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INTRODUCTION

Les ondes électromagnétiques constituent I’un des outils les plus performants pour étu-
dier le monde qui nous entoure depuis I'infiniment grand et lointain jusqu’a I’infiniment pe-
tit. L’étendue formidable du spectre électromagnétique multiplie en effet les champs d’applica-
tion possible en allant par exemple de 1’étude des galaxies en astronomie a celle des noyaux
atomiques en physique nucléaires. Parmi les différents domaines du spectre électromagnétique
représenté sur la figure 1, I'intervalle spectral situé entre 7.10' Hz et 4.10' Hz (entre 400 et
750 nm en terme de longueur d’onde) est le domaine du visible, il correspond a la petite fenétre
a travers laquelle nous voyons le monde tous les jours. D’un coté de cette plage de fréquence
se situent les rayons ultraviolets, responsables de notre teint bronzé 1’été, et de 1’autre coté se
trouve le domaine de 'infrarouge découvert par William Herschel en 1800. La plage de fré-
quences allant de 1 a 100 GHz (30cm a 3mm en terme de longueur d’onde) correspond aux
micro-ondes dont les applications sont aujourd’hui trés nombreuses (téléphonie mobile, radars,
fours a micro-ondes). Depuis quelques années, la communauté scientifique accorde un intérét
grandissant aux ondes électromagnétiques dont la fréquence se situe autour du térahertz (THz en
abrégé, 1 THz = 10'2 Hz). Ce domaine spectral situé entre 100 GHz et 30 THz, ce qui équivaut
a des longueurs d’onde comprises entre 3 mm et 10 pm, correspond a I’infrarouge lointain des
opticiens ou au domaine sub-millimétrique des électroniciens. Les photons associés possedent
des énergies comprises entre 0.42 et 124 meV et permettent ainsi 1’étude de la matiere dans une
plage de fréquence jusque la inexplorée [1, 2]. Ils entrainent par exemple, au niveau moléculaire,
I’excitation de modes de rotation et de vibration tres basse fréquence. Pour des échantillons a
I’état solide, I’énergie de ces photons correspond a des vibrations du réseau cristallin (phonons)
ou a des excitations électroniques (absorption par les porteurs libres, absorption par des impure-
tés...). A ce stade, il est bon de noter que les porteurs libres, comme les électrons dans les métaux
et dans les semi-conducteurs, ou bien au sein d’un plasma, réagissent facilement aux champs
électriques THz induisant ainsi une tres forte absorption de ces ondes. Les applications des ondes
THz peuvent également s’étendre au domaine de 1’imagerie puisque le papier, le bois, les murs
sont transparents dans cette gamme de fréquence.

Il est particulicrement intéressant de se poser la question suivante : pourquoi ce domaine
ne suscite-t-il qu’aujourd’hui un tel engouement alors que 1’infrarouge lointain et les ondes mil-
limétriques sont connus et étudiés depuis longtemps ? La réponse est relativement simple : les
ondes térahertz ont été pendant longtemps oubliées a cause du manque de sources naturelles et
de moyens de détection. Historiquement, ce sont les astrophysiciens qui se sont intéressés en pre-
mier a ce type d’ondes car elles sont prédominantes dans I’univers. Suite a la prise de conscience
du large champ d’applications qu’offrent ces ondes THz, nous assistons depuis une vingtaine
d’années a I’apparition de nombreuses techniques de génération et de détection d’ondes THz
dont la plupart reposent sur des méthodes optiques (des méthodes électroniques reposant sur la
multiplication de fréquence de signaux issus de diodes hyperfréquences ou utilisant des transis-
tors HEMT permettent également la génération d’ondes THz). Au niveau de la réalisation des
sources continues, il existe principalement deux types d’approches. La premiere est basée sur le
photomélange par battement de deux lasers, 1’idée étant de transposer en plus basse fréquence
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FIGURE 1 — Le spectre électromagnétique.

une partie de la puissance optique [3, 4]. Les principaux avantages de cette technique sont 1’ac-
cordabilité spectrale de la source et la possibilité de fonctionner a température ambiante. La
deuxieme approche repose quant a elle sur 1’utilisation de lasers a cascade quantique, I’émission
de photons THz se faisant en cascade dans des hétérostructures semiconductrices [5]. Cette tech-
nique prometteuse présente 1’inconvénient de ne fonctionner qu’a tres basse température (celle
de I’azote liquide pour le moment). Les ondes monochromatiques ainsi générées présentent un
intérét majeur pour la réalisation d’expériences de spectroscopie a haute résolution, cependant de
nombreuses applications nécessitent préférentiellement des spectres THz présentant une grande
largeur spectrale. L’orientation vers des sources impulsionnelles parait alors évidente. On sait
produire des impulsions électromagnétiques depuis les travaux de Hertz en 1887 qui démon-
trerent qu’une breve variation de courant s’accompagne d’un rayonnement €électromagnétique
dont le spectre s’étendait, dans son expérience, jusqu’a quelques dizaines de MHz, confirmant
ainsi I’exactitude de la théorie de Maxwell [6].

La premiere technique permettant de générer des impulsions 7Hz est directement issue de ces
travaux : une variation de courant sur une échelle de temps de la picoseconde entraine un rayon-
nement dans le domaine 7Hz. Suite a 1’émergence des lasers délivrant des impulsions sub-
picosecondes, Auston et al ont réalisé une des premieres mises en évidence expérimentales de
la génération d’impulsions THz en 1984 [7]. Ils proposerent en effet d’utiliser des antennes pho-
toconductrices, appelées photocommutateurs, comme émetteur et comme détecteur. Un photo-
commutateur est un matériau semi-conducteur a la surface duquel sont déposées deux électrodes
aux bornes desquelles est appliquée une tension. Le mécanisme qui engendre 1’émission d’une
onde THz commence par I’illumination de 1’espace inter-électrode du dispositif a 1’aide d’une
impulsion laser ultra-courte. Si I’énergie des photons est supérieure a celle de la bande interdite
du semi-conducteur, il y a alors création de porteurs qui sont accélérés par le champ électrique ré-
gnant entre les électrodes. Ce déplacement de charge sur des échelles de temps sub-picoseconde
est responsable du rayonnement d’une onde électromagnétique dans la gamme THz. La détec-
tion d’impulsions THz a I’aide d’un photocommutateur fait intervenir des mécanismes physiques
similaires a ceux mis en jeu lors de I’émission. L’illumination de I’espace inter-électrodes par
une impulsion laser ultra-courte, appelée impulsion sonde, entraine la création de porteurs qui,
cette fois-ci, sont accélérés par le champ électrique THz présent au moment de I’éclairement. La
mesure de 1’évolution de ce courant électrique, dont I’amplitude dépend de la valeur du champ



THz au cours du temps, permet de reconstruire I’impulsion THz dans le domaine temporel.

Une deuxieme technique, reposant également sur I’emploi d’un laser délivrant des impulsions
sub-picosecondes, s’appuie sur un effet d’optique non-linéaire découvert dans les années 1960 :
le redressement optique [8]. L’idée est la suivante : si 1’on est capable de redresser une impulsion
laser sub-picoseconde dans un matériau non-linéaire, on obtiendra alors une impulsion électro-
magnétique correspondant pratiquement a I’enveloppe de 1I’impulsion optique et dont I’étendue
spectrale est inversement proportionnelle a sa durée et donc dans le domaine THz. La premiere
mise en évidence expérimentale de cette technique de génération fut réalisée par Auston et al en
1984 [9]. Elle repose sur le redressement optique d’impulsions laser femtosecondes dans un cris-
tal de LiTaOg, la détection d’impulsions THz s’effectuant quant a elle par effet électro-optique
dans le méme cristal de LiTaOs;.

Les techniques de génération et de détection développées au cours de cette these sont simi-
laires a celles proposées dans ce deuxieme article d’ Auston [9] et seront présentées en détail dans
le chapitre suivant. La premiere partie de notre travail consista en effet a étudier de maniere théo-
rique et expérimentale la génération d’impulsions THz par redressement optique dans un cristal
semiconducteur de ZnTe. Nous avons mis en évidence une forte dépendance de I’efficacité de ce
processus de génération avec ’intensité de I’impulsion laser génératrice. Ceci se traduit par une
évolution anormale du spectre et de I’énergie THz avec ’intensité laser. Nous verrons que ces
observations sont liées au processus d’absorption a deux photons dans le cristal non-linéaire.

Depuis les premiers travaux d’ Auston et al, de nouvelles techniques permettant de générer
des impulsions THz ont vu le jour comme la génération par effets de surface [10], par création
de plasma dans I’air [11, 12], par filamentation laser [13], par des processus non linéaires dans
des fibres [14], par transfert de charge dans des molécules photo-excitées [15, 16] ou a I’aide de
polymeres [17]. Cependant, les techniques les plus répandues et les plus efficaces sont toujours
celles a base d’antennes et de redressement optique.

Avec I’émergence de nombreuses sources d’impulsions THz fiables et robustes [18], les
recherches actuelles s’orientent davantage vers le développement de sources THz intenses [19]
et de techniques de faconnage d’impulsions THz dont les applications sont nombreuses et in-
terviennent dans des domaines aussi larges et variés que 1’imagerie biologique et médicale, le
traitement du signal et le controle cohérent. En effet, le contrdle de systemes quantiques est un
domaine trés dynamique de la physique moderne. Un grand nombre de schémas de contrdle
repose sur I’interaction cohérente entre le systeme étudié et une ou plusieurs impulsions lasers
mises en forme [20, 21, 22]. Le faconnage d’impulsions laser a notamment permis d’étudier et de
manipuler avec succes des systemes atomiques [23, 24, 25], moléculaires [26, 27] et biologiques
[28, 29]. Des expériences de contrdle cohérent ont également été réalisées dans le domaine THz
et ont notamment permis, a I’aide d’impulsions laser femtosecondes mises en forme, 1’excitation
sélective de modes de phonons dans des cristaux moléculaires [30], d’oscillations de charges
dans des hétérostructures semiconductrices [31, 32] ou de phonons-polaritons dans des cristaux
ferroélectriques [33, 34]. Cependant, les possibilités de contrdle dans ce domaine de fréquence
pourraient étre considérablement augmentées en excitant directement ces systemes avec des im-
pulsions THz mises en forme.

Les études théoriques et expérimentales réalisées au cours de cette these sur la mise en
forme d’impulsions THz se situent dans le contexte présenté ci-dessus. Nous avons développé
une approche analytique qui repose sur le redressement optique d’impulsions laser femtose-
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condes mises en forme et qui permet notamment de générer des paires d’impulsions verrouillées
en phase ainsi que des impulsions THz accordables de grande finesse spectrale. Nous verrons que
les apports de notre technique, par rapport a celles déja existantes, sont multiples : elle ne néces-
site pas I’emploi d’algorithmes d’optimisations et offre la capacité a générer tres rapidement des
formes variées, ceci permet d’envisager la réalisation expérimentale du contréle optimal dans
ce domaine de fréquence. Afin de démontrer la validité de notre approche, nous avons égale-
ment développé un programme de simulation qui donne des résultats en tres bon accord avec
I’expérience.

La présentation de ce travail de these est organisée de la maniere suivante :
— le premier chapitre est consacré a la présentation de la technique de génération d’impulsions
THz utilisée qui repose sur le redressement optique d’impulsions laser femtosecondes dans un
cristal semi-conducteur de ZnTe. Nous décrirons également la technique de détection qui est ba-
sée sur I’effet électro-optique. Puis, nous présenterons le dispositif expérimental développé au
cours de cette these ainsi que les premiers résultats obtenus. Ces résultats expérimentaux seront
confrontés a ceux provenant d’un programme de simulation que nous avons également déve-
loppé.
— Dans le deuxieme chapitre, nous effectuerons une étude plus systématique de I’efficacité de
la génération d’impulsions THz en fonction de I’intensité laser incidente, ceci pour différentes
épaisseurs du cristal de ZnTe. Nous mettrons en évidence un comportement anormal du spectre
et de I’énergie THz avec I’intensité laser incidente. Nous verrons en particulier que le spectre se
rétrécit et se décale vers les basses fréquences lorsque I’intensité augmente. Ces différents résul-
tats seront attribués a la création de porteurs par absorption a deux photons.
— Pour réaliser une mise en forme des impulsions dans le domaine THz, nous avons opté pour
le fagonnage de I’'impulsion laser femtoseconde génératrice. Le troisieme chapitre détaille la
conception, la construction et les réglages du dispositif haute résolution de mise en forme d’im-
pulsions laser développé au cours de cette these et qui repose sur I'utilisation d’un masque a
cristaux liquides placé dans le plan de Fourier d’une ligne a dispersion nulle. Nous présenterons
les premiers résultats obtenus avec ce faconneur ainsi que ses principales limitations.
— Enfin, le quatrieme et dernier chapitre est consacré a 1’étude théorique et expérimentale de
la mise en forme d’impulsions THz. Nous montrerons que des modulations de phase spectrale
relativement simples (sinusoidale, triangulaire) de I’impulsion laser permettent de générer des
trains d’impulsions THz, des paires d’impulsions THz verrouillées en phase et des combinaisons
des deux. Nous verrons également que les spectres associés sont relativement étroits (jusqu’a
0.14 THz a mi-hauteur) et accordables de 0.5 a 3 THz. Ces différents résultats seront confrontés
aux prédictions du programme de simulation développé.
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Chapitre I

GENERATION ET DETECTION D’IMPULSIONS
THZ

Ce chapitre est consacré a I’étude de la génération et de la détection d’impulsions térahertz
a I’aide d’impulsions laser femtosecondes. Parmi la grande diversité des méthodes de génération
d’impulsions THz, la conversion de fréquence par redressement optique est encore aujourd’hui
I’une des plus efficaces et des plus utilisées [1, 2]. Un des avantages de cette technique provient
de la non-résonance du processus physique, de telle sorte que la largeur de I’'impulsions térahertz
générée est en principe seulement limitée par la largeur de I’impulsion laser optique (et les modes
d’absorption de phonon du cristal) et non par le temps de réponse du matériau. La simple généra-
tion THz par redressement optique avec une source laser femtoseconde, dont la premiere mise en
évidence expérimentale date des travaux d’ Auston et al en 1984 [3], ne présente plus aujourd’hui
de difficulté majeure. Néanmoins, pour réaliser un dispositif efficace, le choix du matériau non-
linéaire reste limité. En effet, ce dernier doit a la fois présenter une forte non-linéarité et satisfaire
a des criteres de transparence et d’accord de phase pour des longueurs d’ondes extrémes. Parmi
les matériaux massifs pouvant étre utilisés (GaAs, GaSe, ZnTe, le DAST ...), nous verrons que
le cristal semi-conducteur de ZnTe satisfait au mieux a ces conditions.

La technique de détection d’impulsions THz utilisée repose quant a elle sur I’emploi d’un
cristal électro-optique dont I’ellipsoide des indices est modifiée en présence d’une onde THz.
Cette perturbation conduit a une modification de 1’état de polarisation d’un faisceau sonde tra-
versant le cristal et la mesure de cette rotation de polarisation au cours du temps permet de
déterminer simplement I’amplitude et la phase de I’onde THz. Une étude comparative entre cette
technique de détection est celle reposant sur 'utilisation d’un photocommutateur est réalisée
dans les références [4, 5, 6].

Ce chapitre est organisé de la maniere suivante. Dans un premier temps, nous présenterons
la technique de génération d’impulsions THz utilis€e qui repose sur le redressement optique
d’impulsions laser femtosecondes dans un cristal semi-conducteur de ZnTe. Puis dans un second
temps, nous présenterons en détail la technique de détection qui est basée sur I’effet électro-
optique. Enfin, nous décrirons le systeme expérimental développé au cours de cette these. Les
premiers résultats obtenus avec celui-ci seront discutés et confrontés aux résultats théoriques
obtenus a I’aide d’un programme de simulation que nous avons également développé.
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I.1 Génération par redressement optique dans le ZnTe

Cette partie est consacrée a I’étude de la génération d’impulsions THz par redressement op-
tique d’impulsions laser femtosecondes dans le cristal de ZnTe. Apres une bréve description qua-
litative de ce processus de génération, nous passerons a la description du cristal semi-conducteur
de ZnTe, puis nous établirons 1’équation régissant la génération de I’onde THz.

I.1.1 Premiere approche qualitative
I.1.1.1 Point de vue ondulatoire

Le phénomene de redressement optique est un processus non-linéaire d’ordre 2 [7]. Ce type
de processus se manifeste lorsqu’un milieu diélectrique est soumis a un champ électrique d’am-
plitude comparable a son champ interne de cohésion E. ~ 10! V.m~!. Dans ces conditions, la
réponse du milieu, c’est-a-dire la polarisation induite par le champ électrique, n’est plus propor-
tionnelle au champ excitateur, mais s’écrit alors comme un développement en série de puissance
de ce dernier. Plus précisément, en notant ﬁ(t) le champ électrique appliqué au milieu matériel,

]_5(15) sa polarisation et en supposant que la réponse du milieu est instantanée, on a [8] :
— . (1) — (2) — —
P(t) =R E(t)—f—SoR E(t)E(t)—f-, (IL.1)

ot R™ est un tenseur d’ordre n avec [RW| > |[RP| > ... > |[RM)|.
Limitons nous a un développement a I’ordre 2 de 1’expression 1.1 et considérons un champ
excitateur femtoseconde, de fréquence centrale wy et de durée a mi-hauteur 7,,. Le champ élec-

trique ﬁ(t) est alors donné par :

— — 2
E (t) = Eycos (wot) exp (—%) , (1.2)
P

ﬁ
ou 7T, = 7,/V2In2 est la demi largeur a 1/e du champ. En remplacant E par cette expression
dans I’équation 1.1, et en négligeant le caractere vectoriel de la polarisation on obtient :

1 t?
P(t) = 550R(1)E0 exp <_ﬁ) lexp(—iwpt) + c.c.]
p
polarisati‘(;n linéaire
1 2t
+ Z—lagR(Q)Eg exp <_F> {lexp (—2iwot) + exp (0)] + c.c} . (L3)
p

vV
polarisation non—linéaire d’ordre 2

Le premier terme de I’expression 1.3 décrit la réponse linéaire de la matiere. Quant au deuxicme
terme, il décrit la réponse non-linéaire d’ordre 2 ol apparaissent deux termes : I'un a la fré-
quence 2w, a I’origine de la génération de seconde harmonique et I’autre de fréquence nulle,
noté PngO) (), a I’origine du processus de redressement optique [7]. En ne conservant que ce
dernier terme, la polarisation du milieu s’écrit :

Pt) — p@ 2 2t*
(t) = Ppo (t) x Ejexp | — = | - (L4)
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FIGURE 1.1 — a) Champ électrique associ€¢ a une impulsion laser femtoseconde a 800 nm de
largeur a mi-hauteur en intensité 7, = 50 fs. b) Variation de P]% au cours du temps. ¢) Champ
électrique THz rayonné au cours du temps par PI(%QO). d) Spectre THz associé.

) . . . . N (e 2 ()
Le champ elect.rlque rayonné, qui est Proportlonnel a la dérivée seconde de P\7) (t) par rapport
au temps, s’écrit alors de la maniere suivante :

2P (t 22 T2
Ero (t) %() X exp (_ﬁ) (2t2 - 7’3) , (1.5)
p
avec un spectre associé donné par :
2 |y
FEro(92) o< Q% exp <—§Q Tp) ) (1.6)

Nous observons sur la figure 1.1 d) que ce signal, généré par redressement optique d’une impul-
sion laser femtoseconde, se situe dans la gamme spectrale THz.
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Q

FIGURE 1.2 — redressement optique : point de vue corpusculaire.

I.1.1.2 Point de vue corpusculaire

La génération par redressement optique d’un photon THz d’énergie hf) résulte de I’inter-
action au sein du milieu non-linéaire de deux photons optiques provenant d’une méme impulsion
et d’énergies respectives hw et ii(w — Q) (cf. figure 1.2). En fait, I"impulsion femtoseconde pré-
sentant une grande largeur spectrale, ce sont toutes les paires de photons séparées de Af) qui
contribuent a la génération de ce photon dans le domaine THz.

Comme tout processus non-linéaire, I’efficacité de génération d’un photon THz par redres-
sement optique est maximale lorsqu’une condition dite d’accord de phase est satisfaite. Cette
condition, traduisant la conservation de la quantité de mouvement au cours du processus d’inter-
action, s’écrit de la maniere suivante :

Ak = Ky, () = [Ropt () — biopt (w0 — )] = 0, L7)

ou k. représente la norme du vecteur d’onde associé a I'impulsion THz et k,,; celle du vecteur
d’onde associé a I'impulsion laser. Sachant que la largeur spectrale de I’impulsion optique est
petite devant sa fréquence centrale, on peut considérer que w = wy, et comme ) < wy, le
désaccord de phase Ak peut alors s’écrire sous la forme [9] :

dkopt Q Q
Ak ~k (Q)—Q< Op) = - : (I.8)
o dw w=wo Uy (Q) Ug (LU())
ol vy, (€2) et v, (wy) représentent respectivement la vitesse de phase de I’onde THz générée et
la vitesse de groupe de I’onde optique. La vitesse de phase v, (§2) s’exprime simplement en
fonction de I’indice de réfraction n (£2) du milieu dans le domaine THz de la maniére suivante :

U, () = (1.9)
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ou c représente la vitesse de la lumiere dans le vide. La vitesse de groupe de 1’onde optique
v, (wo) est, quant a elle, donnée par :

5 (1.10)

vy (wo) = 1y (o)

ol n, représente I’indice de groupe qui s’écrit en fonction de I’indice de réfraction 7, (w) du
milieu dans le domaine optique de la maniere suivante :

dno t
ng (Wo) = Ngpt (wo) + wo ( . > : 1.11)
dw W=

La condition d’accord de phase 1.8 (Ak = 0) est vérifiée lorsque 1I’'impulsion laser se propage
dans le cristal générateur a la méme vitesse que la composante spectrale THz générée c’est-a-dire
lorsque v, (€2) = v, (wp). A partir des expressions 1.9 et .10, on montre directement que cette
derniere est réalisée lorsque I’indice de réfraction dans le domaine THz n (£2) est égal a I’indice
de groupe n, (wp).

Pour obtenir la meilleure efficacité de conversion possible, il faut donc utiliser des maté-
riaux permettant de vérifier cette condition d’accord de phase et possédant de surcroit une forte
susceptibilité non-linéaire d’ordre 2, c’est la raison pour laquelle nous avons utilisé le cristal de
ZnTe décrit a la section suivante.

