4

Ralentissement de la lumiµere avec
l'erbium

La r¶eduction de la vitesse de groupe de la lumiµere, de plusieurs ordres de grandeur, par
rapport µa la c¶el¶erit¶ec de la lumiµere dans le vide, est un des grands enjeux de la photonique
actuelle. Le contrôle actif ou passif de la vitesse de groupe permettrait de mettre en place
de nouvelles fonctions optiques de traitement du signal (m¶emoire tampon, retard ajustable
continuement, recentrage d'impulsions dans une fenêtre temporelle...) et des interactions
lumiµere matiµere ou lumiµere{lumiµere prolong¶ees.

Ce chapitre pr¶esente les r¶esultats que nous avons obtenus dans167Er3+ :Y2SiO5, dont le
plus notable est le ralentissement de 8 ordres de grandeurs de la vitesse de groupe µa l'aide
des oscillations coh¶erentes de population.

Les notions de vitesse de la lumiµere, les relations de Kramers-KrÄonig et les quelques
r¶esultats marquants sur la lumiµere dite \lente" ou \ultra-lente" sont rappel¶es en intro-
duction. Le ph¶enomµene dit d'oscillations coh¶erentes de population est ensuite expliqu¶e et
l'in°uence des ¶elargissements homogµene et inhomogµene est d¶etaill¶ee. Les di®¶erents r¶esultats
exp¶erimentaux dans167Er3+ :Y2SiO5 sont pr¶esent¶es dans une troisiµeme partie. Di®¶erents
paramµetres ont ¶et¶e explor¶es : intensit¶e, fr¶equence du battement, la possibilit¶e d'un pom-
page optique et, pour la premiµere dois µa notre connaissance l'¶elargissement inhomogµene. La
conclusion ouvre sur les exp¶eriences µa temp¶erature ambiante dans les ¯bres dop¶ees erbium.

81
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4.1 De la vitesse de la lumiµere au ralentissement

La vitesse de propagation de la lumiµere dans le vide comme nous la connaissons actuelle-
ment est une constante universelle, ¯x¶ee depuis 1983 µac = 299 792 458 m/s [75]. Elle fût
mesur¶ee pour la premiµere fois sur terre par Fizeau en 1848 µa l'aide d'un dispositif ressem-
blant µa celui de la ¯gure 4.1. Le principe de l'exp¶erience ¶etait de mesurer le temps d'aller
retour d'une impulsion cr¶e¶ee par une roue dent¶ee. Ce temps d'aller{retour entre la maison
de Fizeau µa Suresnes et Montmartre 8.6 km de lµa, est de 58¹ s. Au fur et a mesure que la
vitesse de rotation de la roue augmente, l'impulsion de retour de Montmartre passe dans
la même dent puis est occult¶ee 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 lumiµere [76].

Depuis les exp¶eriences de Fizeau le concept même de vitesse de la lumiµere a ¶et¶e large-
ment approfondi, et on compte jusqu'µa 8 d¶e¯nitions di®¶erentes attach¶ees µa la vitesse de la
lumiµere [77, 78]. On dirait aujourd'hui que Fizeau n'a pas mesur¶e la vitesse de la lumiµere,
mais plutôt la vitesse de groupe d'impulsions se propageant dans l'air, un milieu lin¶eaire
et quasi homogµene. Avant de revenir sur la vitesse de phasevp, la vitesse de groupevg,
et la vitesse du barycentre de l'impulsion temporelle appel¶ee centro{v¶elocit¶evc, pr¶ecisons
d'abord ce qu'est une impulsion lumineuse.

Fig. 4.1 { Dispositif exp¶erimental utilis¶e par Fizeau pour mesurer la vitesse de la lumiµere
dans l'air en 1848. Des impulsions lumineuses sont cr¶e¶ees par une roue dent¶ee et envoy¶ees
vers un miroir situ¶e µa 8.6 km pour être renvoy¶ees vers la source. Elles sont visibles en retour
lorsque la roue dent¶ee a tourn¶e d'une dent.Note : le Sacr¶e Coeur n'¶etait pas encore sur la
butte Montmartre lors des exp¶eriences de Fizeau.

4.1.1 Impulsion lumineuse

La ¯gure 4.2 repr¶esente la somme de deux champs monochromatiques de fr¶equence
l¶egµerement d¶ecal¶ees. Le pro¯l de l'intensit¶e (somme au carr¶e) fait apparâ³tre le d¶ebut d'une
impulsion. Une v¶eritable impulsion contient beaucoup plus de composantes fr¶equencielles
et est le r¶esultat des interf¶erences temporelles constructives entre ces di®¶erents champs
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Fig. 4.2 { Illustration du concept d'impulsion : S1 et S2 sont deux ondes monochromatiques
de fr¶equences di®¶erentes et en phase en 0, (S1+ S2) repr¶esente le champ somme et (S1+ S2)2

l'intensit¶e associ¶ee µa la somme des deux champs qui fait apparâ³tre l'impulsion. Plus le
nombre de composantes spectrales est important plus l'extinction entre deux maxima est
grande et plus l'impulsion form¶ee peut être de courte dur¶ee.

monochromatiques. Au maximum de l'impulsion toutes les composantes spectrales sont
en phase et s'additionnent. Formellement une impulsion lumineuse est d¶e¯nie par son
enveloppe temporelleA(t), lentement variable devant la fr¶equence de la porteuse optique
! 0 :

E(z; t) = A(t):e¡ i (! 0 t ¡ kz) (4.1)

La transform¶ee de Fourier deA(t), ~A(! ) repr¶esente le spectre de l'impulsion autour de! 0.

~E(! ) = ~A(! ¡ ! 0) (4.2)

Plus la bande spectrale ¢! est large, plus les impulsions peuvent être temporellement
courtes si les di®¶erentes composantes sont e®ectivement en phase. Dans ce cas on parle
d'impulsions limit¶ees par la transform¶ee de Fourier. Dans les exp¶eriences, nous avons tra-
vaill¶e avec des impulsions de pro¯l gaussien

A(t) = A0e¡ t2=¢ T 2
; (4.3)

de spectre
~A(! ) =

p
¼¢ TA0e¡ ! 2=¢ ! 2

: (4.4)

Lorsque les impulsions gaussiennes sont limit¶ees par la transform¶ee de Fourier, la largeur
temporelle ¢T et la largeur spectrale ¢! sont telles que ¢! £ ¢ T = 2.
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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 µa travers le milieu. Cette phase vautÁ = kz ¡ ! 0t. Les points de phaseÁ constante
avancent de ¢z en un temps ¢t tel que k¢ z = ! 0¢ t et on a donc une vitesse de phase
vp = ¢ z=¢ t qui vaut

vp =
! 0

k
=

c
n(! 0)

: (4.5)

Cette vitesse peut être d¶e¯nie pour chaque onde plane de fr¶equence! composant l'impul-
sion, vp = c=n(! ):

Vitesse de groupe

Pour que l'impulsion se propage sans se d¶eformer, toutes les composantes spectrales
autour de la porteuse! 0 doivent s'additionner en phase quelque soit la distance de propa-
gation z. Cela signi¯e que la variation de la phase avec la fr¶equence est nulle quelque soit

z :
·

dÁ
d!

¸

! 0

= 0 avec Á =
n(! )!z

c
¡ !t , ce qui donne la relation

dn
d!

! 0z
c

+
nz
c

¡ t = 0 et

conduit µa la d¶e¯nition de la vitesse de groupevg = z=t :

vg =
c

n(! 0) + ! 0(dn=d! )! 0

: (4.6)

La vitesse de groupe correspond g¶en¶eralement µa la vitesse de propagation du maximum du
pro¯l en intensit¶e de l'impulsion µa travers un milieu dispersif. On d¶e¯nit l'indice de groupe
ng comme :

ng(! 0) = n(! 0) + ! 0

·
dn
d!

¸

! 0

: (4.7)

Lumiµere lente

En regardant la d¶e¯nition de la vitesse de groupevg (¶eq.(4.6)), on voit qu'il est possible

d'obtenir des vitesses de groupe trµes faibles lorsque la dispersion
·

dn
d!

¸

! 0

est forte. Lorsque

ce terme est n¶egatif, la vitesse de groupe peut même être n¶egative [79] ou sup¶erieure µac
alors que la vitesse de phase est positive. On parle alors delumiµere superluminique[80, 81].

Ce dernier point peut sembler contredire le fait qu'aucune information ne peut aller
plus vite que la lumiµere. Suite aux travaux th¶eoriques de Sommerfeld et Brillouin [82], la
vitesse d'un signal a ¶et¶e d¶e¯nie comme la vitesse de propagation du front d'une impulsion
rectangulaire. Les exp¶eriences faites par Stenneret al. dans des conditions de lumiµere lente
[83] ou de lumiµere superluminique [84] ont clairement d¶emontr¶e qu'un tel front montant
ou descendant (un saut µa 1 ou un saut µa 0) ne se propage pas µa la vitesse de groupevg,
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car il est associ¶e µa une trµes grande bande spectrale qui ne peut pas v¶eri¯er les conditions
de propagation extrême, ultra{lente ou superluminique.

Par ailleurs, on a bien d¶e¯ni les impulsions comme ¶etant le r¶esultat des interf¶erences
entre un paquet d'ondes planes monochromatiques, qui ont une ¶etendue spatiale et tem-
porelle in¯nie. Un simple changement de phase modi¯e ces interf¶erences et fait apparâ³tre
le maximum de l'impulsion en avance ou en retard. Le fa»connage du paquet d'onde par
la dispersion, voilµa le secret de ces propagations extraordinaires, ultra{lente ou superlu-
minique.

Distorsion

Lors du traitement th¶eorique de la propagation d'impulsions dans un milieu dispersif
[85], il est utile de faire un d¶eveloppement limit¶e de la constante de propagationk(! )
autour de la porteuse optique! 0.

k(! ) = k0 + k1(! ¡ ! 0) +
k2

2
(! ¡ ! 0)2 +

k3

3!
(! ¡ ! 0)3 + :::; (4.8)

oµu ki =
£
d(i )k=d! i

¤
! 0

.
k0 est l'amplitude de vecteur d'onde µa la fr¶equence de la porteuse optique et repr¶esente

la valeur moyenne dek pour l'impulsion.

k1 =
·

dk
d!

¸

! 0

=
1
vg

=
ng

c
est l'inverse de la vitesse de groupe.

Le temps de groupeTg est le temps n¶ecessaire µa l'impulsion pour parcourir la distance
z µa travers le milieu dispersif :

Tg =
z
vg

= zk1: (4.9)

Le facteur k2 =
·

d2k
d! 2

¸

! 0

=
1=vg

d!
=

1
c

dng

d!
, est appel¶e la dispersion de temps de groupe.

Lorsque la dispersion est importante le temps de groupe varie signi¯cativement µa l'int¶erieur
de la bande spectrale ¢! de l'impulsion. L'impulsion n'est plus limit¶ee par la transform¶ee
de Fourier et sa dur¶ee augmente car les di®¶erentes composantes spectrales de l'impul-
sion se propagent avec des vitesses di®¶erentes. Pour l'impulsion gaussienne d¶e¯nie par
l'¶equation (4.3), on a alors ¢! £ ¢ T > 2. Les di®¶erentes composantes spectrales sont alors
d¶esynchronis¶ees et sont r¶eparties lin¶eairement le long de l'impulsion. On parle de glisse-
ment de fr¶equence,chirp en anglais. L'¶elargissement temporel induit park2 est de l'ordre
de ¢T ¼ zk2¢ ! .

Lorsquek2 ¼ 0, ou pour des bandes spectrales trµes larges, il faut consid¶erer le terme

sup¶erieur du d¶eveloppement (4.8),k3 =
·

d3k
d! 3

¸

! 0

. L'e®et de ce terme va être de brouiller

le glissement de fr¶equence. Le pro¯l temporel de l'impulsion sera alors distordu.
Lorsque l'impulsion est totalement distordue le concept de vitesse de groupe ne recoupe

plus de r¶ealit¶e physique. On pr¶ef¶erera alors utiliser la vitesse du barycentre temporel de
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l'impulsion (en intensit¶e) pour d¶e¯nir la vitesse de l'impulsion, appel¶ee "centro{v¶elocit¶e"
et d¶e¯nie par [77]

vc =

"

r

Ã R+ 1
¡1 tE 2(r ; t)dt

R+ 1
¡1 E 2(r ; t)dt

!# ¡ 1

: (4.10)

Lorsqu'on d¶etecte le pro¯l temporel d'une impulsion, c'est µa la centro{v¶elocit¶e qu'on a
accµes exp¶erimentalement. Pour une impulsion qui n'est pas d¶eform¶ee, la vitesse de groupe
et la centro{v¶elocit¶e de l'impulsion se confondent et on parle de vitesse de groupe.

4.1.3 Relations de Kramers-KrÄonig

La r¶eponse d'un milieu excit¶e par un champ ¶electromagn¶etique est appel¶ee sa suscep-
tibilit¶e Â. Â est une fonction causale et µa ce titre ses parties r¶eelles et imaginaires v¶eri¯ent
les relations de Kramers-KrÄonig.

Â0(! ) = ¡ Ĥ (Â00(! ))
Â00(! ) = Ĥ (Â0(! ))

(4.11)

oµu Ĥ repr¶esente la transform¶ee de Hilbert [86]. En optique, cela donne deux relations liant
l'indice de r¶efractionn et l'absorption ® du milieu :

n(! ) = 1 +
c
¼

vp
R+ 1

0

®(s)
s2 ¡ ! 2

ds

®(! ) = ¡
4! 2

¼c
vp

R+ 1
0

n(s) ¡ 1
s2 ¡ ! 2

ds
(4.12)

oµu vp d¶esigne la valeur principale de Cauchy.
Selon ces relations, la pr¶esence d'une fenêtre de transparence, ou trou, dans le pro¯l

d'absorption s'accompagne d'une forte variation de l'indice de r¶efraction avec une pente
positive. Ceci est illustr¶e sur les ¯gures 4.3.a et 4.3.b. L'indice de groupeng est quant µa lui
repr¶esent¶e sur la ¯gure 4.3.c. Supposons que l'absorption d'un systµeme s'¶ecrive

®(±) = ®0

µ
1 ¡

a
1 + ( ±T)2

¶
(4.13)

Fig. 4.3 { Illustration des relations de Kramers KrÄonig : une fenêtre de transparence dans
le pro¯l d'absorption (un 'trou') se traduit par une forte variation de l'indice de r¶efraction.
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oµu 1=T est la largeur de la r¶esonance, et®0a sa profondeur. L'indice de r¶efraction et l'indice
de groupe qui sont associ¶e µa un tel pro¯l d'absorption s'¶ecrivent1

n(±) = n0 + ±n
±T

1 + ( ±T)2
;

ng(±) = ±nT
1 ¡ (±T)2

(1 + ( ±T)2)2
;

(4.14)

avec±n = a
®0¸
4¼

la variation d'indice. L'indice de groupeng est maximal en± = 0 et vaut

ng = ±nT . Le ralentissement, mesur¶e parng, est d'autant plus fort que la variation d'indice
±n est forte sur une bande spectrale 1=T faible.

Dans le cas pr¶esent¶e sur la ¯gure 4.3, la dispersion de temps de groupe (dng=d±) est nulle
lorsqu'on travaille µa r¶esonance. On se trouve en e®et dans un maximum deng (dng=d±= 0).
Ceci explique en partie pourquoi les exp¶eriences de ralentissement autour de r¶esonances
optiques d¶eforment peu les impulsions.

Notons qu'une forte variation de l'indicen avec une pente n¶egative peut être obtenue
lorsque l'absorption pr¶esente un pic µa la place d'un trou. C'est dans des systµemes pr¶esentant
un pic de gain qu'on peut observer de la lumiµere superluminique [80, 84].

4.1.4 Lumiµere lente et lumiµere ultra{lente

L'approche utilis¶ee dans cette thµese pour ralentir la lumiµere est bas¶ee sur les interac-
tions r¶esonantes entre la lumiµere et la matiµere2. D'aprµes les relations de Kramers-KrÄonig
une fenêtre de transparence au milieu d'un pro¯l d'absorption permettent d'obtenir la
dispersion positive n¶ec¶essaire pour le ralentissement. Il en est de même dans un milieu
pr¶esentant une fenêtre de gain (® < 0) et pour laquelledn=d! > 0.

Pour tout lecteur attentif du chapitre 3 de cette thµese, la simple ¶evocation d'un trou dans
l'absorption doit amener au creusement spectral. Curieusement, la proposition d'utiliser les
trous de creusement spectral pour le ralentissement ne date que des ann¶ees 2000 [93, 94].
Comme nous l'avons vu au paragraphe 3.1.2, la largeur du trou creus¶e est limit¶ee par soit
par ¡ h 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 premiµere
d¶emonstration de lumiµere ralentie bas¶ee sur le creusement spectral est trµes r¶ecente (2006)
[95]. Un retard de 45 ns a ¶et¶e obtenu dans une vapeur de Rb pour des impulsions ayant une
dur¶ee de 5.8 ns. L'¶elargissement temporel des impulsions ralenties est n¶eanmoins important
(facteur 5). L'indice de groupe correspondant estng =33.8.

1Le temps de groupeTg qui est mesur¶e exp¶erimentalement s'¶ecritTg(±) =
±nT

1 + ( ±T)2 . Notons que

Tg(0) = ng(0)
2Parmis les autres approches citons par exemple l'ing¶eni¶erie du diagramme de bande des cristaux

photoniques (ng = 13.5 par exemple dans la r¶ef¶erence [87] ), les cavit¶es de forts coe±cient de qualit¶e (ng

=5.104 [88]), l'utilisation de cavit¶es coupl¶ees [89, 90, 91]) ou encore l'utilisation du temps de r¶eponse des
cristaux photor¶efractifs [92]... cette liste n'est pas exhaustive
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L'utilisation de la dispersion associ¶ee au gain de di®usion Brillouin stimul¶ee a permis de
ralentir la lumiµere. Dans la r¶ef¶erence [96], M. Gonzalez-Herraezet al. ont obtenu un indice
de groupe variant deng = -0.7 µa 4.26 µa 1.5¹ m dans une ¯bre optique monomode mesurant
11.8 km. Les impulsions ralenties ont une dur¶ee de 100 ns. L'avantage de ce processus est
notament son accordabilit¶e en longueur d'onde : il su±t de d¶ecaler la longueur d'onde du
faisceau de pompe pour que le faisceau associ¶e µa la di®usion Brillouin soit d¶ecal¶e d'autant.
Un autre processus de ce type ne demandant pas a priori de systµeme atomique d¶edi¶e, et
pr¶esentant une large bande passante est l'ampli¯cation Raman. Sharpinget al. ont ainsi
d¶emontr¶e un retard de 370 fs pour des impulsions de dur¶ee 430 fs par ce processus dans
une ¯bre optique en silice [97].

Pour obtenir un ralentissement plus important, descendre dans le r¶egime de propagation
\ultra{lent", il faut trouver une dispersion dn=d! > 0 plus forte. Alors que le creusement
spectral creuse un trou de largeur ¡h µa l'int¶erieur de la largeur inhomogµene, la trans-
parence induite ¶electromagn¶etiquement et les oscillations coh¶erentes de population sont
deux e®ets qui font apparâ³tre un trou de transparence plus ¶etroit dans le pro¯l homogµene
d'absorption.

La premiµere d¶emonstration de lumiµere ultra{lente (17 m/s) de la litt¶erature a ¶et¶e
obtenue par Lene Hauet al. en utilisant la transparence induite ¶electromagn¶etiquement
dans un condensat de Bose Einstein de sodium en 1999 [9]. L'indice de groupe correspon-
dant est de 1,7 .107. On est bien dans le domaine de propagation ultra{lente puisqu'un bon
cycliste atteint des vitesses sup¶erieures. La largeur de la r¶esonance de la transparence in-
duite ¶electromagn¶etiquement est limit¶ee par le taux de d¶ecoh¶erence entre les deux niveaux
fondamentaux (trµes faible en utilisant des niveaux m¶etastables) ou par la puissance du
laser de couplage utilis¶e (voir paragraphe 5.1). Cet e®et peut ¶egalement être utilis¶e pour
stopper la lumiµere [12, 98, 23].

Un autre ph¶enomµene a ¶et¶e exploit¶e pour obtenir des propagations ultra{lentes, il s'agit
des oscillations coh¶erentes de population, qui cr¶eent un trou dans la largeur homogµene
¡ h. La largeur de ce trou est limit¶ee par la largeur naturelle de la transition optique, qui
peut être trµes faible en comparaison de ¡h. Les premiers r¶esultats ont ¶et¶e obtenus en 2003
par Bigelow et al. qui ont ralenti la lumiµere µa une vitesse de 57 m/s dans le rubis [6] et
91 m/s dans l'alexandrite [5]. Le ralentissement de la lumiµere, µa une longueur d'onde voi-
sine de 800 nm, dans les mat¶eriaux semi{conducteurs ont suivi de prµes avec une premiµere
d¶emonstration dans les puits quantiques en GaAs/AlGaAs µa 10 K de propagation µavg=
9100 m/s [19]. A temp¶erature ambiante, un indice de groupe de 7.2, soitvg » 42.106 m/s,
a ¶et¶e d¶emontr¶e par par J. M¿rket al. dans un modulateur µa ¶electro{absorption en In-
GaAsP travaillant autour de 1.5¹ m [99]. Ce travail ouvre la voie au contrôle ¶electrique du
ph¶enomµene d'oscillations coh¶erentes de population et de nouvelles marges d'optimisation
et d'int¶egration [100]. En¯n en 2005, l'utilisation des propri¶et¶es de photoisom¶erisation des
prot¶eines, dont le temps de vie ¶equivalent est trµes long, a permis de descendre µa 0.091 mm/s
[21].

Ces quelques exemples mettent clairement en ¶evidence deux tendances. D'un cot¶e des
vitesses de groupe extrêmement faibles sont accessibles en utilisant des fenêtres spectrales
trµes ¯nes (EIT, CPO). Dans ces propagations absolument extra{ordinaires, le temps d'in-
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teraction est alors trµes long. D'un autre cot¶e, on peut avoir des bandes passantes plus
¶elev¶ees en utilisant des processus moins s¶electifs en fr¶equence et pouvant pr¶esenter du gain
(creusement spectral, Brillouin, Raman par exemple). Ces processus semblent plus tourn¶es
vers les applications de m¶emoire tampon ou de ligne µa retard ajustable continument.

4.1.5 Conclusion

Le ralentissement est une maniµere de re{visiter la propagation dans les milieux disper-
sifs. C'est n¶eanmoins un sujet trµes ¶etudi¶e depuis les r¶esultats de propagation ultra{lente
dans une vapeur froide de sodium en 1999 [9] jusqu'au r¶esultat r¶ecent de Camachoet al.
sur le ralentissement d'une image en 2007 [101].

La communaut¶e scienti¯que s'accorde µa dire qu'on peut utiliser ce ph¶enomµene selon
deux voies. La premiµere voie est d'utiliser le ralentissement en tant que tel pour r¶ealiser des
fonction du type m¶emoires tampon, ou recentrage d'impulsions dans une fenêtre temporelle
pour le traitement optique de l'information. La seconde voie est de mettre µa pro¯t le fait
que le maximum de l'intensit¶e reste longtemps au même endroit pour augmenter la r¶eponse
non{lin¶eaire d'un mat¶eriau.

En ce qui concerne la premiµere voie, plusieurs questions d'importance ¶emergent : quel
e®et utiliser ? comment l'int¶egrer dans un systµeme d'information ? quels sont les paramµetres
pertinents dans cette optique ?De nombreux systµemes sont µa l'¶etude.

Les motivations en optique non lin¶eaire sont bas¶ees sur l'augmentation du temps d'in-
teraction. Si Fizeau refaisait son exp¶erience de mesure de la vitesse de la lumiµere avec
de la lumiµere ralentie µa 3 m/s (comme dans167Er3+ :Y2SiO5) il aurait µa attendre plus
d'1 h 36 min avant que l'impulsion ne revienne au lieu de 58¹ s. D'un autre cot¶e, en
58 ¹ s la lumiµere lente a parcouru 174¹ m au lieu de 2£ 8.63 km. C'est ce dernier point qui
est particuliµerement int¶eressant si on cherche µa renforcer l'interaction lumiµere{matiµere et
exacerber la r¶eponse non lin¶eaire d'un mat¶eriau.3

Le paragraphe qui suit pr¶esente en d¶etails la m¶ethode mise en oeuvre au cours de cette
thµese, les oscillations coh¶erentes de population.

4.2 Oscillations coh¶erentes de population

Les oscillations coh¶erentes de population ont ¶et¶e introduites par Schwarz et Tan en 1967
[102], pour comprendre les instabilit¶es dans les lasers d¶eclench¶es utilisant des colorants et
la pr¶esence de trous de largeur spectrale inf¶erieure µa la largeur homogµene. L'utilisation des
oscillations coh¶erentes de population en spectroscopie a ¶et¶e propos¶ee dans ce même article

3Il faut cependant apporter une nuance : dans les systµemes atomiques, les situations de lumiµere lente
et d'e®ets non{lin¶eaires g¶eants sont souvent les mêmes mais le premier e®et n'est pas toujours la cause
du second. Ils apparaissent ensemble parce qu'ils sont li¶es tous les deux µa des e®ets r¶esonants. C'est par
exemple le cas de l'e®et Kerr g¶eant apparaissant dans une situation de transparence induite ¶electromagn¶e-
tiquement [14].
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Fig. 4.4 { Systµeme atomique µa deux niveaux excit¶e par deux champ ¶electromagn¶etiques
µa ! (pompe) et ! + ± (sonde), con¯guration pour l'observation des oscillations coh¶erentes
de populations.

pour mesurer le temps de vieT1 d'un niveau, lorsque celui{ci est trop court pour faire une
mesure temporelle ou lorsque le systµeme n'est pas luminescent.

Des ¶etudes th¶eoriques approfondies dans les ann¶ees 1970 [103, 4], ont conduit aux
premiers r¶esultats de spectroscopie sur Sm2+ :CaF2 [17] et Cr3+ :Al2O3 [18].

4.2.1 Th¶eorie

Position du problµeme

Pour d¶ecrire th¶eoriquement les oscillations de population, on considµere un milieu com-
pos¶e d'un ensemble de systµemes µa deux niveaux caract¶eris¶es par des temps de relaxation
des populationsT1 et des coh¶erencesT2 entre les 2 niveauxj1i et j2i . Comme pr¶esent¶e sur
la ¯gure 4.4 ce systµeme est en interaction avec deux champs ¶electromagn¶etiques, coh¶erents
entre eux : une pompe de pulsation! et une sonde de pulsation! + ±, tout deux quasi
en r¶esonance avec le systµeme µa deux niveaux (!; ! + ± ¼ ! 21). Les deux faisceaux ¶etant
coh¶erents, des interf¶erences temporelles se produisent et donnent lieu µa un battement en
intensit¶e µa la fr¶equence angulaire±.

La densit¶e de population du systµeme µa deux niveaux r¶eagit comme un oscillateur amorti
de fr¶equence angulaire de coupure°nat = 1=T1. Si le battement en intensit¶e est assez lent, la
population peut en r¶eponse osciller µa la pulsation±, en phase avec l'excitation. L'interaction
du champ pompe avec une susceptibilit¶e oscillant µa§ ± induit deux rayonnements µa! ¡ ±
et ! + ±. Ce dernier terme apparâ³t exactement µa la pulsation de la sonde et vient diminuer
son absorption.

Le ph¶enomµene touchant les populations, un simple modµele d'¶equation de taux permet
d'interpr¶eter ce ph¶enomµene dans le cas d'un ¶elargissement homogµene [104, 105]. Cependant
lorsque la transition est ¶elargie de maniµere inhomogµene, le traitement µa l'aide de la matrice
densit¶e est n¶ecessaire pour acc¶eder au d¶etail des r¶esonances.

Il s'agit donc de d¶ecrire le m¶elange des ondes pompe et sonde assist¶e par un systµeme
atomique avec lequel elles sont en r¶esonance. L'¶etat du systµeme est d¶ecrit par sa matrice
densit¶e. L'approximation des champs pompe et sonde quasi{r¶esonants permet les simpli¯-



4.2. OSCILLATIONS COH¶ERENTES DE POPULATION 91

cations usuelles. On se place dans le r¶ef¶erentiel du champ pompe, tournant µa la pulsation
! pour d¶ecrire le dipôle rayonn¶ep. L'¶equation d'¶evolution de la matrice densit¶e s'exprime
µa l'aide de la di®¶erence de populationw = ½11 ¡ ½22 et de l'amplitude complexe du dipôle
p = ¹ 12½12ei!t .

dp
dt

= ( i¢ ¡
1
T2

)p ¡ i j¹ 21j2Ew

dw
dt

= ¡
w ¡ weq

T1
+

4
~

Im (pE¤)
(4.15)

oµu E = E0 + E1e¡ i±t est le champ total dans le r¶ef¶erentiel tournant , ¢ =! ¡ ! 21 est le
d¶esaccord du champ par rapport µa la r¶esonance de la transition µa! 21, weq la di®¶erence de
population µa l'¶equilibre, qui vaut -1.