I.1.2 Le cristal de ZnTe

Le ZnTe est un cristal semiconducteur II-VI de type zinc-blende. Son réseau cristallogra-
phique, comme celui du diamant, est de type blende. Il est constitué de deux réseaux de Bravais
cubiques a faces centrées qui s’interpénetrent. La longueur de la maille élémentaire a tempéra-

ture ambiante est de ap = 6.1034 A. L’un des réseaux est décalé le long de la diagonale de I’autre
de ag/4. Le ZnTe posséde un nombre égal d’ions de zinc et d’ions tellure distribués sur le réseau
de telle sorte que chacun possede quatre ions de I’autre type pour plus proches voisins (voir fi-

gure 1.3). La symétrie cristalline est 4 3m. La taille de coupe des cristaux utilisés a été choisie
suivant I’axe (110). Nous détaillons ci-dessous les principaux critéres qui font du ZnTe un trés
bon candidat pour la génération d’impulsions THz par redressement optique d’impulsions laser
a 800nm.

— Tout d’abord, il est transparent a cette longueur d’onde, I’écart énergétique entre la bande de
valence et la bande de conduction étant de £, = 2.2eV ce qui correspond a une radiation de
longueur d’onde A = 564 nm. Le spectre de transmission stationnaire d’un cristal de ZnTe de
300 pm d’épaisseur est représenté sur la figure 1.4 a).

— Ce cristal possede une forte susceptibilité non-linéaire d’ordre 2 de 1I’ordre de 90 pm/V. Son

tenseur est constitué de 27 éléments, dont le seul élément non nul est le coefficient Xl(?;)c = 2dyy
avec i # j # k.

— Il présente une tres faible absorption dans le domaine 0 — 5 THz. Des expériences de spec-
troscopie stationnaire ont montré que 1’absorption du rayonnement THz due a la présence de
phonons autour de 1.6 THz et 3.7 THz est négligeable [10, 11]. Cependant, cette derniere de-
vient importante autour de 5.3 THz a cause de la présence d’un phonon transverse optique. Plus
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FIGURE 1.3 — Maille élémentaire du réseau cristallographique du ZnTe. Un type d’ion est repré-
senté en jaune et I’autre en bleu. Les quatre plus proches voisins de chaque point forment les
nceuds d’un tétraedre régulier.

précisément, la permittivité diélectrique complexe du ZnTe dans ce domaine de fréquence s’ex-
prime de la maniere suivante [11] :

3

. A, 02

g(Q):ee,JrZQQ_QQ_m - (1.12)
n=1 " n

avec e, = 7.44, et ou A,, ), et v, (n = 1,2, 3) représentent respectivement le poids, la pul-
sation et la largeur de raie des trois modes de phonons intervenant dans la gamme 0 — 5.3 THz.
Leurs valeurs sont indiquées dans le tableau I.1. Connaissant & (©2), on peut en déduire I’indice
complexe du ZnTe, relié a la permittivité complexe de la maniere suivante :

n(Q) =1/2(Q) =n(Q)+ix(Q), (1.13)
n| A, | Q./27(THz) | 7./27(THz) | Nature |
110.030 1.600 0.290 TA
21 0.088 3.700 0.470 LA
3| 2.765 5.320 0.022 TO

TABLE I.1 — Parametres associés aux trois modes de phonons intervenant dans 1’expression de la
permittivité diélectrique complexe du ZnTe dans le domaine 0— 5.3 THz [11]. La nature des pho-
nons est également précisée : T'A pour transverse acoustique, LA pour longitudinal acoustique
et 7’0 pour transverse optique.
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FIGURE 1.4 — a) Spectre de transmission stationnaire d’un cristal de ZnTe de 300 pm d’épaisseur
mesuré a I’aide d’un spectrophotometre Cary 5G UV-Vis-NIR (Varian). b) Coefficient d’absorp-
tion o du ZnTe dans le domaine 0—5.3 THz. ¢) Zoom de la figure b) sur I’absorption des phonons
al.6 THzet 3.7 THz.

ou n () représente 1’indice de réfraction du ZnTe et x (€2) le coefficient d’atténuation, relié¢ au
coefficient d’absorption « (£2) par la relation suivante :

Q) = . 1.14
R (Q) =2 (L14)
L’évolution de « (2) est représentée sur les figures 1.4 b) et ¢) qui ont été obtenues a partir de
I’expression 1.12.

— Il permet également de vérifier la condition d’accord de phase. En effet, I’indice de réfraction
du ZnTe dans le domaine THz peut €tre approximé par la formule suivante [12] :

989.27 — GE2
F)= /222l 200 115
n(F) 2916 — F2 (L13)

ou ' = Q/2m est la fréquence exprimée en THz. Tandis que dans le domaine optique, I’indice
est donné par la formule de Sellmeier suivante [13] :

(1.16)

3.01\2
Nopt (A) = \/4.27 + 0142’

ou A représente la longueur d’onde en pm, et I’'indice de groupe n, s’exprime en fonction de A
de la maniere suivante :

dnopt

g () = e (A) = A

1.17)
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FIGURE L.5 — Dispersion de I'indice de réfraction du ZnTe dans le domaine THz (en noir) et
indice de groupe a 800 nm (en rouge). L’accord de phase est réalisé autour de 2.2 THz.

AT’ aide des expressions .16 et I.17, on peut calculer I’indice de groupe a 800 nm, n, (800 nm) =
3.24, que I’on peut considérer comme 1’indice de groupe de I’ensemble des composantes spec-
trales de I’impulsion pompe compte tenu de la “faible” largeur spectrale de cette derniere. Si
I’on représente n et ny en fonction de 2, on observe que I'intersection de ces deux courbes est
obtenue pour §2 = 2.2 THz (cf. figure 1.5). Ainsi, la forte dispersion de I’indice de réfraction due
au phonon a 5.3 THz permet la réalisation de la condition d’accord de phase.

Ce cristal remplit donc toutes les conditions permettant de générer efficacement des impul-
sions THz par redressement optique d’impulsions laser femtosecondes a 800 nm. Les propriétés
optiques, linéaires et non-linéaires, du ZnTe sont parfaitement connues. Des expériences d’effet
Kerr ont notamment permis la caractérisation de 1’indice non-linéaire induit dans ce cristal en
présence de redressement optique ainsi que la mise en évidence d’effet de cascade [14, 15]. Dans
la partie suivante, nous allons établir I’équation décrivant la génération de I’onde THz.

I.1.3 Approche quantitative

Dans cette partie, nous commencerons par déterminer 1’orientation du cristal de ZnTe
permettant d’optimiser le processus de génération de I’onde THz. Ensuite, nous déterminerons
I’équation d’évolution de I’onde optique a 800 nm et celle décrivant la génération de 1’onde THz
par redressement optique dans le ZnTe.

1.1.3.1 Orientation du cristal de ZnTe

Soit R, le repere cristallin d’axes X, Y, Z et Ry, le repere du laboratoire d’axes z, y, z (cf.
figure 1.6). La taille de coupe des cristaux de ZnTe utilisés a été choisie suivant I’axe z = (110).
En incidence normale sur le cristal, le faisceau pompe se propage suivant I’axe z et sa direction
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: , z=<110>

FIGURE 1.6 — Le repere cristallin R, du ZnTe est représenté en noir par le systeme d’axes X, Y, Z.
Le repere du laboratoire R; défini par les axes x,y, z est représenté en rouge. Le champ élec-
trique ﬁp associé a I’'impulsion laser se propageant suivant I’axe z est polarisé linéairement, sa
direction de polarisation faisant un angle 6 avec 1’axe y.

de polarisation fait un angle ¢ avec 1’axe y. L’objectif de cette partie est de déterminer la valeur
de 0 permettant d’optimiser le processus de génération de 1’onde THz.
Dans cette sous-section, nous négligerons les dépendances temporelle et spatiale du champ

z

H
électrique associé a I’onde optique qui sera simplement noté F,. Dans Ry, les composantes de
ﬁ
E , sont les suivantes :

sin
H
E,=E,| cosf | . (1.18)
0

A T’aide des relations de passage entre R, et R. qui sont données par :

= (47
e, =g +e.) (1.19)
— —
e, =€y
nous pouvons exprimer ﬁp dans R, de la maniere suivante :
1 .
. Ex —75 §1n 0
E,=| By | =E, 5 sind . (1.20)

Ey cos
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Sachant que X)(Ql)/z est le seul élément non nul du tenseur de susceptibilité d’ordre 2, I’expression

de la polarisation non-linéaire, induite par redressement optique, dans R, est la suivante :

Ey Ez Lz sin 6 cos 0
P)@Z(G) = €0X§(2})/Z ExEz | = EOXEfa)zin —\% sinfcosf | . (1.21)
ExEy —%sinQQ

En utilisant les relations de passage 1.19, nous pouvons exprimer la polarisation non-
linéaire dans Ry, :

—cosf
PR(0) = eox?) E2sin6 [ —ising | . (1.22)
0

Il faut maintenant déterminer les valeurs de 6 pour lesquelles I’efficacité de la génération de

25 (9) ’2 donné par I’ -
oy par I’expres

I’onde THz est maximale, ¢’est-a-dire les valeurs qui maximisent
sion suivante :

|p(2) (0)

2
TYZ ‘

.2
2 ) sin® 0
=g ’nglz‘ E;l sin’ # (0032 0+ 1 ) , (1.23)

2
ce qui revient a chercher les zéros de la dérivée de P§§L (9) ) par rapport a 6 qui est donnée par :

P (9)
a6

d

‘ 2

1 3
x 2sinf cos @ <cos2 0+ 1 sin? 6) ~ 5 sin® @ cos 6 . (1.24)

Sur I’intervalle [0, 7], ’expression 1.24 admet quatre extrema : 6 = 0; %; + arctan v/2. Prati-
2
quement, les valeurs de 6 pour lesquelles ‘ngf,)z(e)‘ est maximal sont # = =+ arctan v/2, soit

01 = 54.74° et 6, = 125.26° (cf. figure 1.7). Nous choisissons pour la suite § = 6, = 54.74°.
L’expression de la polarisation non-linéaire dans le repere Ry, est dans ce cas :

—0.577
PR ~egx'?) %0816 ( —0.408 | . (1.25)
0

Le champ électrique THz rayonné par ngz)z est dans le plan (Oxy), sa direction de polarisation

faisant un angle ¢’ avec I’axe y donné par :

0’ ~ arctan 0.577
o 0.408

) ~ 54.74° . (1.26)

Les directions de polarisation de 1’onde pompe et de I’onde THz sont donc paralleles.
La géométrie d’interaction permettant d’obtenir une efficacité maximale de génération de
I’onde THz est donc la suivante : I’onde pompe se propage suivant 1’axe z et sa direction de
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IP.“(6)* (u.a)

Xyz

0 54.74° 90° 125.26° 180°(6)
/2 o

2
FIGURE 1.7 — Représentation graphique de ‘ngzl (9)‘ sur intervalle [0, 7].

polarisation fait un angle § = 54.74° avec I’axe y. Dans ce cas, la polarisation non-linéaire
d’ordre 2 créée par redressement optique est dans le plan (Ozy). Elle rayonne une onde THz
qui se propage suivant I’axe z et dont la direction de polarisation est parallele a celle de I’onde
optique. Connaissant la géométrie d’interaction, nous pouvons désormais déterminer I’équation
d’évolution de I’onde optique et celle régissant la génération de ’onde THz par redressement
optique dans le ZnTe.

1.1.3.2 Equation d’évolution de I’onde optique

Les équations décrivant 1’évolution de I’onde optique et la génération de 1’onde THz sont
a priori couplées, mais moyennant certaines hypotheses, nous pouvons nous ramener a deux
équations non couplées.
Les hypotheses pour I’onde pompe sont les suivantes :

— nous nous placons dans le cadre de 1’approximation de 1’enveloppe lentement variable
c’est-a-dire qu’on considere que les oscillations du champ électrique optique varient
beaucoup plus rapidement que I’enveloppe de I’'impulsion ;

— nous supposons que 1’onde pompe se propage sans atténuation dans le cristal (pas de
déplétion de I’onde optique et pas d’absorption) ;

— nous considérons une onde se propageant suivant I’axe z dont la direction de polarisation
fait un angle = 54.74°;

— nous négligeons les effets de diffraction.
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Dans ce cadre le champ électrique complexe associé a I’'impulsion laser s’écrit, a I’entrée du
cristal, de la maniere suivante :

E, (t,0) = Ey(t,0) exp (—iwot) , (1.27)

ol wy représente la pulsation centrale et Ey (¢, 0) est I’enveloppe de I’impulsion donnée par :

2
Eqy (t,0) = Egexp [—21:02 (i> ] , (1.28)

Tp

avec L I’amplitude du champ électrique et 7, la largeur a mi-hauteur en intensité. Au vue des
approximations précédentes, 1’équation régissant la propagation de I’onde pompe, déduite des
équations de Maxwell, s’écrit :

8E0 (t, Z) + ian (t, Z)
0z Vg ot

=0, (1.29)

ou v, représente la vitesse de groupe de I’impulsion laser.
Nous introduisons Ej (w, z) la transformée de Fourier de E (¢, z) définie par :

+oo
Ey (w,2) = J Eq (t,2) exp (iwt) dt . (1.30)

—00

Dans le domaine spectral, I’équation 1.29 peut s’écrire simplement de la maniére suivante :

OF, i
Ok (w.z) _Wwp ) =0, (L31)
0z Vg
ce qui conduit a :
Eo (w,2) = By (w,0) exp (%) , (1.32)
Yg

ou Ey (w, 0) représente le spectre complexe de 1’enveloppe a I’entrée du cristal donné par :

+oo
2
Epy (w,0) = J Ey (t,0) exp (iwt) dt = Ey, /Fi exp (—%) : (1.33)
p p

avec '), = 21n2/7§.

1.1.3.3 Equation régissant la génération de ’onde THz

Nous pouvons désormais établir 1’équation régissant la génération de 1’onde THz. Les hy-
potheses pour I’onde THz sont les suivantes :
— le champ électrique THz étant généralement un monocycle optique (cf. figure 1.1 ¢)),
nous ne pouvons pas utiliser I’approximation de I’enveloppe lentement variable habi-
tuellement faite dans le domaine optique ;



I.1 Génération par redressement optique dans le ZnTe 19

— nous supposons qu’il n’y a pas d’absorption ;
— nous considérons une onde polarisée linéairement, parallelement a 1’onde optique, et se
propageant suivant I’axe z ;

— nous négligeons les effets de diffraction.
La polarisation non-linéaire d’ordre 2 créée par redressement optique sera notée P]% (€, z) dans
le domaine spectral. Le champ électrique rayonné par cette polarisation sera quant a lui noté
Ern. (£, z). Au vue de ces approximations, I’équation régissant la génération de 1’onde THz est
la suivante :

O*Erp. (2,2) 2 15 (2)
T + kTHz(Q)ETHZ (Q, Z) = _607PRO (Q, Z) 5 (134)
ot P\ (€2, z) est donnée par la relation suivante :
(2) _ %0l .@ /0. *
Pro(Q,2) = o | X (Qw,Q—w) Ey(w,2) Bf (w—Q, 2)dw, (1.35)
7T

ot Y@ (Q;w, 2 — w) est le tenseur de susceptibilité non-linéaire d’ordre 2. Nous pouvons faire
I’hypothese que la susceptibilité d’ordre 2 ne dépend pas de la fréquence w dans la mesure ou
le milieu est tres peu dispersif dans le domaine des fréquences optiques. En utilisant 1’équation
d’évolution de 1’onde pompe établie précédemment (expression 1.32), Pz(on) (2, z) peut s’écrire
sous la forme :

P}% (Q,z2) = o exp (1(2_,2) X(2) (Q) JEO (w,0) Ej (w—Q,0)dw. (1.36)

Finalement, P]% (Q, z) s’écrit :

PR, 2) = eox® (Q) exp (IQ—Z) C Q) , (137)

Uy
ou C (£2) représente la densité spectrale d’énergie donnée par 1’expression suivante :

C(Q) = % JEO (w,0)Ef (w—Q,0)dw = J |Eo (t,0))" exp (1Qt) dt . (1.38)

Ce terme tient compte de toutes les combinaisons possibles des paires de photons optiques, conte-
nus dans I’impulsion pompe, permettant de générer un photon THz de fréquence 2. En utilisant
I’expression 1.33, la densité spectrale d’énergie est donnée par la relation suivante :

2
C(Q) = E2, /% exp (—8%) . (1.39)
p p

C’est une courbe en “cloche” centrée en {2 = 0 dont la largeur dépend fortement de la durée
de I’impulsion incidente et donc de la largeur spectrale a mi-hauteur A\ de I’impulsion laser
génératrice. L’efficacité de génération de fréquences THz élevées augmente avec A\ comme on
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peut le voir sur la figure 1.8 a).
L’expression 1.34 peut désormais s’écrire sous la forme :
82ETHz (Q, Z)
022

2 .
F R (©) B (0, = =@ @ @ (S2). 40

Vg

La solution de 1’équation 1.40 est la somme de la solution sans second membre, Fggys, et d’une
solution particuliere Esp. La solution de 1’équation sans second membre est de la forme :

ESSM (Qa Z) = Aexp (ikTHz (Q) Z) + B exXp (_ikTHz (Q) Z) ) (1-41)

ou A et B sont des constantes d’intégration. Une solution particuliere de I’expression 1.40 est
donnée par la formule suivante :

L 5 €xp <IQ—Z> . (1.42)
K2 () =)0 Vg

Yg

Esp (2, 2) = —§X(2) Q) C(Q)

En utilisant le fait que I’amplitude de I’onde THz est nulle a I’entrée du cristal (Ery.(Q2, 2 =
0) = 0) et qu’elle se propage dans le sens des z croissants (B = 0), nous obtenons :

B (9.2) =~ () € (9) (Q)l_ 7 o0 () = exp i, (0)2)]

Yg

(1.43)

L’expression du champ électrique, dans le domaine spectral, associé a I’impulsion THz s’écrit
finalement :

0? 1

Erp. (9, 2) = iZgX(Q) (Q)C () erTHZ @+3) g}sinc [Ak%] ,

(1.44)

ou Ak = k,,,. () — Q/v, représente le désaccord de phase.

Dans I’expression 1.44, deux termes sont particulierement importants :

— le terme Q2x® (Q) C (Q) qui traduit I’efficacité avec laquelle la polarisation non-linéaire
d’ordre 2 induite a la fréquence €2 rayonne une onde THz. Il est fortement influencé par la disper-
sion de la susceptibilité non-linéaire x(? (©) du ZnTe dans ce domaine de fréquence, dispersion
donnée par 1’équation suivante [16] :

X (Q) =2d (Q) = 2xesy [1 - 0.07(1 — Q2/Q3) "] (1.45)

avec X.rr = 90 pm/V et 3 la pulsation du phonon transverse optique a 5.3 THz. Dans ce terme
intervient également la densité spectrale d’énergie C' (€2). Comme on I’a vu précédemment, c’est
une courbe en “cloche” centrée en €2 = 0 dont la largeur dépend fortement de la largeur spectrale
a mi-hauteur A\ de I'impulsion laser génératrice. L’efficacité de génération de fréquences THz
élevées augmente avec A\ (cf. figure 1.8 a)).

— Le terme sinc(Ak3) qui souligne I'influence du désaccord de phase entre 1’onde optique et
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FIGURE I.8 — a) Densité spectrale d’énergie pour deux impulsions laser, limitées par transformée
de Fourier, de longueur d’onde centrale Ay = 800 nm et de largeur spectrale a mi-hauteur
AX = 40 nm (en noir) et AX = 20 nm (en rouge) respectivement. b) Evolution de ‘sinc (A/{:%) ’2
en fonction de €2 pour trois épaisseurs de cristal générateur : z = 200 pm (en noir), z = 500 pm
(en vert) et z = 2mm (en rouge). c) Spectres THz générés avec une impulsion laser de longueur
d’onde centrale \; = 800 nm et de largeur spectrale a mi-hauteur A\ = 20 nm dans des cristaux

de ZnTe d’épaisseurs différentes : z = 200 um (en noir), z = 500 um (en vert) et z = 2mm (en
rouge).

I’onde THz sur la génération de la fréquence THz (2. Ce terme est maximum a la fréquence pour
laquelle il y a accord de phase, soit 2.2 THz a 800 nm, et sa largeur diminue lorsque 1’épaisseur
z du cristal générateur augmente (cf.figure 1.8 b).

La prise en compte de ces deux contributions permet d’expliquer 1’allure des spectres pré-
sentés sur la figure 1.8 c). Lorsque I’épaisseur 2z du cristal générateur augmente, ces derniers
s’affinent autour de la fréquence pour laquelle il y a accord de phase.

Nous allons maintenant passer au principe de la détection d’impulsions THz par effet
électro-optique.
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1.2 Détection par effet électro-optique

Cette partie est consacrée a la description du principe de la détection d’impulsions THz par
effet électro-optique (FO) dans le cristal de ZnTe. Apres avoir justifié I’emploi du ZnTe comme
cristal électro-optique, nous présenterons la technique expérimentale permettant de mesurer le
signal E£O.

I.2.1 Choix du cristal électro-optique

D’une maniere générale, I’effet £O est un phénomene non-linéaire d’ordre 2 qui traduit
I’'influence d’un champ électrique de faible fréquence (typiquement des fréquences THz) sur les
propriétés diélectriques d’un cristal. Le principe de la méthode de détection basée sur cet effet
est le suivant : la présence d’une onde THz dans un cristal £O entraine I’apparition d’une biré-
fringence induite qui provoque une rotation de la polarisation d’un faisceau sonde (de longueur
d’onde centrale 800 nm dans notre cas) traversant le cristal, la rotation étant proportionnelle au
champ THz. La mesure de cette rotation de polarisation au cours du temps permet de déterminer
I’amplitude et la phase du champ électrique associé a I’'impulsion THz.

Pour que la détection soit efficace, il faut utiliser un cristal présentant un fort coefficient
électro-optique. Pour comparer les différents cristaux, Q. Wu et X. C. Zhang ont introduit un
coefficient de mérite 7 défini de la maniere suivante [17] :

. 27127”1']'
T Txe

ou n, est I'indice de réfraction pour le faisceau sonde, r;; est le coefficient électro-optique mis
en jeu et ¢ représente la permittivité du cristal dans le domaine THz qui peut étre approximée, en
dehors des résonances, par sa valeur statique.

Expérimentalement, il faut superposer I’impulsion sonde et I’'impulsion THz dans le cristal
EO. La détection est d’autant plus efficace que la différence entre les vitesses de propagation
de I'impulsion optique et de I'impulsion THz est relativement faible. Les cristaux présentant
les coefficients FO les plus forts ne sont donc pas forcément les plus performants. Le tableau
1.2 présente les caractéristiques des principaux cristaux pouvant €tre utilisés pour la détection
électro-optique.

Un facteur limitatif, qui n’est pas pris en compte dans le calcul de 7, est I’absorption du
rayonnement THz liée a la présence de phonons dans ce domaine de fréquence. L’effet le plus
marquant est sans doute pour le cristal de DAST qui présente un coefficient 7 treés supérieur a
celui des autres cristaux mais dont la présence de nombreux phonons a basse fréquence limite
énormément son emploi pour la détection électro-optique [18].

Pour résumer, le cristal £O utilisé doit remplir les conditions suivantes :

— étre transparent a la longueur d’onde de la sonde utilisée (ici 800 nm) ;

— @étre transparent dans le domaine THz;

— posséder un fort coefficient de mérite 7 ;

— présenter un faible désaccord de vitesse de groupe, noté DVG, entre les impulsions sonde

(optique) et THz.

(1.46)
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| Cristal | rij (pm/V) \ N £ | 7 (pm/V) | DVG (ps/mm) |
ZnTe | ry =4.04 @Q633nm | 2.85 @ 800 nm 10.1 51.7 1.1
CdTe rgg =45Q1pum | 2.84 @Q800nm 9.4 50.9 0.75
1 = 160 Ny = 2.46 8 max 633 1.22
DAST ne = 1.70 2.9
@ 820nm @ 820 nm
r3z = 30.5 ne = 2.176 €12 =41 | max87.2 14.1
LiTaO3 riz = 8.4 ne = 2.180 €3 = 43
@ 633 nm @ 633 nm
r33 = 30.9 n, = 2.29 €12 =43 | max110 14.2
LiNbO3 r51 = 32.6 ne = 2.20 €3 =28
@ 633nm @ 633 nm

TABLE 1.2 — Caractéristiques des principaux cristaux électro-optiques pouvant étre utilisés pour
la détection EO [17]. ) est le coefficient de mérite défini par Q. Wu et X. C. Zhang, le désaccord
de vitesse de groupe entre les impulsions optique et THz est noté DVG.

L’étude comparative de I’efficacité de la détection d’impulsions THz par effet électro-optique
dans les cristaux de ZnTe, LiTaOj3 et LiNbOs3, réalisée dans la référence [19], montre que le
cristal de ZnTe remplit au mieux les conditions mentionnées précédemment. En effet, nous avons
vu que la condition d’accord de phase est réalisée dans ce cristal, autour de 2.2 THz a 800 nm,
et qu’il présente une tres faible absorption dans le domaine 0 — 5 THz (cf. partie I.1.2). Le cris-
tal de LiTaOs, utilisé par Auston et al. dans les premieres expériences de détection par effet
électro-optique [3], et celui de LiNbOj présentent de forts coefficients de mérite mais I’impor-
tante différence de vitesse de propagation entre les impulsions optique et THz limite la longueur
d’interaction entre les ondes a de faibles épaisseurs ce qui diminue fortement 1’efficacité de la
détection. Notre choix s’est donc porté sur le cristal de ZnTe. Dans la partie suivante, nous al-
lons présenter la technique d’ellipsométrie qui permet la mesure de la rotation de polarisation du
faisceau sonde au cours du temps.

I.2.2 Mesure du signal électro-optique par ellipsométrie

Le cristal de ZnTe étant cubique, il ne modifie pas I’état de polarisation initial du faisceau
sonde. En revanche, la présence d’une onde THz dans le cristal entraine 1’apparition d’une biré-
fringence induite qui provoque une rotation de polarisation, proportionnelle au champ THz, du
faisceau sonde. Dans cette partie, nous allons tout d’abord présenter la technique d’ellipsométrie
qui permet la mesure de cette rotation de polarisation au cours du temps et donc de déterminer
I’amplitude et la phase du champ électrique associé a I’impulsion THz. Ensuite, nous établirons
I’expression analytique du signal électro-optique ainsi obtenu.
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1.2.2.1 Présentation de la technique expérimentale

En I’absence de champ THz, la polarisation linéaire du faisceau sonde est inchangée au
cours de la propagation dans le cristal de ZnTe. Une fois le cristal traversé, cet état de polari-
sation linéaire est converti en un état de polarisation circulaire a 1’aide d’une lame quart d’onde
(A\/4) orientée de telle sorte qu’il y ait un angle de 45° entre ses lignes neutres et le champ
électrique associé a I’impulsion sonde. L’utilisation d’un prisme de Wollaston permet alors de
séparer la composante parallele (notée “‘s”’) de la composante perpendiculaire (notée “p”) de la
polarisation circulaire du faisceau sonde. Plus précisément, le prisme de Wollaston est constitué
de deux prismes dont les axes optiques sont perpendiculaires. Dans le premier prisme, le faisceau
incident étant normal a la face d’entrée, les composantes parallele et perpendiculaire restent coli-
néaires mais “voient” deux indices différents. A I’interface entre les prismes, elles sont séparées
spatialement et leurs états de polarisation en sortie du prisme sont alors linéaires et orthogonaux
(cf. figure 1.9). Les deux faisceaux ainsi obtenus sont ensuite imagés sur un systeme de deux
photodiodes montées téte-béche qui renvoie un signal A, appelé signal électro-optique, qui est
directement la différence d’intensité entre les deux voies. Le faisceau sonde étant polarisé cir-
culairement, les intensités des composantes parallele /g et perpendiculaire /p sont identiques, le
signal en sortie des photodiodes est donc nul (cf. figure 1.10 a)).

En revanche, lorsqu’une onde THz est présente dans le cristal de ZnTe, elle entraine par
effet électro-optique une rotation de la polarisation linéaire du faisceau sonde, rotation direc-
tement proportionnelle au champ électrique THz. L’angle entre le champ électrique associé a
I’impulsion sonde et les lignes neutres de la lame quart d’onde n’est plus alors de 45°. Apres
traversée de la lame \/4, I’état de polarisation de la sonde est donc elliptique ce qui entraine un
déséquilibre entre les intensités optiques recues sur les deux voies de détection : A est non nul
et proportionnel au champ électrique de 1’onde THz a un instant donné (cf. section 1.2.2.2). Il
est donc possible, en changeant le retard temporel entre 1I’impulsion THz et le faisceau sonde, de

axe optique@

sonde

o~
.

$ axe optique

FIGURE 1.9 — Prisme de Wollaston constitué de deux prismes dont les axes optiques sont perpen-
diculaires. A la sortie, les composante parallele et perpendiculaire de la polarisation circulaire du
faisceau sonde incident sont séparées spatialement et leurs états de polarisation sont linéaires et
orthogonaux.
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FIGURE I.10 — Mesure du signal électro-optique par ellipsométrie. a) Le signal EO est nul en
I’absence d’onde THz dans le cristal de ZnTe. b) Caractérisation du champ électrique THz dans
le domaine temporel en mesurant la rotation de polarisation du faisceau sonde au cours du temps.

reconstruire le champ électrique THz au cours du temps (cf. figure 1.10 b)).

1.2.2.2 Configuration optimale pour la détection électro-optique

L’objectif de cette partie est de déterminer la configuration optimale pour la détection
électro-optique dans le ZnTe c’est-a-dire ’angle ¢ entre ’axe Z du cristal et la polarisation
du champ électrique E s associé a I’'impulsion sonde, ainsi que I’angle « entre ’axe Z et la
polarisation du champ électrique fT . (cf. figure I.11).

Pour cela, nous devons commencer par déterminer la biréfringence induite dans le ZnTe
par 'onde THz. Le ZnTe étant isotrope, son ellipsoide des indices est le suivant :

e (147)

Pour alléger 1’écriture, I’indice de réfraction dans le domaine optique est noté n (au lieu de
Nopt (w)). La présence du champ électrique THz d’amplitude Erj, entraine une modification de
cet ellipsoide des indices qui s’écrit désormais de la maniere suivante :

X2 Y2 Z2
ﬁ + W + ﬁ + 2ETI‘IZ,XT‘41}/Z + 2ETHZ,YT41XZ + 2‘ETHZ,ZT’41‘)(YV = 1 ’ (1'48)
ou ry; est le seul €élément non nul du tenseur €lectro-optique et £, ., F,.,, et £, sontles
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— z=<110>

FIGURE I.11 — La taille de coupe du ZnTe est choisie suivant I’axe (110). Le repére cristallin R..
du ZnTe est représenté en noir par les axes X, Y, Z. Le repere du laboratoire R défini par les
axes x, y, z est représenté en rouge. L’ impulsion sonde et I'impulsion THz se propagent suivant
I’axe z. L’angle entre ’axe Z et la polarisation du champ électrique E s asso_c)ié a 'impulsion

sonde est noté . L’angle entre ’axe Z et la polarisation du champ électrique £, . est noté .

composantes du champ électrique THz suivant les axes X, Y et Z respectivement :

_ 1 :
ETHz,X - 7§ETH2 S o

S i
Eiy.y= \/gETHz sina . (1.49)
ETHz,Z = E,,. cosa

Il faut maintenant trouver un nouveau repere dans lequel I’ellipsoide des indices modifié s’écrit
simplement comme 1’expression 1.47. Pour cela, Planken et al. ont proposé d’effectuer deux
transformations des coordonnées [20].

— La premiere transformation est une rotation de 45° autour de ’axe Z. Le nouveau repere
(X'Y'Z') est 1ié au repere cristallographique (XY Z) par les relations de passage suivantes :

X=Lx Ly

V2 V2
Y = \%X’ + \/LEY’ , (1.50)

Z =17



L2 Détection par effet électro-optique 27

soit
X—-z=X
Y—-z=Y' . 1.51)
Z=y=7

En utilisant le fait que F,, . = —FE,, ., 'expression 1.48 s’écrit alors dans (X'Y’'Z’) :

1 1 Z/2
X" (ﬁ + ETHz,Zr41> + Y (ﬁ - ETHz,Zr41) + F + 2\/§ETHZ,XT41Y,Z/ =1. (1‘52)

Apres cette transformation, il ne reste plus qu’un seul terme mixte Y'Z’.

— La seconde transformation est une rotation du repére (X'Y’Z’) autour de I’axe X' d’un angle
B qui est une fonction de ’angle «. Soit (X"Y"”Z") le nouveau repere lié au repere (X'Y'Z’)
par les relations de passage suivantes :

X/ — X//
Y' =Y"cosp — Z"sinf . (1.53)
7' =Y"sinf + Z"cosp

Dans ce repere, I’ellipsoide des indices s’écrit :
1 = Xl/2 1 E Y//2 1 E c 2 2
= — +E,,.racosa | + =~ Erurn [cos acsin® 3 + cos (o + 203)]

1
+ Z" <— — B4 [cos acos® B — cos (a + 26)]) : (L.54)

n2
NP . . N .
ou 3 s’exprime en fonction de o de la maniere suivante :

23 = — arctan (2tana) — mm
; 1.55)
si (m—%)w<o¢§ (m—l—%)w

ou m est un entier naturel.

Nous pouvons déduire de I’expression .54 les indices de réfraction, suivant les axes Y
et Z”, vus par une impulsion sonde se propageant suivant I’axe X", en supposant un champ
électrique THz relativement faible [20] :

n,, (o) ~n+ %3ETHZT41 [cos asin? 3+ cos (a + 25)}
(1.56)
n,, (a) ~n+ ”73ETHZ7“41 [cos accos? B — cos (o + 20)]

La présence du champ électrique THz dans le cristal entraine donc I’apparition d’une biréfrin-
gence induite (n, (a) # n, (a)). L'impulsion sonde, initialement polarisée linéairement, sera
polarisée elliptiquement en sortie du cristal électro-optique. La différence d’intensité entre les
deux axes de I’ellipse est une fonction des angles « et ¢ et sera notée Al («, ¢). Son expression
est la suivante [20] :

Al (a,p) = Igsin[2 (¢ — ()] sin [% (n,, (@) —n,, (a)) L] : (1.57)
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0 90 180 270 360
o (degré)

FIGURE I.12 — Représentation graphique de la fonction A () = cos o sin 2« + 2 sin awcos 2av en
fonction de o exprimé en degré. Les deux extrema principaux sont obtenus pour o = 90° et
a = 270°.

ou L représente la longueur du cristal, /g I'intensité de I’impulsion sonde et w sa pulsation. En

supposant que la différence d’indice est relativement faible, le deuxieme sinus dans I’équation
1.57 peut étre remplacé par son argument. A ’aide des expressions 1.55 et .56, nous obtenons
finalement [20] :

3E L
Al (a,q) = I 20l

5 (cos acsin 2¢ + 2 sin v cos 2¢p) . (1.58)
c

Une analyse de I’expression [.58 montre qu’il faut que = « ou que ¢ = «a + 90° pour que A/
atteigne sa valeur maximale. Nous avons choisi ¢ = «. Al n’est plus alors qu’une fonction de
a:

5B L
Al (@) = 15%

h(a), (1.59)
avec h () = cos asin 2a+ 2 sin acos 2cv. Nous avons représenté sur la figure 1.12 1’évolution de
la fonction h (a) avec .. Cette fonction présente deux maxima principaux, obtenus pour av = 90°
et = 270°. Pour ces deux valeurs, la différence d’intensité entre les deux axes de I’ellipse est
maximale. La configuration que nous avons retenue pour la détection électro-optique dans le
cristal de ZnTe correspond a : p = a = 90°.¢

a. Il y a quelques années, Duvillaret et al. ont développé une méthode permettant de déterminer la configu-
ration optimale pour la détection électro-optique dans divers cristaux indépendamment de leur groupe de symétrie
cristallographique [21].
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1.2.2.3 Mise en équation du signal électro-optique

Dans cette partie, nous allons établir I’expression du signal électro-optique, obtenu a 1’aide
du dispositif expérimental d’ellipsométrie, pour des impulsions THz peu intenses. Les lecteurs
désireux d’en savoir plus sur la détection électro-optique d’impulsions THz intenses peuvent
consulter la référence [22].

Apres traversée de la lame quart d’onde, 1’expression dans le repere du laboratoire du champ
électrique associé a I’impulsion sonde est la suivante (cf. figure 1.13) :

Es, (w) = 1 Eg (w,0) el*@+ea(l 4 ¢
: (L60)
Esy () = 1 Bg (w,0) el (Fe)zren@3)] 4 ¢

ol Eg (w, 0) représente I’amplitude spectrale du champ électrique de I’impulsion sonde a I’entrée
du cristal et ¢, (w) et ¢, (w) représentent le déphasage des composantes Eg, (w) et Eg, (w) du
champ électrique. Nous supposons qu’il n’y a pas d’absorption a 800 nm (que ce soit dans le
cristal de ZnTe, la lame quart d’onde ou le prisme de Wollaston). Dans ce cas, le vecteur d’onde
associé a I’impulsion sonde est réel et noté k (w). Le prisme de Wollaston permet de séparer les

composantes parallele “s” et perpendiculaire “p” du faisceau sonde. En posant ¢ (w) = ¢, (w) —
¢, (w) et en supposant que ¢ (w) est relativement faible, nous obtenons :

Ess (w) = Es (0, 0) [1 + ¢ (w)/2]

1.61)
Es, (w) = Es (w,0) [1 — ¢ (w)/2]
Les intensités I, et I, recues sur les deux photodiodes s’expriment de la maniere suivante :
o
I = Leoe [ |Es, (w)dw
0
, (1.62)
T
I, = 1eoc { |Es, (w)]*dw
le signal électro-optique étant quant a lui donné par :
+oo
S(r)=AI =1, — I, =¢epc J |Eg (w,0)]*¢ (w) dw, (1.63)

0

ou 7 représente le délai entre les impulsions optique et THz. En utilisant 1’expression de ¢ (w)
calculée dans la référence [23] et en repoussant la borne d’intégration inférieure vers moins
I’infini, nous obtenons :

+oo
TEQ

S(r) = ~ J Ern. (2,0) g (92)exp (—iQ27)dS2, (L.64)

—0o0
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FIGURE 1.13 — Etat de polarisation du faisceau sonde apres traversée de la lame quart d’onde :
circulaire en I’absence d’onde THz (en pointillés) et elliptique lorsqu’il y a recouvrement avec
I’onde THz dans le cristal de ZnTe (en trait plein).

ol Ery, (,0) représente I’amplitude du champ électrique THz a I’entrée du cristal électro-
optique et g (€2) est donné par :

+oo 9 . B
g(Q) = J ﬁw)xw (@) {eXp(iAAk]f) 1} B (,0) By (w0 — 9,0) dw,

(1.65)

ou L représente la longueur du cristal électro-optique et Ak est le désaccord de phase présenté
dans la partie 1.1.1. Nous avons supposé que le cristal de ZnTe était tres peu dispersif dans le
domaine des fréquences optiques et que la susceptibilité non-linéaire d’ordre 2 ne dépendait que
de 2. En supposant que la largeur spectrale de I’impulsion sonde est tres inférieure a sa fréquence
centrale wy, 1’expression de g (£2) se simplifie pour donner :

g(Q) = ﬁx(” ()

6iAch -1 Ce(Q
—_— L
N (), (1.66)
+o0o
avec Cs () = 5= [ E%(w,0) Es (w — ©Q,0) dw la densité spectrale d’énergie de I'impulsion

—0o0
sonde a I’entrée du cristal électro-optique. L’expression 1.64 s’écrit finalement [23] :

+o0o
2 2 2
S (r) = ”CEO k?"so) J Brm. (2,0) f () exp (—iQ7) dQ, (L67)

ou la fonction f (€2) est donnée par :

£ = Cs ()@ () [

(1.68)

exp (1AkL) — 1
iAk ’
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FIGURE 1.14 — a) Valeur absolue de la susceptibilité non-linéaire d’ordre 2 x(?) (2) du ZnTe dans
le domaine 0 — 6 THz. b) Représentation du module de la fonction f (2) pour trois épaisseurs
de cristal électro-optique différentes : L = 200 ym (en noir), L = 500 pum (en vert) et L = 2mm
(en rouge). c¢) Spectres THz généré dans un cristal de ZnTe de 500 pm d’épaisseur (en vert)
et détecté dans un ZnTe de 200 um (en noir). Les impulsions pompe et sonde sont centrées a
800 nm. Pour L < z, le spectre généré est parfaitement restitué. d) Spectres THz généré dans un
cristal de ZnTe d’épaisseur z = 500 um (en vert) et détecté dans un ZnTe de 2 mm (en rouge).
Pour L > z, le cristal électro-optique agit comme un filtre passe bas.

+o0o
le spectre THz détecté étant donné par |S (Q)|%, avec S (Q) = [ S (7) exp(iQr)dr.

L’expression du signal électro-optique dans le domaine temporel (expression 1.67) n’est pas sim-
plement la transformée de Fourier du champ électrique THz, Ery. (€2, 0), incident sur le cristal
électro-optique. La présence de la fonction f (€2) peut entrainer des distorsions entre le signal
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THz généré et celui réellement mesuré. En effet, f (£2) est le produit de trois termes qui dé-
pendent de la fréquence 2 et qui agissent comme des filtres spectraux sur Ery, (£2,0) [23, 10].
— Le premier terme Cl (£2) est la densité spectrale d’énergie de I’impulsion sonde. C’est une
courbe en “cloche” centrée en {2 = 0 dont la largeur spectrale est tres supérieure a celle du
spectre THz a mesurer (cf. figure 1.8 a) et ¢)). L’effet de ce filtre est donc négligeable dans notre
cas.
— Le deuxieme terme x® () est la susceptibilité non-linéaire d’ordre 2 du ZnTe dont la disper-
sion est principalement due a la présence du phonon optique a 5.3 THz (cf. expression 1.45) [16].
Ce terme est relativement plat sur I’intervalle spectral 0 — 4 THz (cf. figure 1.14 a)). Son effet est
donc également négligeable dans notre cas.
— Le dernier terme est quant a lui 1ié au désaccord de phase Ak. Il se comporte comme un
filtre passe-bande centré a la fréquence d’accord de phase et dont la largeur diminue lorsque
I’épaisseur du cristal électro-optique augmente. Pour limiter son impact, il est donc préférable
de travailler avec des cristaux de faible épaisseur. Q. Wu et X. C. Zhang ont notamment mesuré
des spectres allant jusqu’a 37 THz a 1’aide d’un cristal détecteur de ZnTe de 30 pm d’épaisseur
[24]. Dans notre cas, nous souhaitons mesurer des spectres allant jusqu’a 4 THz, nous pouvons
donc utiliser des cristaux plus épais (de 200 pm a 2mm) augmentant ainsi la valeur du signal
obtenu. Il faut cependant veiller a utiliser un cristal détecteur de ZnTe d’épaisseur inférieure ou
égale a celle du ZnTe émetteur afin de détecter au mieux le spectre THz généré. Les figures 1.14
c) et d) représentent le spectre THz généré dans un cristal d’épaisseur z = 500 pm et détecté
successivement dans deux cristaux d’épaisseurs différentes, L = 200 ym et L = 2mm. Nous
constatons en effet que pour L < z le spectre généré est parfaitement restitué (cf. .14 c)) alors
que ce n’est plus vrai pour L > z (cf. 1.14 d)). L’évolution de la fonction f (£2) est, dans notre
cas, principalement gouvernée par ce dernier terme 1i€ au désaccord de phase ((cf. [.14 b)).
Dans certaines conditions expérimentales, la détection d’impulsions THz par effet électro-
optique peut donc introduire des distorsions entre le spectre THz généré et celui réellement me-
suré [23, 25]. Nous allons maintenant présenter le dispositif expérimental de génération et de
détection d’impulsions THz développé au cours de cette these.

1.3 Présentation du dispositif expérimental

Cette partie est consacrée a la description du dispositif expérimental de génération et de
détection d’impulsions THz. Nous apporterons quelques explications sur la procédure d’aligne-
ment du dispositif. Les premiers résultats obtenus avec celui-ci seront discutés et confrontés aux
résultats théoriques obtenus a 1’aide d’un programme de simulation développé au cours de cette
these.