La m¶ethode utilis¶ee pour r¶esoudre ce systµeme d'¶equation est de chercher une solution
exacte pour le champ pompeE0 et de se contenter d'un d¶eveloppement perturbatif au
premier ordre pour le champ sondeE1. La solution stationnaire est suppos¶ee être de la
forme

p = p0 + p1e¡ i±t + p¡ 1e+ i±t

w = w0 + w1e¡ i±t + w¡ 1e+ i±t (4.16)

p0 et w0 sont les solutions du systµeme sous l'e®et de la pompe seule (r¶esultats de saturation
classiques). Les autres termesp§ 1 et w§ 1 sont suppos¶es être petits par rapport µap0 et w0 et
tous les termes du second ordre, faisant intervenir des produits dep§ 1 et w§ 1 sont n¶eglig¶es.
La densit¶e de populationw ¶etant n¶ecessairement r¶eelle, cela imposew1 = w¤

¡ 1, et une
¶evolution temporelle de la population de la formew(t) = w0 + 2jw1j cos(±t + Á) rendant
compte des oscillations de la population dans le temps.

Solution

Les d¶etails du calculs sont donn¶es dans plusieurs r¶ef¶erences [3, 4, 106, 107].
La solution du systµeme (4.15) de la forme(4.16) µa l'¶equilibre est donn¶ee par :

w0 =
weq(1 + ¢ 2T2

2 )
1 + ¢ 2T2

2 + ­ 2T1T2

p0 =
1
~

j¹ 21j2E0w0

¢ + i=T2

w1 = ¡
2w0j¹ 21j2

~2
E1E¤

0
(±¡ ¢ + i=T2)(±+ 2i=T2)

(¢ ¡ i=T2)D(±)

p1 =
w0j¹ 21j2E1

~(¢ + ±+ i=T2)
£

·
1 ¡

j­ j2

2
(±¡ ¢ + i=T2)(±+ 2i=T2)

D(±)(¢ ¡ i=T2)

¸

p¡ 1 =
1
2

w0j¹ 21j2­ 2E¤
1

~(¢ ¡ ±+ i=T2)
(±¡ ¢ ¡ i=T2)(¡ ±+ 2i=T2)

D ¤(±)(¢ + i=T2)

(4.17)

oµu on a pos¶eD(±) =
µ

±+
i

T1

¶ µ
±¡ ¢ +

i
T2

¶ µ
±+ ¢ +

i
T2

¶
¡ ­ 2

µ
±+

i
T2

¶
. ­ est la
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pulsation de Rabi de la pompe, ­ = 2j¹ 21jE0=~, et ¢ = ! ¡ ! 21 le d¶esaccord entre la
pompe et la r¶esonance optique,

p¡ 1 et le second terme dep1 rendent compte des oscillations de population. Ils sont
proportionnels µa la populationw0 satur¶ee par la pompe ; saturation qui va limiter l'e®et.

La d¶ependance enE0E¤
0E1 et E0E0E¤

1 rappelle que dans le d¶eveloppement perturbatif
r¶ealis¶e les oscillations de population apparaissent comme un processus non lin¶eaire du
troisiµeme ordre du type m¶elange µa 4 ondes.

Lorsque le systµeme est excit¶e par deux fr¶equences sondesE1(! + ±) et E¡ 1(! ¡ ±), les
deux contributions sont µa prendre en compte pour chacune des deux sondes. En e®et pour
chacune des fr¶equences (! + ±) et (! ¡ ±), on a d'une part la di®raction de la pompeE0

sur le battement de population µa +± cr¶e¶e par les interf¶erences entre la pompe et la sonde
E1(! + ±) et d'autre part la di®raction de la pompeE0 sur le battement de population µa
¡ ± cr¶e¶e par les interf¶erences entre la pompe et la sondeE¡ 1(! ¡ ±). Il faut noter que les
champsE1 et E¡ 1 n'interagissent pas directement entre eux, mais sont m¶elang¶es grâce µa la
pr¶esence de la pompe et du r¶eseau de population cr¶e¶e avec chacun de ces deux champs.

La susceptibilit¶e du milieu µa la fr¶equence! + ±peut être calcul¶ee de la maniµere suivante :

Â(! + ±) =
Np1

²0E1
;

ce qui donne

Â(! + ±) =
N
²0

(
w0j¹ 21j2

~(¢ + ±+ i=T2)

¡
j­ j2

2
w0j¹ 21j2

~(¢ + ±+ i=T2)
(±¡ ¢ + i=T2)(±+ 2i=T2)

D(±)(¢ ¡ i=T2)

+
­ 2E¤

¡ 1

2E1

w0j¹ 21j2

~(¢ ¡ ±+ i=T2)
(±¡ ¢ ¡ i=T2)(¡ ±+ 2i=T2)

D ¤(±)(¢ + i=T2)
)

(4.18)

Pour une densit¶eN d'ions assez faible, on peut faire l'approximation
p

1 + Â = 1+ Â=2,
et on obtient les expressions de l'indice de r¶efraction et de l'absorption vus par la sonde :

®(! + ±) =
!
c

Im (Â(! + ±)) (4.19)

n(! + ±) = 1 + 1 =2Re(Â(! + ±)) (4.20)

L'absorption peut s'¶ecrire comme la somme de deux contributions [4] :

® = ®inc + ®coh; (4.21)

avec®inc la partie incoh¶erente de l'absorption vue par la sonde, qui est due µa la saturation
due µa la pompe (premier terme deÂ(! + ±) ¶eq.(4.18)) et®coh la partie de l'absorption sonde
due aux oscillations coh¶erentes de population (deuxiµeme et troisiµeme termes deÂ(! + ±)
¶eq.(4.18)).
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Discussion

Les oscillations de population sont un cas limite de r¶eseau de population, pour lequel
les franges d'interf¶erences spatiales sont in¯nies. Le r¶eseau de population est dû aux in-
terf¶erences temporelles entre la pompe et la sonde et est donc un r¶eseau purement temporel.
La di®raction de la pompe sur ce r¶eseau restitue un champ µa la fr¶equence sonde et dans la
direction de la sonde. On peut comprendre le retard vu par la sonde comme le temps qu'il
faut au r¶eseau de population pour s'¶etablir et au transfert d'¶energie de la pompe vers la
sonde pour se faire.

Quelle di®¶erence y a t{il entre le creusement spectral et les oscillations coh¶e-
rentes de population ? Dans les deux cas, on observe un trou de transparence dans le
pro¯l d'absorption et ce sont les populations qui en sont µa l'origine. Cependant dans le cas
des oscillations de population le trou est creus¶e µa l'int¶erieur de la largeur homogµene et sa
largeur est proche de la largeur naturelle. Par ailleurs contrairement au creusement spectral
il faut que la pompe et la sonde soient pr¶esentes en même temps et coh¶erentes entre elles
pour observer les oscillations de population car c'est un processus de m¶elange µa 4 ondes.
En¯n ce n'est pas une simple d¶epl¶etion de la population du niveau fondamental mais son
battement, coh¶erent avec le battement d'intensit¶e qui permet de cr¶eer un trou. C'est en cela
qu'on peut parler d'un e®et coh¶erent, sur la population et pas sur la coh¶erence optique4

Comme nous allons le voir, en excitant une transition ¶elargie de maniµere inhomogµene avec
deux champs coh¶erents, les deux ph¶enomµenes, creusement spectral et oscillations coh¶eren-
tes de population, coexistent.

4.2.2 ¶Elargissement homogµene

Les ¯gures 4.5 repr¶esentent le pro¯l d'absorption (¶eq.(4.19)) et de dispersion (¶eq.(4.20))
pour di®¶erents paramµetres de saturationS, d¶e¯ni par S = ­ 2T1T2, et pour une pompe en
r¶esonance avec la transition! = ! 21. Le trou spectral dû aux oscillations de population
apparâ³t µa l'int¶erieur de la largeur homogµene et s'¶elargit avec la saturation. A l'int¶erieur
de la courbe de dispersion de pente n¶egative correspondant µa la raie homogµene, la brusque
variation de l'indice n de pente positive est due aux oscillations de population. Lorsque
la saturation augmente (S > 0:5) la pente de l'indice de r¶efraction en± = 0 diminue,
conjointement avec l'¶elargissement du trou dans l'absorption. L'e®et de ralentissement est
d'autant att¶enu¶e.

Les ¯gures 4.6 repr¶esentent le pro¯l d'absorption et de dispersion pour di®¶erents paramµetres
de saturation S et pour une pompe d¶ecal¶ee de 2°h par rapport µa la r¶esonance! 21. Avec
une pompe non r¶esonante, les pro¯ls d'absorption et de dispersion sont ¶echang¶es : le pro¯l
d'absorption des oscillations de population a une forme dispersive et vice{versa.

4La coh¶erence optique d'un systµeme µa deux niveaux oscille µa la fr¶equence de la transition optique! 21

avec une \bande passante" limit¶ee par la largeur homogµene, alors que les populations ¶evoluent autour de
la fr¶equence nulle avec une \bande passante" limit¶ee par la largeur naturelle.
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Fig. 4.5 { Pro¯ls d'absorption et de dispersion en fonction du d¶esaccord pompe sonde±
calcul¶es pour°nat = 0:1°h, pompe en r¶esonance, pour di®¶erents paramµetres de saturation
S=0, 0.5, 2, 8.

Fig. 4.6 { Pro¯ls d'absorption et de dispersion en fonction du d¶esaccord pompe sonde±
calcul¶es pour°nat = 0:1°h, pompe d¶ecal¶ee de 2°h pour di®¶erents paramµetres de saturation
S=0, 0.5, 2, 8.
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Pour un faisceau pompe en r¶esonance (¢ = 0), il est possible de faire quelques sim-
pli¯cations dans l'expression de la susceptibilit¶e. En supposant par ailleurs queT2 << T 1,
c'est{µa{dire que les processus d¶ephasants sont importants, et que le d¶esaccord pompe{
sonde± est petit devant 1=T2, l'expression dep1 se simpli¯e, et donne les expressions de
l'absorption et de la dispersion pour la sonde µa! + ± [108, 6] :

®(±) =
®0

1 + S

µ
1 ¡

"S(1 + S)
(±T1)2 + (1 + S)2

¶
;

n(±) = 1 +
®0T1

2!
"S

1 + S
±

(±T1)2 + (1 + S)2
;

(4.22)

" = 1 pour une seule sonde," = 2 pour deux sondes µa! § ± 5. Le paramµetre de saturation
S s'¶ecrit ¶egalement sous la formeS = I=I sat , avec I l'intensit¶e (en W/cm 2) ¶eclairant le
cristal et

I sat =
1=2c²0n

j¹ 21j2T1T2
; (4.23)

D'aprµes l'expression de l'absorption ¶eq. (4.22), la demi{largeur du trou spectral dû aux
oscillations coh¶erentes de population est(en Hz)

¡ CP O =
1

2¼T1
(1 + S): (4.24)

Le temps de groupe correspondant µa la dispersion autour de! = ! 21, c'est{µa{dire en

± = 0 est d¶e¯nit par Tg =
L
c

ng =
L
c

µ
n0 + !

dn
d!

¶
¼

L!
c

n(±) ¡ n(¡ ±)
2±

. Compte tenu de

la forte dispersion l'indice de r¶efraction lin¶eaire est n¶eglig¶e. L est la longueur du cristal
L'expression du temps de groupe est

Tg =
"®0T1L

2
S

1 + S
1

(±T1)2 + (1 + S)2
: (4.25)

4.2.3 ¶Elargissement inhomogµene

L'¶elargissement inhomogµene ne brouille pas les oscillations coh¶erentes de population,
qui se rajoutent au creusement spectral [4, 103]. Pour un ¶elargissement inhomogµene, la
susceptibilit¶e µa! + ± est simplement donn¶ee par l'int¶egration sur le pro¯l inhomogµene
g(¢) de la susceptibilit¶e homogµene :

Âinh (±;¢ 0; S) =
Z 1

¡1
Âhom (±;¢ ¡ ¢ 0; S)g(¢) d¢ ; (4.26)

ou ¢ 0 est la position de la pompe par rapport au maximum du pro¯l inhomogµene.

5Cette situation est celle des exp¶eriences oµu la sonde est obtenue en modulant sinusoÄ³dalement l'intensit¶e
du faiceau pompe µa la fr¶equence±, cr¶eant ainsi deux composantes spectrales µa! § ±
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Fig. 4.7 { Pro¯ls d'absorption et de dispersion en fonction du d¶esaccord pompe sonde
± calcul¶es pour un ¶elargissement inhomogµene de° inh = 50°h et une largeur naturelle
°nat = 0:05°h, la pompe ¶etant au milieu de l'¶elargissement inhomogµene ¢0 = 0, S = 1.

Fig. 4.8 { Pro¯ls d'absorption et de dispersion en fonction du d¶esaccord pompe sonde
± calcul¶es pour un ¶elargissement inhomogµene de° inh = 50°h et une largeur naturelle
°nat = 0:05°h, la pompe ¶etant au milieu de l'¶elargissement inhomogµene ¢0 = 25°h, S = 1
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Les ¯gures 4.7 et 4.8 repr¶esentent les pro¯ls d'absorption et de dispersion obtenus selon
l'¶equation (4.26) pour un ¶elargissement inhomogµene gaussien6 de largeur ° inh =50 °h. La
largeur naturelle de°nat = 0:05°h. La ¯gure 4.7 est trac¶ee pour une pompe au milieu de
l'¶elargissement inhomogµene ¢0 = 0 alors que la ¯gure 4.8 est trac¶ee pour un laser pompe
µa ¢ 0 = 25°h, sur le °anc du pro¯l inhomogµene.

Même en n'¶etant pas au maximum de l'absorption comme dans le cas de la ¯gure 4.8,
la pompe est en r¶esonance avec une classe d'ions et induit avec la sonde un battement de
la population de cette classe. D'aprµes les ¯gures 4.7 et 4.8, on constate que la pompe, en
¢ 0 = 0 ou en ¢ 0 = 25°h, induit un trou de creusement spectral dont la largeur est de
l'ordre de 2°h, c'est e®et de creusement spectral. A l'int¶erieur de ce trou, un second trou de
largeur °CP O est pr¶esent. Ce second trou est dû au battement de la population de la classe
d'ions s¶electionn¶ee par la pompe. Les ions qui ne sont pas exactement en r¶esonance avec
la pompe contribuent ¶egalement µa l'e®et comme on peut le voir sur le pro¯l d'absorption
dans le cas homogµene non r¶esonant de la ¯gure 4.5.

Comme pour l'¶elargissement homogµene, lorsque la saturation augmente, le trou des
oscillations de population s'¶elargit, la pente de la dispersion diminue, et l'indice de groupe
mesurant le ralentissement est r¶eduit. Pour un d¶ecalage pompe{sonde± petit l'expression
analytique de l'absorption peut être obtenue [108] :

®(±) =
®

0

0p
1 + S

µ
1 ¡

"S=2
(±T1)2 + 1 + S

¶
: (4.27)

®
0

0 = ¼®0g(¢ 0)=T2, est le coe±cient d'absorption de la pompe (et de la sonde) pour un
¶elargissement inhomogµene.

4.2.4 Homogµene versus inhomogµene

La r¶eponse totale du systµeme inhomogµene inclut les contributions de systµemes r¶esonants
et non r¶esonants, ce qui a pour e®et de moyenner la saturation par rapport µa un systµeme
homogµene excit¶e en r¶esonancee. Le tableau 4.1 r¶esume les di®¶erents comportements du
systµeme vis{µa{vis de la puissance de pompe (S), pour± ! 0.

La ¯gure 4.9 repr¶esente les retards de groupeTg dans les cas d'un ¶elargissement ho-
mogµene et inhomogµene en fonction du paramµetre de saturationS. Dans les deux cas, le
retard est nul lorsqueS est nul : aucune puissance n'est inject¶ee dans le systµeme, il n'y
a donc pas d'e®et.Tg crô³t avec S puisque de plus en plus de systµemes µa deux niveaux
participent aux oscillations de population. En¯n pour S >> 1 le nombre d'ions dont la
population oscille diminue de nouveau du fait de la saturation.

Dans le cas du systµeme homogµene, le retardTg retombe trµes vite µa z¶ero une fois pass¶e le
maximum. Dans le cas d'un ¶elargissement inhomogµene, il revient plus lentement µa l'¶equilibre
du fait de la contributions des systµemes non r¶esonants.

6g(¢) =
1

°inh
p

¼
exp(¡

¢ 2

° 2
inh

)
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Fig. 4.9 { Pro¯l normalis¶e du retard de groupe induit par les oscillations de population
en fonction du paramµetre de saturationS dans le cas d'un ¶elargissement homogµene et
inhomogµene.

Fig. 4.10 { Pro¯ls d'absorption et de dispersion agrandis autour de± = 0) en fonction
du d¶esaccord pompe sonde± pour di®¶erents paramµetres de saturation calcul¶es pour un
¶elargissement homogµene (b) et inhomogµene (a)la pompe ¶etant au milieu de l'¶elargissement
inhomogµene ¢0 = 0s.

4.2.5 Conclusion

Les oscillations de population sont plutôt bien comprises dans le cas d'un systµeme
µa 2 niveaux ne pr¶esentant qu'un ¶elargissement homogµene. Quelques travaux th¶eoriques
[108, 109] dont les r¶esultats ont ¶et¶e pr¶esent¶es dans le paragraphe pr¶ec¶edent ont ¶egalement
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homogµene inhomogµene

®(± ! 0)
®0

1 + S

µ
1 ¡

"S
1 + S

¶
®0p
1 + S

µ
1 ¡

"S=2
1 + S

¶

Tg(± ! 0) /
S

(1 + S)3
/

S(4 + S)
(1 + S)5=2

Tab. 4.1 { R¶esum¶e des caract¶eristiques des oscillations coh¶erentes de population dans les
cas d'un ¶elargissement homogµene et inhomogµene [4, 109].

trait¶e de l'¶elargissement inhomogµene. Les oscillations de population ont ¶egalement ¶et¶e
observ¶ees et ¶etudi¶ees dans les cas d'un ¶elargissement homogµene [6] ou inhomogµene [17]. La
nouveaut¶e de ce travail est de les consid¶erer depuis le point de vue de la lumiµere ralentie et
de faire des mesures du retard dans le cas d'un ¶elargissement inhomogµene dont nous tirons
parti.

4.3 Ralentissement dans Er :YSO

Cette partie pr¶esente les r¶esultats de ralentissement obtenus dans167Er3+ :Y2SiO5. Nous
commen»cons par le dispositif exp¶erimental et la m¶ethode de mesure du temps de groupe.
Les exp¶eriences de mesure de la vitesse de groupe, r¶ealis¶ee avec une pompe et 2 sondes
sont pr¶esent¶ees, suivies des r¶esultats originaux concernant l'¶elargissement inhomogµene. Les
exp¶eriences de propagation d'impulsion sont en¯n d¶etaill¶ees.

4.3.1 Dispositif exp¶erimental

Comme nous l'avons vu pr¶ec¶edemment la largeur spectrale du trou dû aux oscillations
de population (¶eq. (4.24)) est limit¶ee par la largeur naturelle de la transition optique. Nous
avons mesur¶e un temps de vieT1 de 10 ms, correspondant µa une largeur naturelle de 16 Hz.
Pour pouvoir observer des oscillations coh¶erentes de population, il faut disposer d'une
pompe et d'une ou deux sondes coh¶erentes entre elles d¶ecal¶ees de quelques Hertz seulement.
Utiliser deux lasers est impossible compte tenu des °uctuations relatives de leur fr¶equences
respectives. Il est bien plus simple d'utiliser un seul faisceau laser modul¶e en amplitude a¯n
de g¶en¶erer deux bandes lat¶erales autour de la fr¶equence laser7. Cette technique, que nous
allons d¶etailler ici, est introduite dµes l'origine pour l'utilisation des oscillations coh¶erentes
de population en spectroscopie [108] et a ¶et¶e reprise dans les exp¶eriences de lumiµere ralentie
par M. Bigelow et al. [6].
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Fig. 4.11 { Dispositif exp¶erimental utilis¶e pour les exp¶eriences de ralentissement. Le fais-
ceau est modul¶e en amplitude dans un modulateur acousto{optique (MAO) par un sinus
de pulsation± a¯n de cr¶eer deux bandes lat¶erales µa§ ± autour de la porteuse optique µa! P .
La modulation d'intensit¶e est d¶etect¶ee avant et aprµes son passage dans le cristal (r¶ef¶erence
et signal), maintenu µa 2 K dans un cryostat.̧= 2 : lame demi{onde, CSP : cube s¶eparateur
de polarisation.

Sch¶ema

La ¯gure 4.11 repr¶esente le sch¶ema du dispositif exp¶erimental utilis¶e dans les exp¶eriences
de ralentissement de la lumiµere dans167Er3+ :Y2SiO5 par oscillations coh¶erentes de popu-
lation. Les champs pompe et sonde sont issus du laser accordable continuKoheras Adjustik
d¶ecrit en 2.3. La premiµere lame demi{onde (¸= 2) et le cube polariseur (CSP) permettent de
contrôler l'intensit¶e du laser. La seconde lame demi{onde permet d'ajuster la polarisation
lin¶eaire du faisceau pour être parallµele µa l'axeD2 suivant lequel l'absorption dans le cristal
est maximale.

A¯n de g¶en¶erer la sonde d¶ecal¶ee de± par rapport µa la fr¶equence de la pompe, l'intensit¶e
du laser est modul¶ee µa l'aide d'un acousto{optique (MAO). Les deux bandes lat¶erales
cr¶e¶ees jouent le rôle de sonde comme il a ¶et¶e pr¶ecis¶e en 4.2. La puissance RF pilotant le
MAO est ainsi modul¶ee suivant la fonctionf (t) = 1 + m cos(±t), oµu m est la profondeur
de modulation. Dans notre cas, la profondeur de modulation mesur¶ee sur l'intensit¶e du
faisceau vaut 10% a¯n de rester dans l'approximation d'une sonde faible (E1 << E0) et du
d¶eveloppement perturbatif ¶eq.(4.16)8 .

Aprµes le MAO, le faisceau modul¶e est scind¶e en deux µa l'aide d'une lame s¶eparatrice.
Un des deux faisceaux sert der¶ef¶erencetandis que l'autre faisceau est envoy¶e sur le cristal
situ¶e dans le cryostat, et sera appel¶esignal. Une lentille (f = 250 mm) permet de focaliser
le faisceau au milieu du cristal sur un waist dew=540 ¹ m9.

Les deux faisceaux sont d¶etect¶es µa l'aide de photodiodes InGaAs (Newfocus 1811).

7Un dispositif µa modulation de fr¶equence, cr¶eant ¶egalement deux bandes lat¶erales en opposition de
phase ne peut pas être utilis¶e car les contributions de chaque bande latt¶erale s'annulent.

8Les mesures exp¶erimentales pour des profondeurs de modulation plus faibles ont permis de mesurer
un ralentissement identique. Nous avons choisi 10% de modulation en intensit¶e de maniµere µa am¶eliorer le
rapport signal sur bruit.

9La taille du faisceau a toutefois ¶et¶e modi¯¶ee plusieurs fois lors des exp¶eriences.
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Les composantes alternatives du photocourant sont d¶emodul¶ees µa l'aide de d¶etections syn-
chrones (SRS{830 DS) dont les sorties amplitudes et phases sont ¶echantillonn¶ees et enreg-
istr¶ees sur un PC, simultan¶ement avec les composantes continues d¶etect¶ees. Aux fr¶equences
de travail, le bruit en 1=f est trµes important ce qui nous contraint µa faire un moyennage
sur plus de 10 000 mesures et pendant quelques secondes pour chaque point exp¶erimental.

Nous revenons maintenant plus particuliµerement sur la m¶ethode de mesure du retard
accumul¶e par la sonde lorsqu'il y a un e®et d'oscillations de population.

Modulation et bande lat¶erale

Aprµes modulation dans l'acousto{optique, le faisceau laser di®ract¶e contient 3 fr¶equences :

f (t) £
¡
E0(t)ei!t + cc

¢
= E0

³
ei!t +

m
2

¡
ei (! ¡ ±)t + ei (! + ±)t

¢́
+ cc

Le champ µa! joue le rôle de la pompe, tandis que les deux composantes spectrales cr¶e¶ees
µa ! § ± jouent le rôle de sondes. Pour faire le lien avec la partie th¶eorique, on a iciE¡ 1 =
E1 = m

2 E0.
L'e®et de la propagation dans le cristal se traduit pour chaque composante spectrale

par une att¶enuation et un d¶ephasage qui s'¶ecrivent :

E = t(0)E0ei!t +
m
2

E0t(¡ ±)e¡ i' (¡ ±)ei (! ¡ ±)t +
m
2

E0t(±)e¡ i' (±)ei (! + ±)t (4.28)

avect(§ ±) la transmission en amplitude et' (§ ±) la phase accumul¶ee par les composantes
µa ! § ± lors de la propagation dans le cristal. Les interf¶erences temporelles entre pompe et
sonde µa± qui sont µa l'origine du battement de population sont en fait cr¶e¶ees directement
par la modulation d'intensit¶e.

Le signal d¶etect¶e par la photodiode est proportionnel µaEE¤ et contient 3 composantes
fr¶equentielles :

{ un terme continu s0 = jE0j2
·
jt(0)j2 +

m2

4
(jt(±)j2 + jt(¡ ±)j2)

¸
¼ jt(0)E0j2

{ un terme oscillant µa ± : s±(t) = mjE0j2Re
£
(t(0)t¤(±) + t¤(0)t(¡ ±))ei±t

¤

{ un terme oscillant µa 2± : s2±(t) =
m2jE0j2

2
Re

£
t(±)t¤(¡ ±)ei 2±t

¤

En supposant que les deux composantes spectrales µa§ ± sont att¶enu¶ees de la même
maniµeret(±) = t(¡ ±), le signal s±(t) µa la fr¶equence± s'¶ecrit

s±(t) = m t(0)t(±)jE0j2 cos(
' (±) + ' (¡ ±)

2
) cos(±t ¡

' (±) ¡ ' (¡ ±)
2

);

s±(t) / S± cos(±(t ¡ Tg))
(4.29)

avecS± = t(0)t(±). La ¯gure 4.12 illustre les signaux d¶etect¶es avant et aprµes propagation
dans le cristal, dans le cas oµu la pulsation de modulation± est sup¶erieure ou inf¶erieure µa la
largeur naturelle °nat = 1=T1. Dans ce dernier cas, les oscillations de population induisent
deux e®ets : l'augmentation de la transmission et un d¶ephasage de la modulation.
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Fig. 4.12 { D¶etection du temps de groupe pour une modulation sinusoÄ³dale µa la pulsation
±. Lorsque la fr¶equence de modualtion est importante par rapport µa la largeur naturelle de
la transition, seule l'absorptiondes di®¶erentes composantes spectrales est visible. A basse
fr¶equence, l'e®et des oscillations coh¶erentes de population est de limiter l'absorption de la
modulation et d'induire un d¶ephasage, signe du ralentissement des composantes spectrales
sonde! § ±.

Augmentation de la transmission

D'aprµes le paragraphe (4.2), l'e®et d'oscillations coh¶erentes de population se traduit
par une diminution de l'absorption de la sonde. On y a accµede exp¶erimentalement via

l'amplitude de la d¶emodulationS±. A l'ordre 1 en m, le rapport M =
S2

±

s0
est proportionnel

µa la transmission en intensit¶e des sondes :

M =
jS±j2

s0
/ t2(±): (4.30)

En tenant compte de l'expression de l'absorption ¶eq.(4.21)® = ®inc + ®coh, t0 = e¡ ®inc L=2

et t± = e¡ (®inc + ®coh )L=2, on en d¶eduit que

M / e¡ ®coh L ; (4.31)

oµuL est la longueur de propagation. La variation deM en fonction de± permet de faire ap-
parâ³tre le trou spectral dû aux oscillations de population. Même en utilisant des d¶etections
synchrones, cette mesure est plus entach¶ee de bruit que celle du retard.

Temps de groupe

Du fait de la dispersion qu'elles induisent, les oscillations de population retardent la

modulation. La phase de la d¶emodulation µa± du signal d¶etect¶e estÁs =
' (±) ¡ ' (¡ ±)

2
. Le
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Fig. 4.13 { Principe de la mesure du retardTg(±), di®¶erence avec la mesure de l'indice de
groupeng(±).

retard Tg introduit dans l'¶equation 4.29 s'¶ecrit :

Tg(±) =
' (±) ¡ ' (¡ ±)

2±
=

·
d'
d±

¸

±=0

: (4.32)

Ce retard Tg(±) est une mesure du temps de groupe pour la fr¶equence centrale! . Tg est
obtenu exp¶erimentalement en faisant la di®¶erence des phasessignal et r¶ef¶erenceissue des
d¶etections synchrones, divis¶ee par la fr¶equence angulaire de modulation :

Texp
g =

Ás ¡ Ár

±
; (4.33)

exprim¶e en secondes. L'utilisation de d¶etections synchrones permet de r¶esoudre des di®¶erences
de phase de l'ordre du mrad. A 10 Hz, cela correspond µa un temps de propagation de l'or-
dre de la dizaine de¹ s, ce qui n'est pas trµes rapide. Le dispositif est donc complµetement
insensible µa la di®¶erence 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¶eri¯e
que lorsque la fr¶equence laser n'est pas dans l'absorption,Texp

g est nul, dans la limite des
barres d'erreur.