I.3.1 Le dispositif expérimental

Le dispositif expérimental développé au cours de cette these est représenté sur la figure
I.15. Une lame séparatrice permet de séparer I’impulsion laser femtoseconde initiale, centrée
a 800 nm, en deux impulsions appelées respectivement impulsion pompe et impulsion sonde.
L’impulsion pompe est utilisée pour la génération de I’impulsion THz par redressement optique



1.3 Présentation du dispositif expérimental 33

{‘4 € Détection h
P
—= Synchrone

f = S (1)

pompe A | By, < f S
M, Pellicle
M,
Téflon

ZnTe
hacheur z=200 pm
M, ¢ M;

~

Lame Séparatrice
sonde <>
(R=90%) Ligne 2 retard

Détection
EO

Chaine Laser
%,=800 nm

FIGURE I.15 — Dispositif expérimental de génération et de détection d’impulsions THz. Nous
utilisons quatre miroirs paraboliques hors d’axe (M, M,, M3 et M,) de focale f = 15cm
pour collimater et focaliser le faisceau THz. On introduit un hacheur mécanique sur le trajet du
faisceau pompe pour moduler le signal THz a une fréquence de 320 Hz. Le signal électro-optique
se retrouve donc modulé a cette fréquence et nous utilisons une détection synchrone pour extraire
ce signal du bruit extérieur.

dans un cristal de ZnTe de 200 pm d’épaisseur. L'impulsion sonde, peu intense, permet la détec-
tion de I'impulsion THz par effet électro-optique dans un deuxieme cristal de ZnTe identique au
précédent. Apres le cristal générateur nous introduisons un morceau de téflon, transparent dans
le domaine THz, afin de filtrer le 800 nm résiduel. Le faisceau THz ainsi généré étant divergeant,
il ne pourra pas étre utilisé tel quel pour de futures expériences de spectroscopie THz. Nous uti-
lisons quatre miroirs paraboliques hors d’axe (M, Ms, M3 et M,) de distance focale f = 15cm
pour collimater et focaliser le faisceau THz. Le cristal générateur est placé dans le plan focal
objet de M; afin d’obtenir un faisceau collimaté apres réflexion sur ce dernier, un second miroir
parabolique hors d’axe (M5) est ensuite utilisé pour focaliser le faisceau THz. Le cristal détec-
teur de ZnTe peut étre placé dans le plan focal image de M, pour détecter 1I’impulsion THz [9].
Cependant, afin de pouvoir utiliser notre dispositif expérimental pour effectuer de la spectrosco-
pie stationnaire THz dans le domaine temporel (appelée spectroscopie TDS), nous avons utilisé
un second couple de miroirs paraboliques hors d’axe (M3 et M,) identiques aux précédents. La
distance séparant M5 et M; est choisie égale a 2 f (soit 30 cm) pour obtenir un faisceau collimaté
apres réflexion sur Ms, M, permettant ensuite de focaliser le faisceau. Pour étudier un échan-
tillon en spectroscopie TDS, ce dernier est placé a mi-distance entre M, et M3, a I’endroit ou le
faisceau THz est focalisé [2]. Le cristal détecteur de ZnTe est quant a lui placé dans le plan focal
de M. Les ondes THz et optique doivent se propager de facon colinéaire dans le cristal détecteur
afin d’optimiser leur recouvrement et donc I’efficacité de la détection. Pour cela, nous utilisons
un pellicle qui réfléchit une partie du faisceau sonde et qui est transparent dans le domaine THz.
Le principe de la détection par effet électro-optique a été présentée de maniere exhaustive dans
la partie précédente (cf. figure 1.10). Une ligne a retard est placée sur le trajet du faisceau sonde
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afin de modifier I’instant de recouvrement entre les ondes optique et THz et ainsi pouvoir recons-
truire 1’évolution du champ électrique THz au cours du temps. Pour améliorer le rapport signal
sur bruit, on introduit un hacheur mécanique sur le trajet du faisceau pompe pour moduler le
signal THz a une fréquence de 320 Hz. Le signal électro-optique se retrouve donc modulé a cette
fréquence et nous utilisons une détection synchrone (Stanford Research Systems SR 830) pour
extraire ce signal du bruit extérieur.

1.3.2 Procédure d’alignement du dispositif

Dans cette partie, nous allons apporter quelques explications sur la procédure d’alignement
du dispositif expérimental. Tout d’abord, il faut orienter correctement les deux cristaux de ZnTe
servant a la génération et a la détection de 1I’'impulsion THz. Pour cela, les supports des cristaux
doivent permettre de régler finement leur orientation. Nous avons vu précédemment que I’ef-
ficacité de la génération est maximale lorsque la direction de polarisation du champ électrique
associé a I'impulsion pompe fait un angle # = 54.74° avec I’axe Z du repere cristallographique
(cf. figure 1.6). De méme, la détection électro-optique est optimale lorsque 1’angle « entre le
champ électrique THz et I’axe Z est de 90°. Pour déterminer expérimentalement 1’axe Z, nous
utilisons le processus de génération de seconde harmonique dans le cristal de ZnTe. En effet, si
la direction de polarisation du champ électrique associé a I’impulsion laser n’est pas parallele a
I’axe Z, il y a génération de seconde harmonique car X%  estle seul élément non nul du tenseur
de susceptibilité d’ordre 2. Cependant, I’efficacité de ce processus de génération est relativement
faible car il n’y a pas d’accord de phase. La démarche a suivre est présentée sur la figure 1.16.
En sortie de la chaine laser, on introduit un polariseur afin que 1’impulsion laser incidente sur
le cristal de ZnTe soit parfaitement polarisée horizontalement. Apres le cristal, on introduit un
filtre pour éliminer le 800 nm résiduel. Ensuite, on focalise le faisceau a 400 nm sur un écran a
I’aide d’une lentille convergente de courte focale (typiquement 10 cm). Il reste ensuite a tourner
le cristal de ZnTe autour de sa normale jusqu’a observer sur I’écran I’extinction totale du 400 nm.
Une fois I’axe Z repéré, il suffit alors de tourner le cristal de 1’angle souhaité (55° pour le cristal
générateur et 90° pour le cristal détecteur).

Passons maintenant au réglage des quatre miroirs paraboliques hors d’axe. L’alignement
des miroirs est réalisé a I’aide du faisceau pompe a 800 nm servant a la génération de I’impulsion
THz. Nous supposons en effet que les trajets des faisceaux pompe et THz sont identiques. Les
différentes étapes a suivre sont résumées sur la figure I.17. Les angles d’incidence sur les miroirs

Filtre

800 nm 400 nm 400 Lentille Ecran
Polariseur nm

Chaine Laser Ig_ ZnTe ]
800 nm ‘

FIGURE I.16 — Détermination expérimentale de 1’axe cristallographique Z = (001) du cristal de
ZnTe.

A
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FIGURE 1.17 — Procédure d’alignement des quatre miroirs paraboliques hors d’axe a 1’aide du
faisceau pompe a 800 nm. a) On utilise une lentille de courte focale pour créer un point source.
M, est ensuite positionné a f = 15 cm du point source de fagon a ce que le faisceau soit collimaté
apres réflexion sur le miroir. b) Réglage de Ms. La distance M;-M/5 étant libre, nous avons choisi
15 cm afin de limiter I’encombrement du dispositif ¢) Réglage de M3. La procédure d’alignement
de M; est identique a celle adoptée pour M. d) Réglage de M,. La procédure d’alignement a
suivre est identique a celle adoptée pour M.

doivent tous étre de 45°. Tout d’abord, comme le faisceau THz se propage en divergeant depuis
le cristal de ZnTe générateur, nous focalisons le faisceau pompe a 1’aide d’une lentille de courte
focale (f; = 15 cm) afin d’étre dans les mémes conditions. Le point source ainsi créé est le point
de départ de notre alignement. Sa position doit tre repérée avec précision car le cristal générateur
de ZnTe devra étre inséré a cet endroit. Le miroir parabolique M; est positionné & f = 15cm du
point source de fagon a ce que le faisceau soit collimaté apres réflexion sur le miroir. Pour cela,
il faut vérifier en champ lointain que le faisceau garde une taille constante (cf. figure 1.17 a)).
Le réglage de M, ne pose pas de grandes difficultés. La distance M-, étant libre, nous avons
choisi 15 cm afin de limiter I’encombrement du dispositif (cf. figure .17 b)) . Le faisceau dans le
plan focal image de M- doit avoir une taille identique a celle du point source initial et constitue le
nouveau point source pour le réglage du second couple de miroirs M3-M,. La démarche a suivre
pour ce réglage est identique a celle adoptée pour le premier couple M;-M, (cf. figure [.17 ¢) et
d)). Le faisceau est finalement focalisé dans le plan focal image de M,. Comme pour le cristal
générateur, cette position doit étre repérée avec précision car le cristal détecteur de ZnTe devra



36 Chapitre 1. Génération et détection d’impulsions THz

étre inséré a cet endroit. Une fois ces étapes accomplies, il ne faut plus toucher au réglage des
miroirs.

La prochaine étape consiste a équilibrer les chemins optiques parcourus par les impulsions
sonde et THz a I’endroit ou sera placé le cristal détecteur. Un premier réglage est effectué a la
regle en essayant d’équilibrer au mieux les deux trajets. Ensuite, il faut déterminer le délai nul
entre I’impulsion sonde et I’impulsion pompe servant a la génération du THz. Pour cela, nous
superposons spatialement les deux faisceaux dans un cristal de BBO de 100 ym d’épaisseur,
placé dans le plan focal image de M,, et nous cherchons le signal de sommation de fréquence
en déplacgant la ligne a retard (cf. figure 1.18). Une fois que I’on a trouvé ce signal, nous savons
approximativement ou se situe le délai nul entre les impulsions sonde et THz.

Nous pouvons désormais positionner les deux cristaux de ZnTe :

— le cristal générateur au niveau du point source.
— le cristal détecteur dans le plan focal de My, a la place du cristal de BBO.

Le réglage des miroirs paraboliques étant réalisé€s avec le faisceau pompe, il faut positionner tres
précisément les deux cristaux afin que le faisceau THz suive le trajet du faisceau pompe et soit
focalisé dans le cristal détecteur. Ensuite, il faut placer le pellicle de maniére a ce que I’impulsion
THz et I’'impulsion sonde se propagent de facon colinéaire. Nous pouvons désormais enlever la
lentille et placer un filtre en téflon derriere le cristal générateur pour éliminer le 800 nm résiduel.
Une photographie de notre dispositif est notamment présentée sur la figure 1.19. Enfin, pour cher-
cher le délai nul entre les impulsions sonde et THz il faut mesurer 1’évolution du signal EO au
cours du temps. Le réglage de la détection électro-optique ne pose pas de grandes difficultés, il
faut cependant veiller a bien équilibrer les deux voies de la détection en I’absence de I’onde THz
a I’aide du prisme de Wollaston.

pompe Lentille f
A f=15 cm <>

0

Point source

M,

Signal de sommation
4 de fréquence

A sonde

Ligne a retard

FIGURE 1.18 — Recherche du délai nul entre les impulsions pompe et sonde par sommation de
fréquence dans un cristal de BBO.
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FIGURE I.19 — Photographie du dispositif expérimental.

1.3.3 Premiers résultats

Les résultats présentés dans cette partie ont été obtenus sur la plateforme COLA (Centre
Optique et Laser d’ Aquitaine) du CPMOH. Il s’agit d’une plateforme de lasers fournissant des
impulsions ultracourtes accordables quasi-continiment dans une tres large gamme spectrale al-
lant du domaine UV aux ondes THz. Le systeme laser utilisé est une chaine amplifiée fabriquée
par la société Coherent. L amplification des impulsions provenant d’un oscillateur femtoseconde
titane-saphir est réalisée a I’aide d’un amplificateur régénératif suivi d’un amplificateur simple-
passage. Les caractéristiques des impulsions de sortie sont les suivantes :

— longueur d’onde centrale : Ay = 800 nm.

— largeur spectrale a mi-hauteur : A\ = 22 nm.

— durée d’impulsion (largeur a mi-hauteur en intensité) : 7, = 50 fs.

— taux de répétition : 1 kHz.

— énergie par impulsion : 2 X 5 mJ.

Le faisceau de sortie est ensuite divisé en plusieurs parties afin de pouvoir réaliser différents
types d’expériences comme des expériences de spectroscopie femtoseconde visible et infrarouge
appliquées a la photo-physique de complexes moléculaires et a I’étude de transitions de phase
photo-induites ou des expériences de spectroscopie dans le domaine 7Hz. Pour la génération
d’impulsions THz, I’énergie par impulsion au niveau du cristal générateur est de 1’ordre 100 pJ
et le diametre du faisceau laser est de 4.5 mm ce qui correspond a une intensité /,, de 1’ordre de
12GW /em”.

Les premiers résultats obtenus sont présentés sur la figure 1.20. Nous observons sur le
spectre THz de nombreuses raies d’absorption liées a la présence de vapeur d’eau dans 1’air.
Les oscillations qui apparaissent dans le domaine temporel apres le passage du signal THz pro-
viennent de la désexcitation des molécules d’eau, ce qui est communément appelé I’émission
libre cohérente dans le noir (free induction decay ou FID en anglais) [9, 26]. Pour diminuer le
pourcentage de vapeur d’eau dans I’air et donc 1’absorption de I’onde THz, nous avons placé une
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FIGURE 1.20 — Premiers résultats expérimentaux obtenus en présence de vapeur d’eau dans 1’ air.
a) Signal électro-optique dans le domaine temporel. b) Spectre THz associé. Nous observons la
présence de nombreuses raies d’absorption liées a la vapeur d’eau.

caisse en plexiglas remplie d’azote gazeux autour du dispositif expérimental.

Les premiers résultats obtenus avec la caisse remplie d’azote sont présentés sur les figures
[.21 a) et b). Nous constatons une tres nette diminution du FID de la vapeur d’eau. Nous obser-
vons également une réplique du signal THz environ 5 ps apres ce dernier. La réplique provient
des réflexions multiples aux interfaces des cristaux de ZnTe détecteur et générateur qui peuvent
chacun étre assimilés a une cavité Fabry-Pérot (cf. figure 1.22). Considérons une onde plane inci-
dente sur un dioptre entre deux milieux, notés 1 et 2, d’indice complexe 7; et 1, respectivement.
Nous introduisons Flz et ?12 les coefficients de réflexion et de transmission en amplitude au ni-
veau du dioptre. En incidence normale, ces coefficients sont reliés aux indices complexes de la
maniére suivante [27] :

N Ny — Ny  ~ om
Flo= 2 et fp=—t (1.69)
n1 + N9 n1 + N9

Les facteurs de réflexion et de transmission en énergie a I’interface, notés respectivement R et

115, sont donnés par :

2 Ny

et T12 = —

m
Le cristal générateur de ZnTe est constitué de deux dioptres séparés d’une distance z : un dioptre
air-cristal et un dioptre cristal-air (cf. figure 1.22). L’indice de 1’air est considéré égal a 1 et I’in-
dice complexe du ZnTe est noté n (Q). L’amplitude complexe du champ électrique THz généré
est notée Erp, (€2). L'expression de I’amplitude complexe de 1’onde TH7 a la sortie du cristal

énérateur, notée E’°° , est la suivante :
THz

o . Bgen () !
() = Erp. () t21 () exp (1 9 ) 1 — Ry (Q) exp (i¢gen (2))

2
—=1—Ryy. (1.70)

t12

T12

R12 =

E (L71)

THz
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FIGURE .21 — Comparaison entre les résultats expérimentaux et ceux obtenus avec le programme
de simulation. Une caisse en plexiglas remplie d’azote gazeux est placée autour du dispositif
expérimental afin de diminuer 1’absorption du THz par la vapeur d’eau présente dans 1’air. Les
répliques du signal THz sont prises en compte. a) Signal électro-optique expérimental. b) Spectre

THz expérimental. c) Signal électro-optique numérique. d) Spectre THz numérique.

ol t91 (2) et Ry () représentent respectivement le coefficient de transmission en amplitude et
le coefficient de réflexion en énergie a I’interface cristal-air donnés par :

1.72)
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FIGURE 1.22 — Répliques du signal THz provenant des réflexions multiples aux interfaces des
cristaux de ZnTe générateur et détecteur.

et @gen (€2) est la phase accumulée par I’onde THz lors d’un aller-retour dans le cristal donnée
par :

Q~
Ggen (2) = —n (Q) 22 (1.73)
c
De méme, le cristal détecteur est constitué¢ de deux dioptres séparés d’une distance L (cf. figure
1.22). L’amplitude complexe Ei;z de ’onde THz “vue” par I’impulsion sonde dans le cristal
détecteur est la suivante :

det gen ~ < ¢det (Q) ]_

E . (Q)=E_ (Q)ta(Q)exp|i 5 )1—321 o (o @) (1.74)

ol t12 () et Ry (2) représentent respectivement le coefficient de transmission en amplitude a
I’interface air-cristal et le coefficient de réflexion en énergie a I’interface cristal-air donnés par :

a2 - (01 175

et ¢qer (§2) est la phase accumulée par 1’onde THz lors d’un aller-retour dans le cristal donnée
par :

O~
Paet (€2) = —n (Q)2L . (1.76)

Le spectre THz expérimental présente des franges provenant des interférences entre le signal
principal et sa réplique (cf. figure [.21 b)). Pour valider ces résultats, nous avons développé un
programme de simulation qui prend en compte la génération par redressement optique, la détec-
tion par effet électro-optique et 1’effet Fabry-Pérot 1ié aux réflexions multiples sur les interfaces.
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Nous avons utilisé les expressions 1.44 et 1.67 pour décrire respectivement le champ électrique
THz généré, Ery, (1, z), et les effets liés a la détection électro-optique. Pour prendre en compte
I’effet Fabry-Pérot, nous avons inséré 1’expression 1.74 dans notre programme de simulation. Ce
dernier nous indique alors la présence d’une réplique 5 ps environ apres le signal principal en
accord avec les résultats expérimentaux (cf. figure .21 a) et c¢)). Cependant, nous observons un
important désaccord entre les spectres théoriques et expérimentaux (cf. figure .21 b) et d)). Pour
éliminer les franges d’interférences dans le spectre, nous avons uniquement effectué la trans-
formée de Fourier du signal principal (cf. figure [.21 a) et b)). Nous constatons que le spectre
théorique est centré autour de 2.5 T'Hz alors que le spectre expérimental est plutdt centré autour
de 1 THz (cf. figure 1.23 b) et d)). Le chapitre suivant sera consacré a ce désaccord entre théo-
rie et expérience. Nous verrons que 1’allure du spectre THz dépend fortement de 1’intensité de
I’impulsion laser génératrice et que la prise en compte du processus d’absorption a deux photons
dans le cristal nous permettra d’interpréter les résultats expérimentaux.



42

Chapitre 1. Génération et détection d’impulsions THz

10 _a) Signal EO expérimental b) Spectre expérimental
05}
©
© 2
3 N
— 00 M\,v\/vw\/\ S
7] 7]
.0’5 -
_1’0 1 1 1 1 1 1
0 2 4 6 0 1 2 3
c) Signal EO numérique d) Spectre THz numérique
1,0}
0,5
© =
3 N
= 00 z
Z 771
W
_1’0 1 1 1 T T T
0 2 4 6 0 1 2 3
7 (ps) Q/2r (THz)

FIGURE 1.23 — Comparaison entre les résultats expérimentaux et ceux obtenus avec le pro-
gramme de simulation lorsque les répliques du signal THz ne sont pas prises en compte : a)
Signal électro-optique expérimental. b) Spectre THz expérimental. ¢) Signal électro-optique nu-
mérique. d) Spectre THz numérique.
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Chapitre II

REDRESSEMENT OPTIQUE D’IMPULSIONS
LASER FEMTOSECONDES INTENSES

Le redressement optique d’impulsions laser femtosecondes est une technique couramment
utilisée pour générer des impulsions THz [1]. Elle est en effet relativement simple a mettre en
ceuvre dans un cristal de ZnTe qui remplit au mieux les conditions nécessaires a une bonne effi-
cacité du processus de conversion de fréquence (transparent dans le domaine THz, forte suscepti-
bilité non-linéaire d’ordre 2, permet la réalisation de la condition d’accord de phase). Cependant,
cette technique présente un inconvénient majeur lorsqu’on souhaite augmenter I’intensité laser
incidente pour accroitre I’énergie de I’onde THz générée : des effets non-linéaires dans le cristal
limitent fortement 1’efficacité de la génération de I’onde THz. Par exemple, certaines études ont
clairement mis en évidence une saturation du processus de génération, due a I’absorption a deux
photons, a relativement forte intensité [2, 3, 4, 5].

Dans ce chapitre, nous allons étudier I'influence, en fonction de I’intensité laser incidente,
de ce phénomene non-linéaire sur le spectre et I’énergie de I’onde THz générée, ceci pour diffé-
rentes épaisseurs du cristal de ZnTe. Nous verrons en particulier que le spectre se rétrécit et se
décale vers les basses fréquences lorsque I’intensité augmente. Pour interpréter ces observations,
nous étudierons I’effet des porteurs libres créés par absorption a deux photons sur I’indice com-
plexe du ZnTe et donc sur la génération et la propagation de I’onde THz. Nous verrons que la
compétition entre d’un coté la génération de 1’onde THz par redressement optique et de 1’autre
la déplétion de I’onde pompe et la création de porteurs conduit a une évolution surprenante de
I’énergie THz en fonction de 1’intensité laser incidente suivant I’épaisseur du cristal utilisé. Ces
études permettent de mieux clarifier la diversité des spectres THz rencontrés dans la littérature
pour le cristal ZnTe [5, 6, 7, 8].

II.1 Mise en évidence de I’influence de I’intensité laser sur le
redressement optique

Nous avons établi a la section 1.1.3.3 que le champ électrique E7p, (€2, 2) généré par re-
dressement optique dans un cristal de ZnTe d’épaisseur z était donné par :
.02, 1 (b (@422 z
Bru. (,2) = iz x@ () C(©) O (ke V435 S gine [Akﬂ . LD

TH
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FIGURE II.1 — Spectres THz générés et détectés dans des cristaux de ZnTe d’épaisseur z = L =
200 pm : a) Spectre théorique obtenu pour [, = 12GW/ cm®. b) Spectre expérimental pour
I, = 12GW/cm® et ¢) spectre expérimental pour I, = 1.2 GW /cm”.

Dans cette expression, c’est le terme sinc(Ak?) qui fixe la longueur d’onde a laquelle est centré
le spectre THz (2.5 THz pour une onde optique a 800 nm se propageant dans le ZnTe). Cette
équation a été utilisée pour déterminer le spectre théorique attendu lors de nos expériences. Par
exemple, les figures II.1 a) et b) représentent les spectres, théorique et expérimental, générés et
détectés dans des cristaux de ZnTe d’épaisseur = = L = 200 ym pour une intensité de pompe de
lordre de I, = 12GW/ cm”. Nous observons un important désaccord entre la théorie et 1’expé-
rience. Le spectre théorique est centré autour de 2.5 THz, en accord avec la condition d’accord
de phase, tandis que le spectre expérimental est centré a plus basse fréquence, autour de 1 THz.
L’expression II.1 semble donc ne pas décrire correctement la génération de 1’onde THz pour de
fortes valeurs de I,,. Cependant, cette équation a été établie en faisant certaines hypotheses (pas
de déplétion de 1’onde pompe, pas d’absorption pour les ondes optique et THz ... cf. section
1.1.3.3), hypotheses qui ne sont surement plus vérifiées expérimentalement. Ceci est clairement
mis en evidence sur la figure II.1 ¢) qui représente le spectre THz généré avec une intensité laser
de I'ordre de 1.2GW/ cm®. Ce dernier est centré autour de 2 THz et son “allure” est plus proche
du spectre théorique. L’allure du spectre THz généré dépend donc de I, dépendance qui n’est
pas prise en compte par I’expression II.1. Dans la partie suivante, nous allons étudier de maniere
plus systématique, et pour différentes épaisseurs de cristaux générateurs, I’évolution du spectre
THz avec ’intensité laser incidente.
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I1.2 Evolution du spectre THz avec I’intensité laser incidente

Cette partie est consacrée a I’étude de 1’évolution du spectre THz en fonction de I’intensité
laser incidente. Le dispositif expérimental est identique a celui présenté a la section 1.3. Le dia-
metre du faisceau laser sur le cristal générateur est gardé constant (de 1’ordre de 4.5 mm) tandis
que I’on fait varier I’énergie incidente, ¢’est-a-dire [,,, a I’aide d’un filtre neutre. On mesure alors
par effet électro-optique le champ électrique THz généré pour chaque valeur de I,. Cette étude
est menée pour différentes épaisseurs de cristal générateur, mais en conservant pour chaque me-
sure le méme cristal de ZnTe détecteur d’épaisseur L = 200 pm.

I1.2.1 Cristal générateur d’épaisseur z = 200 um

La figure II.2 (colonne de gauche) représente 1’évolution du champ électrique THz gé-
néré dans un cristal de 200 ym d’épaisseur pour quatre valeurs de I’intensité laser incidente
I,,. Lorsque [, augmente, nous observons d’une part une diminution progressive de 1’amplitude
des oscillations apres le “lobe” principal et d’autre part une diminution du rapport d’intensité
entre le signal principal et sa réplique (pour rappel cf. figure 1.22). En effet, a faible intensité
(I, = 0.12GW/ cm®) la réplique correspond a environ 35 % de I’intensité du signal principal
alors qu’a forte intensité ([, = 12GW/ cm?) elle ne correspond plus qu’a 17 % de ce signal.
Notons que dans la configuration particuliere ot z = L, la réplique observée est la superpo-
sition des répliques provenant des cristaux générateur et détecteur. Il est donc impossible de
savoir si ces deux répliques sont atténuées globalement ou si I’'une est plus affectée que 1’autre.
Si on s’intéresse maintenant au spectre THz associé au signal principal (figure II.2 colonne de
droite), on constate que pour une faible valeur de 1,,(= 0.12GW/ Cm2), ce dernier est centré vers
2'THz en accord avec les prédictions théoriques. Par contre, lorsque [, augmente, nous obser-
vons progressivement un décalage du spectre vers les basses fréquences, ce dernier étant finale-
ment centré autour de 1 THz pour [, = 12GW/ cm”. Nous constatons également qu’au dela de
I, =74GW/ cm®, Iallure du spectre reste pratiquement inchangée ce qui suggere 1’existence
d’un phénomene de saturation. Nous allons maintenant procéder a la méme série de mesures
pour un cristal générateur plus épais.

I1.2.2 Cristaux générateurs d’épaisseur z = 500 ym et z = 1 mm

La figure 11.3 (colonne de gauche) représente 1’évolution du champ électrique THz généré
dans un cristal de 500 um d’épaisseur pour les quatre valeurs de I'intensité laser incidente I,
choisies précédemment. Comme pour le cristal de 200 m, nous observons une diminution pro-
gressive des oscillations apres le “lobe” principal lorsque I, augmente. L’€paisseur du cristal
détecteur étant inchangée, les répliques provenant du générateur et du détecteur sont désormais
séparées temporellement. En effet, la réplique liée au détecteur est située environ 5 ps apres le
signal principal, tandis que celle provenant du générateur est située environ 11 ps apres ce der-
nier (cf. figure 11.3 a)). Nous pouvons donc étudier séparément leur évolution en fonction de
I’intensité laser. Nous constatons que lorsque [, augmente, le rapport d’amplitude entre la ré-
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FIGURE II.2 — Colonne de gauche : Champ électrique THz généré dans un cristal de ZnTe de
200 pm d’€épaisseur pour différentes intensités I, de I'impulsion laser génératrice et détecté dans
un cristal d’épaisseur valant 200 ym. a) [, = 0.12 GW/ch. c) I, =12 GW/ch. e) I, =
7.4GW/ cm®. g) I, =12GW/ cm®. Colonne de droite : Spectre THz associé au signal principal.
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plique provenant du détecteur et le signal principal reste inchangé (de 1’ordre de 18 %) alors que
dans un méme temps, la réplique liée au générateur disparait compleétement laissant apparaitre
la deuxieme réplique provenant du détecteur située 10 ps environ apres le signal principal. Nous
pouvons supposer qu’il s’est passé la méme chose dans le cristal de 200 ym d’épaisseur lors
de I’expérience précédente, ce qui permet d’expliquer 1’évolution du rapport d’intensité entre
la réplique et le signal principal lorsque /, augmente (diminution de 50 %). Ces observations
indiquent donc que la réplique liée au cristal générateur est totalement absorbée lors de sa pro-
pagation dans ce dernier (un aller-retour). En ce qui concerne le spectre THz associé au signal
principal (figure II.3 colonne de droite), son évolution avec I’intensité laser incidente est iden-
tique a celle observée pour le cristal de 200 um, c’est-a-dire un décalage progressif vers les
basses fréquences lorsque /, augmente et 1’apparition d’une saturation pour des valeurs de I,
supérieures a 7.4 GW/ cm®. La seule différence observée concerne le support du spectre qui est
plus étroit pour le cristal de 500 xm, ce qui provient du fait que la largeur du terme sinc(Ak3)
diminue lorsque 1’épaisseur 2 du cristal générateur augmente (cf. figure 1.8).

Pour compléter cette étude, nous avons réalisé la méme série de mesures pour un cristal
générateur de 1 mm d’épaisseur. La figure 1.4 représente 1’évolution du champ électrique THz
(colonne de gauche) et du spectre associé au signal principal (colonne de droite) généré dans
ce cristal pour quatre valeurs de I’intensité laser incidente /,. Nous observons le méme com-
portement que pour les cristaux plus fins a savoir un décalage du spectre THz vers les basses
fréquences lorsque /,, augmente.

I1.2.3 Bilan

Nous pouvons dresser un premier bilan de ces séries de mesures. Nous venons de mettre
en évidence pour différentes épaisseurs du cristal générateur :

— une évolution anormale du spectre THz vers les basses fréquences lorsque 1’intensité de 1’im-
pulsion laser génératrice augmente ;

— I’apparition d’un phénomene de saturation pour des valeurs de [, supérieures a 7.5 GW / cm’;
— la disparition des répliques associées a I'impulsion THz réfléchie dans le cristal générateur
lorsque /,, augmente.

Ces premiers résultats suggerent une forte dépendance de I'indice complexe n (Q) du
ZnTe avec I'intensité [,,. Plusieurs scénarios concernant 1’évolution de n (2) avec I, permettent
d’interpréter les résultats précédents. Ainsi, une légeére augmentation de la partie réelle n (2)
(An () /n (2) ~ 3%) suffirait a décaler I’accord de phase vers de plus basses fréquences et
ainsi obtenir un spectre centré autour de 1 THz. De méme, une augmentation du coefficient d’at-
ténuation « (2) autour de 2 THz entrainerait une absorption préférentielle autour de cette valeur
et donc un spectre centré a plus basse fréquence. La combinaison simultanée de ces deux effets
pourraient également conduire aux résultats obtenus.

Pour compléter notre étude, nous avons parallelement mesuré 1’évolution de I’énergie THz,
W, en fonction de I, pour les trois épaisseurs du cristal générateur.
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FIGURE II.3 — Colonne de gauche : Champ électrique THz généré dans un cristal de ZnTe de
500 pm d’épaisseur pour différentes intensités I, de I'impulsion laser génératrice et détecté
dans un cristal d’épaisseur valant 200 ym. a) I, = 0.12 GW/CHIQ. c)l, =12 GW/ch. e)
I, =74GW/ cm®. g) I, = 12GW/ cm®. Lorsque I, augmente, la réplique liée au générateur
disparait completement laissant apparaitre la deuxieme réplique provenant du détecteur située
10 ps environ apres le signal principal. Colonne de droite : Spectre THz associé au signal princi-
pal.
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FIGURE I1.4 — Colonne de gauche : Champ électrique THz généré dans un cristal de ZnTe de
1 mm d’épaisseur pour différentes intensités I, de l’impulsion laser génératrice et détecté dans

un cristal d’epalsseur valant 200 um a) I, = 0.12GW/ cm”.

) I, = 1.2CGW/cm®.

74GW/ cm? .2 1, =12GW/ cm” Colonne de droite : Spectre THz associé au signal pr1nc1pal
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I1.3 Evolution de I’énergie THz avec I’intensité laser incidente

Nous avons déterminé I’énergie THz en notant que 1’ aire sous le spectre est proportionnelle
a I’énergie THz. Autrement dit,

Wra, J 1S (Q)]2dQ2. 11.2)

La procédure expérimentale adoptée pour déterminer 1’évolution de Wrp, avec I, est donc la
suivante : on prend un cristal générateur d’épaisseur z et on fait varier I’intensité incidente a
1’aide d’un filtre variable. Pour chaque valeur de I,,, on mesure le champ électrique THz par effet
électro-optique dans un cristal de ZnTe de 200 ym d’épaisseur puis on effectue la transformée
de Fourier du signal principal pour obtenir le spectre |S (Q)|* dont on évalue I'intégrale. La
génération par redressement optique €tant un processus non-linéaire d’ordre 2, on s’attend a
trouver, en régime lin€aire, une évolution quadratique de Wy, avec I,,.

La figure IL.5 représente 1’évolution de /Wy, en fonction de I'intensité laser incidente I,
pour trois épaisseurs du cristal générateur. Dans cette représentation, v/ Wrp . doit varier linéai-
rement avec [,. On note que ceci est le cas pour le cristal de 200 gm d’épaisseur (cercles noirs)
dans la gamme I, = 0 —12GW/ cm?. Cependant, nous mettons clairement en évidence un écart
a cette évolution linéaire pour les cristaux plus épais (¢ = 500 pm (triangles verts) et z = 1 mm

® z=200 um
z=500 um
t @ z= 1mm

(W,,)" (ua)

0o 2 4 6 8 10 12 14
| (GWicm’)

FIGURE IL5 — Evolution de /Wr . en fonction de I’intensité laser incidente I, pour trois épais-
seurs 2z du cristal générateur : 2 = 200 um (cercles noirs), z = 500 um (triangles verts) et
z = 1 mm (carrés rouges).
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FIGURE II.6 — Evolution de la longueur de cohérence /. en fonction de la fréquence en THz.

(carrés rouges)). Paradoxalement, nous constatons que pour de fortes valeurs de [, I’énergie THz
générée dans un cristal fin peut étre supérieure a celle obtenue pour des cristaux plus épais !

Afin d’analyser ces résultats, introduisons la longueur de génération effective Ly, (£2, z)
qui correspond a la longueur sur laquelle la génération de ’onde THz par redressement op-
tique est optimale [9]. En I’absence d’absorption pour les ondes optique et THz, I’expression de
Lyen (€2, 2) est la suivante [10] :

Lyen (2,2) =2

sinc (%) ‘ . (IL.3)

Cette fonction est maximale pour la longueur [, = 7/|Ak| appelée longueur de cohérence.
L’évolution de /. en fonction de la fréquence THz est représentée sur la figure I1.6. Nous consta-
tons que /. est infinie a la fréquence pour laquelle il y a accord de phase et qu’elle est toujours
supérieure a 1 mm jusqu’a environ 3 THz. Par conséquent, pour les trois épaisseurs de cristal uti-
lisées, nous sommes toujours dans le cas ou z < [.. L’expression I1.3 prévoit alors que L, (et
donc W) doit augmenter avec z. Ces résultats indiquent clairement un écart a cette évolution
lorsque I, augmente (cf. figure I1.5). Ceci signifie que L., < z pour les cristaux d’épaisseur
z = 500 ym et z = 1 mm. Cette observation peut notamment résulter de la présence d’une ab-
sorption non négligeable pour 1’onde optique et/ou pour I’onde THz lors de la propagation dans
ces deux cristaux. Par ailleurs, comme pour de faibles valeurs de I,,, I’efficacité du processus de
redressement optique augmente avec z, tandis que cette tendance s’inverse lorsque /,, augmente,
nos observations indiquent donc que L, est une fonction de /,,.

S’il y a absorption de I’onde optique a 800 nm, le cristal de ZnTe étant transparent a cette
longueur d’onde (énergie de gap étant de £y = 2.2¢eV), I’absorption ne peut résulter que d’une
transition a deux photons, processus d’autant plus probable que I’intensité augmente. Les por-
teurs créés dans la bande de conduction par ce processus peuvent alors modifier fortement 1’im-
pulsion laser, ainsi que la génération et la propagation de I’onde THz.
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II.4 Création de porteurs par absorption a deux photons

Cette partie est consacrée a 1’étude de la création de porteurs libres dans le cristal de ZnTe
par absorption a deux photons. Nous allons tout d’abord nous intéresser a la déplétion de I’impul-
sion laser au cours de la propagation dans le cristal puis nous déterminerons 1’ordre de grandeur
du nombre de porteurs photo-créés.

I1.4.1 Déplétion de ’impulsion laser

L’augmentation du processus d’absorption a deux photons lorsque I, augmente doit se
manifester par une diminution de I’intensité laser au cours de la propagation dans le cristal. Pour
étudier cet effet, nous avons mesuré 1’intensité laser en sortie d’un cristal de ZnTe d’épaisseur z,
notée I, pour différentes valeurs de I’intensité incidente /,,. Le cristal de ZnTe est préalablement
orienté suivant 1’axe cristallographique Z = (001) afin d’annihiler la génération THz (cf. figure
1.6).

Pour déduire de ces mesures les parametres liés a I’absorption a deux photons, il faut tenir
compte des réflexions aux interfaces air-cristal et cristal-air. On note [;,, I'intensité qui pénetre
dans le cristal. Elle est reli€e a I, par la relation suivante :

Iin = Ip (1 - ng) ; (114)

ou R, est le coefficient de réflexion en intensité a 800 nm a I’interface air-cristal (cf. partie 1.3.3
pour la définition des notations) défini de la maniere suivante :

(i)
Ry = ) (IL.5)

n+1

avec n l'indice de réfraction du ZnTe a 800 nm. D’apres la référence [11], n = 2.88 ce qui
donne un coefficient de réflexion de 1’ordre de R;5 ~ 23%. De méme, on note I; I’intensité laser
incidente sur la face de sortie du cristal reliée a I’intensité mesurée [, par la relation suivante :

 1— Ry’

ou R est le coefficient de réflexion en intensité a I’interface cristal-air, coefficient égal a 5.

La figure II.7 représente 1’évolution du rapport /;/1;, en fonction de I;,, pour deux épais-
seurs de cristal de ZnTe : 2z = 200 um (carrés rouges) et z = 1 mm (cercles noirs). Nous ob-
servons une diminution de ce rapport lorsque /;, augmente et qui est d’autant plus marquée que
I’épaisseur du cristal est importante. En effet, nous constatons une variation de 70% de I’intensité
laser pour un cristal de 1 mm lorsque I;,, = 10 GW/ cm?. Cette évolution est essentiellement lide
a la déplétion de I’'impulsion laser par absorption a deux photons. En effet, nous verrons par la
suite que les variations des coefficients de réflexion Ry, et Ry lies a une variation de 1’indice
du milieu avec I’intensité laser sont négligeables.

L’évolution de I'intensité laser [;,, au cours de la propagation dans le cristal, en prenant
en compte 1’absorption a deux photons, peut étre obtenue en résolvant 1’équation différentielle
suivante :

I (IL.6)

dl, = —p" (I;,) 12,dz, (IL.7)
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FIGURE I1.7 — Evolution du rapport I;/I;,, en fonction de I’intensité laser incidente /;,, pour deux
épaisseurs de cristal de ZnTe : 2 = 200 pm (carrés rouges) et z = 1 mm (cercles noirs).

ou 3! (I;,) représente le coefficient d’absorption a deux photons qui peut s’écrire de la maniére
suivante [12] :

B

1_'_ Lin

Isat

B (Iin) = (I1.8)
ou (3} et I, correspondent respectivement au coefficient d’absorption a faible intensité et a
Iintensité de saturation (valeur pour laquelle 3! est divisé par 2). La solution de 1’équation I1.7
s’exprime de la maniere suivante [13] :

I

I;

=—3=. (I11.9)

A partir de 1’expression I1.9, le rapport I;/1;, a été évalué numériquement et utilisé comme
fonction d’ajustement pour les points expérimentaux de la figure II.7. Nous obtenons comme
parametres d’ajustement : 3! = (4.0 £0.4) cm/GW et I, = (7.5 £ 0.5) GW/cm® pour le
cristal d’épaisseur z = 200 um et 3] = (3.8 £0.4) cm/GW et I,y = (7.1 4 0.5) GW/cm®
pour celui de 1 mm d’épaisseur. Ces résultats sont en bon accord avec ceux trouvés dans la
littérature : 1 = 4.7cm/GW et I, = (7.9 £ 0.9) GW /em? (cf. références [12, 14]).

I1.4.2 Densité de porteurs libres photo-créés

A partir des résultats de la figure I1.7, nous pouvons déterminer 1’ordre de grandeur du
nombre de porteurs créés dans ces deux cristaux. L’intensité absorbée au cours de la propagation,



56 Chapitre 1I. Redressement optique d’impulsions laser femtosecondes intenses

Iin (GW /em®) 1.6 3.1 6.3 9.4

N, (z =200 pum) | 2.2 x 1012 | 9.7 x 1012 | 3.3 x 1013 | 7.1 x 1013

N, (z=1mm) | 7.5x 102 | 2.5 x 10" | 6.9 x 103 | 1.2 x 10™

TABLE II.1 — Nombre de porteurs créés par absorption a deux photons en fonction de I’intensité
laser 1;,, pour deux épaisseurs du cristal de ZnTe. Il est difficile de définir une densité moyenne
car I’intensité laser (donc /V.) diminue fortement au cours de la propagation.

notée [, est directement donnée par la relation :
Lops = Iy — 1. (I1.10)
Le nombre de photons absorbés, noté NV, s’exprime quant a lui de la manicre suivante :

]absTpS)\O

N, —
ph hc ’

dL.11)
ot S = 7r?/2 est la surface d’excitation (avec r = 3.5 mm le waist du faisceau laser) et Tp =
50 fs est la durée de I’'impulsion. Le nombre de porteurs créés dans le volume d’excitation par
absorption a deux photons, notée ., est alors directement donné par 1’expression :
N,
N, = =2 (IL12)
2
Le tableau II.1 représente le nombre de porteurs créés en fonction de I’intensité laser [;,, pour
deux épaisseurs du ZnTe. On peut définir une densité moyenne de porteurs, notée n;, donnée
par :

nt =% (11.13)

Dans le cas d’un cristal fin (2 = 200 pum), cette densité peut €tre supposée constante sur toute
I’épaisseur du cristal, elle est de I’ordre de 2 x 101 electrons/ cm’® pour I, = 9.4 GW / cm®. Pour
un cristal plus épais, il est difficile de définir une densité moyenne car I’intensité laser (donc N,)
diminue fortement au cours de la propagation.

Nous avons constaté dans cette partie que la création de porteurs par absorption a deux
photons est un processus significatif qui peut contribuer a une importante variation de 1’indice
complexe du ZnTe. Afin d’étudier I’influence de ces porteurs libres sur la propagation de I’onde
THz, nous avons également réalisé une expérience pompe optique - sonde THz dans des cristaux
de ZnTe de différentes épaisseurs.
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FIGURE II.8 — Schéma de principe de 1’expérience pompe optique - sonde THz dans un cristal
de ZnTe d’épaisseur L.. La ligne a retard 1 permet la mesure du champ électrique THz par effet
électro-optique tandis que la ligne a retard 2 permet de faire varier le délai entre 1’impulsion
pompe optique et I’impulsion sonde THz.

II.S Expérience Pompe optique - Sonde THz

Dans notre expérience, la pompe est une impulsion laser femtoseconde centrée a 800 nm
et la sonde est une impulsion THz.

II.5.1 Principe de I’expérience

Le dispositif expérimental utilisé est représenté sur la figure 11.8. L’échantillon étudié est
un cristal de ZnTe, d’épaisseur L., préalablement orienté suivant 1’axe cristallographique Z =
(001) (pour éviter la génération THz). L’impulsion sonde est générée par redressement optique
d’une impulsion laser femtoseconde d’intensité [, = 12GW/ cm® dans un cristal d’épaisseur
z = 200 pm. L'impulsion pompe est prélevée sur le trajet du faisceau permettant la génération de
I’impulsion THz. Nous utilisons un pellicle pour que les deux impulsions se propagent de fagon
colinéaire dans le cristal. En effet, nous avons constaté expérimentalement qu’un petit angle entre
les directions de propagation des impulsions suffit a allonger les temps caractéristiques mesurés.
On peut faire varier I’intensité /... de I’'impulsion pompe, et donc la densité de porteurs créés, a
I’aide d’un filtre neutre variable. Nous utilisons deux lignes a retard afin d’effectuer deux séries
d’expériences complémentaires :

— pour la premiere série de mesures, la position de la ligne a retard 1 est fixée, et le délai entre
la pompe optique et la sonde THz est modifié via la ligne a retard 2. On mesure ainsi 1’évolution
de I’onde THz (plus précisément du signal EO) en un point donné en fonction du délai pompe-
sonde. On se place généralement sur le maximum de I’impulsion car c’est I’endroit ou toutes les



58 Chapitre 1I. Redressement optique d’impulsions laser femtosecondes intenses

composantes spectrales sont a priori en phase [15]. Cette étude permet de mesurer la dynamique
moyenne de retour a 1’équilibre de I’échantillon et a notamment permis la caractérisation de
matériaux semi-conducteurs [16, 17] et de liquides [18].

— la seconde expérience consiste a mesurer la totalité du champ électrique THz par effet électro-
optique pour un retard pompe-sonde donné. Dans ce cas de figure, la position de la ligne a retard
2 est fixée et on déplace la ligne a retard 1. Cette expérience permet d’obtenir des informations
complémentaires puisqu’on peut accéder simplement a |.S (€2) |? pour différents retards pompe-
sonde [19].

La propagation de la sonde THz, dont la durée est de 1’ordre de la picoseconde, dans le
cristal de ZnTe photo-excité dépend fortement de la dynamique ultra-rapide des porteurs. Cette
technique expérimentale ne nous permet donc pas d’effectuer une mesure résolue en temps de
I’influence des porteurs sur la propagation de I’onde THz. Nous obtenons simplement une infor-
mation intégrée sur la durée de propagation dans I’échantillon. La technique la plus judicieuse
pour déterminer la réponse de I’échantillon au cours du temps serait d’effectuer une cartographie
en deux dimensions de la susceptibilité non-linéaire d’ordre 3 décrivant le phénomene étudié
[20, 21]. Dans la section suivante, nous allons étudier de maniere plus systématique 1’influence
de la densité de porteurs sur la propagation de I’onde THz pour différentes épaisseurs de cristaux.

I1.5.2 Résultats

Dans cette section, nous présentons les principaux résultats des expériences pompe-sonde
réalisées dans des cristaux de ZnTe de différentes épaisseurs (L. = 200 ym et L, = 1 mm) et
pour plusieurs valeurs de I’intensité /... de I’impulsion pompe.

La figure I1.9 a) représente 1’évolution du maximum de I’'impulsion 7Hz ayant traversée un
cristal de ZnTe d’épaisseur L. = 200 um en fonction du retard pompe-sonde At pour différentes
valeurs de ’intensité /... On note Tj (respectivement 7') la valeur du signal électro-optique
pour des délais pompe-sonde négatifs (respectivement positifs). Lorsque /... augmente, nous
observons une importante diminution de la transmission du signal EO. Ceci s’explique par une
forte augmentation de 1’absorption de 1’onde THz due a la présence de porteurs libres créés par
absorption a deux photons. Notons que dans ces expériences, la résolution temporelle est de
I’ordre de la durée de I’'impulsion sonde THz, ce qui explique les temps de descente observés
sur la figure I1.9 a). Des résultats similaires ont ét€ obtenus pour un cristal plus épais (cf. figure
I1.9 b) ou L, = 1 mm) et montrent que 1’absorption de I’onde THz augmente avec I’épaisseur du
cristal.