Remarque 1 La mesure deTg(±) ¶eq.(4.32) n'est pas celle de l'indice de groupeng(±)
puisque qu'elle donne la pente de la phase, et de l'indice de r¶efraction, autour de la fr¶equence
pompe, et non autour de la fr¶equence sonde. Cette di®¶erence est illustr¶ee sur la ¯gure 4.13.
Texp

g 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 d¶eform¶ees. On assimileraTg au retard accumul¶e
par les deux sondes µa! § ± lors de la propagation dans le cristal.
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Remarque 2 La largeur spectrale du laser utilis¶e est de 2 kHz, ce qui est nettement
sup¶erieur µa la largeur du trou spectral dû aux oscillations de population. Il peut sembler
dµes lors improbable qu'on puisse d¶etecter 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
th¶eorique, les oscillations de population sont dues aux interf¶erences temporelles entre les
deux faisceaux pompe et sonde. Elles ne sont pas sensibles au bruit de fr¶equence des lasers
eux même mais au bruit en fr¶equence et en intensit¶e du battement entre les deux faisceaux
[105]. En utilisant un modulateur acousto optique pour g¶en¶erer directement la modulation
d'intensit¶e, la fr¶equence du battement est parfaitement bien d¶e¯nie compte tenu de la
stabilit¶e du g¶en¶erateur de fonction .

4.3.2 Mesures de vitesse de groupe

Dans ce paragraphe, les r¶esultats exp¶erimentaux obtenus avec la technique de modula-
tion qui vient d'être d¶ecrite sont pr¶esent¶es. Di®¶erents paramµetres ont ¶et¶e ¶etudi¶es : intensit¶e
laser, fr¶equence du battement, temp¶erature, absorption et gain.

Puissance de pompe

La ¯gure 4.14 repr¶esente les mesures exp¶erimentales du retardTg en fonction de la
puissance du faisceau laser, assimil¶ee µa la puissance de la pompe. La modulation est en e®et
faible et la constante de temps du puissance{mµetre est lente par rapport µa la modulation
d'intensit¶e. Ces mesures sont faites pour des fr¶equences de modulation±=2¼allant de 10 Hz
µa 1 kHz. La longueur d'onde de la pompe est accord¶ee au maximum du pro¯l inhomogµene
de l'absorption (en E ¯gure 2.7). La ligne continue (inhomogµene) est obtenue selon la
formule du tableau 4.1, avec un coe±cient de proportionnalit¶e ajust¶e aux r¶esultats. La
ligne discontinu (homogµene) est obtenue selon la formule (4.25) avecT1 = 10 ms, L = 3
mm, ®0 = 6.5 cm¡ 1. Dans les deux cas,S est ajust¶e de fa»con µa faire coÄ³ncider les maxima
exp¶erimental et th¶eorique.

On voit clairement sur la ¯gure 4.14 que le retardTg est nul lorsque l'intensit¶e de la
pompe est faible (S << 1) car le nombre d'ions erbium excit¶es est trop faible pour induire
un e®et appr¶eciable. De la même maniµere lorsque la saturation est importante, le nombre
d'ions dont la population oscille e®ectivement est r¶eduit et l'e®et est moins important.

Comme expliqu¶e dans le paragraphe 4.2, le comportement entre ¶elargissement homogµene
(ligne discontinue) et inhomogµene (ligne continue) est di®¶erent µa forte saturation. Dans
167Er3+ :Y2SiO5, l'ajustement inhomogµene retrace le comportement exp¶erimental avec plus
de justesse pour les fortes puissances. Pour une puissance de 500¹ W par exemple, le retard
obtenu avec un systµeme ¶elargi de maniµere homogµene pr¶esentant les mêmes caract¶eristiques
(absorption, temps de vie) serait nul alors qu'il est de 0.2 ms dans notre cristal. Loin de
d¶egrader les performances des oscillations coh¶erentes de population en terme de ralentisse-
ment, l'utilisation de systµemes µa deux niveaux dont la transition est ¶elargie de maniµere
inhomogµene permet de b¶en¶e¯cier d'une saturation moins rapide.
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A faible saturation les deux comportements, homogµene et inhomogµene sont ¶equivalents,
(¯gure 4.14.b.). L'e®et des ions n'appartenant pas µa la classe s¶electionn¶ee par la pompe est
n¶egligeable. Pour les r¶esultats obtenus pour la puissance optimale, l'¶equation du retard en
fonction de la fr¶equence du battement obtenu pour l'¶elargissement homogµene ¶eq.(4.25) est
utilis¶ee lors des ajustements entre th¶eorie et exp¶erience.

Le maximum de retardTg apparâ³t pour une puissance dePopt =12 ¹ W soit une intensit¶e
de I opt = 2.1 mW/cm 2. Ce r¶esultat est six ordres de grandeur plus faible que les intensit¶es
n¶ecessaires dans les exp¶eriences d'oscillations de population dans le rubis [6], l'alexandrite
[5] ou les puits quantiques [19], qui sont plutôt de l'ordre du kW/cm2. Cette intensit¶e
est du même ordre de grandeur que celles utilis¶ees par L. Hauet al. dans les premiµeres
exp¶eriences de propagation ultra{lente dans un BEC de sodium [9].

Fr¶equence d'excitation

Les mesures exp¶erimentales du retardTg et transmission relativeM de la sonde en
fonction de la fr¶equence de modulation±=2¼sont repr¶esent¶ees sur la ¯gure 4.15, pour une
puissance laser optimale dePopt=12 ¹ W (voir ¯gure 4.14).

Comme pr¶ecis¶e pr¶ec¶edemment, la transmission relative de la sonde est sup¶erieure µa 1
car la r¶ef¶erence de transmission est la pompe dont l'absorption est satur¶ee. Le pro¯l de
M en fonction du d¶esaccord pompe{sonde± est repr¶esentatif de la fenêtre de transparence
cr¶e¶ee autour de la fr¶equence pompe par les oscillations de population. Nous mesurons une
demi largeur du trou de ¡CP O = 30 Hz, qui correspond µa la largeur th¶eorique de 30.4 Hz
selon la formule (4.24) pourT1 = 10 ms et S = 0:9. Lorsqu'elles sont e±caces, c'est µa

(a) (b)

Fig. 4.14 { Retard Tg en fonction de la puissance laser (paramµetre de saturationS) pour
di®¶erents battements pompe{sonde±.(b) Agrandissement µa faible puissance. La ligne con-
tinue (inhomogµene) est obtenue selon la formule du tableau 4.1, avec un coe±cient de
proportionnalit¶e ajust¶e aux r¶esultats. La ligne discontinu (homogµene) est obtenue selon la
formule (4.25) avecT1 = 10 ms, L = 3 mm, ®0 = 6.5 cm¡ 1. S est ajust¶e pour faire coÄ³ncider
les maxima exp¶erimental et th¶eorique dans les 2 cas.
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(a) (b)

Fig. 4.15 { (a) Retard Tg et (b) transmission relative M de la sonde en fonction de
la fr¶equence de modulation±=2¼ pour une intensit¶e optimale de 2.1 mW/cm2 selon la
¯gure 4.14. Les lignes continues sont obtenues selon les ¶equations (4.25) pourTg et (4.22)
(4.31) pour M , avecT1 = 10 ms et S = 0:9.

dire pour ± < ° nat = 1=T1, les oscillations de population induisent une augmentation de la
transmission qui s'ajoute µa l'augmentation de la transmission due µa la simple saturation
par le champ pompe. Cette augmentation par l'e®et d'oscillation coh¶erente est de 55% µa
±= 10 Hz.

Le retard Tg mesur¶e (¯gure 4.15) d¶ecrô³t comme on s'y attendait avec la fr¶equence
±=2¼. En e®et en augmentant± les sondes s'¶ecartent du maximum de la dispersion due
aux oscillations de population. Au delµa de ¡CP O elles sont hors de la dispersion et ne
sont donc plus retard¶ees. Le retard mesur¶e dans les conditions d'excitation optimales, i.e.
2.1 mW/cm2, ± =10 Hz, est de 1.1§ 0.1 ms. Ce retard correspond µa une vitesse de groupe
exp¶erimentale de2.7 § 0.2 m/s , soit une r¶eduction de 8 ordres de grandeur de la vitesse de
propagation de la lumiµere. Ce r¶esultat rejoint les quelques d¶emonstrations de propagation
\ultra{lente" pr¶esent¶ees en introduction.

Temp¶erature

Nous avons fait les exp¶eriences ¶egalement µa 4 K dans un cryostat µa °ux d'h¶elium. La
largeur naturelle ¡nat n'est pas in°uenc¶ee par la temp¶erature, alors que la largeur homogµene
¡ h, elle, augmente rapidement avec la temp¶erature. Les oscillations de population n'¶etant
pas li¶ee µa la largeur homogµene ¡h, mais µa la largeur naturelle ¡nat , nous avons pu les
observer de la même maniµere µa 2 K et 4 K. Les ¯gures 4.16 pr¶esentent le retardTg et
la transmission M en fonction de la fr¶equence du battement±=2¼ lorsque le cristal est
maintenu µa 4 K. Le comportement du retard est identique pour les deux temp¶eratures,
alors que le comportement de la transmission relative M est un peu moins reproductible.

Comme µa 2 K, nous avons mesur¶e un retard maximum de 1.1 ms µa± = 10 Hz pour
une puissance dePopt= 25 ¹ W. Avec une focalisation sur un waist de 80¹ m, cela fait
une intensit¶e deI opt= 200 mW/cm 2. Cette intensit¶e optimale est 100 fois plus importante
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(a) (b)

Fig. 4.16 { Retard Tg (a) et transmission relativeM (b) de la sonde en fonction de la
fr¶equence de modulation±=2¼ pour une puissance optimale de 25¹ W, (waist 80 ¹ m)
mesur¶e µa 4 K. Les lignes continues sont obtenues selon les ¶equations (4.25) pourTg et
(4.22) (4.31) pourM , avecT1 = 10 ms et S = 0:9.

dans les exp¶eriences µa 4 K que dans les exp¶eriences µa 2 K, c'est{µa{direI 4K
sat = 100 £ I 2K

sat .
Rappelons l'expression deI sat (4.23) :

I sat =
1=2c²0n

j¹ 21j2T1T2
:

On peut supposer que la fr¶equence pompe est µa peu prµes la même dans les deux exp¶eriences,
puisqu'on travaille toujours au maximum de l'absorption et que donc¹ 21 est constant, de
même queT1. Il vient que le temps de d¶ephasageT2 est diminu¶e d'un facteur 100 en passant
d'une temp¶erature de 2 K µa 4 K.

Absorption

En utilisant un cristal d'Y 2SiO5 dop¶e µa l'erbium naturel µa 50 ppm, nous avons pu faire
les exp¶eriences d'oscillations de population en changeant le maximum de l'absorption, tout
en gardant les largeurs homogµene et naturelle µa peu prµes ¶egales au cas d'un dopage exclusif
µa l'isotope 167. Comme on peut le voir sur le spectre d'absorption ¯gure 2.7, l'absorption
non satur¶ee maximale vaut®0 = 9.5 cm¡ 1 dans le cristal dop¶e µa l'erbium naturel (6.5 cm¡ 1

pour le cristal dop¶e µa l'erbium 167).
Les ¯gures 4.17 regroupent les r¶esultats obtenus pour un cristal deL=1 mm de long

µa 2 K. On retrouve les variations du retardTg fonction de la puissance laser pour±=2¼=
10 Hz et ±=2¼ = 1 kHz. La puissance optimale est dePopt =44 ¹ W, correspondant µa
une intensit¶e deI opt=27 mW/cm 2, avec une focalisation sur un waist de 1.3 mm10. Les

10ce waist est sup¶erieur µa la taille du cristal utilis¶e (1 mm3), les r¶esultats en puissance sont µa interpr¶eter
avec pr¶ecaution. Ce dispositif nous a permis au corus d'une même exp¶eirence de passer du cristal dop¶e µa
l'erbium naturel au cristal dop¶e µa l'isotope 167 (bien plus grand en taille) par une simple translation du
porte ¶echantillon, sans r¶ealignement.
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(a) (b) (c)

Fig. 4.17 { (a) Retard Tg en fonction de la puissance laser pour± = 10 Hz et ± = 1 kHz
dans un cristal dop¶e µa l'erbium naturel (50 ppm). (b) RetardTg et (c) transmission relative
M de la sonde en fonction de la fr¶equence de modulation±=2¼pour une puissance optimale
de 44¹ W.

¯gures 4.17.b et 4.17.c sont les trac¶es du retard et de la transmissionM de la sonde en
fonction de la fr¶equence de modulation±=2¼pour cette puissance optimale. La vitesse de
groupe obtenue au maximum de l'absorption est devg = 1.25 § 0.08 m/s seulement,
pour un retard Tg de 0.80§ 0.05 ms.

... petite remarque ... Ces r¶esultats d¶emontrent l'importance de l'absorption comme
paramµetre d'optimisation : plus le mat¶eriau est court et absorbant, plus la vitesse de
groupe est faible. D'aprµes l'¶equation (4.25), le retard ou la vitesse de groupe d¶ependent en
e®et directement de l'absorption®0. Plus pr¶ecis¶ement, l'indice de groupeng, qui mesure
la r¶eduction de la vitesse de groupe par rapport µa lac varie comme le produit ®0T1.
La plus faible vitesse de groupe sera donc obtenue dans un systµeme atomique ayant le
coe±cient d'absorption et la dur¶ee de vie les plus ¶elev¶es. N¶eanmoins, a¯n d'avoir un co-
e±cient de transmissionT » exp¡ ®0L raisonnable, il faut compenser l'absorption en
choisissant une longueur d'interaction plus faible. Il est par exemple possible d'obtenir un
coe±cient de transmission de l'ordre de 88 % dans167Er3+ :Y2SiO5 avec une vitesse de
groupevg = 2.7 m/s en choisissant une longueur d'interaction de 200¹ m.

Par ailleurs, les ph¶enomµenes qui permettent de modi¯er®0 peuvent être particuliµerement
int¶eressants pour contrôler l'e®et. Qu'obtient{on en perturbant la population d'¶equilibre
autour de laquelle le battement µa lieu ? et en changeant la densit¶e des systµemes sond¶es ? Le
paragraphe suivant pr¶esente quelques r¶esultats obtenus en r¶egime de pompage optique pour
r¶epondre µa la premiµere de ces questions. Le manque d'une source laser de pompage ad¶equate
n'a pas permis une ¶etude trµes pouss¶ee. Par ailleurs de pr¶ec¶edents r¶esultats exp¶erimentaux
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ont d¶ejµa explor¶e ce principe [5]. La seconde interrogation trouvera une r¶eponse originale
dans le paragraphe 4.3.3, qui pr¶esente nos r¶esultats concernant l'¶elargissement inhomogµene
[110].

Gain

Nous avons fait des exp¶eriences d'oscillations de population en pompant dans le niveau
de Kramers 4I 13=2(1) µa 1526 nm (le sch¶ema des niveaux est repr¶esent¶e sur la ¯gure 2.5).
Pour ¶eviter la confusion entre les di®¶erents faisceaux \pompe", le faisceau accord¶e sur la
transition 4I 15=2(0) ! 4 I 13=2(1) µa 1526 nm destin¶e µa r¶ealiser une inversion de la population
entre les niveaux4I 15=2(0) et 4I 13=2(0) est appel¶e faisceau derepompage. La ¯gure 4.18.a
repr¶esente le spectre d'absorption d'167Er3+ :Y2SiO5 sur cette transition. Sa voisine, la
¯gure 4.18.a repr¶esente l'absorption et le gain µa 1536 nm, lorsque la puissance de repompage
vaut 10 mW.

L'e®et d'un pompage continu est de modi¯er la di®¶erence de population stationnairew0

(voir ¶eq.(4.16)) autour de laquelle le battement se produit.w0 devient n¶egative lorsqu'on
passe en r¶egime de gain. En reprenant la solution g¶en¶erale (4.17), on voit que dans ce cas,
les oscillations de population sont µa l'origine d'un trou dans le pro¯l de gain (µa la place du
pro¯l d'absorption) et que la pente de la dispersion due aux oscillations de population est
invers¶ee. On peut ainsi observer des vitesses de groupe telles quevg > c ou vg < 0 [5].

Le sch¶ema exp¶erimental est le même que celui des exp¶eriences de ralentissement (¯g-
ure 4.11) pour la partie concernant les faisceaux pompe et sonde et leur g¶en¶eration par
modulation dans un cristal acousto{optique. Le faisceau de repompage est issu d'une
source laser ¯br¶ee accordableTunics, d¶elivrant jusqu'µa 10 mW µa 1526 nm. Les ¯gures 4.18
repr¶esentent le spectre d'absorption µa 1526 nm et le spectre du gain µa 1536 nm obtenu
pour une puissance de pompe de 10 mW. Dans ces exp¶eriences, le cristal d'167Er3+ :Y2SiO5

est maintenu µa 2 K.
La ¯gure 4.19 repr¶esente la mesure du retardTg en fonction de la puissance du laser de

repompage µa 1527 nm. Lorsque la puissance atteint une valeur seuil permettant de r¶ealiser
une inversion de population (Prepomp > 3 mW), un retard n¶egatif est mesur¶e signi¯ant une
avance de la modulation. Cette avance est limit¶ee ici par les conditions exp¶erimentales,
notament la puissance de repompage. L'avance la plus grande mesur¶ee ici est de -0.20 ms,
correspondant µa une vitesse de groupe devg = -15 m/s dans le cristal de 3 mm de longueur.
Le fait d'avoir une vitesse de groupe n¶egative alors que la vitesse de phase est positive peut
sembler trµes ¶etrange. Comme l'ont observ¶e Gerhinget al. [79], le maximum de l'impulsion
semble sortir du mat¶eriaux alors qu'il n'y est pas encore rentr¶e, c'est pourquoi on parle de
lumiµere acc¶el¶er¶ee.

Notons qu'autour dePrepomp = 3 mW, le retard mesur¶e passe par 0. Une bande de retard
de 1 ps de large autour de ce retard nul correspond au r¶egime de propagationvg > c. Notre
pr¶ecision exp¶erimentale de l'ordre de la¹ s est bien en de»cµa de la pr¶ecision requise pour
observer cette propagation dans notre cristal de 3 mm de long.

Cette ¶etude montre que l'ajout d'un faisceau de repompage est un paramµetre ext¶erieur
d'optimisation int¶eressant, notament lorsqu'on souhaite contrôler le temps d'arriv¶ee et
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(a) (b)

Fig. 4.18 { (a) Pro¯l spectral de transmission µa 1526 nm (transition pour le pompage
optique) (b) spectre de gain µa 1536 nm, obtenu pour une puissance de sonde 40¹ W et une
puissance du repompage 10 mW.

(a) (b)

Fig. 4.19 { (a) Retard Tg et (b) vitesse de groupevg en fonction de la puissance du laser
de repompage µa 1527 nm pour une modulation µa 6 Hz, une puissance du laser µa 1536.1 nm
de 0.5¹ W.

l'intensit¶e de la sonde, µa fr¶equence de battement et intensit¶e de pompe ¯x¶ees. Voyons
maintenant comment l'¶elargissement inhomogµene constitue lui aussi un moyen de jouer sur
le ralentissement et la transmission de la sonde.

4.3.3 ¶Elargissement inhomogµene comme paramµetre du mat¶eriaux

Cette partie est d¶edi¶ee µa l'utilisation originale que nous avons faite de la largeur inho-
mogµene ; la consid¶erant comme un nouveau paramµetre li¶e au mat¶eriau. En changeant la
fr¶equence du laser! µa l'int¶erieur de cet ¶elargissement inhomogµene, di®¶erentes classes d'ions
sont excit¶ees. Pour chaque classe d'ions l'e±cacit¶e des oscillations de population d¶epend
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de la densit¶e d'ions excit¶es, c'est{µa{dire de l'absorption®0(! ). Cela permet d'ajuster le
retard en même temps que la transmission de la sonde.

Pour accorder la fr¶equence du laser dans le pro¯l d'absorption, une rampe en tension
constitu¶ee de palliers de plusieurs secondes pilote la tension envoy¶ee sur la cale piezo
¶electrique du laser. L'acquisition et le moyennage des voies signal et r¶ef¶erence, DC et AC{
d¶emodul¶ee est automatis¶ee dans un programmeLabviewT M , le temps d'acquisition d'un
spectre ¶etant de plus d'une heure.

Les ¯gures 4.20 sont les mesures exp¶erimentales du retardTg en fonction de la fr¶equence
laser pour le cristal enrichi µa l'isotope 167 et le cristal dop¶e µa l'erbium naturel. Ces mesures
sont faites pour l'intensit¶e optimale I opt donnant le plus grand retardTg pour chaque
cristal, la fr¶equence de modulation±=2¼ ¶etant constante. Les exp¶eriences ont ¶et¶e faites
pour plusieurs ±=2¼. Le pro¯l de Tg obtenu reproduit le pro¯l de l'absorption comme
attendu, et permet de discerner le retard maximum accessible dans chaque cristal.

(a) (b)

Fig. 4.20 { Retard Tg mesur¶e en fonction de la fr¶equence de la pompe dans le pro¯l
d'absorption des ions erbium pour di®¶erentes fr¶equences de modulation±=2¼ pour un
dopage µa 50 ppm avec l'isotope 167 (a) et l'erbium naturel (b) µa 2 K.

Le trac¶e du retardTg en fonction de l'absorption de la pompe®P (! ) sur la ¯gure 4.21
met en valeur la d¶ependance entre ces deux quantit¶es. Plus l'absorption est importante
plus le retard mesur¶e l'est aussi. Alors que la d¶ependance est explicitement lin¶eaire dans la
th¶eorie, elle ne l'est pas tout µa fait dans les exp¶eriences. Les r¶esultats dans le cristal enrichi
µa l'isotope 167 semblent d¶evier un peu plus de la lin¶earit¶e que ceux obtenus avec l'erbium
naturel. Cela pourrait venir d'une variation des paramµetres autres que l'absorption lorsque
la fr¶equence de la pompe d¶ecrit le pro¯l d'absorption. En e®et le pro¯l d'absorption de
167Er3+ :Y2SiO5 correspond aux di®¶erentes transitions entre niveaux hyper¯ns de l'excit¶e
et du fondamental : la probabilit¶e de transition ainsi que la dur¶ee de vie des niveaux mis en
jeu lors des oscillations coh¶erentes de population varie donc selon la pulsation! du laser
dans le spectre.

Le b¶en¶e¯ce de l'¶elargissement inhomogµene est mis en exergue sur la ¯gure 4.22. Elle
repr¶esente le trac¶e de la vitesse de groupevg pour ±=2¼ = 12 Hz, ainsi que les trans-
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(a) (b)

Fig. 4.21 { Retard de la sondeTg(±) = 10 Hz en fonction de l'absorption de la pompe pour
une puissance optimale pour di®¶erentes fr¶equences de modulation±=2¼et pour un dopage
µa 50 ppm avec l'isotope 167 (a) et l'erbium naturel (b). Les droites sont des ajustements
lin¶eaires.

mission pompe et sonde en fonction de la fr¶equence laser dans le pro¯l d'absorption
d'167Er3+ :Y2SiO5. La transmission de la sonde est meilleure que celle de la pompe du
fait des oscillations de population. Comme soulign¶e par les deux bulles, il est possible de
varier la vitesse de groupe de 3 m/s µa 100 m/s, la transmission variant respectivement de
40% µa 96 % en changeant simplement la position de la pompe dans le pro¯l d'absorption
inhomogµene.

4.3.4 Propagation et ralentissement d'impulsions

Les r¶esultats pr¶esent¶es dans le paragraphe pr¶ec¶edent ont tous ¶et¶e obtenus suivant la
m¶ethode de modulation sinusoÄ³dale d¶ecrite en 4.3.1. La mesure deTg(±) correspond au
temps de groupe que verrait une impulsion de largeur 2± autour de la fr¶equence de la
pompe. On en a d¶eduit la vitesse de groupe qu'aurait une telle impulsion. Reste que dans
ces exp¶eriences aucune impulsion ne s'est propag¶ee e®ectivement. Cette partie est une
v¶eri¯cation que les propri¶et¶es d¶emontr¶ees en modulation sinusoÄ³dale sont bien conserv¶ees
lorsqu'on utilise des impulsions.

Le fait que la vitesse de groupe correspond bien µa la vitesse de propagation de l'en-
veloppe d'une impulsion gaussienne alors que celle{ci est en r¶esonance avec une transition
a ¶et¶e pr¶evu par Garrett et MacCumber en 1970 [111] et v¶eri¯¶e dans un cristal de GaP :N
par Chu et Wong en 1982 [112]. La condition essentielle pour que cela soit v¶eri¯¶e est que
la largeur spectrale des impulsions soit inf¶erieure µa la largeur de la r¶esonance. L'utilisation
d'impulsions de pro¯l temporel plus abrupt, ou de dur¶ee trop courte, qui ont un large
spectre en fr¶equence, induit un ph¶enomµene de ¯ltrage. Certaines composantes spectrales
voient une forte dispersion et sont ralenties alors que d'autres ne la voient pas. Ceci est
illustr¶e dans le cas des oscillations coh¶erentes de population sur les ¯gures 4.23.b et 4.23.c.
Il peut en r¶esulter un ¶eclatement temporel de l'impulsion, entre les composantes spectrales
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Fig. 4.22 { Vitesse de groupevg et transmissions pompe et sonde en fonction de la fr¶equence
laser pour un battement pompe{sonde µa± = 12 Hz.

ralenties acc¶el¶er¶ees et non ralenties. Dans un tel cas, la notion de vitesse de groupe n'est
plus pertinente.

L'id¶ee g¶en¶erale de la propagation d'impulsion dans un milieu oµu il est possible d'exciter
des oscillations de population, est sch¶ematis¶e sur la ¯gure 4.23. Comme on l'a vu une
impulsion est compos¶ee d'un continuum de fr¶equences sondes± autour d'une porteuse
optique µa ! . Pour chaque composante spectrale, on s'attend µa ce que la porteuse joue le
rôle de pompe. Ainsi tant que la largeur spectrale des impulsions est plus faible que la
largeur du trou dû aux oscillations coh¶erentes de population l'impulsion est auto{ralentie.
La largeur totale µa mi{hauteur du trou dû aux oscillations coh¶erentes de population est de
2¡ CP O = 60 Hz d'aprµes nos mesures pr¶ec¶edentes.

On peut ¶egalement voir cet \auto-ralentissement" comme la propagation µa travers un
systµeme absorbant saturable, qui va modi¯er le paquet d'onde. Le retard provient de la
variation temporelle de la saturation : l'absorption est forte au d¶ebut de l'impulsion, et
diminue du fait de la saturation lorsqu'on approche du maximum d'intensit¶e de l'impulsion.
Le temps de r¶eponse des populationsT1 est celui de la saturation, on aura donc un e®et
de ralentissement sur le pro¯l d'intensit¶e de l'impulsion lorsque celle{ci sera de dur¶ee
sup¶erieure µaT1.

Le dispositif exp¶erimental est le même que celui utilis¶e lors des exp¶eriences de mod-
ulation. Au lieu d'appliquer une modulation sinusoÄ³dale au modulateur acousto{optique,
une impulsion dont le pro¯l temporel est gaussien est utilis¶ee. Le retardTexp

g est calcul¶e µa
partir des ajustements gaussiens de l'intensit¶e d¶etect¶ee des impulsionsr¶ef¶erenceet signal
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(a) (b) (c)

Fig. 4.23 { Principe du ralentissement d'impulsions dans un milieu µa oscillations coh¶e-
rentes de population (a) Sch¶ema exp¶erimental. Vision spectrale pour des impulsions de
spectre ¶etroit (b) et de spectre large (c).

selon l'¶equation
y = y0 + y1 exp(¡ 2(t ¡ tc)2=¢ T2) (4.34)

oµu ¢T est ce que appellerons la largeur des impulsions11.

Texp
g = tsignal

c ¡ t ref
c (4.35)

La largeur µa mi{hauteur du spectre de ces impulsions est d¶e¯nie comme

¢ º F W HM =
p

2 ln 2=¼¢ T: (4.36)

Puissance crête des impulsions

Le laser est accord¶e sur le maximum de l'absorption. La focalisation est faite sur un
waist de 580¹ m. La temp¶erature du cristal est de 2 K. Nous avons travaill¶e pour plusieurs
dur¶ees ¢T d'impulsions : 25 ms, 20 ms, 6.5 ms et 4.7 ms. Pour les dur¶ees de 20 ms, et 4 ms,
la variation du retard Tg en fonction de la puissance crête est trac¶ee sur les ¯gures 4.24.a et
4.25.a. Tous les r¶esultats, y compris en r¶egime de pompage, pour les impulsions de 20 ms
sont regroup¶es sur la ¯gure 4.24.

Comme pour les exp¶eriences de modulation sinusoÄ³dale, il existe une puissance crête
optimale Popt pour laquelle le nombre de systµemes excit¶es et non satur¶es est maximum.
Cette intensit¶e optimise l'amplitude de la saturation du systµeme et le fa»connage de l'im-
pulsion par le systµeme absorbant. Comme pour les exp¶eriences de modulation sinusoÄ³dale,
la saturation avec la puissance des impulsions est typique d'un ¶elargissement inhomogµene
(ligne continue sur les ¯gures).

Lorsque les impulsions sont de dur¶ee 20 ms, sup¶erieure µaT1 (¯gure 4.24), un retard
de 1.1 ms est mesur¶e. Ce retard est le même que le retard maximum que nous avons

11¢ T n'est pas l'usuelle largeur µa mi{hauteur en intensit¶e ¢TF W HM =
p

2 ln 2¢ T = 1 :18¢ T.
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(a) (b)

(c) (d)

(e) (f)

Fig. 4.24 { Propagation d'impulsions gaussiennes de dur¶ee ¢T = 4 ms dans
167Er3+ :Y2SiO5. (a) (e) Variation du retard Tg mesur¶e en fonction de la puissance crête
des impulsions, ligne continue : ajustement selon l'¶equation du tableau 4.1 pour un pro¯l
inhomogµene, (e) en r¶egime de gain. (b) (f) Pro¯l des impulsions en entr¶ee et en sortie du
cristal, (f) en r¶egime de gain, (c) Rapport des largeurs temporelles des impulsionssignal et
r¶ef¶erencesen fonction de la puissance du laser pompe{sonde µa 1536 nm avec et sans gain.
(d) Trac¶e de la di®¶erence entre une impulsion gaussienne de dur¶ee 20 ms et l'impulsion
d¶etect¶ee pour les impulsions r¶ef¶erence et signal, aprµes propagation dans un cristal d'167Er3+

Y2SiO5, pour une puissance optimale» 0.5 ¹ W.
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(a) (b)

Fig. 4.25 { Propagation d'impulsions gaussiennes de dur¶ee ¢T = 4 ms dans
167Er3+ :Y2SiO5. (a) Variation du retard Tg mesur¶e en fonction de la puissance crête des
impulsions, ligne continue : ajustement selon l'¶equation du tableau 4.1 pour un pro¯l in-
homogµene. (b) Pro¯l des impulsions en entr¶ee et en sortie du cristal.

mesur¶e dans les exp¶eriences de modulation sinusoÄ³dale pour une fr¶equence de± =10 Hz,
c'est{µa{dire une extension du spectre de 2± = 20 Hz. La largeur spectrale de ces impul-
sions (¶eq.(4.36)) est de ¢º F W HM = 18 Hz, nettement inf¶erieure µa 2¡CP O (= 60 Hz) : ces
impulsions voient la pente positive de la dispersion due aux oscillations de population.

A l'inverse pour les impulsions de dur¶ee 4 ms, inf¶erieure µaT1 (¯gures 4.25), le retard
mesur¶e est moins important. Le retard maximal est de 0.37 ms, pour un puissance de
Popt=26 ¹ W. Ces impulsions de largeur ¢º F W HM = 93 Hz sont spectralement plus larges
que 2¡CP O : elles voient donc plus que la zone de la pente positive due aux oscillations
coh¶erentes de population. Ce r¶esultat de 0.37 ms est µa rapprocher des 0.4 ms de retard
obtenues pour une modulation de 40 Hz (» ¢ º F W HM =2) sur la ¯gure 4.14.

Pro¯l temporel
Les ¯gures 4.24.b et 4.25.b. repr¶esentent les pro¯ls temporels des impulsionssignal et

r¶ef¶erencede 20 ms et 4 ms respectivement, obtenus pour la puissance optimale. Comme
on peut en juger sur ces pro¯ls d¶etect¶es, les impulsions sont trµes peu d¶eform¶ees par la
propagation dans un milieu oµu elles sont pourtant en r¶esonance, même lorsque la condition
sur la largeur spectrale n'est pas tout µa fait remplie comme pour les impulsions de 4 ms.

La ¯gure 4.24.c repr¶esente la largeur temporelle des impulsions aprµes propagation
en fonction de leur puissance en entr¶ee, pour des impulsions d'entr¶ee de dur¶ee 20 ms.
Comme on peut le voit, cette dur¶ee est l¶egµerement raccourcie par la propagation et cette
d¶eformation varie avec la puissance des impulsions, de même que le retard accumul¶e.

Un autre e®et des oscillations coh¶erentes de population sur la propagation des impul-
sions est d'introduire une l¶egµere dissym¶etrie. La ¯gure 4.24.d est le trac¶e de la di®¶erence
entre le pro¯l temporel de l'impulsion signal et son ajustement gaussien, pour les impul-
sions de dur¶ee 20 ms dont le pro¯l est repr¶esent¶e sur les ¯gure 4.24.b. Notons tout d'abord



4.3. RALENTISSEMENT DANS ER :YSO 117

que les impulsions envoy¶ees sur le cristal ne sont pas parfaitement gaussienne mais qu'elle
le sont µa mieux que 0.01 %. La dissym¶etrie de l'impulsion de sortie se traduit par un ¶ecart
µa l'ajustement gaussien plus important pour le front descendant

Si on avait un milieu simplement lin¶eaire pr¶esentant une forte dispersion, seul un
¶etalement temporel des impulsions pourrait être observ¶e. Le cristal d'167Er3+ :Y2SiO5 excit¶e
en r¶esonance est un systµeme non{lin¶eaire, et les oscillations de population sont un proces-
sus non{lin¶eaire du troisiµeme ordre. Ces non{lin¶earit¶es sont µa l'origine de la dissym¶etrie et
la r¶eduction de la dur¶ee des impulsions [85].

Gain

La proc¶edure est la même que pour les exp¶eriences avec une modulation sinusoÄ³dale
sous pompage optique. L'¶etude a ¶et¶e faite avec les impulsions de 20 ms, qui b¶en¶e¯cient de
tout l'e®et d'oscillations coh¶erentes de population. Elles sont envoy¶ees dans le cristal avec
un taux de r¶ep¶etition de 6 Hz. Comme pour les exp¶eriences de modulation, nous sommes
limit¶es par la puissance du laserTunics de repompage : on travaille avec la puissance
maximale de 10 mW qui permet de maximiser l'e®et (¯gure 4.19).

La ¯gure 4.24.e repr¶esente le retardTg mesur¶e avec faisceau de repompage µa 1526 nm,
en fonction de la puissance du laser pompe{sonde µa 1536 nm. La saturation avec la puis-
sance semble bien d¶ecrite par le modµele de l'¶elargissement inhomogµene (tableau 4.1), adapt¶e
en utilisant simplement une absorption n¶egative ici pour rendre compte de l'inversion de
population. Le maximum d'avancement obtenu est deTg = -0.15 ms, correspondant µa
vg= -20 m/s , pour une puissance crête de 0.5¹ W. Ce r¶esultat, inf¶erieur µa l'avancement
de -0.20 ms mesur¶ees pour la modulation sinusoÄ³dale, vraisemblablement µa cause d'une vari-
ation de la puissance du laser de repompage, con¯rme n¶eanmoins la validit¶e des exp¶eriences
en modulation.

Pro¯l temporel

La ¯gure 4.24.f repr¶esente les pro¯ls temporels des impulsionssignal et r¶ef¶erencesde
20 ms dans les conditions \optimales". Comme pour l'¶etude sans pompage, le pro¯l tem-
porel est peu d¶eform¶e lors de la propagation µavg = -20 m/s. Un ¶elargissement temporel
est visible sur les pro¯ls. Cet ¶elargissement ¶evolue avec la puissance crête des impulsions,
comme on peut le voir sur la ¯gure 4.24.c. Nous n'avons pas vu de dissym¶etrie notable du
pro¯l temporel dans ce r¶egime de gain, sans doute parce que nous sommes loin de l'avance-
ment maximal accessible, faute de puissance de pompe..

En r¶egime de gain, les impulsions sont bien ¶evidemment ampli¯¶ees et cela peut con-
stituer un avantage pour les applications. Il faut cependant s'attendre µa une saturation due
µa la puissance crête des impulsions qui augmente du fait de l'ampli¯cation.
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Retard fractionnaire

En ¶etudiant la propagation ralentie d'impulsions dans un milieu dispersif en vue d'une
application comme des m¶emoires tampons ou le recentrage d'impulsions dans une fenêtre
temporelle, un facteur m¶erite int¶eressant propos¶e par R. Boydet al. est le rapport du retard
sur la dur¶ee de impulsions, ou le produit retard par bande passante [113]. Ce facteur de
m¶erite, appel¶e ¶egalement le retard fractionnaire d¶e¯ni comme le rapport du retardTg sur
la largeur µa mi-hauteur en intensit¶e des impulsions ¢TF W HM =

p
2 ln 2¢ T

¿g = Tg=
p

2 ln 2¢ T: (4.37)

Pour un retard fractionnaire¿g sup¶erieur µa 100%, l'impulsion est alors retard¶ee de plus que
sa dur¶ee.

Peu d'exp¶eriences de ralentissement peuvent se pr¶evaloir d'un retard fractionnaire
sup¶erieur µa 100%. Les premiers r¶esultats de lumiµere ultra{lente [9] utilisant la transparence
induite ¶electromagn¶etiquement ont permis d'obtenir¿g = 280% et les exp¶eriences de creuse-
ment spectral dans une vapeur de Rb¿g = 780%, ce r¶esultat ¶etant accompagn¶e d'un fort
¶elargissement des impulsions [95].

Un retard fractionnaire de 100% et plus n'est th¶eoriquement pas possible avec les os-
cillations coh¶erentes de population [113]. Exp¶erimentalement, même si nous avons mesur¶e
des vitesses de groupesvg trµes faibles, elles ne correspondent pas forc¶ement µa un retard
important par rapport µa la dur¶ee des impulsions. Lorsqu'on regarde les pro¯ls d¶etect¶es des
impulsions de 20 ms ¯gure 4.24.b et 4.24.f, on voit µa peine le d¶ecalage temporel qu'induisent
les oscillations de population.

Le tableau 4.2 reprend les r¶esultats obtenus pour di®¶erentes dur¶ee d'impulsions. Pour les
exp¶eriences que nous avons faites, nous n'avons pas d¶epass¶e¿g = 8%. Ce retard fractionnaire
de 8% a ¶et¶e obtenu avec les impulsions de 4.7 ms, qui ont pourtant une largeur spectrale
l¶egµerement sup¶erieure µa 2¡CP O . Elles ne b¶en¶e¯cient pas du plus grand retard, mais rapport¶e
µa leur bande spectrale l'e®et d'oscillations coh¶erentes de population est plus important.

¢ T in ¢ Tout Tg ¿g Popt I opt

ms ms ms % ¹ W mW/cm 2

25 23.2 1.1 3.7 10 1.9
20 17.8 1.1 4.7 0.5 *
6.5 5.9 0.56 7.3 22 4.1
4 3.8 0.37 8 26 4.9
20 22 0.15 0.6 0.5 *

(+gain)

Tab. 4.2 { R¶esultats de propagation des impulsions.(* waist non mesur¶e !)
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Elargissement inhomogµene

Nous avons ¶egalement v¶eri¯¶e la possibilit¶e d'ajuster le retardTg des impulsions de 25 ms,
en accordant la longueur d'onde du laser dans le pro¯l d'absorption d'167Er3+ :Y2SiO5. Le
r¶esultat est trac¶e sur la ¯gure 4.26.a. Pour chaque point exp¶erimental, la tension continue
appliqu¶ee µa la calle pi¶ezo ¶electrique du laserKoheras est chang¶ee. Du fait de l'hyst¶er¶esis
de la commande, il n'est pas possible de superposer exactement une ¶echelle en fr¶equence
relative de la pompe, l'abscisse des ¯gures 4.26 est en tension.

(a) (b)

Fig. 4.26 { (a) Retard Tg accumul¶e par des impulsions de 25 ms lors de leur propagation
dans167Er3+ :Y2SiO5 et (b) vitesse de groupe et transmission des impulsions en fonction de
la fr¶equence laser dans l'¶elargissement inhomogµene (unit¶e arbitraire), pour une puissance
optimale de 10¹ W.

La ¯gure 4.26.b repr¶esente la vitesse de groupevg correspondante obtenue. Elle met en
valeur la grande plage d'accordabilit¶e du r¶egime de propagation lente et de la transmission
pour les impulsions de 25 ms, comme les r¶esultats obtenus pour une modulation de± =
12 Hz (¯gure 4.22).

Conclusion sur la propagation d'impulsions

Ces exp¶eriences avec des impulsions d¶emontrent la validit¶e des di®¶erentes exp¶eriences
r¶ealis¶ees avec une modulation sinusoÄ³dale. En respectant la condition sur la bande passante
des impulsions, nous avons observ¶e des r¶esultats comparables sur les vitesse de groupe
vg = 2.7 m/s et vg =-20 m/s en r¶egime de pompage. Les comportements en fonction
de la saturation de la pompe sont identiques. L'intensit¶e crête optimale trµes faible de
l'ordre de 2 mW/cm2 est ¶egalement reproduite (voir le tableau 4.2, pour des impulsions
de 25 ms). La possibilit¶e de jouer sur l'¶elargissement inhomogµene pour moduler le retard
est ¶egalement conserv¶ee. Comme on s'y attendait toutes les propri¶et¶es d¶emontr¶ees lors
des exp¶eriences de modulation sont retrouv¶ees en passant aux impulsions. Nous avons
même pu v¶eri¯er que le pro¯l temporel des impulsions reste gaussien au premier ordre.
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Les exp¶eriences impulsionnelles ¶etant plus fastidieuses, les d¶emonstrations de principe en
modulation semblent plus int¶eressantes.

Cependant, les exp¶eriences impulsionnelles, ont montr¶e que la largeur temporelle des
impulsions est modi¯¶ee : r¶eduite, en cas d'aborption, ou augment¶ee, en cas de gain. Ce
ph¶enomµene est invisible sur les exp¶eriences de modulation, de même que l'apparition d'une
l¶egµere dissym¶etrie dans le pro¯l temporel. Ces deux points traduisent la non{lin¶earit¶e du
ph¶enomµene d'oscillations coh¶erentes de population et n'ont pour le moment fait l'objet
d'aucune mod¶elisation pr¶ecise.

Ces exp¶eriences mettent en outre en lumiµere la faible bande passande des oscillations
coh¶erentes de population dans l'erbium. Elle ne peut être augment¶ee qu'en changeant la
dur¶ee de vie des populationsT1. C'est possible en utilisant un e®et de cavit¶e (e®et Purcell)
ou plus simplement en changeant de systµeme atomique.

Une autre solution pour augmenter cette bande passante serait de copier le fonction-
nement des ampli¯cateurs femtosecondes. L'id¶ee est d'¶etaler spatialement le spectre des
impulsions, de sorte que localement le spectre vu par un groupe d'ion est assez ¯n pour pou-
voir b¶en¶e¯cier des oscillations de population. Un ¶elargissement inhomogµene trµes large par
rapport au spectre des impulsions d'origine pourrait être utilis¶e pour ralentir les di®¶erentes
composantes spectrales de la même fa»con. Il faut ensuite refa»conner l'impulsion et mettre
en phase toutes les composantes spectrales qui ont ¶et¶e retard¶ees d'un tempsTg(!; x ). La
r¶ealisation exp¶erimentale dans le cas de l'erbium n'est pas ¶evidente, notament pour trouver
un systµeme ayant une dispersion su±sante sur une ¶echelle de quelques Hz. Lµa encore la
transposition µa des systµemes atomiques de plus courte dur¶ee de vie est n¶ec¶essaire.

4.4 Conclusions et perspectives sur le ralentissement
de la lumiµere

Bilan des r¶esultats

A notre connaissance ce travail est la premiµere d¶emonstration exp¶erimentale des pro-
pri¶et¶es de ralentissement des oscillations de population avec un ¶elargissement inhomogµene.
Cet ¶elargissement n'empêche pas le ralentissement et permet au contraire de b¶en¶e¯cier
d'un e®et de saturation moins rapide avec la puissance de pompe.

Les r¶esultats ont ¶et¶e obtenus µa la fois par une mesure du temps de groupe faite avec
deux sondes d¶ecal¶ees de§ ±, obtenues par modulation d'amplitude du faisceau laser, et
par l'¶etude de la propagation d'impulsions gaussiennes, de dur¶ee ad¶equate. Ces derniµeres
sont simplement auto{ralenties ou auto{avanc¶ees, avec le même facteur que la modulation
sinusoÄ³dale de fr¶equence correspondant µa leur largeur spectrale.

Nous avons d¶emontr¶e exp¶erimentalement des vitesses de groupe de2.7 § 0.2 m/s
dans Y2SiO5 dop¶e exclusivement avec l'isotope 167 de l'erbium et1.25 § 0.08 m/s dans
le même cristal dop¶e µa l'erbium naturel. Ces deux r¶esultats se situent clairement dans
le r¶egime de propagation ultra{lente avec un indice de groupe sup¶erieur µang= 10 8. Par
ailleurs les intensit¶es n¶ecessaires sont plusieurs ordres de grandeurs en de»cµa des intensit¶es
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utilis¶ees pour le ralentissement de la lumiµere dans d'autres systµemes avec les oscillations
coh¶erentes de population [6, 5, 19].

L'¶etude du retard et de la transmission de la sonde en fonction de la fr¶equence du
battement pompe{sonde corrobore le r¶esultat sur le temps de vie de l'¶etat excit¶e de 10 ms.
Nous avons pu ¶egalement v¶eri¯er qu'il n'est pas n¶ecessaire de travailler µa basse temp¶erature
pour observer le ralentissement : la largeur du trou est bien limit¶ee par la largeur naturelle
µa 2 K comme µa 4 K, et est donc insensible aux processus d¶ephasants qui modi¯ent la largeur
homogµene. En revanche l'intensit¶eI opt pour laquelle l'e®et est maximal, d¶epend du temps
de d¶ephasageT2 et donc de la temp¶erature. Par ailleurs, un faisceau de repompage a ¶et¶e
utilis¶e pour modi¯er l'¶equilibre des populations et r¶ealiser une inversion de population. Des
vitesses de groupe n¶egatives de-15 m/s , en modulation sinusoÄ³dale, et-20 m/s , en r¶egime
impulsionnel, ont ¶et¶e mesur¶ees. Elles correspondent µa un r¶egime de lumiµereacc¶el¶er¶ee, dans
lequel le paquet d'onde semble sortir du cristal avant d'y être entr¶ee. Le passage entre la
lumiµere ralentie et la lumiµere acc¶el¶er¶ee se fait en changeant la puissance du faisceau de
repompage r¶ealisant l'inversion de population.

Nous avons en¯n exploit¶e de maniµere originale la largeur inhomogµene pour d¶emontrer
la d¶ependance du ralentissement de la lumiµere par d'e®et d'oscillations coh¶erentes de pop-
ulation, en fonction de l'absorption, comme stipul¶e par la th¶eorie d¶ecrite au paragraphe
4.2. Pour cela, la fr¶equence du champ pompe a ¶et¶e balay¶ee sur tout lepro¯l d'absorption
inhomogµene , passant d'un r¶egime de fort ralentissement et transmission moyenne 3 m/s
et 40 % µa un r¶egime de transmission forte et de ralentissement moins important 100 m/s
et 96 % [110].

Perspectives

Un des avantages des oscillations coh¶erentes de population par rapport µa la trans-
parence induite utilis¶ee elle aussi pour obtenir des r¶egimes de propagation ultra{lents est
qu'elles ont lieu dans un systµeme µa deux niveaux d'¶energie12. Par ailleurs, les impulsions de
dur¶ee et d'intensit¶e ad¶equate sont \auto{ralenties", sans qu'il soit n¶ecessaire d'appliquer
un autre faisceau. En¯n, ce ph¶enomµene d¶epend de la dur¶ee de vie des populations et non
des coh¶erences et est de ce fait insensible aux processus brouillant la phase du dipôle. Il
est ainsi possible de l'observer µa temp¶erature ambiante, en augmentant l'intensit¶e inject¶ee.

Nous avons ainsi fait quelquesexp¶eriences µa temp¶erature ambiante dans des
¯bres optiques dop¶es aux ions erbium . Une ¶etude des propri¶et¶es des oscillations de
population dans des ¯bres monomodes du type de celles utilis¶ees dans les ampli¯cateurs a
¶et¶e publi¶ee µa peu prµes au même moment [114, 115]. Dans cette derniµere publication [115],
le repompage µa 980 nm permet d'ajuster le retard fractionnaire¿g de -12.4% (lumiµere
acc¶el¶er¶ee) µa +8.9%, correspondant µa des vitesses de groupevg variant de -40000 m/s µa
35210 m/s pour des impulsions de dur¶ee 1.8 ms et 3.2 ms. En th¶eorie le retard est propor-
tionnel au gain, mais Schweisberget al. ont not¶e une saturation du retard fractionnaire avec

12C'est clairemnt un avantage dans167Er3+ :Y2SiO5, car il est plus facile de trouver un systµeme µa deux
niveaux qu'un systµeme µa 3 niveaux.



122 CHAPITRE 4. RALENTISSEMENT DE LA LUMI µERE AVEC L'ERBIUM

la puissance de repompage ; la d¶epl¶etion du faisceau de repompage µa 980 nm est invoqu¶ee
pour comprendre cette limitation.

Nos travaux sur les ¯bres ont commenc¶e sur une ¯bre en silice standard dont le coeur est
dop¶e µa 0,04% avec des ions erbium. Nous avons pu v¶eri¯er la bande passante de 2¡CP O=
60 Hz et avons mesur¶e une vitesse de groupe minimale de1200 m/s . Nos voisins et
collµegues d'Alcatel, nous ont alors propos¶e une¯bre µa double coeurdestin¶ee aux ampli¯ca-
teurs forte puissance. Cette ¯bre, prot¶eg¶ee par un brevet [116], pr¶esente un pro¯l d'indice
sch¶ematis¶e sur la ¯gure 4.27.a. Le guidage dans le petit coeur est monomode pour le signal
µa 1.5¹ m et le guidage dans le grand coeur est multimode pour la pompe µa 980 nm. La
particularit¶e 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 µa 1.5¹ m. Pour les oscillations
de population, il serait ainsi possible d'obtenir une plus grande plage d'accordabilit¶e dans
le retard/avancement fractionnaire.

Les r¶esultats obtenus en modulation sinusoÄ³dale et sans repompage optique µa 980 nm
sont encourageants. Avant de les d¶etailler, pr¶ecisons simplement que le dispositif exp¶eri-
mental est dans son principe le même que pour les exp¶eriences dans le cristal. La modulation
d'amplitude se fait dans l'espace libre et le faisceau est ensuite coupl¶ee dans la ¯bre µa l'aide
d'un objectif de microscope. Un \taper" est soud¶e µa la ¯bre pour faciliter le couplage dans
le guide monomode µa 1.5¹ m. Le faisceau de r¶ef¶erence est pr¶elev¶e avant couplage dans la
¯bre. La puissance est mesur¶ee avant l'objectif de microscope.

La ¯gure 4.27.b. repr¶esente le retardTg mesur¶e en fonction de la puissance incidente et
la ¯gure 4.27.b, le retardTg en fonction de la fr¶equence de modulation±=2¼. On retrouve
le comportement de saturation typique des oscillations de population et une demi{largeur
du trou ¡ CP O de 30 Hz, con¯rmant bien qu'il s'agit d'une interaction avec les ions erbium,
dont la dur¶ee de vie dans les ¯bres est de 10 ms. Une vitesse de groupe de1300 m/s a ¶et¶e
obtenue, comparable au r¶esultat obtenu dans la ¯bre standard, les deux ¯bres pr¶esentant
µa peu prµes la même absorption µa 1.5¹ m. Bien que le mode guid¶e ne voie que partiellement
les ions erbium, c'est bien la constante de propagation du mode qui est a®ect¶ee par la
dispersion due aux oscillations de population des ions erbium et tout le mode µa 1.5¹ m
qui est ralenti. Cette v¶eri¯cation importante valide le principe de l'utilisation de cette ¯bre
double coeur pour le ralentissement/acc¶el¶eration sous pompage optique.

Nous n'avons pas continu¶e les exp¶eriences notamment en r¶egime de gain, pr¶ef¶erant
nous consacrer µa la mise en place de la transparence induite ¶electromagn¶etiquement dans
167Er3+ :Y2SiO5 qui est d¶etaill¶ee dans le chapitre 5.

Pr¶ecisons qu'µa la di®¶erence de la transparence induite ¶electromagn¶etiquement, il n'y a
pas µa notre connaissance d'¶etude th¶eorique ou exp¶erimentale sur l'utilisation du r¶egime de
propagation ultra{lente obtenu avec les oscillations coh¶erentes de population. Les r¶esultats
sont tourn¶es vers les applications en traitement optique de l'information du type retard
ajustable ou recentrage d'impulsions dans une fenêtre temporelle pour lesquelles un re-
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Fig. 4.27 { R¶esultats de ralentissement dans une ¯bre dop¶ee aux ions erbium selon une
topologie en anneau [116]. (a) Sch¶ema du pro¯l d'indice et du dopage. (b) Retard de
groupe en fonction de la puissance inject¶ee pour di®¶erentes fr¶equences de modulation±=2¼.
(c) Retard de groupe en fonction de la fr¶equence de modulation pour la puissance optimale,
montrant une largeur ¡CP O de 30 Hz.

tard fractionnaire sup¶erieur µa 100% n'est pas n¶ecessaire. Dans ce cadre la bande passante
r¶eduite µa la largeur naturelle peut être une limitation importante pour167Er3+ :Y2SiO5.
L'utilisation d'autres systµemes atomiques de dur¶ee de vie plus courte est n¶ecessaire. Les
semi-conducteurs, puits et boites quantiques, apportent dans cette optique des possibilit¶es
d'int¶egration int¶eressantes [100].





Chapitre 5

Transparence Induite µa 1.5 ¹m

La premiµere d¶emonstration exp¶erimentale de la transparence induite (EIT) a ¶et¶e faite
dans une vapeur de strontium en 1991 [117]. Depuis, les d¶emonstrations se sont succ¶ed¶ees
dans de nombreux systµemes : vapeurs atomiques [118, 119], atomes froids [9], mais aussi
dans la matiµere condens¶ee [22, 26, 120]. La premiµere d¶emonstration dans des cristaux
dop¶es aux ions de terres rares a ¶et¶e r¶ealis¶ee dans un cristal d'Y2SiO5 dop¶e aux ions
pras¶eodyme [22]. A 1.5¹ m, la transparence induite a obtenue dans une vapeur d'acethylµene
con¯n¶ee dans une ¯bre µa cristaux photoniques [121, 122]. Les r¶esultats pr¶esent¶es dans ce
chapitre constituent µa notre connaissance la premiµere d¶emonstration de la transparence in-
duite ¶electromagn¶etiquement avec les ions erbium, µa 1536 nm, dans la matiµere condens¶ee.

Le chapitre est organis¶e en 4 parties. La premiµere partie donne une pr¶esentation th¶eori-
que succincte de la transparence induite, qui permet de d¶egager les caract¶eristiques utiles
pour les exp¶eriences. La seconde partie reprend quelques exp¶eriences pr¶eliminaires qui nous
ont pouss¶e µa faire un dispositif exp¶erimental particulier. La troisiµeme partie d¶eveloppe ce
dispositif et les r¶esultats obtenus. En¯n la derniµere partie propose quelques mod¶elisations
et simulations destin¶ees µa con¯rmer les observations exp¶erimentales et µa d¶egager des points
d'optimisation.
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5.1 Systµemes en ¤ et transparence induite

Avant de pr¶esenter les r¶esultats exp¶erimentaux, l'¶etude th¶eorique d'un systµeme µa trois
niveaux excit¶es par deux champs optiques quasi{r¶esonants est pr¶esent¶ee dans cette par-
tie. Les notions de transparence induite ¶electromagn¶etiquement et d'¶etat noir vont y être
d¶etaill¶ees, les e®ets de pompage sur les populations ¶etant n¶eglig¶es.

5.1.1 Systµeme µa trois niveaux

Pour traiter le cas de l'interaction de deux champs avec un systµeme µa 3 niveaux, nous
resterons dans une approche semi{classique. Un tel systµeme est repr¶esent¶e sur la ¯gure 5.1.
L'hamiltonien du systµeme au repos est

H0 = ¡ ~! 13j1ih1j ¡ ~! 23j2ih2j; (5.1)

avec l'¶etat excit¶ej3i comme niveau z¶ero d'¶energie. Le systµeme µa trois niveaux est d¶ecrit
par sa matrice densit¶e½dans le r¶ef¶erentiel au repos, et par la matrice¾dans le r¶ef¶erentiel
tournant µa la fr¶equence de l'excitation optique.

Les deux champs ¶electromagn¶etiques excitateursE1 et E2 sont quasi{r¶esonants avec les
transitions j1i ! j 3i et j2i ! j 3i respectivement.E1, de fr¶equence! 1 est le champ sonde,
E2 de fr¶equence! 2 le champ pompe ¶egalement appel¶e champ de couplage ou de contrôle.
L'hamiltonien d'interaction du systµeme atomique avec ces champs s'¶ecrit

H int =
~­ 1

2
e¡ i! 1 t j3ih1j +

~­ 2

2
e¡ i! 2 t j3ih2j + h:c:; (5.2)

avec ­ 1 =
¹ 13E1

~
et ­ 2 =

¹ 23E2

~
les pulsations de Rabi des deux champs.

Fig. 5.1 { Systµeme µa trois niveaux sous excitation de deux champs optiques quasi-r¶esonants
­ 1 et ­ 2.
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Le passage dans le r¶ef¶erentiel tournant [123] permet de faire disparâ³tre les termes
d¶ependants du temps dûs µa l'excitation optique. Le changement de variable est le suivant :

¾ii = ½ii

¾13 = ½13e¡ i! 1 t

¾23 = ½23e¡ i! 2 t

¾12 = ½12e¡ i (! 1 ¡ ! 2 )t

(5.3)

L'¶evolution temporelle de la matrice densit¶e est donn¶ee par l'¶equation :

d¾
dt

=
1
i~

[H; ¾] +
µ

d¾
dt

¶

relax

; (5.4)

avec l'hamiltonien H qui vaut (dans le r¶ef¶erentiel tournant)

H = ¡
~
2

2

4
0 0 ­ 1

0 ¡ 2(±1 ¡ ±2) ­ 2

­ 1 ­ 2 2±1

3

5 : (5.5)

Les d¶esaccords µa la r¶esonance sont±1 = ! 1 ¡ ! 13 pour le champ sondeE1 et ±2 = ! 2 ¡ ! 23

pour le champ couplageE2. Les pulsations de Rabi sont r¶eelles toutes les deux. Les deux
champs consid¶er¶es sont coh¶erents entre eux, c'est{µa{dire qu'il existe une relation de phase
bien d¶e¯nie entre eux.