Pour compléter notre étude, nous avons aussi mesuré la totalité du champ électrique THz
ayant traversé des cristaux d’épaisseur L. = 200 um (cf. figure I1.9 c)) et L, = 1 mm (fi-
gure I1.9 d)) pour quatre valeurs de At et pour une intensité de 1’impulsion pompe fixée a
Ize = 6.3GW/ cm®. Lorsque la valeur du délai pompe-sonde augmente, nous observons (pour
les deux épaisseurs du cristal) d’une part une diminution de 1I’amplitude du signal électro-optique
et d’autre part un léger décalage temporel des oscillations correspondant a une diminution de 1’in-
dice du ZnTe de I’ordre de —0.05. Des résultats similaires ont été observés pour un échantillon
de GaAs [22].
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FIGURE I1.9 — a) Mesure de la variation du maximum de I'impulsion 7Hz transmise par un
cristal de ZnTe d’épaisseur L. = 200 pm en fonction du retard pompe-sonde At pour différentes
valeurs de I’intensité /.,.. On note 7| (respectivement 7°) la valeur du signal électro-optique pour
des délais pompe-sonde négatifs (respectivement positifs). b) Série de mesures identique a celle
du cas a) pour un cristal d’épaisseur L. = 1 mm. ¢) Mesure de la totalit¢ du champ électrique
THz transmis par un ZnTe d’épaisseur L, = 200 um pour plusieurs valeurs de At a une intensité
fixée : I.;c = 6.3GW/ cm?. d) Série de mesures identique a celles du cas c) pour un cristal de
1 mm d’épaisseur.

En ce qui concerne 1’évolution du spectre THz transmis, nous obtenons pour les deux cris-
taux qu’ :
— aux temps courts (At = 0.1 ps), ’absorption est uniforme sur la gamme spectrale étudiée (cf.
figure 11.10) ;
— aux temps plus longs, I’absorption de I’onde THz est quasiment uniforme sur la plage de
fréquence allant de 1 a 3 THz et elle est Iégerement moindre autour de 0.5 THz.
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a) L =200 um, |_ =6.3 GW/cm’ b) L =1 mm, |__=6.3 GW/cm’
| At =-1.8 ps L At =-1.8 ps
At=0.1ps (x2.4) At=0.1ps (x3.7)
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FIGURE II.10 — a) Spectres THz transmis par un ZnTe d’épaisseur L, = 200 ym pour plusieurs
valeurs de At a une intensité fixée : I.,. = 6.3 GW/ cm?. b) Spectres THz transmis par un ZnTe
d’épaisseur L. = 1 mm. Pour la clarté de la figure, tous les spectres ont été ramenés a la méme
échelle (les facteurs multiplicatifs sont indiqués entre parentheses).

I1.5.3 Bilan

Les expériences pompe optique - sonde THz confirment que les porteurs libres créés par

absorption a deux photons absorbent fortement I’onde THz. Cependant, nous avons mis en évi-
dence que la dépendance spectrale de 1’absorption aux temps courts est Iégerement différente de
celle observée aux temps plus longs. Ces porteurs sont créés avec un exces d’énergie de I’ordre
de 1eV et sont donc dans un état hors d’équilibre. Les temps caractéristiques de thermalisa-
tion électronique a température ambiante étant de 1’ordre de la centaine de femtosecondes, nous
pouvons raisonnablement supposer que pour des délais pompe-sonde relativement courts, 1’im-
pulsion THz nous renseigne sur 1’absorption des porteurs non-thermalisés.
Pour des temps plus longs, nous obtenons uniquement des informations concernant 1’influence
des porteurs thermalisés sur la propagation de I’onde THz. Le modele de Drude permet de décrire
parfaitement le comportement de ce gaz d’électrons libres thermalisés et prévoit d’une part une
diminution de I’indice du cristal induite par ces porteurs et d’autre part une absorption relative-
ment uniforme sur la gamme spectrale considérée [23], ce qui est en accord avec les observations
expérimentales. Ces derniers sont également responsables de 1’absorption des répliques des im-
pulsions THz dans les cristaux générateurs (cf. section 11.2).
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I1.6 Discussion

I1.6.1 Position du probleme

Des résultats précédents, il ressort plus particulierement qu’a forte intensité, I’impulsion
laser génératrice est fortement affectée au cours de la propagation dans le cristal. L’équation
utilisée au chapitre I pour décrire 1I’évolution de cette derniere est donc incomplete. Si on souhaite
décrire correctement celle-ci, il faut tenir compte du processus d’absorption a deux photons, de la
dispersion de vitesse de groupe et de 1I’automodulation de phase. Dans I’hypothese ou 1’enveloppe
de I'impulsion Ej (z,t) varie lentement, son équation d’évolution est la suivante :

8E0 (27 t) i 82E0 (Z, t)

/i
0. ok

avec kj = (d*k/dw?),, et ny I'indice non-linéaire du ZnTe responsable du phénomene d’auto-
modulation de phase. Le parametre sans dimension 7 caractérise I’importance relative du proces-
sus d’absorption a deux photons par rapport a celui d’automodulation de phase et est défini de la
maniere suivante :

= ikony (14 ir) | Eo (2,1)]” Eo (2, 1) (IL.14)

r = ﬁ
2]€0TL2 ’

avec 3 = 237 /egen (n étant I'indice du ZnTe a 800 nm).

L’expression II.14 est appelée équation de Schrodinger non-linéaire et régit également la
propagation d’impulsions laser femtosecondes dans les fibres optiques [24]. En général, elle
n’admet pas de solution exacte et doit €tre résolue numériquement. La méthode la plus simple,
appelée “split-step”, consiste alors a utiliser un algorithme ou on sépare les effets dus a la dis-
persion de vitesse de groupe de ceux liés a I’automodulation de phase et a I’absorption a deux
photons [25]. Il existe néanmoins une solution analytique qui correspond a des impulsions se
propageant sans déformations appelées solitons.

Ces mécanismes ont des conséquences directes sur 1’efficacité du processus de redresse-
ment optique puisqu’ils entrainent une diminution de I’intensité de I’impulsion laser au cours de
la propagation et donc une variation de la densité spectrale d’énergie, ainsi qu’une diminution
de la densité de porteurs créés par absorption a deux photons. Afin de décrire correctement la
génération de I’onde THz, il faut prendre en compte 1I’ensemble de ces mécanismes et résoudre
I’équation de propagation suivante, établie dans 1’approximation de 1’enveloppe lentement va-
riable [9] :

OEry, (2 Q 02 Y@ (Q

TH ( ,Z):_Oé( ’Z)ETHZ(QaZ)__Q X ( )
0z 2 C 21kTHz (Q)
Dans cette équation, « (£, z) correspond au coefficient d’absorption de ’onde THz par les por-
teurs libres et C' (2, z) est la densité spectrale d’énergie, ce terme dépendant maintenant de z et

s’exprimant de la maniere suivante :

(11.15)

AHD20(Q, 2) (IL.16)

C(Q,2) = %JEO (W, 2) By (w—Q,2)dw. (IL.17)

Nous allons maintenant examiner I’influence des nouveaux termes introduits dans les équa-
tions de propagation sur le spectre de I’'impulsion THz en sortie du cristal de ZnTe.
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a) référence b) référence
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FIGURE II.11 — a) Influence de la dispersion de vitesse de groupe sur la propagation d’une
impulsion laser de durée initiale 7, = 50fs (en noir) dans deux cristaux d’épaisseur respec-
tives z = 200 um (en rouge) et = = 1 mm (en bleu). b) Influence de la dérive de fréquence
sur la densité spectrale d’énergie d’une impulsion (centrée a 800 nm et de largeur a mi-hauteur

AX = 20nm) pour z = 200 um (en rouge) et z = 1 mm (en bleu).

I1.6.2 Influence de la dispersion de vitesse de groupe sur |C (€2, z)|

La dispersion de vitesse de groupe dépend uniquement de 1’épaisseur z traversée et pas de
I’intensité de 1I’impulsion laser incidente. Dans le domaine temporel, le principal effet de cette

dispersion est d’allonger la durée de I’'impulsion de 7, = 50 fs a 7 avec :

41n 24 ’
T,
p
ou gpéz) = (d*p/dw?),, (¢ (w) étant la phase spectrale de I'impulsion) [26]. Pour un milieu

dispersif d’indice n et de longueur z, on peut écrire [26] :

3

272

n{?z, (11.19)

o;) = kyz =

ou n((]Q) = (d*n/d)\?),,. Lindice du ZnTe étant donné par la formule de Sellmeier suivante (cf.

section 1.1.2) :

3.01\2
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ol A représente la longueur d’onde en ym, nous obtenons que & = 2.2 um™.fs%, soit 7, = 56 fs
pour z = 200 pum et 7, = 132 fs pour un cristal de 1 mm d’épaisseur (cf. figure I1I.11 a)).

La figure II.11 b) représente 1’influence de la dispersion de vitesse de groupe sur |C' (€2, z)]|.
On observe que le support de cette fonction se décale progressivement vers les basses fréquences
au fur et a mesure que la dérive de fréquence de I’'impulsion optique augmente. Cependant, que
ce soit pour z = 200 um ou 1 mm on constate que ce rétrécissement spectral n’est pas suffisant
pour interpréter nos observations expérimentales.

I1.6.3 Influence de ’absorption a deux photons sur |C (€2, z)|

Cette section est consacrée a I’étude de I’influence du processus d’absorption a deux pho-
tons sur la densité spectrale d’énergie. Si on néglige la dispersion de vitesse de groupe, la propa-
gation de I’impulsion laser est gouvernée par 1’équation suivante :

aE() (Z, t)
0z

Pour interpréter qualitativement I’influence de ce processus sur le spectre THz, on se place dans
le cas simple oll on néglige la saturation de 1’absorption a deux photons. En posant Ey (z,t) =
/Iin (2,t) exp [ig (2, t)] et en résolvant I’équation de propagation, on obtient :
B I, (0,1)

1+ 88, (0,) 2

— ikony (14 ir) |Ey (2,1)° Eo (2,1) . (I1.21)

Lin (2,1) (11.22)

o (z,t) = 2—1T In [1+4 81, (0,8) 2] | (11.23)

ol I, (0, 1) est I'intensité laser a I’entrée du cristal.

Les simulations de la figure 11.12 a) ont été réalisées a partir de 1’expression I1.22 en pre-
nant ! = 4cm/GW et I(0,t) = 10 GW /cm®. On constate sur cette figure que le processus
d’absorption a deux photons entraine une importante diminution de I’intensité laser (70%) pour
un cristal de 1 mm d’épaisseur (ceci est en accord avec les résultats expérimentaux de la sec-
tion I1.4.1). L’expression 11.23 nous indique quant a elle que I’absorption a deux photons réduit
le processus d’automodulation de phase (en effet, en 1’absence d’absorption la modulation de
phase induite est ¢ = kqns [, 2).

Nous pouvons étudier I’influence du processus d’absorption a deux photons sur la densité
spectrale d’énergie sachant que C (2, 2) = [ I, (2, t) exp (1Q¢) dt. La figure 11.12 b) indiquent
que pour de fortes intensités (I, (0,¢) = 10 GW /cm®), I’absorption 2 deux photons entraine une
diminution globale de I’intensité de la fonction |C (£2, z)| sans modifier I’allure de cette derniére.
Ce processus ne peut donc pas €tre directement responsable du décalage du spectre THz vers les
basses fréquences lorsque [, augmente.
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FIGURE II.12 — a) Influence du processus d’absorption a deux photons sur la propagation d’une
impulsion laser d’intensité incidente I, (0,¢) = 10GW/ cm® (en noir) dans deux cristaux
d’épaisseur respectives z = 200 um (en rouge) et z = 1mm (en bleu). b) Influence de 1’ab-
sorption a deux photons sur la densité spectrale d’énergie d’une impulsion (centrée a 800 nm et
de largeur a mi-hauteur A\ = 20 nm) pour z = 200 um (en rouge) et z = 1 mm (en bleu).

I1.6.4 Influence de ’automodulation de phase sur |C' ({2, 2)|

A forte intensité, il est nécessaire de prendre en compte les variations de 1’indice du cristal
avec I’éclairement. En effet, des variations importantes peuvent entrainer le phénomene d’auto-
modulation de phase responsable de la création de nouvelles fréquences et donc d’un élargisse-
ment spectral de I’impulsion laser. L’expression de cette variation d’indice An est la suivante

[27] :

An =nll,, (I1.24)
ol nd (= 2ny/egcn) est donné par :
hey/ E
=K —Y E,) . 1.2
US) 2n2 () E;}G(hw/ 9) (IL25)

Dans I’expression I1.25, ), est une constante égale a 21 eV, F, représente 1’énergie de la bande
interdite (2.2 eV), K est un parametre égal 2 3.1 x 10% si E, et £, sont exprimés en eV et G ()
est une fonction définie de la maniere suivante :

. 2462 —32% — 2% — 32t — 345 1 2(1 - 22)¥70 (1 — 22)

(z) = 646

ou 0 (y) représente la fonction de Heaviside définie par 6 (y) = 0 pour y < O et 6 (y) = 1 pour
y > 0. En utilisant les relations I1.24 et I1.25, nous obtenons un An relativement faible variant
de 1.4 x 1075 pour I;;, = 0.12GW /em® 2 1.4 x 1072 pour I;, = 12 GW /cm”.

(11.26)

)
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FIGURE II.13 — a) Spectre d’une impulsion laser apres traversée d’un cristal de ZnTe d’épais-
seur z = 200 pum (en rouge). L’intensité sur la face d’entrée du cristal est de 'ordre de
I, =10GW/ cm®’. Le spectre en amont du cristal est représenté en noir. b) Mesures identiques
au cas a) pour un cristal plus épais : z = 1 mm. Pour la clarté des figures, tous les spectres ont
été ramenés a la méme échelle.

Leffet d’automodulation de phase semble donc négligeable, ce qui est confirmé par les ré-
sultats expérimentaux des figures 11.13 a) et b) ou on constate que le spectre de I’impulsion laser,
a forte intensité ([, = 10GW/ cm?), n’est pas trop affecté par la propagation dans les cristaux

de ZnTe.

Nous venons d’étudier I’influence des nouveaux termes pris en compte dans 1’équation de pro-
pagation de I’impulsion laser (dispersion de vitesse de groupe, automodulation de phase et ab-
sorption a deux photons) sur la densité spectrale d’énergie |C' (€2, )| et nous sommes arrivés a la
conclusion suivante : ces mécanismes ont des conséquences directes sur 1’efficacité du processus
de redressement optique lorsque z augmente mais ne peuvent pas étre directement responsables
du décalage du spectre THz vers les basses fréquences a forte intensité. Nous allons étudier main-
tenant I’influence du terme « (€2, z) sur le spectre THz.
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I1.6.5 Influence de « (€2, 2) sur le spectre THz

L’expression du coefficient d’absorption « (€2, z) de I’onde THz par les porteurs libres est
la suivante [9] :

7 (%2, 2)
0, 2)=—= 11.27
avec 7 (£2, z) la conductivité des porteurs libres donnée par :
1
Q,2) =7(0,2) ———, 11.28
1(0.2) =7 0.2) o W.28)

ou v (0, z) représente la conductivité statique et 7 le temps de collision des porteurs qui est de
I’ordre de 50 fs pour un gaz d’électrons libres thermalisés [15]. La conductivité statique peut
s’exprimer en fonction de la densité de porteurs n¢ (z) de la maniére suivante :

7(0,2) =nj (2) qu, (I1.29)
ou ¢ est la charge de 1’électron et 1 la mobilité des porteurs donnée par :

qTt
m*

= ) (IL.30)
avec m* la masse effective des porteurs.
L’absorption de I’onde THz est directement liée a la densité de porteurs libres n (z, t) régie
par I’équation d’évolution suivante [14] :
dng (z,t) _ B'I5, (2.t) _ nj(z1)

= — I1.31
dt 2hw TR ’ ( )

ou 7 représente le temps de recombinaison des paires électron-trou. 7z étant tres grand devant
les durées des impulsions laser et THz, nous pouvons négliger la contribution du second terme.
L’équation I1.31 se réduit alors a :

dn (z,t)  B'I2, (2,t)
a2l

(I1.32)

En utilisant I’expression de 3! (cf. équation I1.8), nous obtenons pour la densité de porteurs créés
par I’'impulsion a 800 nm :

“+oco

! 1?2 (2t

n (z) = 26;} J in 5?’ ) dt +n§ (2), (I1.33)
0

ou nf (z) est la densité initiale de porteurs dans la bande de conduction que nous supposerons
négligeable. L’ équation I1.33 se résoud simplement en supposant que I’impulsion laser a un profil
temporel carré (c’est-a-dire [ (z,t) = I;,,(2) pour 0 < ¢ < 7,). On obtient alors :

ne (2) = go—hzl <()) (IL34)

sat
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L’absorption de I’onde THz augmente avec la densité de porteurs libres créés et donc avec
I’intensité laser incidente (cf. équation 11.34). Cependant, 1’expression I1.29 indique clairement
que cette absorption dépend fortement de la mobilité des porteurs et donc du parametre 7. Aux
temps courts, les porteurs sont dans un état hors d’équilibre caractérisé par une faible mobilité et
donc par une faible absorption de I’onde THz. En revanche, la thermalisation du gaz d’électrons
libres, puis la relaxation de ces porteurs vers le minimum de la bande de conduction va s’accom-
pagner d’une augmentation de la mobilité et donc de 1’absorption dans le domaine THz [15, 28].
Les expériences pompe optique - sonde THz ont donc mis en évidence que la dépendance spec-
trale de I’absorption aux temps courts est Iégerement différente de celle observée aux temps plus
longs, mais globalement elle peut étre considérée comme uniforme sur la gamme spectrale étu-
diée. La prise en compte de la déplétion de I’onde optique et de I’absorption de ’onde THz par
les porteurs libres semblent donc aller dans le bon sens en ce qui concerne 1’évolution de I’éner-
gie THz en fonction de I'intensité de pompe et de 1’épaisseur du cristal (dépendance quadratique
en [, pour un cristal fin ou I’absorption a deux photons est relativement faible), cependant cela
ne permet pas d’interpréter le décalage du spectre vers les basses fréquences lorsque 1’intensité
laser augmente.

Nous n’avons rencontré jusqu’a présent que des effets affectant principalement I’amplitude
des ondes optiques et THz sans toutefois parvenir a interpréter 1I’ensemble des résultats expéri-
mentaux. Cependant, pour un cristal fin I’évolution de 1’énergie THz avec I, étant quadratique,
on est en droit de penser que le décalage spectral avec I’intensité laser résulte avant tout d’un
effet d’accord de phase plutot que d’un effet d’amplitude. Pour étudier plus en détail I’influence
des porteurs libres sur la génération de 1’onde THz, nous avons donc réalisé une expérience du
type “pompe optique - génération THZ” que nous allons présenter dans la partie suivante.

I1.7 Expérience Pompe optique - Génération THz

I1.7.1 Principe de I’expérience

Le dispositif expérimental utilisé pour cette expérience est représenté sur la figure I1.14.
Deux impulsions laser sont successivement envoyées dans un cristal générateur de ZnTe de
200 pm d’épaisseur. Une premiere impulsion tres intense ([, = 20 GW/ cm?), appelée impul-
sion pompe, et polarisée suivant 1’axe cristallographique Z = (001) (pour éviter la génération
TH?) est utilisée afin de créer une forte densité de porteurs libres par absorption a deux photons
(de I’ordre de 5 x 10'® electrons/cm®). Une seconde impulsion, peu intense (I, = 2.4 GW /cm?)
afin d’éviter la création de porteurs et correctement polarisée pour optimiser le processus de gé-
nération THz, est ensuite utilisée pour générer une impulsion THz. Ainsi, nous pouvons étudier
I’influence des porteurs libres sur la génération de 1’onde TH7z en faisant varier le retard At entre
ces deux impulsions laser a ’aide de la ligne a retard 2. La ligne a retard 1 permet quant a elle
la mesure du champ électrique THz par effet électro-optique dans un cristal détecteur de 200 ym
d’épaisseur.
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FIGURE 1II.14 — Schéma de principe de I’expérience pompe optique - génération THz. Deux
impulsions laser sont successivement envoyées dans un cristal générateur de ZnTe de 200 ym
d’épaisseur. La premiere, trés intense (/, = 20 GW/ cm?) et polarisée suivant 1’axe cristallogra-
phique Z = (001), est utilisée afin de créer une forte densité de porteurs libres par absorption a
deux photons (trajet en traits pleins). La deuxieéme, peu intense (I, = 2.4 GW/ cm?), est ensuite
utilisée pour générer une impulsion 7Hz dans le cristal photo-excité (trajet en pointillés).

I1.7.2 Résultats et discussion

Dans cette section, nous présentons les principaux résultats des expériences pompe optique
- génération THz réalisées dans le cristal de ZnTe de 200 pm d’épaisseur pour différentes valeurs
du retard At.

La figure II.15 a) représente le spectre THz obtenu pour At < (. Dans cette configuration
ou I'impulsion laser génératrice précede I’impulsion pompe (il n’y a donc pas de porteurs libres
dans le cristal générateur), le spectre généré est centré autour de 2 THz en accord avec la condi-
tion d’accord de phase.

Pour des valeurs de At comprises entre 0 et 100 fs, le spectre obtenu est anormalement centré
autour de 1 THz (cf. figure 1I.15 b)). Dans ce cas, 'impulsion THz est générée dans un cristal
photo-excité qui présente une forte densité de porteurs libres. Les expériences pompe optique -
sonde THz ont révélé que 1’absorption de I’onde THz par les porteurs est uniforme sur tout le
spectre THz. En outre, la normalisation des spectres de la figure II.15 montre que cette absorp-
tion reste négligeable aux temps courts (cf. figure I11.15 b) ou le facteur multiplicatif vaut 1.1). Le
décalage spectral ne peut donc s’expliquer que par une modification de la condition d’accord de
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FIGURE II.15 — Résultats des expériences pompe optique - génération THz réalisées dans le
cristal de ZnTe de 200 pym d’épaisseur pour différentes valeurs du retard At : a) At < 0, b)
At = 100fs et ¢) At = 1ps. Les spectres ont été normalisés, les facteurs multiplicatifs étant
indiqués entre parenthese.

phase, le spectre généré étant identique a celui obtenu dans la partie I11.2.1 pour de fortes valeurs
de I,.

Lorsqu’on augmente le délai entre les deux impulsions (At = 1ps), nous constatons que le
spectre THz se recentre autour de 2 THz (cf. figure I1.15 c)). Dans cette configuration, le cristal
présente toujours une forte densité de porteurs, leur durée de vie étant de I’ordre de la nanose-
conde, mais il semble que ces derniers n’affectent plus 1’allure du spectre généré. En revanche,
I’absorption de ’onde THz est relativement importante (cf. figure I1.15 c¢) ou le facteur multi-
plicatif vaut 12), mais elle est globalement uniforme sur la gamme spectrale considérée (cf. les
expériences pompe optique - sonde THz de la partie I1.5).

Pour interpréter ces résultats, il est important de rappeler que pour des délais At < 100 fs,
les porteurs sont dans un état hors d’équilibre, tandis que pour At = 1ps, ils ont fini de ther-
maliser (cf. partie 11.5.3). Les résultats précédents indiquent donc que les porteurs chauds n’ab-
sorbent quasiment pas I’onde THz, mais qu’ils conduisent a un décalage spectral vers les basses
fréquences. Ensuite, la thermalisation du gaz d’électrons puis la relaxation de ces porteurs vers
le minimum de la bande de conduction s’accompagne d’une importante augmentation de 1’ab-
sorption dans le domaine THz. Pour faire le lien entre ces expériences et celles de redressement
optique d’impulsions lasers femtosecondes intenses, il est important de noter que lors de la gé-
nération de I’onde THz, cette dernicre reste toujours dans le sillage immédiat de I’impulsion
laser (délai de I’ordre de la centaine de femtosecondes) [29], de sorte qu’elle interagit préféren-
tiellement avec le gaz de porteurs en cours de thermalisation. Nous pouvons donc expliquer le
décalage spectral observé dans ces expériences lorsque [, augmente par une modification de la
condition d’accord de phase induite par les porteurs chauds.
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II.8 Conclusion

Lors de nos expériences de redressement optique d’impulsions lasers femtosecondes in-
tenses, nous avons clairement mis en évidence 1’influence de I’intensité de I’impulsion redressée
sur le spectre et I’énergie THz émis en sortie du cristal.

Nous avons notamment constaté que le spectre THz se décalait progressivement vers les
basses fréquences lorsque I’intensité de I’impulsion laser génératrice augmentait, ceci indépen-
damment de I’épaisseur du cristal. De tels spectres anormalement centrés a basse fréquence (au-
tour de 1 THz au lieu de 2.3 THz selon la condition d’accord de phase) avaient déja été présentés
dans la littérature, mais sans avoir pour autant été interprétés. Nos expériences suggerent que
I’absorption a deux photons de I’impulsion a 800 nm et les porteurs libres qui en découlent sont
a I’origine des comportements observés. En effet, nous avons constaté qu’une onde pompe in-
tense était atténuée au cours de sa propagation dans le cristal et que I’évolution du spectre THz
présentait un phénomene de saturation a des intensités comparables a I’intensité de saturation de
I’absorption a deux photons. Les expériences pompe optique - sonde THz ont révélé que 1’ab-
sorption de I’onde THz par les porteurs libres était globalement uniforme sur la gamme spectrale
considérée et qu’elle ne pouvait donc pas étre responsable du décalage spectral observé. Nous
en sommes donc arrivés a la conclusion que seule une modification de la condition d’accord de
phase par les porteurs pouvait expliquer 1’évolution du spectre. Ainsi, afin de mieux comprendre
I’influence des porteurs libres sur la génération de I’onde THz, nous avons été amenés a réaliser
des expériences du type pompe optique - génération THz. Ces expériences ont clairement montré
que seuls les porteurs chauds sont susceptibles de modifier la condition d’accord de phase, entrai-
nant alors un décalage du spectre vers les basses fréquences. Comme I’'impulsion THz générée
reste toujours dans le sillage immédiat de I’impulsion laser, elle subit donc fortement 1’influence
de ces porteurs chauds, ce qui explique le décalage spectral observé lorsque I, et donc la densité
de porteurs, augmentent.

En plus du décalage spectral, nous avons également mis en évidence un écart a I’évolution
quadratique de 1’énergie THz avec 'intensité laser pour des cristaux épais. Nous avons constaté
de maniere surprenante qu’un cristal de 200 ym avait un rendement de conversion en énergie
comparable a celui d’un cristal de 1 mm pour de fortes valeurs de 1’intensité laser. D apres ce
qui précede, on peut attribuer a ces comportements une origine double : la déplétion de 1’onde
pompe par absorption a deux photons qui augmente avec I’épaisseur du cristal (jusqu'a 70%
d’absorption dans un cristal de 1 mm) et 1’absorption de I’onde THz par le gaz de porteurs libres
en cours de thermalisation. En effet, les expériences pompe-sonde et pompe optique-génération
THz ont révélé que la thermalisation du gaz d’électrons libres et la relaxation des porteurs vers
le minimum de la bande de conduction s’accompagnait d’une importante augmentation de 1’ab-
sorption dans le domaine THz. Comme la durée de I’'impulsion THz augmente avec 1’épaisseur
du cristal, il parait évident que I’onde THz est plus sensible a 1’absorption des porteurs froids
dans un cristal épais que dans un cristal fin.

Nous avons donc montré dans ce chapitre la complexité du processus de génération de
I’onde THz ou interviennent différents mécanismes tels que la déplétion de I’impulsion laser
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génératrice au cours de sa propagation, 1’absorption de 1’onde THz par les porteurs libres qui
thermalisent et la modification de la condition d’accord de phase induite par les porteurs chauds.
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Chapitre III

MISE EN FORME D’IMPULSIONS
FEMTOSECONDES

Depuis de nombreuses années, les impulsions lumineuses femtosecondes sont largement
employées dans différents domaines de 1’interaction lumiere-matiere tels que la physique mo-
léculaire, la photochimie ou encore la biologie [1]. Cependant, dans un grand nombre d’appli-
cations, la structure méme de I’impulsion ultra-bréve joue un réle majeur et sa maitrise parfaite
permet d’affiner, voire de contrdler, I'interaction lumicre-matiere. Le fagonnage d’impulsions,
réalisé par la modification des parametres du champ électrique de I’impulsion (amplitude, phase,
polarisation), a été remarquablement appliqué au domaine en émergence du contrdle cohérent et
du contrdle optimal dont le but principal est le contrdle et 1’optimisation des processus photo-
induit dans des systemes quantiques en adaptant judicieusement la forme de I’impulsion laser
excitatrice [2, 3]. Il a notamment permis d’étudier et de manipuler avec succes des systemes
atomiques [4, 5, 6, 7], moléculaires [3, 8, 9] et biologiques [10].

Ce chapitre est consacré a la description du dispositif de mise en forme développé au
laboratoire au cours de cette these et utilis€ pour controler la génération d’impulsions THz par
redressement optique.

Pour faconner une impulsion laser, nous disposons de quelques méthodes relativement
simples comme la propagation dans un milieu dispersif qui permet le controle de la durée et de
la dérive de fréquence de 1I’'impulsion, ou I'utilisation d’un interférometre de Michelson qui per-
met la création d’une paire d’impulsions de délai ajustable [11]. Cependant, les parametres de
contrdle de ces modulateurs €tant relativement peu nombreux, les possibilités de mise en forme
restent tres limitées. Notre attention s’est donc portée sur un dispositif présentant un plus grand
nombre de parametres ajustables composé d’un modulateur a cristaux liquides (Spatial Light
Modulator noté SLM) et d’une ligne 4f, appelée encore ligne a dispersion nulle. Une mise en
forme directe dans le domaine temporel a une échelle femtoseconde n’étant pas envisageable,
cette technique repose sur une mise en forme indirecte dans le domaine spectral. Nous verrons
ultérieurement que 1’utilisation d’un seul masque a cristaux liquides permet de contrdler unique-
ment la phase spectrale de I’impulsion laser. Bien qu’une mise en forme a la fois en phase et en
amplitude a I’aide de deux SLM permettent de générer presque tous les profils temporels souhai-
tés [12], notre dispositif permet cependant la synthése d’un grand nombre de formes temporelles.

Le systeme laser utilisé pour la mise en forme des impulsions est présenté en détail dans
la theése d’Emilie Marmois [13]. Il s’agit d’une chaine laser amplifiée concue par Femtolasers.
L’amplification des impulsions provenant d’un oscillateur femtoseconde titane : saphir est réali-
sée a ’aide d’un amplificateur multi-passages et repose sur le principe de I’amplification d’im-
pulsions a dérive de fréquence ou CPA (chirped pulses amplification). Les caractéristiques des
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impulsions de sortie sont les suivantes :

— longueur d’onde centrale : \y = 785 nm.

— largeur spectrale a mi-hauteur : A\ = 40 nm.

— durée d’impulsion (largeur a mi-hauteur en intensité) : 7, = 30 fs.
— taux de répétition : 400 Hz.

— énergie par impulsion : 400 pJ.

Nous allons maintenant décrire le dispositif de mise en forme ainsi que le masque a cristaux
liquides, puis nous présenterons les tests effectués avec notre fagconneur ainsi que ses principales
limitations avant de présenter son utilisation dans une configuration en boucle fermée.

III.1 La ligne 4f

Cette partie est consacrée a la description de la ligne a dispersion nulle développée au cours
de cette these. Apres avoir présenté de maniere générale le principe du dispositif expérimental
et la géométrie retenue, nous apporterons quelques explications sur la procédure d’alignement.
Toutes les informations nécessaires a la construction d’un tel dispositif sont cependant décrites
de maniere exhaustive dans la theése d’ Antoine Monmayrant [14].

III.1.1 Principe de base

Une ligne 4f se compose en général de deux éléments dispersifs identiques (2 réseaux) et
de deux éléments de focalisation. Son principe est représenté sur la figure III.1. L’ impulsion laser
femtoseconde incidente, limitée par transformée de Fourier (TL) et possédant un spectre large,
est tout d’abord dispersée angulairement par un premier réseau (R/) placé dans le plan focal
objet d’une lentille cylindrique L/. LI permet de rendre les différentes composantes spectrales
paralleles entre elles tout en les focalisant dans son plan focal image appelé plan de Fourier.
Fondamentalement, le rdle de ce premier couple lentille-réseau est d’effectuer la transformée de
Fourier du champ électrique associé a I’'impulsion a mettre en forme. L’utilisation d’un second
couple lentille (L2)-réseau (R2), symétrique du premier par rapport au plan de Fourier, permet
de reconstruire I’impulsion dans le domaine temporel et de récupérer un faisceau bien collimaté
en sortie de la ligne. Un tel dispositif est appelé ligne a dispersion nulle car il n’introduit aucune
dispersion. Un de ses intéréts est qu’il permet d’avoir acces au spectre de I’impulsion. En effet,
dans le plan de Fourier les composantes spectrales de I’'impulsion sont focalisées et séparées
spatialement au mieux. Dans ce plan, la pulsation et la position transverse sont couplées : toute
modification du profil spatial affecte le profil spectral. C’est donc 1’endroit ou placer un masque
(ou un modulateur) si I’on souhaite faconner 1I’impulsion. En fonction du modulateur choisi,
I’expérimentateur peut controler uniquement la phase de 1I’impulsion, la phase et I’amplitude de
I’impulsion [12] et méme sa polarisation [15]. Nous avons choisi de travailler avec un masque a
cristaux liquides de chez Jenoptik constitué de 640 pixels. Les pixels font 10 mm de haut par 97
pm de large, et sont séparés par des interstices de 3 ym de large. Sa zone active est de 10 mm par
64 mm. Son principe de fonctionnement sera décrit dans la partie suivante. Il permet de moduler
uniquement la phase spectrale de I’impulsion.
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FIGURE III.1 — Schéma de principe d’une ligne 4f ou ligne a dispersion nulle.

I11.1.2 Géométrie utilisée

Comme nous utilisons des impulsions ultra-courtes (30 fs), nous avons remplacé chaque
lentille par un couple miroir plan (MR) - miroir cylindrique (MC) afin de travailler uniquement
en réflexion et ainsi éviter toute dispersion et toute aberration chromatique. Dans cette configura-
tion, les composantes spectrales sont “imagées” au mieux [14]. Un “petit” inconvénient de cette
géométrie réside dans le changement de hauteur que doit introduire (MR). Dans ce cas, tous les
composants optiques ne sont pas sur une méme ligne horizontale (cf. figure II1.2).

Dans un soucis de réduction de I’encombrement, nous avons décidé de replier la ligne 4f,
c’est-a-dire de travailler avec une demi-ligne, en introduisant un miroir plan de repli (MP) juste
apres le plan de Fourier (PF) [16]. Cette configuration présente en plus I’avantage de faciliter
I’alignement car le faisceau retour suit le trajet du faisceau aller. Les angles sur le réseau sont
donc identiques par construction. Le principal inconvénient de notre dispositif réside dans le
double passage dans le SLM qui divise sa dynamique par deux. En effet, la tension comman-
dant le déphasage est digitalisée. Le plus petit déphasage que 1’on peut introduire correspond a
I’application d’un digit de tension : en double passage il est deux fois plus grand qu’en simple
passage [14]. La géométrie utilisée pour la ligne a dispersion nulle est représentée sur la figure
II1.2. I’encombrement de notre dispositif est donc de f cm alors qu’il est de 4f cm dans le cas de
la configuration de la figure I1I.1.

II1.1.3 Choix des optiques

Apres avoir retenu une géométrie particuliere pour notre ligne a dispersion nulle et choisi
le faconneur, nous allons déterminer les caractéristiques de nos éléments optique, c’est-a-dire le
pas d du réseau et la focale f du miroir cylindrique permettant d’associer ces deux systemes. Afin
de réaliser le plus grand nombre de mises en forme souhaitées, il faut disposer de la meilleure
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FIGURE II1.2 — Géométrie de la ligne 4f adoptée pour notre fagconneur.

résolution spectrale possible. Pour cela, notre dispositif doit satisfaire au mieux deux conditions.
— Il est tout d’abord indispensable d’étaler au maximum le spectre de I’impulsion sur la barrette
de cristaux liquides du SLM. L’étalement spatial AL du spectre au niveau du plan de Fourier est
le suivant [12, 14] :

AL = ftan (A) : (IL.1)
dcosOy

ou A\ représente la largeur a mi-hauteur en intensité du spectre de I’impulsion et 64 I’angle de
diffraction introduit par le réseau pour la longueur d’onde centrale \q. Afin de ne pas tronquer le
spectre, il est préférable que AL corresponde a un tiers de la longueur L de la barrette.

— Il est également indispensable de bien choisir la taille des composantes spectrales au niveau
du plan de Fourier. Il faut que leur waist soit adapté a la taille des pixels. En effet, si une longueur
d’onde est étalée sur plusieurs pixels la résolution spectrale est moins bonne. Au contraire, une
composante spectrale trop focalisée entraine I’exaltation des effets des interstices. Le waist wy
d’une composante spectrale dans le plan de Fourier s’écrit de 1a maniere suivante [17] :

Ao f cos 6;

O TRT (I11.2)
TW;y, COS By

Wy =
ou wy, représente le waist du faisceau d’entrée et 6; I’angle d’incidence sur le réseau. L’ optimum
est obtenu lorsque wy est de I’ordre de ¢/3 ou ¢ représente la distance entre deux pixels. Le
couple réseau-miroir cylindrique doit donc satisfaire également a cette deuxieme condition.

Dans le cas particulier de notre faconneur, les impulsions ont une largeur spectrale A\ =
40 nm et une longueur d’onde centrale \y = 785 nm. Le waist du faisceau laser est w;,, = 4 mm.
L’angle d’incidence sur le réseau est #; = 5° et I’angle diffracté 6, est de ’ordre de 24°. Afin
de satisfaire au mieux aux deux conditions mentionnées ci-dessus, nous avons choisi un réseau
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ayant 600 traits par mm et un miroir cylindrique de focale f = 60 cm. Avec ces valeurs, nous
obtenons finalement wy = 41 pum et un étalement spatial AL de I’ordre de 16 mm.

II1.1.4 Procédure d’alignement de la ligne 4f repliée

Le réglage de la ligne 4f étant tres délicat, nous apportons dans cette partie quelques ex-
plications sur la procédure d’alignement de cette derniere. Comme mentionné précédemment,
notre demi-ligne est constituée d’un réseau de diffraction R et d’un miroir cylindrique MC. R est
placé dans le plan focal objet de MC a I’aide d’un miroir plan de repli qui fait face a MC, ce
miroir plan introduisant le changement de hauteur du faisceau nécessaire lorsqu’on travaille avec
la géométrie de la figure III.2. Avant toute chose, il faut fixer la hauteur du faisceau incident sur R
et la hauteur de MC. Les supports du réseau et du miroir cylindrique doivent permettre de régler
finement tous les degrés de liberté. De plus, le support de R doit permettre un retour du faisceau
réfléchi par le miroir plan, ce faisceau étant 1égerement surélevé par rapport au faisceau incident,
ainsi qu’une rotation de R autour de sa normale. Dans notre cas, la hauteur de MC est fixée par
la hauteur du SLM et celle du faisceau incident sur le réseau lui est tres légerement inférieure.
Ensuite, il faut déterminer 1’angle entre le faisceau entrant et I’axe de la ligne (angle qui est égal
a la différence entre 1’angle d’incidence choisi et ’angle de diffraction correspondant). De plus,
deux diaphragmes placés en amont de la ligne définissent le trajet du faisceau d’entrée dans cette
derniere.

Pour effectuer le réglage du réseau R, il est préférable de disposer d’un faisceau quasi-
monochromatique centré a la longueur d’onde centrale (785 nm dans notre cas). Nous avons
choisi de travailler avec le faisceau provenant de 1’oscillateur en mode continu. Tout d’abord, il
faut que les traits du réseau soient bien verticaux afin que la diffraction d’un faisceau horizon-
tal se fasse dans le méme plan. Pour cela, on commence par renvoyer I’ordre 0 sur lui-méme
par autocollimation. Le faisceau réfléchi doit alors passer par les deux diaphragmes placés pré-
cédemment. Il faut ensuite vérifier, en tournant le réseau, que les autres ordres de diffraction
passent bien (en hauteur) par les diaphragmes. Si ce n’est pas le cas, il est nécessaire de tourner
le réseau autour de sa normale. Il faut ensuite retoucher légerement au réglage de I’ordre 0 et
ainsi de suite jusqu’a obtention du résultat désiré. Il faut ensuite régler I’angle d’incidence sur le
réseau en tournant ce dernier jusqu’a ce que la longueur d’onde centrale soit diffractée suivant
I’axe de la ligne. Notre réseau est blasé a I’ordre 1 afin de récupérer un maximum d’intensité
diffractée a cet ordre. Une fois ces étapes accomplies, il ne faut plus toucher au réseau.

L’ étape suivante consiste a positionner le miroir plan de repli (MR). Le support de ce der-
nier doit permettre une translation fine suivant 1’axe de la ligne. La distance réseau-miroir plan
est libre mais il faut garder en téte que la distance (optique) entre le réseau et le miroir cylin-
drique doit étre de 60 cm (f). Nous avons choisi de placer MR a 20 cm de R (f/3) afin de ne pas
introduire une différence de hauteur trop importante entre les faisceaux incident et réfléchi. Pour
conserver le faisceau réfléchi sur I’axe de la ligne, nous avons réglé la vis latérale de MR par
autocollimation en superposant les faisceaux incident et réfléchi sur le réseau. Cette technique
n’est possible que si I’on dispose d’un faisceau quasi monochromatique. Sinon, 1’étalement du
spectre serait trop important et le réglage deviendrait difficile.

Il faut ensuite bien positionner le miroir cylindrique sur 1’axe de la ligne, a 40 cm du
miroir plan. Pour vérifier que le faisceau réfléchi reste bien sur 1’axe, la vis latérale de MC peut
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FIGURE III.3 — Traces d’autocorrélation a) impulsion TL a I’entrée de la ligne. b) impulsion en
sortie de la ligne avant compression avec MR. c¢) impulsion en sortie de la ligne apres compres-
sion

étre réglée en renvoyant le faisceau sur lui-méme et en vérifiant la superposition sur MR. 1l
reste ensuite a régler la hauteur en ramenant le faisceau a la hauteur souhaitée (imposée par le
SLM). Un dernier réglage reste a faire en utilisant I’impulsion laser sortant de I’amplificateur qui
possede un spectre large. En champ lointain, le spectre réfléchi par MC doit rester horizontal. Si
ce n’est pas le cas, il est nécessaire de tourner légerement MC autour de sa normale.

Il reste encore a insérer le miroir plan (MP) au niveau du plan de Fourier pour replier
la ligne 4f. Il faut cependant veiller a laisser un minimum de place pour positionner le SLM.
Le réglage de MP ne pose pas de grande difficulté. II suffit de s’assurer que le faisceau retour
suit bien le parcours du faisceau aller. Nous avons cependant introduit un tres 1éger décalage en
hauteur afin de pouvoir séparer les deux faisceaux.

Pour terminer I’alignement de la ligne, il faut s’assurer que cette derniere n’induit aucune
dispersion, c’est-a-dire qu’il y a bien la distance f entre deux optiques consécutives. Pour cela, il
faut vérifier qu’une impulsion limitée par transformée de Fourier (TF) en entrée de la ligne 1’est
encore en sortie. La mesure des durées d’impulsions est réalisée a 1’aide d’un autocorrélateur
monocoup. Les figure I11.3 a) et b) représentent respectivement les traces d’autocorrélation A,
des impulsions en entrée et en sortie de la ligne repliée.

Nous constatons que I’alignement n’est pas encore parfait car I’impulsion en sortie de la
ligne présente une largeur a mi-hauteur deux fois supérieure a I’impulsion incidente. Cependant,
en déplacant 1égerement MR il est possible d’optimiser le réglage et d’obtenir des impulsions
presque aussi courtes qu’en entrée (cf. figure I11.3 c)). On peut relier la largeur a mi-hauteur de
la trace d’autocorrélation At 4 a la durée 7, de I’'impulsion en faisant une hypothese sur le profil
temporel de I’impulsion. Pour un profil gaussien, Ats¢/7, = v/2. Nous vérifions ainsi que la
durée des impulsions en sortie de la ligne est de I’ordre de 7, = 30fs.

Il ne reste plus maintenant qu’a insérer le masque a cristaux liquides au niveau du plan
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de Fourier, ce qui ne pose généralement pas de grandes difficultés. Cependant, si le SLM en-
traine une légere augmentation de la durée des impulsions en sortie de la ligne, 1’utilisateur doit
réajuster la position de MR.