Le systµeme d'¶equation pour les composantes¾ij de la matrice densit¶e dans le r¶ef¶erentiel
tournant est :

_¾33 = ­ 1Im (¾13) +­ 2Im (¾23) ¡ (° sp
31 + ° sp

32)¾33

_¾11 = ¡ ­ 1Im (¾13) + ° sp
31¾33 ¡ ° sp

12¾11 + ° sp
21¾22

_¾22 = ¡ ­ 2Im (¾23) + ° sp
32¾33 + ° sp

12¾11 ¡ ° sp
21¾22

_¾13 = ¡ (°13 + i±1)¾13 ¡ i
­ 1

2
(¾33 ¡ ¾11) + i

­ 2

2
¾12

_¾23 = ¡ (°23 + i±2)¾23 ¡ i
­ 2

2
(¾33 ¡ ¾22) + i

­ 1

2
¾21

_¾12 = ( °12 + i (±2 ¡ ±1))¾12 ¡ i
­ 1

2
¾32 + i

­ 2

2
¾13

(5.6)

avec des populations¾ii r¶eelles et des coh¶erences¾ij telles que¾ji = ¾¤
ij . Les coh¶erences¾13

et ¾23 sont appel¶eescoh¶erences optiqueset la coh¶erence¾12 coh¶erence Raman ou hyper¯ne.
Les termes de relaxations pr¶esents sont di®¶erenci¶es selon qu'il s'agit des populations° sp

ij
ou des coh¶erences° ij entre les niveauxji i et jj i .
° sp

12¾11 et ° sp
21¾22 sont deux termes de relaxations crois¶ees des populations entre les deux

niveaux fondamentaux qui rendent compte du temps de vie du niveaux hyper¯nT f
1 =

187 ms que nous avons mesur¶e dans le chapitre 3.
Nous nous int¶eressons au comportement de la coh¶erence optique induite par le faisceau

sonde E1 et plus particuliµerement µa son absorption, proportionnelle µaIm (¾13)=­ 1, en
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pr¶esence du champE2. En r¶egime stationnaire, on peut d¶eduire des ¶equations (5.6) les
expressions des coh¶erences :

D13¾13 = ¡ i
­ 1

2
(¾33 ¡ ¾11) + i

­ 2

2
¾12

D23¾23 = ¡ i
­ 2

2
(¾33 ¡ ¾22) + i

­ 1

2
¾21

D12¾12 = ¡ i
­ 1

2
¾32 + i

­ 2

2
¾13

(5.7)

avec D13 = °13 + i±1, D13 = °23 + i±2 et D12 = °12 + i (±2 ¡ ±1). Sur les deux premiµeres
¶equations de ce systµeme, deux contributions apparaissent pour les coh¶erences optiques¾13

et ¾23. La premiµere est proportionnelle µa la di®¶erence de population entre ¶etat excit¶e et
fondamental et est µa l'origine du creusement spectral. La seconde est proportionnelle µa la
coh¶erence Raman¾12 et au champ de couplage ­2. Comme l'indique la derniµere ¶equation
du systµeme, la coh¶erence Raman est excit¶ee ici par les deux champs optiques sonde ­1 et
couplage ­2.

En ¶eliminant la coh¶erence Raman¾12 dans le systµeme (5.7), les coh¶erences optiques
s'expriment en fonction des di®¶erences de population :

¾13 =
i
­ 1

2

D23D¤
13D12 +

­ 2
2

4
D¤

13 +
­ 2

1

4
D23

·
(D12D23 +

­ 2
1

4
)(¾33 ¡ ¾11) ¡

­ 2
2

4
(¾33 ¡ ¾22)

¸

¾23 =
i
­ 2

2

D23D¤
13D12 +

­ 2
2

4
D¤

13 +
­ 2

1

4
D23

·
­ 2

1

4
(¾33 ¡ ¾11) ¡ (D12D¤

13 +
­ 2

2

4
)(¾33 ¡ ¾22)

¸

(5.8)
L'expression de l'absorption de la sonde proportionnelle µaIm (¾13)=­ 1 peut être d¶eduite
de ces ¶equations. Voyons maintenant comment apparâ³t la transparence induite dans un
tel systµeme.

5.1.2 Transparence induite

L'intensit¶e du faisceau sonde est consid¶er¶ee comme faible devant l'intensit¶e pompe
­ 1 << ­ 2. La population est initialement dans l'¶etat fondamentalj1i . Le pompage optique
et les e®ets de creusement spectral sont n¶eglig¶es, ­2 << ° 13; °23. A l'¶etat stationnaire, les
populations des ¶etatsj2i et j3i restent nulles¾22 = ¾33 = 0, alors que toute la population
est dans l'¶etat j1i , ¾11 = 1. Dans ce cas, la coh¶erence¾31 de l'¶equation(5.8) se simpli¯e et
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s'¶ecrit :
¾13 = ¡

i ­ 1

2
D12

D12D¤
13 + ­ 2

2=4

¾13 = ¡
i ­ 1

2
°12 + i (±2 ¡ ±1)

(°12 + i (±2 ¡ ±1))( °13 ¡ i±1) + ­ 2
2=4

(5.9)

(a) (b)

Fig. 5.2 { (a) Absorption Im (¾13)=­ 1 et (b) dispersion Re(¾13)=­ 1 en fonction du
d¶esaccord sonde±1=°13 pour deux puissances de couplage ­2 = 0:3°13 et ­ 2 = 2°13, le
temps de coh¶erence Raman est suppos¶e in¯ni°12 = 0.

La ¯gure 5.2 repr¶esente l'absorptionIm (¾13)=­ 1 et la dispersionRe(¾13)=­ 1 en fonction
du d¶esaccord de la sonde±1 normalis¶e au taux de d¶ecoh¶erence optique°13. Le taux de d¶e-
coh¶erence Raman est suppos¶e nul°12 = 0. Deux puissances de couplage sont consid¶er¶ees
­ 2 = 0:3°13 et ­ 2 = 2°13.

Pour une puissance de couplage de ­2 = 0:3°13 un pic de transparence trµes ¯n est
observ¶e, au milieu d'une r¶esonance complµetement absorbante. Lorsque la puissance de
couplage est plus importante que la largeur homogµene optique ­2 = 2°13, le pic de trans-
parence s'¶elargit. La dispersion associ¶ee est ¶evidemment trµes forte dans le cas ­2 < ° 13 et
a ¶et¶e utilis¶ee lors de la premiµere exp¶erience de lumiµere \ultra{lente"[9].

On peut comprendre cette annulation de l'absorption comme un e®et d'interf¶erences
quantiques. Deux contributions s'ajoutent au niveau de la r¶eponse atomique µa l'excitation
des deux champs. La premiµere est le chemin directj1i ! j 3i , la seconde est le chemin
indirect autoris¶e par la pr¶esence de la pompej1i ! j 3i ! j 2i ! j 3i . Ce dernier chemin
a une amplitude comparable au premier dans le cas d'une pompe trµes intense. Lorsque
les deux champs sont en r¶esonance les deux contributions sont en opposition de phase,
conduisant µa l'annulation de la susceptiblit¶e, et donc de l'absorption. Le terme transparence
induite ¶electromagn¶etiquement (EIT pourElectromagnetically Induced Transparency) a ¶et¶e
introduit par Harris et al. en 1990 pour d¶ecrire cette annulation de l'absorption.

En consid¶erant que le temps de vie des coh¶erences est trµes grand°12 ! 0, la coh¶erence
¾13 est donc nulle pour±1 = ±2 = 0. Pour °12 petit mais non nul, on peut comparer la
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coh¶erence r¶esiduelle de la sonde µa r¶esonance (±1 = 0) lorsque la pompe est pr¶esente¾eit
13 µa

la coh¶erence r¶esiduelle lin¶eaire¾lin
13

¾lin
13 =

¡ i ­ 1

2°13
(5.10)

¾eit
13 =

4°13°12

­ 2
2

¾lin
13 (5.11)

Le cas d'une pompe r¶esonante avec°12 = 0:01°13 est pr¶esent¶e sur la premiµere ¯gure 5.3.
Lorsque la pulsation de Rabi ­2 du faisceau de couplageE2 est su±sament forte ­2

2 >>
4°13°12 l'absorption vue par la sonde est n¶egligeable.

Fig. 5.3 { Absorption Im (¾13)=­ 1 en fonction du d¶esaccord sonde±1=°13 pour di®¶erents
d¶esaccords±2 de la pompe par rapport µa la transitionj2i ! j 3i , ±2 = 0, 0.5, 1, 2, 4£ °13

avec ­ 2 = 0:5°13, °12 = 0:01°13.

La largeur de la r¶esonance pour une pompe r¶esonante (±2 = 0) est de

±eit =
°12°13 + ­ 2

2=4
°13 + °12

(5.12)

Lorsque le temps de vie de la coh¶erence Raman est nettement sup¶erieur µa celui de la
coh¶erence optique°13 >> ° 12

±eit » °12 +
­ 2

2=4
°13

(5.13)

la largeur de la transparence est gouvern¶ee par le taux de d¶ecoh¶erence hyper¯n°12.
Les ¯gures 5.3 repr¶esentent l'¶evolution du spectre d'absorption de la sonde pour di®¶erents

d¶esaccords de la pompe par rapport µa la transitionj2i ! j 3i . Lorsque±2 > ° 13 le pro¯l
de l'EIT devient dispersif, et même absorptif pour±2 = 4°13. Ces caract¶eristiques seront
retrouv¶ees au paragraphe 5.4.
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5.1.3 Etat noir

Pour avoir une vision plus physique de la transparence induite et ses propri¶et¶es, nous
nous int¶eressons dans ce paragraphe au point de vue de l'atome habill¶e. Pour simpli¯er
on suppose que±1 = ±2 c'est µa dire que la condition de r¶esonance µa deux photons est
remplie. On note± = ±1 = ±2 le d¶esaccord µa la r¶esonance atomique. Les valeurs propres de
l'hamiltonien H ¶eq. (5.5) sont 0 et~! § = ~=2

³
±§

p
±2 + ­ 2

1 + ­ 2
2

´
. Elles sont associ¶ees

aux ¶etats propres

ja0i = cosµj1i ¡ sinµj2i
ja+ i = sin µsinÁj1i + cosµsinÁj2i + cosÁj3i
ja¡ i = sin µcosÁj1i + cosµcosÁj2i ¡ sinÁj3i ;

(5.14)

avec les anglesµ et Á tels que tanµ =
­ 1

­ 2
et tan 2Á =

p
­ 2

1 + ­ 2
2

±
:

Alors que les ¶etatsja§ i sont une superposition des trois ¶etats au reposj1i , j2i et j3i ,
l'¶etat ja0i n'a pas de contribution de l'¶etat excit¶ej3i et est une superposition coh¶erente des
deux ¶etats fondamentaux de l'atomej1i et j2i . Il est impossible de coupler optiquement cet
¶etat vers l'¶etat excit¶e, cet ¶etat est appel¶e ¶etat noir. Le pi¶egeage vers cet ¶etat noir peut se
faire par pompage optique et ¶emission spontann¶ee depuisj3i par exemple. En pr¶eparant le
systµeme dans l'¶etatja0i = j1i , la transparence du faisceau sonde est obtenue directement
lorsque le faisceau de couplage est pr¶esent. Sans pr¶eparation, le pi¶egeage de la population
dans l'¶etat noir se fait naturellement dans l'¶etat noirja0i , superposition coh¶erente des ¶etats
j1i et j2i .

L'angle µ souligne le rôle sym¶etrique des deux champs dans l'excitation de la coh¶erence
Raman. Pour ­ 1 << ­ 2, l'¶etat piµege estj1i alors que pour ­1 >> ­ 2, l'¶etat piµege estj2i .
Lorsque les deux pulsations de Rabi sonde et couplage sont ¶egales, ­1 = ­ 2, l'angle µ vaut
¼=4. L'¶etat noir est alors une superposition coh¶erente dej1i et j2i avec des coe±cients
de même amplitude et phase oppos¶ee, correspondant µa une coh¶erence entre les niveaux
maximale :

ja0i = 1=
p

2(j1i ¡ j 2i ): (5.15)

Il est possible en utilisant l'e®et de transparence induite de transf¶erer complµetement
l'information port¶ee par le faisceau sonde dans une telle superposition en diminuant pro-
gressivement l'intensit¶e du faisceau de couplage jusqu'µa 0. Le faisceau sonde est restaur¶e,
avec ses propri¶et¶es quantiques, lorsque le faisceau de couplage est remis. Une m¶emoire
quantique est ainsi obtenue [7].

5.2 Etude pr¶eliminaire

Dans la suite des exp¶eriences de creusement spectral nous avons ¶etudi¶e plus partic-
uliµerement certains anti{trous, jug¶es int¶eressants parce que leur amplitude est importante et
parce qu'ils apparaissent lors des exp¶eriences impulsionnelles. Ces anti{trous sont observ¶es
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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'aprµes le recoupement des exp¶eriences de creusement spectral et de r¶esonance
paramagn¶etique ¶electronique certains de ces anti{trous correspondent µa des systµemes en ¤
, not¶es ¤1 et ¤2 dans le paragraphe 3.3.3, ¯gure 3.30. Leur comportement sous excitation
des deux lasers est ¶etudi¶e, notamment en fonction de la puissance de l'excitation.

Les anti{trous concern¶es par cette ¶etude sont situ¶es pour une pompe en G µa 880 MHz,
µa 1510 MHz et µa 1780 MHz (spectres de creusement spectral de la ¯gure 3.16) et pour
une pompe en A µa 740 MHz (spectre 3.17). Parmi ces anti{trous, seuls ceux µa 880 MHz
(¤ 1) et 740 MHz (¤2) correspondent µa une transition en ¤ d'aprµes l'¶etude de la RPE. Ne
connaissant pas µa ce moment les r¶esultats de la spectroscopie de r¶esonance paramagn¶etique
¶electronique une ¶etude syst¶ematique de tous les anti{trous en ¤ n'a pu être r¶ealis¶ee.

5.2.1 Exp¶eriences µa 2 faisceaux

Ces premiµeres observations ont ¶et¶e faites avec deux lasers en utilisant le dispositif
exp¶erimental des exp¶eriences de creusement spectral de la ¯gure 3.11.b. Les deux lasers
Koheras pr¶esentent tous les deux une grande ¯nesse de raie, inf¶erieure au kHz. Par ailleurs
leur battement pr¶esente une largeur de l'ordre de 0.5 MHz qui se d¶eplace sur plus de 2 MHz
sur une ¶echelle temporelle de l'ordre de la seconde. Lors des exp¶eriences, l'acquisition des
spectres est faite en quelques ms, on peut donc consid¶erer que les fr¶equences des deux lasers
sont stables l'une par rapport µa l'autre µa mieux que 0.5 MHz. Il est ainsi possible d'exciter,
de maniµere plus ou moins coh¶erente, les ions erbiums µa deux fr¶equences di®¶erentes en même
temps, comme cela est n¶ecessaire pour exciter la coh¶erence Raman entre niveaux hyper¯ns
et observer la transparence induite.

Variation de la puissance de pompe

La premiµere ¶etude a ¶et¶e faite en variant la puissance du faisceau pompe, qui excite le
systµeme continuement. Le faisceau sonde est pr¶esent uniquement pendant l'acquisition du
spectre. Le spectre de transmission de la sonde est enregistr¶e ainsi que sa d¶eriv¶ee, obtenue
par modulation de fr¶equence autour de 1 MHz (voir chapitre 2 pour les d¶etails).

La ¯gure 5.4 pr¶esente le spectre de transmission et sa d¶eriv¶ee en fonction de la puissance
de la pompe pour l'anti{trou µa 880 MHz, con¯guration ¤1. La puissance du faisceau sonde
est maintenue constante µa 50¹ W. Le faisceau pompe est focalis¶e sur 680¹ m et le faisceau
sonde sur 380¹ m. Les intensit¶es correspondantes des faisceaux sont de 22.0 mW/cm2 pour
la sonde et de 1.8 mW/cm2 µa 220 mW/cm2 pour la pompe. Lorsque la puissance de la
pompe augmente un pic apparâ³t au milieu de l'anti{trou. Sa transmission augmente et
d¶epasse la transmission lin¶eaire pour une puissance pompe de 1.6 mW. Les largeurs de ces
structures sont mieux perceptibles sur le spectre d¶eriv¶e (¯gure 5.4.b). Si la largeur pic{µa{pic
de l'anti{trou et de la transparence semblent être les mêmes (1.3 MHz et 1.4 MHz respec-
tivement), celle{ci apparâ³t sur le fond d'un anti{trou ¶elargi (4.3 MHz) par la puissance
de pompage. Cette observation fait donc pencher l'interpr¶etation de cette transparence
comme venant de l'excitation par les deux lasers de la coh¶erence Raman entre les deux
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(a) (b)

Fig. 5.4 { Variation du spectre de creusement spectral en fonction de la puissance du
faisceau pompe faisceau pompe situ¶e en G, con¯guration ¤1 pour un faisceau sonde de
50 ¹ W (22.0 mW/cm2),(a) spectre en transmission (b) spectre aprµes d¶emodulation FM µa
1 MHz.

(a) (b)

Fig. 5.5 { Variation de la d¶eriv¶ee du spectre de creusement spectral (signal d¶emodul¶e) en
fonction de la puissance du faisceau pompe faisceau pompe situ¶e en G pour un faisceau
sonde de 50¹ W (22.0 mW/cm2),(a) anti{trou µa 1510 MHz (b) anti{trou µa 1780 MHz, .
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niveaux hyper¯ns. La meilleure transparence est obtenue ici pour des intensit¶es pompe de
220 mW/cm2 et sonde de 22 mW/cm2.

Les ¯gures 5.5.a et 5.5.b repr¶esentent la d¶eriv¶ee des spectres de transmission en fonction
de la puissance de pompe pour les anti{trous µa 1510 MHz et 1780 MHz respectivement.
Les spectres en transmission n'ont pas ¶et¶e repr¶esent¶es µa cause de la m¶ediocrit¶e du rap-
port signal sur bruit. Pour l'anti{trou µa 1510 MHz, un double pic est pr¶esent quelle que
soit la puissance. Cela correspond vraisemblablement µa deux anti{trous trµes proches dont
l'amplitude augmente avec la puissance de pompage1. Le comportement de l'anti{trou µa
1780 MHz en fonction de la puissance de pompage est similaire, son amplitude augmente.
Un trou apparâ³t juste µa côt¶e (µa 2 MHz du centre de l'anti{trou environ) pour les fortes
puissances (> 100¹ W), mais il n'y a pas de structures µa l'int¶erieur de l'anti{trou. Pour ces
deux anti{trous la variation de la puissance sur des plages ¶equivalentes µa celle de l'¶etude
de l'anti{trou Lambda1 µa 880 MHz n'induit aucun ¶elargissement.

Variation de la puissance de la sonde

La ¯gure 5.6.a repr¶esente le spectre de transmission autour de l'anti{trou ¤1 µa 880 MHz
(pompe en G) pour di®¶erentes puissances de la sonde. La puissance du faisceau pompe est
maintenue µa 1 mW. Le faisceau pompe est focalis¶e sur 570¹ m et le faisceau sonde sur
510 ¹ m. Par rapport aux exp¶eriences pr¶ec¶edentes, l'augmentation de la taille du faisceau
sonde permet de travailler avec des puissances plus importantes, donc des signaux plus
importants et moins bruit¶es. La r¶eduction de la taille du faisceau pompe permet de travailler
µa plus forte intensit¶e. L'intensit¶e de la pompe est ainsi de 196 mW/cm2. L'intensit¶e de la
sonde varie de 2.5 mW/cm2 µa 147 mW/cm2. Comme pr¶ec¶edemment les deux faisceaux sont
pr¶esents lors de l'acquisition. La plus grande transparence est obtenue pour une intensit¶e
sonde de 147 mW/cm2. Son amplitude est trois fois celle de l'anti{trou µa faible puissance.

La ¯gure 5.6.b repr¶esente le spectre de transmission en fonction de la puissance de la
sonde autour de l'anti{trou ¤2 µa 740 MHz, pompe en A. La puissance du faisceau pompe
est de 1.7 mW, focalis¶e sur 570¹ m (333 mW/cm2). Le faisceau sonde est focalis¶e sur
510 ¹ m, et sa puissance varie de 20¹ W µa 1 mW (5 mW/cm2 µa 245 mW/cm2). Sur les
spectres pr¶esent¶es le fond de l'absorption de la sonde seule sans la pompe a ¶et¶e soustrait.
La largeur de l'anti{trou passe de 3 MHz µa 5.7 MHz lorsque la puissance de la sonde varie
de 20¹ W µa 1 mW, con¯rmant que les puissances de sonde en jeu ne sont pas n¶egligeables
et modi¯ent le comportement en creusement spectral du systµeme. La transparence obtenue
a une largeur de 1.3 MHz,comparable au 1.7 MHz obtenus avec la con¯guration ¤1.

Cette situation de transparence optimis¶ee (µa d¶efaut d'être optimale) pour les deux anti{
trous ¤1 µa 880 MHz et ¤2 µa 740 MHz apparâ³t pour des intensit¶es pompe et sonde du même
ordre (» centaine de mW/cm2) dans les deux con¯gurations.

1Des exp¶eriences de spectroscopie ult¶erieures ont con¯rm¶e qu'il s'agit bien de 2 anti{trous respective-
ment µa 1505 MHz et 1510 MHz de la fr¶equence de la pompe.
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(a) (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, situ¶e
en G, con¯guration ¤1. (b) Spectres autour de 740 MHz pour un faisceau pompe de 1.7
mW, situ¶e en A, con¯guration ¤2.

Discussion

L'¶etude des spectres de creusement spectral selon la puissance des faisceaux pompe et
sonde r¶evµele deux comportements distincts selon que les anti{trous correspondent ou non
µa des systµemes en ¤ :

{ Deux comportements di®¶erents.Les anti{trous en ¤ (¤ 1 pompe en G, sonde d¶ecal¶ee
de 880 MHz et ¤2 pompe en A, sonde d¶ecal¶ee de 740 MHz) pr¶esentent un pic de trans-
mission, transparence qui n'a pas ¶et¶e observ¶ee pour les autres anti{trous pour des
puissances optiques comparables. Ce comportement est symptomatique de la trans-
parence induite qui ne peut être excit¶ee que dans un systµeme en ¤. L'observation de
l'transparence induite ¶electromagn¶etiquement peut d'ailleurs être envisag¶ee comme
un moyen d'identi¯er les systµemes en ¤.

{ Caract¶eristique de la transparence. La transparence obtenue µa l'int¶erieur des anti{
trous en ¤ peut avoir une amplitude importante, (jusqu'µa 3 fois celle de l'anti{trou)
lorsque les intensit¶es pompe et sonde sont relativement importantes et du même
ordre de grandeur (200 mW/cm2). La largeur spectrale de cette transparence est de
0.5 MHz µa basse puissance et de 1.7 MHz µa forte puissance (et forte transparence).
Cette largeur est du même 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 µa un pic plus ¯n, dont la largeur est gouvern¶ee par le
temps de coh¶erence Raman entre niveaux hyper¯ns.

{ Comportement des anti{trous.L'¶elargissement fr¶equentiel des anti{trous µa 880 MHz,
1510 MHz et 1780 MHz avec la puissance n'est pas le même selon qu'on observe ou
pas la transparence. Les ph¶enomµenes touchant aux populations des niveaux hyper¯ns
sont donc di®¶erents. Est{ce que des puissances plus importantes (non accessibles
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exp¶erimentalement) auraient permis de voir une transparence pour les anti{trous µa
1510 MHz et 1780 MHz ?

Ces r¶esultats pr¶eliminaires utilisant 2 lasers ne permettent pas de conclure. La question
de savoir si cette transparence est li¶ee aux populations ou µa la coh¶erence Raman reste
pos¶ee.

5.2.2 Exp¶erience µa 3 faisceaux

Dans les premiers r¶esultats que nous venons de pr¶esenter, la pr¶esence de l'anti{trou
t¶emoigne de l'importance du creusement spectral parallµelement µa l'e®et de transparence
observ¶e. Pour avancer dans la compr¶ehension de ce ph¶enomµene, nous avons ajout¶e un fais-
ceau de repompage µa une fr¶equence correspondant µa un anti{trou di®¶erent de l'anti{trou
en ¤ ¶etudi¶e. L'id¶ee est de modi¯er l'¶etat initial des populations du systµeme en contre-
balan»cant l'e®et de creusement spectral µa l'origine de l'anti{trou qui apparâ³t en utilisant
deux faisceaux pompe et sonde. Le faisceau de repompage µa la fr¶equence d'un anti{trou
est en r¶esonance avec la classe excit¶ee par le faisceau pompe et recycle une partie de la
population vers les deux niveaux hyper¯ns concern¶es par le systµeme en ¤. Un sch¶ema des
niveaux est pr¶esent sur la ¯gure 5.7.a.

Cette con¯guration de pompage est trµes di®¶erente des con¯gurations pr¶ec¶edemment
utilis¶ees dans Pr3+ :Y2SiO5 pour pr¶eparer l'¶etat initial des ions. Dans la r¶ef¶erence [22]
par exemple, les faisceaux de sonde et de couplage sont r¶esonnants avec les transitions
3H4(§ 3=2) ! 1D2(§ 1=2) et 3H4(§ 1=2) ! 1D2(§ 1=2), a¯n d'exciter la coh¶erence entre les
niveaux 3H4(§ 3=2) et 3H4(§ 1=2) s¶epar¶es de 10.2 MHz. Le faisceau de couplage est trµes
intense et sature toute une bande dans l'absorption. Le laser de repompage accord¶e sur la
transition 3H4(§ 5=2) ! 1D2(§ 3=2), permet de s¶electionner 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 utilis¶e pour le repompage est une source ¯br¶ee accordableT'unis d¶elivrant
jusqu'µa 10 mW. Elle est envoy¶ee collimat¶ee µa travers le cristal, au moyen d'un cube po-
lariseur (sa polarisation est orthogonale µa celle des faisceaux pompe et sonde). Aucune
modulation temporelle ne lui est appliqu¶ee, ce faisceau est pr¶esent en permanence. Sur la
¯gure 5.7.a les spectres de transmission de la sonde avec et sans faisceau de repompage sont
trac¶es. Le faisceau pompe est plac¶e en G. Le faisceau de repompage a ¶et¶e plac¶e au niveau
de l'anti{trou µa 1510 MHz en C. L'anti{trou µa 880 MHz en con¯guration ¤1 est situ¶e en E.
Le laserTunics pr¶esente une gigue en fr¶equence 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¶eci¯quement li¶e au laser de repompage n'est observ¶e.) Compte
tenue des caract¶eristiques spectrales du laserTunics, le pompage n'est pas coh¶erent avec
l'excitation pompe{sonde.

La ¯gure 5.7.b repr¶esente les spectres de creusement spectral en transmission avec et
sans faisceau de repompage. La sonde et la pompe ne sont pas pr¶esentes en même temps.
La sonde est allum¶ee 11 ms aprµes que la pompe est ¶eteinte. Les deux faisceaux n'¶etant
pas pr¶esent en même temps, seuls les e®ets de population sont visibles. Un anti{trou µa
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880 MHz et un trou µa 898 MHz sont observ¶es. L'e®et du faisceau de repompage sur les
populations est de diminuer l'amplitude du trou et de l'anti{trou.

Fig. 5.7 { ¶Etude de la transparence µa 880 MHz (con¯guration ¤1) avec 3 faisceaux. (a)
Spectre de creusement spectral avec et sans faisceau de repompage, celui{ci est positionn¶e
autour de l'anti{trou µa 1510 MHz. (b)(c) Agrandissement du spectre de la ¯gure (a) mettant
en valeur l'e®et du faisceau de repompage sur l'amplitude de l'anti{trou, pompe et sonde
superpos¶ees (b) et non superpos¶ee dans le temps(c).

La ¯gure 5.7.c repr¶esente le même 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 ¶etant pr¶esents
en même temps, il est possible d'exciter la coh¶erence Raman des niveaux hyper¯ns des ions
erbiums 167. Sans repompage, on observe e®ectivement une transparence, dont l'amplitude
augmente lorsque le repompage est pr¶esent. S'il s'agit bien de transparence induite, elle est
obtenue de maniµere ¶equivalente pour des populations initiales dans les ¶etats fondamentaux
di®¶erents lorsque le repompage est pr¶esent ou non. Le gain sur la transparence est du même
ordre de grandeur que le gain sur l'amplitude de l'anti{trou et peut donc être attribu¶e au
creusement spectral seul.

Premiµeres conclusions

En utilisant deux lasers de grande ¯nesse spectrale mais n¶eanmoins ind¶ependants, nous
avons pu observer des pics de transparence :
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² La di®¶erence de comportement entre les anti{trous en ¤ µa 880 MHz (¤1) et 740 MHz
(¤ 2) et les deux autres anti{trous µa 1510 MHz et 1780 MHz conforte l'id¶ee que la trans-
parence observ¶ee est sp¶eci¯que µa la con¯guration en ¤ et qu'il ne s'agit pas d'un ph¶enomµene
de type creusement spectral qui aurait eu lieu de maniµere ¶equivalente sur tous les anti{
trous.

² La transparence n'apparâ³t que lorsque les faisceaux pompe et sonde excitent en
même temps les ions erbiums 167, c'est lµa aussi une condition n¶ecessaire µa l'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 troisiµeme laser dit de repompage, incoh¶erent, peut être utilis¶e
pour changer les populations µa l'¶equilibre des niveaux fondamentaux, mais ne semble pas
jouer sur l'e±cacit¶e de la transparence

Ces exp¶eriences pr¶eliminaires ne permettent pas de conclure fermement sur l'excitation
de la coh¶erence Raman entre les deux niveaux hyper¯ns formant un systµeme en ¤ mais
laissent cette voie ouverte. A¯n de con¯rmer et d'am¶eliorer ses r¶esultats, nous avons mis
en place un nouveau dispositif exp¶erimental permettant d'avoir deux faisceaux coh¶erents
entre eux, sans gigue en fr¶equence et ind¶ependants spatialement et temporellement.

5.3 R¶esultats exp¶erimentaux

Comme nous l'avons vu dans le d¶eveloppement th¶eorique la transparence induite ap-
parâ³t lorsque le systµeme en ¤ est excit¶e simultan¶ement sur les deux bras par deux champs
coh¶erents. Les niveaux hyper¯ns de l'erbium 167 dans YSO ¶etant s¶epar¶es de quelques cen-
taines de MHz, il est int¶eressant d'utiliser une seule source laser et de g¶en¶erer par des
techniques de modulation le second faisceau. La coh¶erence entre la pompe et la sonde est
ainsi optimale. Les con¯gurations ¤1 et ¤2 µa 880 MHz et 740 MHz qui nous int¶eressent in-
terdisent cependant d'utiliser un modulateur acousto{optique comme dans les exp¶eriences
dans Pr3+ :Y2SiO5 [22]. Le dispositif exp¶erimental d¶ecrit sur la ¯gure 5.8 repose sur une
modulation d'amplitude ¯ltr¶ee. Il permet d'avoir deux faisceaux coh¶erents entre eux d¶ecal¶es
de quelques centaines de MHz et ind¶ependants spatialement et temporellement.

5.3.1 Dispositif

Le principe du dispositif exp¶erimental est d¶ecrit sur la ¯gure 5.8. Le faisceau issu du
laserKoherasest s¶epar¶e en deux voies, une voie pompe µa la fr¶equence! P du laser et une voie
sonde. Sur la voie sonde, une modulation d'amplitude µa la fr¶equenceº RF cr¶ee deux bandes
lat¶erales autour de la fr¶equence! P . Le faisceau sonde est obtenu par ¯ltrage fr¶equentiel
dans un Fabry P¶erot asservi µa la fr¶equence de la bande lat¶erale qui nous int¶eresse,! P + º RF

sur le sch¶ema. Sur les deux voies, des modulateurs acousto{optiques (AO) permettent de
fa»conner temporellement les fasiceaux pompe et sonde. Nous allons maintenant d¶etailler le
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Fig. 5.8 { Sch¶ema de principe du dispositif exp¶erimental destin¶e µa l'observation de la
transparence induite. Sur la voie sonde, la modulation d'amplitude (AM) du faisceau µa la
fr¶equenceº RF est utilis¶e pour g¶en¶erer deux bandes lat¶erales. FP est un Fabry P¶erot asservi
sur la bande lat¶erale µa! P + º RF . Insert : con¯guration souhait¶ee des faisceaux pompe et
sonde et du systµeme µa 3 niveaux en ¤.

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

Modulation d'amplitude

La modulation d'amplitude µa la fr¶equenceº RF est utilis¶ee pour cr¶eer deux bandes
lat¶erales µa! P § º RF autour de la fr¶equence! P . Une de ces bandes lat¶erales constitue le
faisceau de sonde aprµes ¯ltrage par le Fabry P¶erot . Il faut donc pouvoir faire varier facile-
ment º RF et obtenir su±samment de puissance dans les bandes lat¶erales. (Les compromis
exp¶erimentaux ¶etant dans lefacilement et le su±samment.)

Pour r¶ealiser cette modulation, nous utilisons un interf¶eromµetre de Mach{Zehnder
¯br¶e commercial (JDSU Z5 Modulator), MZ. Ses caract¶eristiques sont report¶ees dans le
tableau 5.1. Le MZ est form¶e de deux guides d'onde poss¶edant des propri¶et¶es ¶electro{
optiques et plac¶es entre les ¶electrodes. En leur appliquant une tensionVMZ , la di®¶erence
de phase entre les deux bras±' est modi¯¶ee ainsi que l'¶etat d'interf¶erence en sortie du MZ.
L'intensit¶e du faisceau en sortie de l'interf¶eromµetreI S est donc modul¶ee selon la tension
VMZ appliqu¶ee.

I S = I S0 [1 + cos(±' (VMZ ))] :

La ¯gure 5.10.a. repr¶esente la transmission du MZ en fonction de la tension continue
V bias

MZ appliqu¶ee. La tension de polarisation permettant d'avoir un point de fonctionnement
lin¶eaire a¯n d'obtenir une modulation d'amplitude non d¶eform¶ee est de 2.8 V. En pratique,
peu nous importe que la modulation en intensit¶e soit r¶eellement sinusoÄ³dale ou pr¶esente des
harmoniques puisque la composante fr¶equentielle souhait¶ee est ensuite ¯ltr¶ee par le Fabry
P¶erot.

La tension sinusoÄ³dale µaº RF envoy¶ee vers le MZ est issue du g¶en¶erateur RFAgilent
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Fig. 5.9 { D¶etails du montage exp¶erimental destin¶e µa l'observation de la transparence
induite. MZ interf¶eromµetre de Mach Zehnder ¯br¶e, FP : Fabry P¶erot, M1, M2 : miroirs du
Fabry P¶erot ; PZT : cale pi¶ezo ¶electrique situ¶ee sur le miroir arriµere du Fabry{P¶erot M2 ;
AO1, AO2 : modulateurs acousto{optique identiques ; D0¡ 4 : photodiodes InGaAs ; coll.
L0¡ 4 : lentilles de di®¶erente focalef 0=400 mm f 1 = f 2 = f 4 =250 mm, f 3 =200 mm, les
lentilles de focalisation sur les d¶etecteurs ont toutes une focale de 50 mm.
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bande passante RF 10 GHz
intensit¶e optique maximale en entr¶ee Iin

max 10 mW
pertes d'insertion optiques 4.5 dB
V¼ 4 V

Tab. 5.1 { Carat¶eristiques du modulateur Mach{ZehnderJDSU Z5

Fig. 5.10 { R¶eponses du MZ.(a) Signal transmis en fonction de la tension de polarisation
V bias

RF . (b) Amplitude des di®¶erentes composantes transmises par le modulateur en fonction
de la tension de polarisationV bias

RF pour une modulation µaº RF de 250 kHz de puissance
20 dBm (soit 3.3V crête µa crête). Les composantes spectrales sont discrimin¶ees par le
Fabry P¶erot dont le signal de transmission est trac¶e en insert. P : porteuse, BL1{BL2 :
bandes lat¶erales, H1{H2 : harmoniques µa 2º RF . (c) Amplitude des di®¶erentes composantes
transmises par le modulateur en fonction de la puissance RF en dBm inject¶ee au modulateur
MZ pour une tension de polarisationV bias

RF = 2V.

E 4428 C (option 506). Ce g¶en¶erateur RF d¶elivre des sinusoÄ³des de grande puret¶e spectrale
de 250 kHz µa 6 GHz avec une r¶esolution de 0.1 Hz. Il permet en outre de faire de la
modulation d'amplitude, de fr¶equence et de phase de ce signal, en externe ou µa l'aide d'un
g¶en¶erateur de fonctions interne. Il d¶elivre jusqu'µa 22 dBm (158 mW) de puissance RF pour
les fr¶equences inf¶erieures µa 1 GHz vers une charge 50 ­.

Le Fabry P¶erot plac¶e aprµes le MZ est utilis¶e comme analyseur de spectre. En balayant
la fr¶equence du laser, le signal transmis pr¶esente un pic chaque fois que la fr¶equence laser
est r¶esonante avec la cavit¶e, modulo son intervalle spectral libre. Lorsqu'une modulation
d'amplitude µa º RF est appliqu¶ee, trois pics sont d¶etect¶es correspondant µa la fr¶equence laser
et aux deux bandes lat¶erales µa§ º RF dues µa la modulation. Un signal typique est trac¶e sur
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l'insert de la ¯gure 5.10.b. Cette ¯gure 5.10.b repr¶esente l'amplitude des pics correspon-
dants µa la porteuse (P), aux bandes lat¶erales (BL1 et BL2) ainsi qu'aux harmoniques (H1
et H2) µa § 2º RF . La puissance de ces harmoniques est quasi{constante quelle que soit la
tension de polarisation. Par ailleurs l'amplitude des bandes lat¶erales µa§ º RF est maximale
pour une tension de polarisation deV bias

MZ =2 V, qui correspond ¶egalement µa une amplitude
de porteuse minimale, indiquant un transfert de puissance de la porteuse vers les bandes
lat¶erales BL1 et BL2.

L'amplitude de la porteuse et des deux bandes lat¶erales µa§ º RF est trac¶ee en fonction
de la puissance RF en dBm d¶elivr¶ee par le g¶en¶erateurAgilent pour V bias

MZ =2 V sur la
¯gure 5.10.c. Au delµa de 20 dBm, l'amplitude des bandes lat¶erales n'augmente plus, la
puissance RF transf¶er¶ee vers le modulateur est maximale.

) A¯n de maximiser la puissance dans les bandes lat¶erales, nous travaillons donc avec
une tension de polarisation deV bias

MZ =2 V et une puissance RF de 20 dBm.

Cavit¶e Fabry{P¶erot

Pour r¶ealiser un ¯ltre en fr¶equence accordable, nous utilisons une cavit¶e Fabry P¶erot
asservie sur une bande lat¶erale.

Montage La cavit¶e utilis¶ee est consitu¶ee de deux miroirs sph¶eriques identiques (M1 et
M2 sur la ¯gure 5.9) de rayon de courbureRc = 250 mm, de r¶e°ectivit¶e RM = 99 % µa
1.5 ¹ m, s¶epar¶es dee » 46 mm. Le second miroir est coll¶e sur une cale pi¶ezo{¶electrique
(PZT) en anneau qui laisse passer le faisceau optique. La transmissionTF P d'un tel Fabry
P¶erot en fonction de la fr¶equenceº de l'onde qui l'¶eclaire s'¶ecrit :

TF P =
1

1 +
4RM

(1 ¡ RM )2
sin2(±=2)

; (5.16)

oµu ± = 2¼en
º
c

est la di®¶erence de marche correspondant µa un aller{retour dans la cavit¶e

et n est l'indice de r¶efraction de l'air entre les deux miroirs de la cavit¶e, qui vaut 1. La
transmission TF P est un peigne ne fr¶equence dont les pics sont s¶epar¶es par l'intervalle
spectral libre ISL = c=2en. La ¯nesse du Fabry P¶erot est d¶e¯nie comme le rapport de
l'ISL sur la largeur µa mi{hauteur d'un pic ±º et vaut th¶eoriquement F = ¼

p
RM =(1 ¡

RM ) = 175. La ¯gure 5.11 repr¶esente une mesure deTF P d elaquelle on d¶eduit un ISl de
3.27 GHz§ 0.01 GHz et une ¯nesse exp¶erimentale de 260. La largeur spectrale d'un pic de
transmission est de±ºF P = 13 MHz. La largeur spectrale du laser ¶etant de 2 kHz<< ±º F P ,
le Fabry P¶erot ne r¶eduit pas la largeur spectrale de la bande lat¶erale.

La plage d'accordabilit¶e du d¶ecalage en fr¶equence entre les deux faisceaux pompe et
sonde est limit¶ee par le Fabry P¶erot entre 13 MHz et 1.6 GHz (ISL/2), ce qui permet
d'envisager l'¶etude de la plupart des systµemes en ¤ indenti¯¶es

La r¶e°ectivit¶e du Fabry P¶erot RF P = 1 ¡ TF P est mesur¶ee sur le d¶etecteur D0 de la
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Fig. 5.11 { Transmission (en D1) et r¶e°ectivit¶e (en D0) du Fabry P¶erot

¯gure 5.9 grâce µa un circulateur optique2. RF P est trac¶ee sur la ¯gure 5.11.b. Un taux
de couplage de 96% est obtenu en utilisant une lentille L0 de focalef 0 = 400 mm a¯n
d'adapter le mode du laser au mode propre transverse de la cavit¶e. Ce mode est le mode
gaussien TEM00, ayant un waist minimal de 188¹ m au centre de la cavit¶e.

Pour augmenter la stabilit¶e du Fabry P¶erot une mousse dense est plac¶ee entre son
support et la table optique, att¶enuant entre autre les vibrations de cette derniµere dues aux
pompes µa vide qui fonctionnent pendant les exp¶eriences. Pour limiter les °uctuations de
l'indice de l'air entre les miroirs, il est recouvert d'un bô³tier en plexiglas.

Asservissement Nous voulons asservir la longueure de la cavit¶e Fabry P¶erot de sorte
que celui{ci soit toujours en r¶esonance avec la fr¶equence de la bande lat¶erale! P + º RF .
La PZT situ¶ee sur le miroir M2 de la cavit¶e permet de d¶eplacer ce miroir et d'ajustere
selon la tension qui lui est appliqu¶ee. Lorsque la fr¶equence! P + º RF ou la longueur de
la cavit¶e e d¶erive dans le temps, la transmission de la bande lat¶erale chute. Un signal
d'erreur mesurant cette chute est n¶ecessaire pour corriger la longueur de cavit¶ee en temps
r¶eel. Le signal d'erreur"(t) utilis¶e est la d¶eriv¶ee du signal transmisTF P . " (t) = dTF P =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
d¶erive permettant un correction appropri¶ee.

Cette d¶eriv¶eedTF P =dt est obtenue en appliquant une modulation temporelle µa la
longueur de la cavit¶ee via la position du miroir M2. Nous avons travaill¶e en d¶emodulant le
signal en transmissionTF P et non en r¶e°exionRF P , ce qui impose de pr¶elever une partie du
faisceau transmis pour l'asservissement et r¶eduit l¶egµerement la puissance sonde disponible

2En sortie de ¯bre le faisceau a une polarisation rectiligne. La lame quart d'ondȩ= 4 plac¶ee avant le
Fabry P¶erot permet d'envoyer une polarisation circulaire vers celui{ci. Le faisceau r¶e°¶echi par le Fabry
P¶erot passe de nouveau µa travers la̧= 4 et sa polarisation redevient lin¶eaire, orthogonale µa sa polarisation
originelle. Le faisceau r¶e°¶echi est renvoy¶e vers la photodiode D0 (Newfocus 1811) par le cube s¶eparateur
de polarisation
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pour l'exp¶erience.

Diamµetre externe 16 mm
Diamµetre interne 8 mm
D¶eplacement pour 1000 V
(sans charge) 10 ¹ m
Capacit¶e d'entr¶ee 90 nF
Etalonnage d¶eplacement en charge 300 V$ 1¹ m

Tab. 5.2 { Carat¶eristiques de la cale PZTPI Electronics P-016.05H

Une cale pi¶ezo{¶electrique (PZT) (PI Electronics P-016.05H ) dont les principales car-
act¶eristiques sont donn¶ees dans le tableau 5.2 est coll¶ee au miroir M2 d'un cot¶e et sur
une monture optique de l'autre. Nous avons calibr¶e son d¶eplacement dans les conditions
de l'asservissement, c'est µa dire miroir coll¶e et en utilisant l'alimentation haute tension
Laserlab HVA-1000. Un d¶eplacement de 1¹ m est obtenu pour une tension (maximale)
de 300 V. Ce d¶eplacement est su±sant pour l'asservissement autour d'une fr¶equence mais
insu±sant pour parcourir un ISL. Un r¶eglage m¶ecanique de la longueur de la cavit¶e permet
de compenser ce d¶efaut.

Le sch¶ema de l'asservissement est repr¶esent¶e sur la ¯gure 5.12. La commande statique
permet de se placer autour de la r¶esonance souhait¶ee. La modulation appliqu¶ee µa la PZT est
issue du g¶en¶erateur interne de la d¶etection synchroneSR830 DSP(Stanford Research). La
fr¶equence de modulationf mod utilis¶ee est de» 74.5 kHz (fr¶equence qui maximise la pente de
la d¶emodulation autour de la transmission maximale). La d¶emodulation est e®ectu¶ee par
la d¶etection synchroneSR830 DSPsuivie d'un ampli¯cateur bas bruit SR560. La phase ('
sur la ¯gure 5.12) de la d¶emodulation est un paramµetre 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{r¶eaction n'agit pas dans le bon sens. La constante de temps (¿ sur la ¯gure 5.12)
du ¯ltre passe bas du premier ordre de la d¶etection synchrone d¶etermine la rapidit¶e de
l'asservissement. L'amplitude du signal d'erreur est adapt¶ee pour permettre une contre{
r¶eaction e±cace en r¶eglant 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 additionn¶es et ampli¯¶es par
un ampli¯cateur en tension (Laserlab HVA-1000) qui d¶elivre une haute tension alimentant
la cale PZT. Le niveau de commande statique est directement r¶egl¶e sur l'ampli¯cateur.3

3Pour balayer la fr¶equenceº RF en gardant l'asservissement, nous avons ¶et¶e amen¶es µa rajouter une
compensation passive dans le sch¶ema de l'asservissement. Le balayage de la fr¶equenceº RF de la sinusoÄ³de
d¶elivr¶ee par le g¶en¶erateur RFAgilent est pilot¶e par ordinateur via une connexion GPIB et un programme
Labview. Le g¶en¶erateur RF d¶elivre une tension proportionnelle au balayage. Cette rampe en tension est
ajust¶ee et invers¶ee selon la bande lat¶erale utilis¶ee au moyen d'un inverseur artisanal (bas¶e sur une ampli¯-
cateur op¶erationnel) puis ajout¶e µa l'entr¶ee de commande continue de l'ampli¯cateur haute tension pilotant
la PZT. Des balayages de plusieurs dizaines de MHz sont ainsi r¶ealisables sans que l'asservissement ne
d¶ecroche. Ce dispositif n'a ¯nalement pas ¶et¶e utilis¶e dans les r¶esultats pr¶esent¶es dnas la suite.
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Fig. 5.12 { Diagramme de l'asservissement du Fabry P¶erot. Trait continu : faisceau laser,
traits pointill¶es : signaux ¶electriques. D1 photodiode (cf dispositif optique sch¶ema 5.9).
PZT : cale Pi¶ezo{¶electrique situ¶ee sur le miroir de fond de la cavit¶e Fabry P¶erot M2. Dans
la d¶etection synchroneSR830, un g¶en¶erateur d¶elivrant une sinusoÄ³de d'amplitude variable
µa f mod, un d¶ephaseur' entre la r¶ef¶erence interne et le signal, un ¯ltre passe bas PB de
constante de temps¿. G : gain de l'ampli¯cateur RS560. L'alimentation haute tension
Laserlab HVA-1000r¶ealise la somme des di®¶erents signaux avant de les ampli¯er.

Montage optique

Le montage optique est repr¶esent¶e sur la ¯gure 5.9. Il comprend une partie ¯br¶ee et
une partie de propagation µa l'espace libre pour la voie sonde comme pour la voie pompe.
La partie ¯br¶ee comprend en sortie du laser un coupleur 80/20(JDSU Nufern PANDA14
XX) µa 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¶e vers un att¶enuateur ¯br¶e puis vers
l'interf¶eromµetre de Mach-Zehnder ¯br¶e (MZ) au moyen de ¯bres optiques monomodes µa
1.5¹ m. En sortie du MZ, le faisceau sonde, contenant 3 fr¶equences est collimat¶e. La premiµere
lame demi-onde suivie du cube s¶eparateur de polarisation constitue une densit¶e optique
variable pour ajuster la puissance du faisceau. La lentille L0 de focale 400 mm permet
d'adapter au mieux le mode spatial du faisceau au mode gaussien TEM00 de la cavit¶e. Aprµes
la cavit¶e, une partie du faisceau est pr¶elev¶ee µa l'aide d'un cube s¶eparateur de polarisation
et envoy¶ee vers la photodiode D1 (Newfocus 1811) pour permettre l'asservissement de la
cavit¶e.
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Le faisceau est focalis¶e dans un modulateur acousto{optique (AO1) avec une lentille
L2 de focale 250 mm. L'AO1 permet d'appliquer µa la fois une modulation en amplitude et
une modulation de fr¶equence 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 fr¶equence
induit un l¶eger changement de la direction de propagation de l'ordre di®ract¶e. A¯n de ne
pas y être sensible, l'image de l'acousto{optique est faite au niveau du cristal au moyen de
lentilles L3 et L4, de focale 200 mm et 250 mm respectivement. Par ailleurs l'e±cacit¶e de
di®raction change elle aussi avec la fr¶equence de modulation. Pour rep¶erer ce changement
20 % de l'intensit¶e du faisceau sonde sont µa nouveau pr¶elev¶es au moyen d'une lame semi-
r¶e°¶echissante 80-20 et focalis¶es sur la photodiode D2 (Newfocus 1811). Ce balayage en
fr¶equence est utilis¶e pour obtenir les spectres pr¶esent¶es 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 entr¶ee. En poussant le MZ dans ses retranchements, on a jusqu'µa
1 mW en sortie r¶epartis entre la pompe et les deux bandes lat¶erales. Lorsque l'asservisse-
ment est en fonctionnement, nous mesurons 120¹ W en sortie du Fabry P¶erot. Aprµes l'AO1,
on retrouve 70¹ W dans l'ordre 1 et aprµes la lame semi-re°¶echissante, nous disposons de
50¹ W sur la voie sonde. La focalisation au niveau du cristal aprµes une lentille L5 de 250 mm
est de 200¹ m pour la sonde. Avec 50¹ W de sonde ; une intensit¶e maximale de 80 mW/cm2

est disponible pour r¶ealiser les exp¶eriences. Cette puissance est inf¶erieure aux puissances
utilis¶ees dans les exp¶eriences pr¶eliminaires, mais permet d'observer la transparence induite
¶electromagn¶etiquement, compte tenu du gain escompt¶e au niveau de la puret¶e spectrale de
l'excitation.

Pour acc¶eder µa des puissances sondes plus importante, une ¶etape d'ampli¯cation optique
aprµes le MZ est envisageable. L'utilisation d'un laser bi{modal, du type de celui d¶evelopp¶e
r¶ecemment dans les laboratoires de Thalµes Research and Technology, est int¶eressante [124].

Aprµes le cristal la sonde est d¶etect¶ee par la photodiode D4 (Newfocus 1811).

Pompe Comme pour la voie sonde, la voie pompe est constitu¶ee d'une densit¶e optique
variable compos¶ee d'une lame demi{onde et d'un cube polariseur. Un modulateur acousto{
optique (AO2) est utilis¶e pour moduler en amplitude l'intensit¶e de pompe. L'e±cacit¶e de
di®raction dans l'ordre 1 est de 70%. La puissance de la pompe n'est limit¶ee que par
la puissance du laser qui d¶elivre jusqu'µa 150 mW, soit 123 mW aprµes le coupleur. Les
puissances utilis¶ees sont de l'ordre de quelques mW seulement.

Sur les deux faisceaux, pompe et sonde, c'est l'ordre +1, d¶ecal¶e de 80 MHz pour les
deux faisceaux, qui est utilis¶e. De cette maniµere la di®¶erence de fr¶equence entre pompe et
sonde reste ¶egale µaº RF

4. Le faisceaux pompe est focalis¶e dans le cristal au moyen de la
lentille L5 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 aprµes L5 (f 5 = 250 mm) est
de 155¹ m. Aprµes le cristal le faisceau pompe est d¶etect¶ee par la photodiode D5 (InGaAs).

Les polarisations des deux faisceaux sont rectilignes et align¶ees au moyen de lames

4Le battement entre l'ordre 0 et l'ordre 1 a ¶et¶e ajust¶e µa 80 MHz pour chacun des acousto{optiques µa
l'aide d'un analyseur de spectre RF(HP-8563A).
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demi{onde sur l'axe D2 du cristal pour lequel l'absorption est maximale. Les signaux des
photodiodes D4 et D5 sont enregistr¶es par un oscilloscope num¶erique (Lecroy WaveRunner
44X1).

Remarques Nous avons travaill¶e sur plusieurs dispositifs, seul le dispositif permettant
de faire des mesures concluantes est d¶ecrit ici. A¯n d'¶epargner le temps pr¶ecieux des futurs
exp¶erimentateurs, il faut noter que voici deux remarques :

{ pour des intensit¶es de sonde trop importantes, les spectres ont un pro¯l nettement
distordu. La sonde sature partiellement les systµemes avec lesquels elle interagit et lit
ensuite cette saturation.

{ la tension d'alimentation de la cale PZT du laser Koh¶eras pr¶esente parfois un bruit µa
50 Hz (pour des raisons myst¶erieuses li¶ees µa la topologie des cables ¶electriques dans
le laboratoire) qui induit un bruit de fr¶equence du laser de l'ordre 2 MHz et qui est
r¶edhibitoire pour toute exp¶erience propre. Il vaut mieux dans ce cas ne pas utiliser la
PZT du laser et se cantonner µa utiliser l'accordabilit¶e en temp¶erature du laser, plus
lente mais insensible au bruit ¶electrique. L'utilisation d'une alimentation stabilis¶ee
ou l'asservissement de la fr¶equence laser devraient r¶esoudre e±cacement ce problµeme.

5.3.2 R¶esultats

Les r¶esultats suivants ont ¶et¶e obtenus avec le dispositif exp¶erimental qui vient d'être
d¶ecrit. Ils concernent les anti{trous ¤1 et ¤2.Les spectres de creusement spectral corre-
spondants µa ces deux con¯gurations sont repr¶esent¶es sur les ¯gures 5.15.a et 5.16.a.

Conditions et proc¶edures exp¶erimentales

Pour chacune de ces deux positions, la position du laser et de la bande lat¶erale concern¶ee
dans le spectre est d'abord v¶eri¯¶ee en balayant la fr¶equence du laser. Sur la ¯gure 5.13
le signal transmis par le Fabry P¶erot ainsi que le spectre d'absorption de Er :YSO sont
repr¶esent¶es. La comparaison entre le signal transmis par le Fabry P¶erot d¶etect¶e en D1 et
le signal sonde en D3 permet de voir l'absorption de la porteuse, qui est µa la fr¶equence de
la pompe, et des bandes lat¶erales. Le premier r¶eglage est celui du laser, dont la fr¶equence
est d'abord positionn¶ee µa l'endroit souhait¶e dans le spectre d'absorption, en G ou en A.
Ensuite, la longueur de la cavit¶e Fabry P¶erot est ajust¶ee de sorte que la fr¶equence transmise
soit celle de la BL souhait¶ee. La boucle de l'asservissement est en¯n ferm¶ee pour conserver
ce r¶eglage.

Lorsque la pompe est en G, la bande lat¶erale µa! P + º RF est utilis¶ee, alors que pour
la con¯guration en ¤ avec la pompe en A c'est la bande lat¶erale µa! P ¡ º RF . Cela est
conforme aux diagrammes d'¶energie pr¶esent¶es sur les ¯gures 5.15.a et 5.16.a.

Pour la d¶emonstration de la transparence induite, la pompe (couplage) et la sonde
sont appliqu¶ees au cristal selon la s¶equence sch¶ematis¶ee sur la ¯gure 5.14. Le faisceau
pompe est modul¶e selon deux impulsions par le modulateur acousto{optique AO2 (voir
¯gure 5.9). La premiµere impulsion, appel¶eepompe, dure 10 ms est s¶epar¶ee de 28 ms de la
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seconde impulsion, dite decouplage. Entre ces deux impulsions la fr¶equence du faisceau
reste inchang¶ee. Les 28 ms correspondent, d'aprµes l'analyse de dynamique de creusement
spectral, au temps oµu l'amplitude de l'anti{trou est maximale, c'est{µa{dire la population
dans l'¶etat fondamental associ¶e µa l'anti{trou est maximale. Comme le faisceau de repom-
page des exp¶eriences pr¶eliminaires, l'application ou non de l'impulsion pompe modi¯e les
populations des niveaux fondamentaux du systµeme en ¤ avant que les impulsions couplage
et sonde ne soient appliqu¶ees.

L'impulsion de sonde dure 50¹ s. Elle est d¶ecal¶ee de 70¹ s par rapport au d¶ebut de

Fig. 5.13 { Signaux utilis¶es pour le r¶eglage de la porteuse et de la bande lat¶erale dans le
spectre d'absorption avant asservissement. La comparaison des pics de Fabry P¶erot avant
(D1) et aprµes le cristal (D3) permet de voir quelles sont les fr¶equences qui sont absorb¶ees
par le cristal et de placer ainsi dans le spectre d'absorption la porteuse et la bande lat¶erale
sur laquelle le Fabry P¶erot doit être asservi.

Fig. 5.14 { S¶equence des impulsions utilis¶ee lors des exp¶eriences de transparence induite. La
fr¶equence du faisceau pompe reste inchang¶ee entre les deux impulsions pompe et couplage.
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l'impulsion couplage. Au cours de ces 50¹ s, la fr¶equence de la sonde est balay¶ee de quelques
MHz µa l'aide de l'AO1 autour de la r¶esonance µa 2 photons (Raman). Ce balayage autour
de l'anti{trou permet de tracer les spectres des ¯gures 5.15.b, 5.16.b et 5.16.c5.

Spectres

Les ¯gures 5.15.b et 5.16.b repr¶esentent les spectres mesur¶es autour deº RF = 880 MHz
et º RF = 740 MHz respectivement. Dans ces exp¶eriences le taux de r¶ep¶etition est de 10 Hz,
et les spectres sont moyenn¶es sur 30 acquisitions. Dans chacun de ces spectres le pro¯l
de l'anti{trou, trac¶e en noir, est obtenu en appliquant l'impulsion pompe puis l'impulsion
sonde sans impulsion couplage. On v¶eri¯e ainsi qu ele d¶ecalage entre les deux fasiceaux est
le bon. Pour exciter la coh¶erence Raman du systµeme en ¤, les deux faisceaus sont appliqu¶es
en même temps (impulsions couplage et sonde). Les spectres obtenus ainsi sont trac¶es en
bleu sur les ¯gures 5.15.b et 5.16.b. Un pic de transparence apparâ³t µa la fr¶equence du
maximum de l'anti{trou.

Lorsque l'impulsion pompe n'est pas appliqu¶ee, la transparence est toujours pr¶esente,
sur le fond d'un anti{trou de faible amplitude. Cet anti{trou est dû au taux de r¶ep¶etition
de 10 Hz (p¶eriode 100 ms) trop rapide par rapport au temps de relaxation des populations
dans le multiplet hyper¯n fondamental (T f

1 = 187 ms). La redistribution des populations
due au creusement spectral s'accumule dans le temps. Les r¶esultats obtenus avec un taux
de r¶ep¶etition de 1 Hz pour l'anti{trou µa 740 MHz sont trac¶es sur la ¯gure 5.16.c. Lorsque
les impulsions couplage et sonde sont seules pr¶esentes, la transparence apparâ³t sur un
fond proche de l'absorption lin¶eaire. On observe tout de même du creusement spectral,
probablement dû µa la pr¶esence des deux faisceaux couplage et sonde (et pas au taux de
r¶ep¶etition) et un e®et incoh¶erent sur les populations qui se superpose µa l'e®et coh¶erent de
transparence induite.

Le tableau 5.3 pr¶ecise les largeurs spectrales±º1 et ±º2 ainsi que les amplitudes H1 et H2

indiqu¶ees sur les ¯gures 5.15.b, 5.16.b et 5.16.c.±º1 est la largeur de l'anti{trou obtenu avec
la pompe.±º2 est la largeur de la transparence qui est la même avec ou sans pompe. H1 et
H2 sont les amplitudes de la transparence avec et sans pompe respectivement, exprim¶ees
en pourcentage de l'amplitude de l'anti{trou. A¯n de prendre en compte les r¶esidus de
creusement spectral dans les exp¶eriences µa 10 Hz, un ajustement gaussien de l'anti{trou a
¶et¶e fait.

Discussion

Les r¶esultats pr¶esent¶es ici sont les premiers r¶esultats exploitables obtenus avec le nou-
veau dispositif exp¶erimental. Ils con¯rment les exp¶eriences pr¶eliminaires : un pic de trans-
parence apparâ³t sous certaines conditions au milieu des deux anti{trous µa 880 MHz pompe
en G, et µa 740 MHz, pompe en A.

5L'¶etalonnage en fr¶equence de ce balayage est r¶ealis¶e en changeant la fr¶equence de la bande lat¶eraleº RF

de 2 MHz -changement assez faible pour ne pas perturber l'asservissement- et en relevant le d¶eplacement
obtenu sur le spectre mesur¶e.
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Fig. 5.15 { (a) Spectre de creusement spectral pour une pompe en G, AT : Anti{trou µa
880 MHz. insert sch¶ema de niveaux incluant les transitions correspondant µa la pompe et
l'anti{trou. (b) Spectre autour de l'anti{trou µa 880 MHz selon les di®¶erentes impulsions
appliqu¶ees au systµeme avec un taux de r¶ep¶etition de 10 Hz.

Fig. 5.16 { (a) Spectre de creusement spectral pour une pompe en A, AT : Anti{trou µa
740 MHz. insert sch¶ema de niveaux incluant les transitions correspondant µa la pompe et
l'anti{trou. (b)(c) Spectres autour de l'anti{trou µa 740 MHz selon les di®¶erentes impulsions
appliqu¶ees au systµeme avec un taux de r¶ep¶etition de 10 Hz (b) et 1 Hz (c).
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AT taux de largeur AT largeur EIT amplitude EIT ?

µa r¶ep¶etition ±º1 ±º2 H1 avec pompe H2 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¶esultats de transparence induite pour di®¶erentes con¯gurations
exp¶erimentales.±º1 ±º2 largeurs spectrales de l'anti{trou et de la transparence sans pompe.
? L'amplitude de la transparence est indiqu¶ee en pourcentage de l'amplitude de l'anti{trou
pour les deux con¯gurations avec et sans pompe ; H1 et H2 sur les ¯gures 5.15.b, 5.16.b et
5.16.c.

Par rapport aux exp¶eriences pr¶eliminaires, la largeur spectrale de la transparence a ¶et¶e
r¶eduite d'un facteur 3 environ. Elle est de 0.41 MHz dans l'exp¶erience µa 1 Hz. Par ailleurs
elle est la même que l'impulsion pompe soit appliqu¶ee ou non. Cette relative ¯nesse con¯rme
que cette transparence est due µa l'excitation de la coh¶erence Raman et qu'il s'agit bien
de transparence induite ¶electromagn¶etiquement. Entre les exp¶eriences µa 10 Hz et µa 1 Hz,
les deux largeurs±º1 et ±º2 de l'anti{trou et de la transparence induite sont r¶eduites de
2.79 MHz µa 2.67 MHz (soit 4%) et 580 kHz µa 410 kHz (soit 29%) respectivement. Il semble
donc possible d'am¶eliorer encore la ¯nesse de la transparence en jouant sur les conditions
exp¶erimentales. L'e®et de m¶emoire des populations / saturation a par exemple ¶et¶e limit¶e
en laissant le systµeme revenir µa son ¶etat initial avec un taux de r¶ep¶etition de 1 Hz.

Par rapport aux exp¶eriences pr¶eliminaires nous n'avons pas retrouv¶e de transparence
dont l'amplitude ¶etait 3 fois celle de l'anti{trou. Les transparences obtenues ont au mieux
un amplitude moiti¶e de celle de l'anti{trou (µa 880 MHz et 10 Hz). Il semble cependant
que toute la puissance disponible n'a pas ¶et¶e utilis¶ee6. Le comportement de l'amplitude
de la transparence vis{µa{vis de la pr¶esence de l'impulsion de pompe n'est pas clair. Dans
l'exp¶erience µa 10 Hz autour de l'anti{trou µa 740 MHz, la transparence est deux fois plus
importante sans pompe alors que dans les deux autres ¶etudes elle est du même ordre. Des
exp¶eriences suppl¶ementaires sont n¶ecessaires, notament une ¶etude de H1 en fonction du
d¶elai pompe{sonde. pour d¶eterminer le rôle de la pompe et de la densit¶e de population du
niveaux fondamental sond¶e.

En¯n l'amplitude de la transparence obtenue µa 740 MHz est notablement am¶elior¶ee par
la r¶eduction du taux de r¶ep¶etition lorsque la pompe est appliqu¶ee : elle passe de 14% µa 38%.
On peut consid¶erer qu'µa 1 Hz les populations du systµeme en ¤ sont relax¶ees alors qu'elles ne
le sont pas µa 10 Hz. L'e®et d'accumulation sur les populations semble r¶eduire les coh¶erences
Raman. Parallµelement lorsque la pompe n'est pas appliqu¶ee et que seules les impulsions
sonde et couplage induisent la transparence, la r¶eduction du taux de r¶ep¶etition a un e®et
moins important : la transparence passe de 30% µa 36% de l'amplitude de l'anti{trou.

6Des exp¶eriences pour caract¶eriser les puissances utilis¶ees sont en cours.
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Conclusions

Ces premiers r¶esultats sont encourageants. Nous avons pu observer la transparence in-
duite ¶electromagn¶etiquement dans deux con¯gurations en ¤, dans le même cristal d'167Er3+ :
Y2SiO5. On voit ici l'int¶erêt que peut repr¶esenter un systµeme aussi complexe, avec une riche
structure hyper¯ne : plusieurs systµemes en ¤ sont exploitables autour de 1536 nm. Avec un
taux de r¶ep¶etition de 1 Hz, le pic de transparence induite dans la con¯guration ¤2, a une
largeur de 410 kHz et une amplitude de 38% celle de l'anti{trou dans lequel elle apparâ³t.
Cependant quelques questions importantes demeurent :

² Si la largeur de la transparence a ¶et¶e r¶eduite par l'utilisation d'une seule source au
lieu de deux sources non asservies, l'amplitude de la transparence a ¶egalement diminu¶ee en
utilisant une sonde et un couplage coh¶erents. D'autres paramµetres exp¶erimentaux peuvent
être invoqu¶es comme le recouvrement spatial des faisceaux ainsi que l'angle qu'ils forment.

² L'in°uence du pompage et du creusement spectral est mal comprise.
Pour pr¶eciser les ph¶enomµenes relevant des populations et de l'excitation de la coh¶erence

Raman, des simulations num¶eriques ont ¶et¶e faites et sont expos¶ees dans le paragraphe
suivant.

5.4 Mod¶elisation et simulations num¶eriques

Dans le modµele pr¶esent¶e en introduction (paragraphe 5.1.2), aucun ¶elargissement in-
homogµene n'est pas pris en compte. Dans le cas d'167Er3+ :Y2SiO5 nous avons µa la fois
un ¶elargissement inhomogµene de la transition optique et un ¶elargissement inhomogµene de
la transition RF entre niveaux hyper¯ns. Ceci doit jouer un rôle sur les propri¶et¶es de
l'EIT, puisque nous observons exp¶erimentalement µa la fois la transparence induite et du
creusement spectral. A notre connaissance seul un article adresse les e®ets de ce double
¶elargissement inhomogµene de maniµere analytique [125]. Pour nos conditions exp¶erimentales,
les r¶esultats ne correspondent pas µa ce que nous avons pu observer. Sous l'impulsion
de St¶ephan Briaudeau, nous avons donc repris la mod¶elisation pour introduire ce dou-
ble ¶elargissement inhomogµene, ainsi que les e®ets de pompage optique et de creusement
spectral associ¶e.

5.4.1 ¶Elargissement inhomogµene

Comme nous l'avons dit deux ¶elargissements inhomogµenes sont µa prendre en compte :
celui de la transition optique, de largeur° inh

opt et celui de la transition hyper¯ne RF, de
largeur ° inh

RF . L'¶elargissement optique est pris en compte dans l'expression de la coh¶erence
¾13 en rempla»cant le d¶esaccord µa un photon±1 par ±1 + ±opt. L'¶elargissement RF intervient
quant µa lui sur le d¶esaccord µa deux photons±1 ¡ ±2, remplac¶e par±1 ¡ ±2+ ±RF . La coh¶erence
optique ¾13 est ainsi moyenn¶ee deux fois :

h¾13i =

R R
¾13W(±opt)W(±RF )d±optd±RFR R

W(±opt)W(±RF )d±optd±RF
; (5.17)
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Dans cette expression, les distributions de fr¶equence de la r¶esonance optiqueW(±opt) et RF
W(±RF ) ont des largeurs not¶ees° inh

opt et ° inh
RF respectivement. Elles peuvent être lorentziennes

pour simpli¯er le calcul analytique ou gaussiennes dans les calculs num¶eriques :

W(±opt) =
1

±2
opt + ( ° inh

opt )2
et W(±RF ) =

1
±2

RF + ( ° inh
RF )2

(5.18)

W(±opt) = exp ¡ (±opt=° inh
opt )2 et W(±RF ) = exp ¡ (±RF =° inh

RF )2 (5.19)

Pour obtenir une expression analytique, reprenons l'expression de la coh¶erence¾13

obtenue pour une sonde faible et un pompage optique n¶eglig¶e ¶eq. (5.9). Avec les hypothµeses
pr¶ec¶edentes, elle s'¶ecrit

¾13 = ¡
i ­ 1

2
°12 + i (±2 ¡ ±1 + ±RF )

(°12 + i (±2 ¡ ±1 + ±RF ))( °13 + i (±1 + ±opt)) + ­ 2
2=4

(5.20)

L'int¶egration de (5.20) se fait tout d'abord sur±opt puis sur ±RF , et donne le r¶esultat
suivant [126].

h¾13i = ¡
i ­ 1

2
1

2° inh
RF

1
2° inh

opt

°12 + ° inh
RF + i (±2 ¡ ±1)

(°12 + ° inh
RF + i (±2 ¡ ±1))( °13 + ° inh

opt + i±1) + ­ 2
2=4

(5.21)

L'expression obtenue de la coh¶erence moyenn¶ee sur les ¶elargissements inhomogµenes
h¾13i se d¶eduit simplement de l'expression homogµene ¶eq (5.9) en rempla»cant les taux de
d¶ecoh¶erence RF°12 et optique°13 par °12+ ° inh

RF et °13+ ° inh
opt respectivement. L'¶equation (5.21)

permet de d¶eduire les propri¶et¶es de la transparence induite avec ¶elargissement inhomogµene
La forme de raie est la même que pour l'¶elargissement homogµene mis µa part que les

¶echelles fr¶equentielles qui la gouvernent sont chang¶ees. Lorsque les ¶elargissements inho-
mogµenes sont sup¶erieurs au largeurs homogµenes,°12 << ° inh

RF et °13 << ° inh
opt , ce sont eux

qui dominent les largeurs des structures spectrales observ¶ees. Ce r¶esultat, ¶evident pour le
pro¯l d'absorption optique, se transpose pour la largeur de la transparence qui est gou-
vern¶ee par°12 + ° inh

RF . Lorsque l'¶elargissement inhomogµene RF est nettement sup¶erieur au
temps de d¶ecoh¶erence c'est donc lui qui est la limite inf¶erieure de la largeur de la trans-
parence.

Pla»cons nous dans le cas oµu les ¶elargissements inhomogµenes pr¶edominent°12 << ° inh
RF

et °13 << ° inh
opt . Lorsque les deux champs sont r¶esonants (±1 = ±2 = 0), la coh¶erence optique

en r¶egime lin¶eaire est

h¾lin
13 i =

¡ i ­ 1

2° inh
opt

et la coh¶erence r¶esiduelle en r¶egime de transparence induite

h¾eit
13 i =

1

1 +
­ 2

2

4° inh
opt ° inh

RF

h¾lin
13 i :
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Un ¶elargissement inhomogµene important, tel que (­2=2)2 << ° inh
opt ° inh

RF , d¶etruit toute
transparence,h¾eit

13 i = ¾lin
13 (pour ±1 = ±2 = 0). A l'inverse pour un faisceau de couplage trµes

intense (­ 2=2)2 >> ° inh
opt ° inh

RF , on retrouve

h¾eit
13 i =

4° inh
opt ° inh

RF

­ 2
2

h¾lin
13 i :

En augmentant la puissance du champE2 de telle fa»con que (­2=2)2 >> ° inh
opt ° inh

RF , la
transparence est toujours possible. Cependant dans de telles conditions les hypothµeses
n¶egligeant le pompage optique ne sont plus valides.

5.4.2 Pompage optique seul

Pour prendre en compte le r¶egime de pompage optique en r¶egime stationnaire, les
termes de coh¶erence Raman sont n¶eglig¶es dans un premier temps. Les ¶equations de la
matrice densit¶e (5.6) deviennent :

1 = ¾11 + ¾22 + ¾33

0 = ¡ ­ 1Im (¾13) + ° sp
31¾33 ¡ ° sp

12(¾11 ¡ ¾22)
0 = ¡ ­ 2Im (¾23) + ° sp

32¾33 + ° sp
12(¾11 ¡ ¾22)

¾13 = ¡ i
­ 1

2D13
(¾33 ¡ ¾11)

¾23 = ¡ i
­ 2

2D23
(¾33 ¡ ¾22)

(5.22)

On d¶e¯nit les paramµetres

S1 = ­ 2
1=2jD13j2 et S2 = ­ 2

2=2jD23j2;

de telle maniµere que

­ 1Im¾13 = S1°13(¾11 ¡ ¾33) et ­ 2Im¾23 = S2°23(¾22 ¡ ¾33):

La r¶esolution du systµeme (5.22) donne les di®¶erences de population en r¶egime stationnaire
qui permettent de calculer la coh¶erence optique¾13 :

¾11 ¡ ¾33 =
S2°23°

sp
32 + ° sp

12(° sp
31 + ° sp

32)
S2°23 (° sp

31 + 3° sp
12) + S1°13 (° sp

32 + 3° sp
12) + 3 S1S2°13°23 + 2° sp

12 (° sp
31 + ° sp

32)
(5.23)

On supposera par la suite que les taux de d¶ecroissance des populations depuis le niveau
excit¶ej3i sont les mêmes vers le niveauj1i et le niveauj2i : ° sp

31 = ° sp
32, de même que les taux

de d¶ecoh¶erence optique°13 = °23. L'expression ¶eq.(5.23) d¶epend µa travers les paramµetres
S1 et S2 des pulsations de Rabi des deux champs excitateurs ainsi que des d¶esaccords µa la
r¶esonance±1 et ±2.

Pour prendre en compte l'¶elargissement inhomogµene optique, il su±t de remplacer±1

par ±1 + ±opt et ±2 par ±2 + ¢ + ±opt et de faire une int¶egration sur±opt. ¢ rend compte de la
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(a) (b)

Fig. 5.17 { Absorption du faisceau sonde en fonction du desaccord±1=°13 simul¶e en
n¶egligeant la coh¶erence Raman, et en prenant en compte le pompage optique pour
di®¶erentes puissance du faisceau de couplage (a) et di®¶erents d¶esaccords ¢ de la pompe
par rapport au maximum du pro¯l d'absorption inhomogµene (b).

position du champ de pompe/couplageE2 par rapport au maximum du pro¯l d'absorption
inhomogµene. L'expression de l'absorption de la sonde est de la forme

hIm (¾13)i =­ 1 =

R °13

2jD13j2
(¾11 ¡ ¾33)W(±opt)d±opt

R
W(±opt)d±opt

: (5.24)

La ¯gure 5.17 repr¶esente le r¶esultat du calcul num¶erique de cette absorption pour di®¶erentes
valeurs de la pulsation de Rabi du champE2 et di®¶erents d¶ecalages ¢ de ce champ dans
la largeur inhomogµene. L'absorption de la sonde est augment¶ee par la pr¶esence du champ
pompe, ce qui d¶ecrit bien un anti{trou dans le cadre du creusement spectral. Pour des
saturations importantes ­ 2 > 5°13, l'anti{trou devient plus large que l'¶elargissement inho-
mogµene et ne se distingue plus.
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5.4.3 Pompage optique et coh¶erence Raman

Pour simuler les spectres se rapprochant des conditions exp¶erimentales, il nous faut µa la
fois consid¶erer le pompage optique et les termes de coh¶erence Raman. Les deux derniµeres
¶equations du systµeme (5.22) donnant les coh¶erences optiques en r¶egime stationnaire sans
coh¶erence Raman doivent être remplac¶ees par les expressions de l'¶equation (5.8).

Pour faire apparâ³tre la transparence induite le faisceau de couplage/pompe est suppos¶e
être plus intense que le faisceau sonde : ­1 << ­ 2. Sous cette hypothµese les coh¶erences
ci{dessus se simpli¯ent

¾13 = ¡ i
­ 1

2
D12

D12D¤
13 + ­ 2

2=4
(¾11 ¡ ¾33)

¾23 = ¡ i
­ 2

2D23
(¾33 ¡ ¾22)

(5.25)

Ces expressions permettent de d¶e¯nir deux nouveaux paramµetres de saturationS0
1 et S0

2
tels que

­ 1Im¾13 = S0
1°13(¾33 ¡ ¾11) et ­ 2Im¾23 = S0

2°23(¾33 ¡ ¾22):

On a donc

S0
1 =

­ 2
1

4°31

D12(D¤
12D13 + ­ 2

2=4)
jD12D¤

13 + ­ 2
2=4j2

+ cc

et
S0

2 = S2 = ­ 2
2=2jD23j2:

L'expression de la coh¶erence optique¾13 est la même que pr¶ec¶edemment, en rempla»cant
S1 par S0

1.

¾13 = ¡ i
­ 1

2
D12

D12D¤
13 + ­ 2

2=4
° sp

31(S2°23 + 2° sp
12)

(S2°23 + S0
1°13)(° sp

31 + 3° sp
12) + 3 S0

1S2°13°23 + 4° sp
12° sp

31
(5.26)

Il faut maintenant int¶egrer sur les deux ¶elargissements inhomogµenes ¶eq.(5.17). Comme
pr¶ec¶edemment, l'¶elargissement optique est pris en compte en rempla»cant les d¶esaccords
µa un photon ±1 par ±1 + ±opt, ±2 par ±2 + ±opt et l'¶elargissement RF en rempla»cant le
d¶esaccord µa deux photons±1 ¡ ±2 par ±1 ¡ ±2 + ±RF . Compte tenu de l'¶echantillonnage
requis pour avoir assez de pr¶ecision sur les±opt et ±RF et de la grande plage d'int¶egration
le calcul num¶erique de la double int¶egration est trµes long et impr¶ecis. On peut proc¶eder
µa l'int¶egration analytique de l'¶elargissement inhomogµene RF pour faciliter le calcul. En
supposant que l'¶elargissement inhomogµene n'a®ecte pas le pro¯l d'absorption inhomogµene
optique, il est possible de consid¶erer que les e®ets de l'¶elargissement inhomogµene RF sur
les coh¶erences et sur les populations sont ind¶ependants. La moyenne du produit est alors
¶egale au produit des moyennes. L'expression de la coh¶erence moyenn¶ee sur l'¶elargissement
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inhomogµene RF, suppos¶e lorentzien, est [126] :

h¾13i RF = ¡ i
­ 1

2
D0

12

D0
12D

¤
13 + ­ 2

2=4

£
° sp

31(S2°23 + 2° sp
12)

(S2°23 + hS0
1i RF °13)(° sp

31 + 3° sp
12) + 3 hS0

1i RF S2°13°23 + 4° sp
12° sp

31

(5.27)

avecD0
12 = ° inh

RF + i (±13 ¡ ±23) et hS0
1i RF =

­ 2
1

4°31

D0
12(D

¤0

12D13 + ­ 2
2=4)

jD 0
12D

¤
13 + ­ 2

2=4j2
+ cc 7

L'int¶egration sur l'¶elargissement inhomogµene optiqued±opt qui apparâ³t dans les coe±-
cients D13 et D23.

D13 = °13 + i (±1 + ±opt);

D23 = °23 + i (±2 + ±opt):

est faite num¶eriquement, en utilisant un ¶elargissement optique de pro¯l gaussienW(±opt) =
e¡ (±opt =° inh

opt )2

h¾13i =

R
h¾13i RF W(±opt)d±optR

W(±opt)d±opt
: (5.28)

Les pro¯ls d'absorption pr¶esent¶es dans le paragraphe suivant sont la partie imaginaire
Im (h¾13i )=­ 1 de cette quantit¶e moyenn¶ee analytiquement sur l'¶elargissement inhomogµene
RF et num¶eriquement sur l'¶elargissement inhomogµene optique.

5.4.4 R¶esultats de simulations

Avec le modµele pr¶esent¶e dans le paragraphe pr¶ec¶edent, il est possible de simuler des
spectres pour des paramµetres proches des conditions exp¶erimentales. Le tableau 5.4 reprend
les paramµetres du calcul, les valeurs exp¶erimentales et les valeurs utilis¶ees dans la simu-
lation. Compte tenu des 9 ordres de grandeur entre l'¶elargissement inhomogµene optique
° inh

opt et le taux de relaxation des populations des niveaux fondamentaux° sp
12, les valeurs

exp¶erimentales rendent le calcul num¶erique d¶elicat. Dans les simulations nous avons fait en
sorte de respecter l'ordre des di®¶erents paramµetres, mais r¶eduit les ¶ecarts en fr¶equence
µa 5 ordres de grandeur. Les deux inconnues sont le taux de d¶ecoh¶erence Raman°21

et l'¶elargissement inhomogµene RF° inh
RF . 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¶erimentalement, de l'ordre de 15% de la largeur de l'anti{trou, nous permet d'ajuster
ces paramµetres.

Puissance du couplage ­ 2

La ¯gure 5.18 repr¶esente une s¶erie de spectres d'absorption de la sonde (Im¾31) en fonc-
tion du d¶esaccord±1=°13 pour di®¶erentes pulsations de Rabi de pompe ­2 = 0:1; 1; 10; 100£

7L'¶elargissement inhomogµene RF n'intervient pas dans le coe±cient de saturation du faisceau pompe
S2 = S0

2 qui ne d¶epend que du d¶esaccord µa la r¶esonance optique.
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Paramµetres exp¶erimentaux Paramµetres simulation
(Hz) (unit¶e °31) (unit¶e °31)

°31 1/ ¼T2 = 100 kHz 1 1

° sp
31 1/2¼T1 = 16 Hz 0.00016 0.05

°21 inconnu
(° sp

21 < ° 21 < ° 31) 8:10¡ 6 < ° 21 < 1 0.02

° sp
12 1/2¼T1 = 0.8 Hz 8.10¡ 6 0.002

° inh
opt » 100 MHz 1000 100

° inh
RF inconnu

(°21 < ° inh
RF < ° 31) 8:10¡ 6 < ° inh

RF < 1 0.1

Tab. 5.4 { Paramµetres du systµeme et paramµetres utilis¶es dans la simulation.

°13. La pulsation de la Rabi du sonde ¶etant de ­1 = 0:001°13, n¶egligeable devant ­2 =
0:1°13. Les ¯gures (a) sont les r¶esultats sur l'¶echelle fr¶equentielle de la largeur homogµene
optique et les ¯gures (b) leur agrandissement autour de la position de la pompe (ici ¢=0)
sur une ¶echelle de quelques°13.

Pour ­ 2 = 0:1°13 et ­ 2 = 1°13, l'anti{trou dû au pompage optique se discerne nettement
sur les ¯gures 5.18.a. Sur les ¯gures 5.18.b, une trµes petite transparence (de largeur»
0:2°13) se dessine µa l'int¶erieur de l'anti{trou dont la largeur est 2°13. L'amplitude de cette
transparence crô³t en augmentant la saturation en même temps que l'amplitude de l'anti{
trou.

Pour ­ 2 = 10°13 ( >
q

° RF
inh ° opt

inh ), la transparence induite a pris le dessus sur le pompage
optique, l'anti{trou s'¶elargissant plus rapidement que la fenêtre de transparence. Il semble
donc possible d'obtenir une transparence complµete pour une puissance de pompe su±sante.
Pour ­ 2 = 100°13 (» ° opt

inh ), on observe même un d¶edoublement de la largeur inhomogµene
et la transparence est totale sur une large gamme spectrale.

Les spectres simul¶es ressemblant aux spectres exp¶erimentaux correspondent µa des puis-
sances de pompe telles que ­2 » °31. L'¶evolution de l'amplitude de la transparence avec
la puissance de pompe observ¶ee dans les exp¶eriences pr¶eliminaires se retrouve. D'aprµes ces
simulations pour obtenir la transparence complµete en pr¶esence d'un ¶elargissement inho-
mogµene et de creusement spectral, il su±t d'augmenter l'intensit¶e du faisceau pompe au

delµa de
q

° RF
inh ° opt

inh .
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(a) (b)

Fig. 5.18 { Spectres d'absorption en fonction de la fr¶equence sonde rapport¶ee µa la largeur
homogµene optique simul¶es avec les paramµetres du tableau 5.4 pour di®¶erentes pulsations de
Rabi du couplage (a) spectre µa l'¶echelle de l'¶elargissement inhomogµene, (b) agrandissement
µa l'¶echelle de quelques°13.

D¶esaccord µa la r¶esonance ¢

La ¯gure 5.19 repr¶esente une s¶erie de spectre d'absorption de la sonde (Im¾31=­ 1) en
fonction du d¶esaccord±1=°13 pour di®¶erents d¶esaccords du pompe par rapport au maximum
de l'¶elargissement inhomogµene ¢ = 0; 10; 50; 100; 200£ °13. Les spectres simul¶es de la
¯gure 5.19.a correspondent µa une pulsation de Rabi du pompe de ­2 = 0:2°13, pour laquelle
une ¯ne transparence est observ¶ee µa r¶esonance, alors que les spectres de la ¯gure 5.19.b
correspondent µa une pulsation de Rabi ­2 = 10°13. La pulsation de Rabi du faisceau sonde
est de ­1 = 0:01°13.

Pour un faisceau couplage/pompe de faible intensit¶e (¯gure 5.19.a), la transparence
induite apparâ³t toujours au milieu de l'anti{trou issu du pompage optique. Son amplitude
est proportionnelle µa l'amplitude de l'anti{trou quelle que soit le d¶esaccord ¢. Le pompage
optique s¶electionne une classe d'atomes et la transparence est e±cace pour cette classe
seulement.
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Fig. 5.19 { Spectres simul¶es avec les paramµetres du tableau 5.4 pour di®¶erents d¶esaccords
¢ du faisceau pompe/couplage rapport au maximum de l'absorption . (a) spectres obtenus
pour ­ 2 = 0:2°13. (b) Spectres obtenus pour ­2 = 10°13.

Lorsque le faisceau de couplage/pompe est plus intense, l'e®et de transparence dû µa
la coh¶erence Raman domine l'e®et de pompage optique. Le pro¯l de l'anti{trou disparâ³t.
Pour ¢ > 100°13 ( i.e. ¢ > ° inh

opt ), le pro¯l de la transparence induite est dispersif. Au
delµa de ¢ > 200°13, l'e®et est invers¶e, on a une absorption induite. Cela con¯rme que la
structure spectrale observ¶ee est bien due µa la coh¶erence Raman et non aux populations qui
induisent toujours une augmentation de l'absorption sous la forme d'un anti{trou.

On v¶eri¯e ici par le calcul que le d¶esaccord de la pompe n'empêche par l'observation de
la transparence induite. Suivant l'intensit¶e du faisceau de couplage/pompe, la transparence
prend un pro¯l dispersif lorsqu'on s'¶eloigne du maximum de l'absorption.

In°uence de °12

Comme on l'a vu par le calcul analytique de¾13 avec ¶elargissement inhomogµene, la
largeur minimale de la r¶esonance est impos¶ee par la plus grande des quantit¶es entre°12, le
temps de d¶ephasage de la coh¶erence Raman, et° inh

RF la largeur inhomogµene de la transition
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Fig. 5.20 { Spectres simul¶es pour di®¶erents taux de d¶ecoh¶erence Raman°12, pour un
¶elargissement inhomogµene RF nul° inh

RF = 0, et des faisceaux pompe et sonde tels que
­ 2 = 0:1°13 et ­ 1 = 0:001°13. Les autres paramµetre sont ceux du tableau 5.4

RF. Ces deux quantit¶es sont inconnues dans167Er3+ :Y2SiO5. Dans les simulations qui
viennent d'être pr¶esent¶ees, la limitation est impos¶ee par° inh

RF = 0:1°13, puisque °12 =
0:02°13.

Pour voir l'in°uence du taux de d¶ecoh¶erence Raman, des simulations ont ¶et¶e faites µa
° inh

RF = 0, en variant °12. Elles sont pr¶esent¶ees sur la ¯gure 5.20 sur l'¶echelle spectrale de
l'anti{trou, c'est µa dire quelques°13. Pour des conditions d'excitation optique identiques, le
pic de transparence est plus ¯n et plus important µa mesure que le rapport°12=°13 d¶ecrô³t.
Il est donc important de connâ³tre et mâ³triser ces paramµetres autant que possible.

Bilan de la mod¶elisation

La mod¶elisation analytique permet de comprendre les ph¶enomµenes observ¶es et la simula-
tion num¶erique incluant les ¶elargissements inhomogµenes et RF ainsi que l'e®et du pompage
optique rend relativement bien compte des spectres observ¶es. Il faut cependant noter qu'une
hypothµese importante a ¶et¶e faite sur les pulsations de Rabi pompe et sonde ­1 << ­ 2 ce
qui ne permet pas de comprendre toutes les situations exp¶erimentales. Par ailleurs, les
calculs ont ¶et¶e faits en r¶egime stationnaire, qui est vraisemblablement v¶eri¯¶e pendant les
exp¶eriences, mais ne permettent pas d'¶etudier ce qu'il se passe en r¶egime dynamique. En-
¯n 167Er3+ : Y2SiO5 n'est pas forc¶ement r¶eductible µa un systµeme µa trois niveaux. Les 14
niveaux hyper¯ns du multiplet fondamental qui ne sont pas connect¶es par les faisceaux
pompe et sonde ont un rôle non n¶egligeable dans le pompage optique et le creusement
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spectral.
De ces calculs ressortent que les deux inconnues exp¶erimentales que sont le taux de

relaxation de la coh¶erence Raman°12 et l'¶elargissement inhomogµene RF° inh
RF de la transition

hyper¯ne ont un rôle majeur dans la transparence induite. Des mesures exp¶erimentales de
ces paramµetres permettrait de v¶eri¯er le r¶egime (satur¶e ou non) de la transparence induite
et de l'optimiser. La possibilit¶e de contrôler les processus d¶ephasants en fonction de la
temp¶erature ou d'un champ magn¶etique externe est une voie d'optimisation.
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5.5 Conclusions et perspectives sur la transparence
induite dans Er :YSO

Les exp¶eriences pr¶eliminaires obtenus avec deux lasers, suivies des r¶esultats obtenus
avec le dispositif exp¶erimental µa un laser con¯rment qu'il est possible d'exciter la coh¶erence
Raman dans un systµeme aussi complexe que167Er3+ : Y2SiO5. Nous avons même d¶emontr¶e
qu'il est possible de trouver au moins 2 con¯gurations en ¤ 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 premiµere fois que la transparence induite est d¶emontr¶ee dans un ion
Kramers.

Les simulations num¶eriques de l'absorption de la sonde issue de l'¶equation d'¶evolution
de la matrice densit¶e d'un systµeme µa 3 niveaux permettent de comprendre les e®ets des
di®¶erents paramµetres et d'identi¯er de potentiels facteurs limitants. Les inconnues du
systµeme physique167Er3+ :Y2SiO5 comme l'¶elargissement inhomogµene RF, le temps de
coh¶erence Raman, notamment jouent un rôle important sur la ¯nesse et le niveau de la
transparence induite obtenue.

Des exp¶eriences d'approfondissement sont n¶ecessaires pour d¶eterminer pr¶ecis¶ement l'in-
°uence du taux de r¶ep¶etition, de la pr¶esence de l'impulsion de pompe, des intensit¶es utilis¶ees
ainsi que de la dur¶ee des impulsions de couplage et de sonde par rapport aux temps de
vie des coh¶erences optique et Raman. L'utilisation d'un faisceau de repompage qui recycle
des populations semble int¶eressante, particuliµerement pour le systµeme ¤1 µa 880 MHz avec
la pompe en G, qui est situ¶e sur les niveaux hyper¯ns du fondamental les plus hauts en
¶energie pour lesquels le peuplement thermique est moins important. Par ailleurs tous les
systµemes en ¤ identi¯¶es par le croisement des exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique
¶electronique et de creusement spectral n'ont pas ¶et¶e ¶etudi¶es.

L'application d'un champ magn¶etique est envisageable en vue d'augmenter les temps
de vie des coh¶erences. Ce champ a pour e®et de geler les interactions entre spins d'¶el¶ements
voisins dans la matrice cristalline qui sont µa l'origine du temps de d¶ephasage relativement
court. Sous un champ de 7 T, T. BÄottger a mesur¶e un temps de vie des coh¶erences optiques
Topt

2 de plus de 4 ms. Le deuxiµeme e®et du champ magn¶etique est ¶evidement de d¶ecaler les
niveaux hyper¯ns. Grâce µa l'¶etude de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique, il est possible
de pr¶evoir l'¶evolution des niveaux hyper¯ns du fondamental, ce qui devrait permettre de
retrouver facilement des systµemes en ¤.





Chapitre 6

Conclusion g¶en¶erale

Ce manuscrit a pr¶esent¶e les travaux de recherche men¶es au Laboratoire de Photonique
et de Nanostructures, pour la d¶emonstration exp¶erimentale de deux e®ets non-lin¶eaires
r¶esonants µa 1,5¹ m dans un cristal dop¶e aux ions erbium. Les oscillations coh¶erentes de
population et la transparence induite ¶electromagn¶etiquement sont deux e®ets qui s'ap-
puient sur les propri¶et¶es spectrales des ions erbiums, dur¶ee de vie des populations, dur¶ee
de vie de la coh¶erence optique et structure hyper¯ne. Les caract¶eristiques des cristaux
d'Y 2SiO5 dop¶es exclusivement µa l'isotope 167 de l'erbium rendent les exp¶eriences et leur
compr¶ehension ardues. En abordant cette grande richesse avec pragmatisme (et en accep-
tant de ne pas tout comprendre), nous avons r¶eussi µa d¶emontrer les potentialit¶es qu'o®re
167Er3+ :Y2SiO5 pour ces deux e®ets r¶esonants et coh¶erents. Nous allons reprendre les
r¶esultats obtenus puis pr¶esenter les perspectives ouvertes par ce travail µa court et moyen
termes.

Transparence induite ¶electromagn¶etiquement

Les donn¶ees sur l'isotope 167 ¶etant absentes au d¶ebut de la thµese, nous avons com-
menc¶e les travaux par une ¶etape (de d¶ebroussaillage et) de caract¶erisation du cristal
167Er3+ :Y2SiO5. Elle a donn¶e lieu µa de fructueuses collaborations avec les ¶equipes du
Laboratoire Aim¶e Cotton (LAC) et du Laboratiore de Chimie Appliqu¶ee µa l'Etat Solide
(LCAES)1.

Les mesures d'¶echo de photon spontan¶e au LAC ont r¶ev¶el¶e que le temps de d¶ephasage
optique ¶etait de T2= 3,5 ¹ s en l'absence de champ magn¶etique. Cette valeur, proche des
r¶esultats de la litt¶erature pour des cristaux dop¶es µa l'erbium naturel, suggµere que les
processus d¶ephasants µa l'oeuvre ne sont pas li¶es µa la structure hyper¯ne, du moins sans
champ magn¶etique. Les exp¶eriences de spectrocopie non{lin¶eaire de creusement spectral
d¶evelopp¶ees au laboratoire (LPN) ont parallµelement permis de mesurer le temps de vie
des populations dans l'¶etat excit¶eTe

1 = 10 ms, et dans l'¶etat fondamentalT f
1 =187 ms.

Ce temps de vie des populations, ¶etudi¶e dans un systµeme en ¤ dans lequel nous avons

1Laboratoire de Chimie de la Matiµere Condens¶ee de Paris (LCMCP)
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d¶emontr¶e la transparence induite, indique qu'il devrait être possible de stocker une infor-
mation relativement longtemps dans les ¶etats hyper¯ns.

Les exp¶eriences de creusement spectral seules ne peuvent fournir une information claire
sur la structure hyper¯ne. La richesse et l'irr¶egularit¶e des spectres obtenus tiennent d'une
part µa la complexit¶e de la structure hyper¯ne et des pseudo{rµegles de s¶election pr¶esentes
et d'autre part µa un ¶elargissement inhomogµene interm¶ediaire : trop grand pour permettre
de r¶esoudre directement le spectre hyper¯n et trop faible pour l'englober entiµerement.
Par l'analyse de la position en fr¶equence des anti-trous, nous avons pu estimer la largeur
inhomogµene de la transition µa 1536,1 nm µa 250 MHz.

La d¶etermination de la structure hyper¯ne du niveau fondamental a ¶et¶e possible grâce
aux mesures de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique faites au LCAES. Les spectres
obtenus, notamment le d¶edoublement des raies interdites, t¶emoignent de l'importance de
l'interaction quadrupolaire, qui ne peut pas être trait¶ee comme une perburbation de l'inter-
action hyper¯ne dans167Er3+ :Y2SiO5. Il a fallu d¶evelopper une m¶ethode d'analyse adapt¶ee
µa cette situation et µa la basse sym¶etrie du site pour la compr¶ehension des spectres. Grâce
au travail d'O. Guillot-NoÄel et P. Goldner, les tenseursg, A et Q ont ainsi pu être recon-
stitu¶es pour les deux sites de substitution de l'erbium [64]. Ils donnent des informations sur
l'environnement direct des ions et re°µetent notamment la trµes basse sym¶etrie des sites 1 et
2. Ils nous ont permis de d¶eduire la structure hyper¯ne des ions167Er3+ dans le doublet de
Kramers fondamental4I15=2(0). Les ¶etats hyper¯ns obtenus sont extrêmement m¶elang¶es, ce
qui est caract¶eristique des sites de basse sym¶etrie. En brouillant les rµegles de s¶election pour
les transitions optiques, ce m¶elange est un avantage pour obtenir la transparence induite
dans un systµeme en ¤.

De nombreux systµemes en ¤ ont ainsi pu être identi¯¶es dans les spectres de creusement
spectral. Une ¶etude pr¶eliminaire d'excitation simultan¶ee des deux bras de deux systµemes en
¤ avec deux lasers ind¶ependants a ¶et¶e r¶ealis¶ee. Une fenêtre de transparence apparâ³t selon
les conditions de pompage. Pour con¯rmer que cette transparence correspond µa l'excitation
de la coh¶erence Raman entre les deux niveaux fondamentaux, et ¶etudier ces systµemes en ¤,
un dispositif exp¶erimental capable de s'adapter µa chacune des con¯gurations identi¯¶ees a ¶et¶e
mis en place. Il s'appuie simplement sur le ¯ltrage par une cavit¶e Fabry-P¶erot d'une bande
lat¶erale obtenue par modulation d'amplitude dans un interf¶eromµetre de Mach Zehnder ¯br¶e
(MZ). Avec ce principe simple, nous disposons de deux faisceaux coh¶erents ind¶ependants
spatialement et temporellement et ne sou®rant pas de gigue en fr¶equence l'un par rapport µa
l'autre. La di®¶erence de fr¶equence entre les deux faisceaux peut être r¶egl¶ee µa souhait entre 13
MHz (limite inf¶erieure ¯x¶ee par la largeur du pic Fabry P¶erot) et 1,6 GHz (demi intervalle
spectral libre du Fabry P¶erot), ce qui laisse la possibilit¶e d'explorer les con¯gurations en ¤
que nous avons identi¯¶ees dans167Er3+ :Y2SiO5. La puissance du faisceau en sortie de ce
dispositif est cependant limit¶ee, µa cause de la limitation de la puissance d'entr¶ee au niveau
du modulateur MZ.

Avec ce dispositif, nous avons pu mettre en ¶evidence la transparence induite dans
deux systµemes en ¤ pour lesquels les niveaux hyper¯ns fondamentaux sont s¶epar¶es de
880 MHz (pompe en G, ¯gure 5.15, con¯guration ¤1) et 740 MHz (pompe en A, ¯gure 5.16,
con¯guration ¤ 2) respectivement. Un pic de transparence de largeur 400 kHz, apparâ³t µa
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l'int¶erieur d'un anti-trou, ce dernier re°µetant le pompage optique incoh¶erent dû au faisceau
de couplage. Les niveaux de transparence obtenus restent cependant faibles.

Le modµele analytico{num¶erique bas¶e sur les matrices densit¶es, d¶evelopp¶e par S. Bri-
audeau (CNAM en d¶el¶egation au CNRS) permet de con¯rmer que cette transparence cor-
respond µa l'excitation de la coh¶erence Raman et donc µa une situation de transparence
induite non optimale. La prise en compte du pompage optique et des e®ets du creusement
spectral adapt¶e µa notre cristal montre qu'µa trµes fort pompage la transparence obtenue peut
e®ectivement être totale. Cette transparence est plus facilement atteinte lorsque di®¶erence
entre les taux de relaxation des coh¶erences optique et Raman°13 et °12 est importante.

Oscillations coh¶erentes de population

Parallµelement µa ce travail exploratoire sur la transparence induite, nous avons ¶etudi¶e les
oscillations coh¶erentes de population dans167Er3+ :Y2SiO5. L'avantage de cet e®et est qu'il
ne n¶ecessite qu'un systµeme µa deux niveaux, aucune connaissance de la structure hyper¯ne
n'est donc n¶ecessaire. Le long temps de vie des ions erbium, 10 ms, permet de creuser une
fenêtre de transparence trµes ¶etroite,» 23 Hz, dans la largeur homogµene. Ce ph¶enomµene
n'est pas limit¶e par l'¶elargissement inhomogµene : la fenêtre de transparence coh¶erente des
oscillations coh¶erentes de population s'ajoute µa la transparence incoh¶erente, de saturation,
due µa la pr¶esence d'un champ pompe. Exp¶erimentalement les faisceaux coh¶erents sont une
fois encore obtenus par modulation d'amplitude. La seule di±cult¶e est de travailler µa basse
fr¶equence car le bruit en 1=f y est trµes important. En mettant en place un moyennage
ad¶equat de bons r¶esultats ont pu être obtenus. Une vitesse de propagation de 3 m/s a ¶et¶e
d¶emontr¶ee dans le cristal dop¶e aux ions erbium 167, et 1,25 m/s dans le cristal dop¶e µa
l'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¶e de celui-ci. Cela permet
¶egalement de b¶en¶e¯cier d'une ampli¯cation de l'impulsion.

L'utilisation de la largeur inhomogµene comme paramµetre d'ajustement du couple retard-
transmission a ¶et¶e d¶emontr¶ee exp¶erimentalement. Dans167Er3+ :Y2SiO5, 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 l'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 fr¶equences des faisceaux pompe et sonde dans
l'absorption [110].

La propagation d'impulsions de longue dur¶ee (5 ms µa 20 ms) reproduit les r¶esultats
obtenus avec une simple modulation d'amplitude. L'e®et de ralentissement est limit¶e µa la
bande passante trµes faible de la largeur naturelle de la transition optique 1=2¼T1. C'est
un avantage carT1 est relativement insensible aux perturbations de l'environnement, on
peut donc travailler µa temp¶erature ambiante. Il s'agit cependant d'un inconv¶enient pour les
applications dans l'erbium car la largeur naturelle trµes faible impose une contrainte forte
sur la bande passante.

Deux paramµetres d'ajustement du retard et de la transmission ont ¶et¶e mis en ¶evidence :
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le pompage optique et la fr¶equence du signal dans l'¶elargissement inhomogµene. Transpos¶es
dans un systµeme de plus grande bande passante (les puits quantiques par exemple), ils
peuvent être utiles pour les applications envisag¶ees dans les m¶emoires tampons ajustables
en temps r¶eel pour le traitement de l'information lumineuse ou recentrage d'impulsion dans
une fenêtre temporelle.

Perspectives

En conclusion, ce travail a ¶elargi µa l'isotope 167 de l'erbium, la famille des terres rare
envisag¶ees pour le traitement optique de l'information utilisant des e®ets coh¶erents et
r¶esonants.

Le cristal 167Er3+ :Y2SiO5 a permis de faire des d¶emonstrations de principe de l'u-
tilisation des oscillations coh¶erentes de population pour le ralentissement de la lumiµere.
Cependant, la bande passante li¶ee au temps de vie des ions erbium est beaucoup trop
faible pour être exploitable. Les premiers r¶esultats dans les ¯bres dop¶ees erbium sont ori-
ent¶es vers les applications. Pour augmenter la bande passante il faut r¶eduire le temps de
vie du niveau excit¶e, et donc choisir un autre systµeme atomique que les ions erbiums ou
pro¯ter d'un e®et de cavit¶e pour modi¯erT1 par e®et Purcell.

Le travail sur la transparence induite n'en est qu'µa ses d¶ebuts. Si nous avons pu
d¶emontrer qu'il est possible d'exciter la coh¶erence Raman dans167Er3+ :Y2SiO5, les spec-
tres obtenus sont loin de pr¶esenter une r¶eelle transparence, indiquant la faible e±cacit¶e du
processus de transparence induite ¶electromagn¶etiquement. Plusieurs voies sont envisag¶ees
pour optimiser l'e®et en s'appuyant d'une part sur le contrôle des populations par pompage
optique et d'autre part sur la mâ³trise des processus d¶ephasants dans le cristal.

L'¶etude du pompage optique et du creusement spectral associ¶e est une ¶etape indispens-
able. Pour appr¶ecier l'in°uence de la population du niveaux fondamental sur la pr¶eparation
du systµeme en ¤, l'amplitude de la transparence doit être ¶etudi¶e 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¶erent) des populations pour am¶eliorer la pr¶eparation du systµeme.
L'utilisation de techniques de creusement spectral sur de larges bandes spectrales, toujours
pour pr¶eparer le systµeme en ¤, telles celles d¶evelopp¶ees µa Lund pour Pr3+ :Y2SiO5 semble
s¶eduisante vu le grand nombre de niveaux hyper¯ns de167Er3+ [127].

Par ailleurs, nous avons vu dans la mod¶elisation qu'une fenêtre de transparence plus
¯ne et plus importante est obtenue lorsque la di®¶erence entre les temps de coh¶erences
optiques et Raman est grande. Le retour vers les caract¶erisations des transitions entre
niveaux hyper¯ns et la mesure de°12, et ° inh

RF est donc n¶ecessaire. Plusieurs exp¶eriences sont
envisag¶ees. Avec le dispositif actuel l'¶etude de la d¶ecroissance temporelle de l'amplitude de
la transparence sur une ¶echelle de temps allant jusqu'µa quelques¹ s et l'¶etude 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¶etique statique est ¶egalement possible. La position des
niveaux hyper¯n sera alors modi¯¶ee, mais grâce aux ¶etudes de RPE, il devrait être possible
de suivre ces variations en fonction du champ magn¶etique et de retrouver les systµemes en
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¤. L'e®et du champ magn¶etique est a priori de r¶eduire les taux de d¶ephasage°13 et °12.
Une ¶etude minutieuse est n¶ecessaire pour voir si cela va dans le bon sens, µa savoir une
augmentation du rapport °13=°12 par alignement des spins ¶electroniques et nucl¶eaires. Un
changement de la temp¶erature de travail est ¶egalement envisageable, puisqu'elle in°uence
les processus de relaxation assist¶es par phonon et peut jouer di®¶eremment sur les temps
de vie et de d¶ephasage, optique et hyper¯n [22, 67, 128].

L'utilisation coupl¶ee des excitations optiques et radio{fr¶equence est une voie qui of-
fre de belles perspectives. Elle a d¶ejµa permis d'augmenter le temps de coh¶erence entre
niveaux hyper¯n du fondamental dans Pr3+ :Y2SiO5 [129, 24] et peut être utilis¶ee pour
faire des op¶erations sur ces ¶etats. Les r¶esultats de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique
puls¶ee dans l'erbium 167 dans un cristal de CaWO4 [130] montrent qu'il est d¶ejµa possible
de manipuler avec des impulsions RF l'¶etat de spin des ions erbium 167. On peut ainsi
rêver d'un systµeme oµu l'¶etat d'un photon (ou d'un champ comprim¶e [131]), Qbit volant, est
m¶emoris¶e dans la superposition coh¶erente des ¶etats hyper¯ns fondamentaux via la trans-
parence induite ¶electromagn¶etiquement. La coh¶erence de ces derniers peut être maintenue
par des impulsions RF, laissant le temps pour r¶ealiser des op¶erations logiques entre les
Qbits statiques que sont les ions. Les interactions magn¶etiques entre ions proches spaciale-
ment permettra de r¶ealiser des portes logiques entre Qbits, voie qui est dores et d¶ejµa ¶etudi¶ee
µa Lund dans Pr3+ :Y2SiO5 [127, 132, 133].

Il ne s'agit lµa que de quelques unes des directions qui pourront être explor¶ees dans une
futur plus ou moins proche pour mieux comprendre et pour exploiter les potentialit¶es des
ions 167Er3+ pour le traitement de l'information classique et quantique.





Annexe A

R¶esultats de spectroscopie

Dans les tableaux suivants sont regroup¶es les r¶esultats de creusement spectral et de
r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique, permettant l'identi¯cation de systµemes en ¤ pr¶esen-
t¶ee au chapitre 3.

La premiµere colonne correspond µa la position en MHz des anti{trous mesur¶es par rap-
port µa la position de la pompe dans les exp¶eirences de creusement spectral. (Imp) signi¯e
que l'anti-trou pu être observ¶e lors des exp¶eriences impulsionnelles.

Les deuxiµeme et troisiµeme colonnes indiquent les niveaux hyper¯ns du fondamental issus
de l'analyse r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique (¯gure 3.29) qui peuvent th¶eoriquement
donner un anti-trou µa la fr¶equence de l'anti{trou e®ectivement mesur¶ee µa§ 10 MHz et
§ 20 MHz. Entre parenthµese la valeur de l'¶eclatement hyper¯n en MHz entre les niveaux
signal¶es est report¶ee. Cette valeur correspond µa la position de l'anti{trou par rapport µa la
pompe (calcul¶ee dans le tableau 3.2).

Anti{trous Niveaux hyper¯ns
mesur¶es (MHz) § 10 MHz § 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) 8! 9 (756)
-490 5! 6 (473)
-470 5! 6 (473)
-165

Tab. A.1 { Anti{trous obtenus avec la pompe en A et recoupement avec l'¶eclatement
hyper¯n issu des exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique.
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Anti{trous Niveaux hyper¯ns
mesur¶es (MHz) § 10 MHz § 20 MHz

-1550
-1370 1! 4 (1386)
-1230 4! 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
l'¶eclatement hyper¯n issu des exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique.

Anti{trous Niveaux hyper¯ns
mesur¶es (MHz) § 10 MHz § 20 MHz

-397 (Imp)
-212
-70 4! 5 (60)
70 4! 5 (60)
133 10! 11 (128)
477 5! 6 (473)

Tab. A.3 { Anti{trous obtenus avec la pompe en B et recoupement avec l'¶eclatement
hyper¯n issu des exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique.
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Anti{trous Niveaux hyper¯ns
mesur¶es (MHz) § 10 MHz § 20 MHz

-503
-128 10! 11 (128)

128 (Imp) 10! 11 (128)

Tab. A.4 { Anti{trous obtenus avec la pompe en C et recoupement avec l'¶eclatement
hyper¯n issu des exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique .

Anti{trous Niveaux hyper¯ns
mesur¶es (MHz) § 10 MHz § 20 MHz

-487
-14 12! 13(9)
13 12! 13(9)

Tab. A.5 { Anti{trous obtenus avec la pompe en D et recoupement avec l'¶eclatement
hyper¯n issu des exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique .

Anti{trous Niveaux hyper¯ns
mesur¶es (MHz) § 10 MHz § 20 MHz

-69 4! 5 (60)
-18 (Imp) 12! 13(9)

555 9! 11 (544)

Tab. A.6 { Anti{trous obtenus avec la pompe entre D et E, et recoupement avec
l'¶eclatement hyper¯n issu des exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique .

Anti{trous Niveaux hyper¯ns
mesur¶es (MHz) § 10 MHz § 20 MHz

-68 4! 5 (60)
-17 (Imp) 12! 13(9)
18 (Imp) 12! 13(9)

634

Tab. A.7 { Anti{trous obtenus avec la pompe en E et recoupement avec l'¶eclatement
hyper¯n issu des exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique.
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Anti{trous Niveaux hyper¯ns
mesur¶es (MHz) § 10 MHz § 20 MHz

640 3! 4 (658)
790
815

880(Imp) 5! 7 (895)
12! 14 (865)

1420 (Imp)
1440 (Imp) 1! 5 (1446) 7! 10 (1451)
1510 (Imp)

1690 10! 14 (1703)
1710 10! 14 (1703)

1780 (Imp)

Tab. A.8 { Anti{trous obtenus avec la pompe en G et recoupement avec l'¶eclatement
hyper¯n issu des exp¶eriences de r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique.
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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 Y2SiO5 (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 1.536¹ m.

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 ¯ltered out in order to create the second
coherent ¯eld. EIT is demonstrated for the ¯rst time in an erbium doped solid at 1.536¹ m.

Keywords : erbium ions 167 isotope, hyper¯ne structure, hole-burning spectroscopy,
electron spin resonance spectroscopy, slow light, electromagnetically induced transparency.

.



R¶esum¶e

L'excitation optique r¶esonante de systµemes atomiques permet de b¶en¶e¯cier d'une r¶epon-
se non lin¶eaire exacerb¶ee, qui ouvre la voie au traitement de la lumiµere par la lumiµere, même
µa faible intensit¶e lumineuse. Certaines interactions lumiµere matiµere coh¶erentes permettent
en outre de s'a®ranchir de la forte absorption associ¶ee µa la r¶esonance. Dans cette thµese deux
e®ets coh¶erents et r¶esonants ont ¶et¶e explor¶es dans un cristal d'Y2SiO5 (YSO) dop¶e aux ions
erbium, isotope 167 : les oscillations coh¶erentes de populations (OCP) et la transparence
induite ¶electromagn¶etiquement (TIE).

Les OCP ont lieu dans un systµeme µa deux niveaux, excit¶e par un faisceau d'intensit¶e
lentement variable. Dans cette thµese, les OCP ont notamment ¶et¶e utilis¶ees pour ralentir
la vitesse de propagation de la lumiµere dans le cristal µa 3 m/s. Nous avons ¶egalement
d¶emontr¶e le b¶en¶e¯ce que repr¶esente l'¶elargissement inhomogµene pour ajuster ralentissement
et transmission.

La TIE est obtenue dans un systµeme µa 3 niveaux dit \en lambda" en excitant la
coh¶erence Raman entre les 2 niveaux fondamentaux par 2 faisceaux optiques coh¶erents.
Lors de la caract¶erisation de la structure hyper¯ne de l'erbium 167 dans YSO par spectro-
scopie par r¶esonance paramagn¶etique ¶electronique et creusement spectral nous avons mis en
¶evidence plusieurs systµemes en lambda, utilisables pour la TIE. Un dispositif exp¶erimental
bas¶e sur le ¯ltrage d'une bande lat¶erale issu de la modulation d'amplitude d'un faisceau
laser continu a permis d'observer la TIE pour la premiµere fois dans la matiµere condens¶ee µa
1.536¹ m.

Mots Clefs : erbium isotope 167 , structure hyper¯ne, creusement spectral, r¶esonance
paramagn¶etique ¶electronique, oscillations coh¶erentes de population, lumiµere ultra-lente,
transparence induite ¶electromagn¶etiquement.