III.2 Le masque a cristaux liquides

Cette partie est consacrée a la description du masque a cristaux liquides et a son principe
de fonctionnement. Le SLM est composé d’une fine couche (9 pm) de cristaux liquides en phase
nématique. Il est constitué de 640 pixels, chaque pixel ayant une largeur w, de 97 pum et une
hauteur /2 de 10 mm, la distance entre deux pixels successifs w, étant de 3 um. Les dimensions
de la zone active sont donc : 10 mm par 64 mm (cf. figure I11.4). Les cristaux liquides sont placés
entre deux substrats en verre. L’un des substrats porte 640 électrodes transparentes permettant
d’appliquer une tension différente sur chaque pixel et donc de les contrdler indépendamment les
uns des autres. L’ autre substrat est constitué d’une seule électrode qui sert de masse. Les cristaux
liquides ont une forme de batonnet allongé et sont orientés, par construction, perpendiculairement
au substrat et suivant I’axe @, parallelement a I’axe ¢ ,. Lorsque I'utilisateur applique une
tension V sur un pixel, les cristaux liquides ont tendance a s’orienter dans le sens du champ
électrique ainsi créé, de 1’axe @, vers I'axe e ., entrainant alors une modification de I’indice
de réfraction vu par une onde se propageant suivant e . et polarisée suivant ¢ ,. En appliquant
des tensions différentes sur les pixels, il est ainsi possible d’introduire une différence de chemin
optique entre les différentes composantes spectrales et donc de contrdler leur déphasage relatif.
Les pixels se comportent donc comme des lames d’onde commandées en tension ayant toutes les
mémes lignes neutres. Pour une longueur d’onde A, le déphasage A® introduit par la lame est
donné par :

2tAn (N, V)e

AD (N, V) = -

) (1I1.3)
ou An représente la différence d’indice entre 1’axe lent et 1’axe rapide et e représente 1’épaisseur
de cristaux liquides traversée. Les gaps entre pixels ne sont, en revanche, pas controlables. Dans
ces régions, les cristaux liquides se comportent comme si aucune tension n’était appliquée. Ils ne
peuvent donc introduire aucun déphasage [14].

Pour une onde incidente polarisée suivant ’axe €, le pixel n se comporte comme un
masque de phase de fonction de transfert 7, donnée par [18] :

F, = exp (iA® (V,)). (I11.4)

Le constructeur fournit la calibration du déphasage introduit en fonction de la tension appliquée
a un pixel et de la longueur d’onde de la lumiere incidente. Cette calibration peut également étre
déterminée expérimentalement comme indiqué dans la référence [14].

Pour réaliser un dispositif permettant de moduler la phase et I’amplitude, il faut combiner
deux SLM dont les cristaux liquides ont des directions d’ancrage a +45° (suivant @ 5) et —45°
(suivant @’;) de la direction de polarisation de la lumiére incidente paralléle a e ,, suivis d’un
polariseur parallele a4 e, en sortie de la ligne 4f. Dans ce cas, la fonction de transfert pour le
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FIGURE II1.4 — Modulateur 2 cristaux liquides. @, est 1’axe d’ancrage des cristaux liquides pour
une modulation en phase uniquement. Quant & @’; et @ o, ils correspondent aux axes d’ancrage
des deux masques a cristaux liquides pour une modulation en phase et en amplitude.

pixel n est donné par [7] :

i[Ae® 4 A@S?’] [A@S) _ A@SE’]

F, =exp 5 oS 5 , (I1L1.5)

ot AL et A®P sont les retards introduits respectivement par les SLM [/ et 2 pour le pixel n.
Dans cette expression, la dépendance des retards en fonction des tensions a été omise.

En résumé, notre dispositif de mise en forme, présenté sur la figure IIL.5, est constitué
d’une ligne 4f repliée et d’un seul SLM permettant de moduler uniquement la phase spectrale
de I’impulsion laser. Le champ électrique F,,; (w) en sortie de ce faconneur peut s’exprimer en
fonction du champ électrique incident F;, (w) de la maniére suivante :

Eout (w) = Eiy, (w) exp(IAD (w)), (I11.6)

ol exp(iA®P (w)) représente la fonction de transfert associée a notre fagonneur. Toutes les com-
posantes spectrales initialement comprises dans I’impulsion incidente a 800 nm se retrouvent
dans I’impulsion en sortie : 1’énergie est donc conservée.

Dans de nombreuses expériences, il peut étre intéressant de disposer d’une impulsion mise
en forme centrée a une autre longueur d’onde. Pour cela, il est possible d’utiliser une mise en
forme initiale sur une impulsion centrée a 800 nm pour générer une impulsion fagconnée a une
autre longueur d’onde (par exemple a 400 nm) a I’aide d’un processus non-linéaire. Cependant,
il faut bien garder en téte que pour chaque mise en forme 1’efficacité du processus de conversion
de fréquence est différent et donc que I’énergie n’est plus conservée.
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FIGURE II1.5 — Photographie de la ligne a dispersion nulle repliée et du masque a cristaux li-
quides. R représente le réseau de diffraction, MC le miroir cylindrique, MR le miroir plan et MP
le miroir permettant de replier la ligne.

III.3 Calibration de la dispersion

Pour utiliser correctement notre faconneur, il faut déterminer quel pixel controle quelle
composante spectrale de I’'impulsion a mettre en forme. Autrement dit, il faut déterminer la rela-
tion de dispersion au niveau du plan de Fourier, c’est-a-dire la relation entre la position transverse
X et la pulsation w.

Pour cela, nous avons suivi la procédure suivante : nous avons tout d’abord placé en entrée
de la ligne une lame demi-onde (appelée A/2) afin de tourner de 45° la direction de polarisation
€, de I'impulsion incidente et un polariseur orienté suivant I’axe ¢ ; a4 45° de ¢ . Nous avons
enfin placé un analyseur en sortie de la ligne orienté suivant ¢ 5 2 90° de ¢’ (voir figure IIL6).
Nous sommes donc entre polariseur et analyseur croisés : 1’extinction est quasi-totale. L’idée
consiste a introduire, a 1’aide du SLM, un déphasage A®, bien choisi afin de rétablir une trans-
mission maximum pour un certain nombre de pixels de positions connues. Il est ensuite aisé a
I’aide d’un spectrometre de déterminer la relation entre la position sur le masque et la longueur

ol
<

1
_éz — _('_éz +Ey)

2 (€ +é)
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I

L
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\45°

FIGURE IIL.6 — Calibration de la dispersion : €, est la direction de polarisation du faisceau
incident, le polariseur en entrée de la ligne est orienté suivant ¢ ; et 1’analyseur en sortie de ligne
est orienté suivant € .

> ¢,
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FIGURE III.7 — a) Spectre typique lors d’une calibration. b) Correspondance pixel-longueur
d’onde, p étant le coefficient directeur de la régression linéaire.

d’onde. Il nous reste maintenant a déterminer la valeur du déphasage a appliquer. Apres traversée
du premier polariseur, le champ électrique associé a I’impulsion est polarisé suivant ¢ ;. Apres le
double passage dans le SLM, la direction de polarisation ¢ du champ électrique est la suivante :

1
e = —= (exp (1AD.) €, + €,) . (IL.7)

V2

Enfin, en sortie de I’analyseur le champ électrique est polarisé suivant € :

1
€= 3 (—exp (1AD,) +1) €5, (I11.8)
expression que 1’on peut réécrire sous la forme :
1 —iAD, iAD, iAD,

€ = 3 {exp( 12 > — exp (1 5 )} exp (1 5 ) €. (111.9)

L’intensité résultante / en sortie de I’analyseur est alors donnée par :

AD,

I = I, sin? ( 5 > : (I11.10)

ou [, représente I’intensité lumineuse incidente sur le polariseur en entrée de la ligne. Pour ob-
tenir une transmission maximale, on voit que le déphasage A®, résultant d’un double passage
dans le masque doit étre : A®, = 7. Autrement dit, on obtient une transmission maximale pour
les longueurs d’ondes situées sur les pixels ou I’on applique un saut de phase de 7 et une trans-
mission quasi-nulle partout ailleurs. La figure I11.7 a) présente un spectre typique, mesuré apres
I’analyseur, obtenu lors d’une calibration. Le fond continu résulte de I’extinction, entre polari-
seur et analyseur croisés, qui n’est pas totale. Le point de départ de notre calibration consiste
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FIGURE III.8 — Position transverse des différentes composantes spectrales sur le masque en fonc-
tion de la pulsation.

a déterminer sur quel pixel se situe ’extrémité “rouge” du spectre. Pour cela, nous déplagons
progressivement un saut de phase de 7 sur les pixels jusqu’a voir apparaitre un pic sur le spectre
transmis. Ainsi, le premier pic de transmission correspondant a une longueur d’onde de 840 nm
est obtenu lorsque le saut de phase se situe au pixel 140. Ensuite, nous appliquons un saut de
phase de 3 sur 20 pixels, a partir du pixel numéro 140, espacés les uns des autres de 20 pixels.
La longueur d’onde correspondant a I’extrémité “bleue” du spectre (740 nm) se situe alors sur
le pixel numéro 520. Nous pouvons ainsi déterminer la correspondance pixel-longueur d’onde
(figure II1.7 b)). La figure III.8 représente la position transverse des différentes composantes
spectrales sur le masque en fonction de la pulsation. Les points de cette figure sont utilisés pour
déterminer la formule de dispersion liant X a w. Dans le cas de notre faconneur, une régression
al’ordre 2 en w — wq de la forme :

2
X(w)—Xo=) a;(w—wp), (111.11)
=1

ol X représente la position correspondant a la pulsation centrale wy et o et aip représentent
respectivement la dispersion linéaire et non-linéaire, est suffisante. Nous obtenons expérimenta-
lement : oy = (126.0 & 0.2) mm.fs et ay = (—51.8 + 2.4) mm.fs*. a; et a, peuvent s’exprimer
en fonction du pas du réseau et de la focale du miroir cylindrique de la maniere suivante [18] :

2wef
= I11.12
a dw? cos O’ ( )
et
—2
g mef (II1.13)

dw cos Oy
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En utilisant les parametres de notre fagconneur, on obtient théoriquement : ov; = 129 mm.fs et
oy = —53.7 mm.fs?. Nous observons un trés bon accord entre la théorie et I’expérience. Bien
que I’incertitude sur la valeur expérimentale de a;; ne recouvre pas la valeur théorique, I’erreur
est relativement faible (inférieure a 2.5%). Pour «, 1a valeur théorique est comprise dans la barre
d’erreur de la valeur expérimentale.

Cependant, si des écarts par rapport a la mise en forme programmée sont observés en sortie
du fagonneur, comme c’est le cas pour des faconneurs plus dispersifs [19, 20], il faut utiliser la
formule de dispersion complete donnée par [14] :

2 2
X (w) — Xo = f tan |arcsin 2T _ in 0; | — arcsin 2T _ gin 0; ). (111.14)
wd wod
Pour la description des limitations du dispositif, nous nous limiterons a une dispersion
linéaire au niveau du plan de Fourier de la forme :

X (w) — Xo=a(w—wp) , (I11.15)

avec a = a; = 126 mm.fs. En d’autres unités, la dispersion spectrale dans le plan de Fourier est
de I’ordre de 1/ |p| = 0.26 nm/pixel (cf. figure II.7 b)).

Nous avons constaté une tres bonne stabilité de la position du spectre sur le masque, la
variation d’un jour a I’autre n’excédant pas un pixel.

II1.4 Tests du dispositif

Notre dispositif de mise en forme est désormais bien réglé (il n’introduit aucune dispersion)
et nous savons quel pixel agit sur quelle longueur d’onde. Dans cette partie, nous allons tester
notre faconneur d’impulsions en appliquant des phases spectrales relativement simples.

II1.4.1 Modulation de phase quadratique

L’impulsion incidente dans la ligne 4f, de durée 7, = 30 fs, est limitée par transformée de
Fourier. Le premier test consiste a appliquer a cette impulsion une phase spectrale quadratique
de la forme :

1
o W) = 508 (W —wo)”, (IIL16)
ou ga(()Q) = (dQSO/dw2> et wy représente la pulsation centrale. L’effet d’une telle mise en forme

est d’allonger la duréewfie I’impulsion de 7, a 7, avec [7] :

2
41n 290(()2)
To=Tpall+ | ——— | - (IIL.17)

Pour caractériser I’impulsion mise en forme, nous avons utilisé une technique de corrélation in-
tensimétrique (“‘cross-corrélation”). C’est une technique de mesure incomplete qui ne renseigne
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FIGURE II1.9 — Traces de cross-corrélation : a) phase plate : 90(()2) — 0 fs%. b) phase quadratique :

ol = 2000 fs?.

que sur la durée de I’impulsion. L’idée consiste a faire interagir dans un cristal non-linéaire (BBO
type 1) deux impulsions différentes, 1’une parfaitement connue, d’intensité /,.¢ (¢) , et limitée par
transformée de Fourier et I’autre mise en forme, d’intensité / (¢). L’intensité de seconde harmo-
nique générée sy (t) en fonction du délai 7 entre les deux impulsions s’écrit :

ISHG (t,T) XX ['r‘ef (t)[(t — 7') . (IH.lS)

Cette derniere est détectée par une photodiode qui renvoie un signal Sc¢ (7) tel que :
Scc (T) o Jlmf (t)I(t—7)dt. (I11.19)

Avec deux impulsions de profil temporel gaussien et de largeur a mi-hauteur en intensité : 7
et At,.r, le signal de cross-corrélation présente aussi un profil gaussien de largeur a mi-hauteur
Atoe donné par :

Atcc = 7'82 + (Atref)g . (IHZO)

Nous avons appliqué a I'impulsion une phase quadratique telle que gp((f) = 2000 fs?.
D’apres la formule II1.17, on s’attend a trouver une durée d’impulsion 7, ~ 187 fs. La figure
II1.9 représente la trace de cross-corrélation mesurée en sortie du faconneur. Un fit gaussien de
cette trace donne : At = 190 fs, soit en utilisant 1I’expression II1.20 : 7, ~ 188 fs. Cette valeur
est en trés bon accord avec la valeur théorique (erreur < 1%). Ce premier test est donc concluant.

I11.4.2 Modulation de phase sinusoidale

Dans cette partie, nous allons appliquer des modulations de phase sinusoidale. Considérons
le cas d’une impulsion laser femtoseconde de profil temporel gaussien, limitée par transformée
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de Fourier, de durée 7,,. L’expression du champ électrique, d’amplitude FEy, qui lui est associé est
donnée par :

t2
E (t) = Egexp (_ﬁ) exp(—iwot) , (IIL.21)
P

ou wy est la pulsation centrale et 7,, = 7, / v21n 2 représente la demi-largeur a 1/e du champ.

Une telle impulsion a une amplitude spectrale gaussienne F'(w) donnée par :
E(w) = EyT,v/mexp [~ (w—wo) /Aw)] | (111.22)

ou Aw représente la demi-largeur a 1/e. Appliquée a cette impulsion une modulation sinusoidale
de sa phase spectrale de la forme :

¢ (w) = a x sin (Trpw) | (I11.23)

ou a est ’amplitude de la modulation et 7T;., la “fréquence” de modulation, conduit, dans le
domaine temporel, a la génération d’un train d’impulsions laser de taux de répétition F,., =
1/T,¢p [21] dont le champ électrique a pour expression [22] :

+00 2
Eout (t) = Epexp (—iwpt) Z Jn (a) exp [i (%)} exp [—w Aw?| | (I11.24)

4

n=-—00
J,, représentant des fonctions de Bessel du premier ordre. L’intensité maximale de la n**™® im-
pulsion, centrée en t — nT,.,, est alors proportionnelle a J2 (a).

La figure III.10 représente des trains d’impulsions théoriques calculés pour des modula-
tions de phase sinusoidale de différentes amplitudes a, avec une fréquence de modulation fixe
F.., = 2.4 THz. Nous observons qu’une augmentation du parametre a entraine une augmen-
tation du nombre d’impulsions dans le train laser. La modulation étant uniquement en phase,
toutes les composantes spectrales initialement comprises dans I’impulsion TL se retrouvent dans
le train d’impulsions : I’énergie est conservée. Une amplitude de modulation plus élevée entraine
donc une répartition de I’énergie sur un plus grand nombre d’impulsions laser et donc une dimi-
nution globale de I’intensité. Les figures e) et f) ont été normalisées par rapport a I’intensité de
I’impulsion TL (figure d). Pour une meilleure lisibilité, 1’échelle des ordonnées a été dilatée.

Les propriétés des fonctions de Bessel entrainent que :

— pour a < 1.43 rad, I'impulsion la plus intense est I’impulsion centrale (n = 0).

— pour 1.43 < a < 2.63 rad, ce sont les impulsions adjacentes a 1I’impulsion centrale

(n = 1, —1) qui sont les plus intenses.

— pour a = 2.63 rad les impulsions obtenues pour (n = 2, —2) deviennent les plus intenses.
Il faut noter que la phase spectrale sinusoidale que nous utilisons (cf. expression 111.23) ne permet
pas d’obtenir plus de trois impulsions d’égale intensité [9]. Pour générer un train d’impulsions ou
toutes les impulsions ont la méme intensité, il faut appliquer une phase spectrale plus complexe
de la forme :

M
¢ (w) = Z A, Sin (ij + ¢m) , (I11.25)
m=1 rep



I11.4 Tests du dispositift

Phase Spectrale

|E,. () (u.a)

S, (1) (u.a)

89

2,501 a) phase plate : a=0 2,501 b) a=1.25F =2.4THz 2,50
1,25¢ 1,25 1,25
0,00 0,00 0,00
1,25} 1,25} / 1,25
F
2,50} -2,50| rep -2,50
ol2n ol2n ol2n
1,0f
d) 0l © 0al
- T =1F
T =VF o e
— ©o
03 02} 0,1}
0,0 0,0 - L 0,0 L »_J
22000 1000 0 1000 2000 -2000 -1000 O 1000 2000 -2000 -1000 O 1000 2000
t (fs) t (fs) t (fs)
1.0} g) 0.4 h) T =47fs i)
rep 02}
-~
AtCC=46 fs : Trep=417 fJ
05} 02t : :
— || : 0,1+ :
0,0 ‘ ‘ ‘ 0.0¢ *M \-/U \JL 0.0 ‘
22000 1000 0 1000 2000 -2000 -1000 0 1000 2000 22000 -1000 O 1000 2000
t (fs) t (fs) 7 (fs)

FIGURE III.10 — a) Phase spectrale plate : a = 0. b) Modulation sinusoidale de la phase : @ = 1.25
et [hep = 2.4 THz. ¢) a = 2.65 et F,.., = 2.4 THz. d) Impulsion TL théorique associée au cas a.
e) Train d’impulsions théorique associé au cas b. f) Train d’impulsions théorique associé au cas c.
g) Trace de cross-corrélation pour le cas a. h) Cross-corrélation pour le cas b. i) Cross-corrélation
associée au cas c.
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ou M représente le nombre d’harmoniques utilisées, a,, et ¢,, représentant respectivement 1’am-
plitude et la phase de I’harmonique m. Pour déterminer le poids et la phase relative de chaque har-
monique, il faut généralement avoir recourt a des algorithmes d’optimisation de type Gerchberg-
Saxton [23]. L’idée générale est la suivante : I’utilisateur se fixe une mise en forme souhaitée
dans le domaine temporel et connaissant le spectre initial de I’impulsion il utilise I’algorithme
afin de déterminer les parametres de la phase spectrale a appliquer. L utilisateur est cependant
tributaire de la vitesse et de la capacité de 1’algorithme a converger.

Pour caractériser les impulsions mises en forme, nous avons utilisé la technique de cross-
corrélation présentée dans la partie précédente. Les résultats expérimentaux (voir la figure II1.10)
sont en bon accord avec la théorie. Les figures h) et 1) ont ét€ normalisées par rapport a I’intensité
de I'impulsion TL (figure g). Lorsqu’aucune phase n’est appliquée, la trace de cross-corrélation
présente une largeur a mi-hauteur de I’ordre de Atsc = 46 fs ce qui correspond a une durée
d’impulsion 7, = 35 fs. Dans le domaine temporel, les deux mises en forme correspondent bien
a la génération de trains d’impulsions de période T, = 1/F,., = 417 fs. On peut vérifier que la
durée de chaque impulsion dans le train est celle de I’impulsion initiale limitée par transformée de
Fourier. Cependant, nous observons une 1égere différence entre la théorie et I’expérience lorsque
I’amplitude de la modulation est de 2.65. En effet, dans ce cas le poids des impulsions adjacentes
a I’impulsion centrale (n = 1 et n = —1) est plus faible sur la trace expérimentale (figure I11.10
1) ) que sur la courbe théorique (figure II1.10 f) ).

En conclusion de cette partie, pour des modulations de phase relativement simples les
impulsions obtenues en sortie du faconneur correspondent bien aux mises en forme souhaitées.
Cependant, nous verrons dans la partie suivante que certaines limitations du dispositif peuvent
entrainer des différences entre la mise en forme programmée et celle réellement obtenue.

III.S Limitations du faconneur

Dans cette partie, nous allons présenter les deux principales limitations inhérentes a ce type
de faconneur. La premiere est liée a la limite de la résolution spectrale de la ligne 4f dans le plan
de Fourier et la deuxieme provient de la pixellisation du masque a cristaux liquides utilisé. Nous
supposerons une dispersion linéaire dans le plan de Fourier ce qui facilitera les calculs et nous
permettra d’introduire ces limitations d’une maniere relativement simple.

III.5.1 Limitation liée a la ligne 4f

En entrée de la ligne 4f, le champ électrique associé a I’impulsion laser peut s’écrire dans
le domaine spectral sous la forme :

B (w, ) = Eip (w) () , (I11.26)

ou w;, représente le waist du faisceau d’entrée et = est la coordonnée transverse le long de
I’axe de polarisation du champ incident. Au niveau du plan de Fourier, 1’expression du champ
électrique est la suivante [12] :

Xfaw)2

Epp (w, X) = B (w) e_( wo ) (II1.27)
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ou « est la dispersion spectrale dans le plan de Fourier (cf. section II1.3) et wy la taille d’une
composante spectrale dans ce plan (cf. section II1.3). On retrouve ici I’expression du champ
spectral a I’entrée de la ligne multiplié par une gaussienne qui traduit 1’étalement du spectre dans
le plan de Fourier. Apres la traversée du SLM, I’expression du champ devient :

Ey (w,X) = Epp (w, X) M(X), (I11.28)

ol M (X ) représente la modulation spatiale introduite par le SLM. En sortie de la ligne, le champ
spectral peut s’exprimer en fonction du champ incident par la relation suivante :

Eout (w) = H (w) Eip, (w) (IIL.29)

ol H (w) est la fonction de transfert associée au faconneur. Si 1’on place un diaphragme en
sortie du dispositif pour ne garder que le mode Hermito-gaussien T'F/ M alors cette fonction de

transfert s’écrit de la maniere suivante [12] :
“+00
—2(X—aw)2

- J M(X)e =’ dX. (I11.30)

—00

2

TWo

H((w)=

Ce terme est le produit de convolution de la fonction M (X)) introduite par le masque et de
’intensité transverse dans le plan de Fourier / (X'). Le champ spectral en sortie de la ligne peut
donc s’écrire sous la forme [17, 18, 24] :

Eout (w) = [M x I] (aw) X Ey (w) . (IL.31)

Il est important de constater que le champ spectral en sortie n’est pas simplement le champ en
entrée multiplié par la modulation spatiale introduite par le SLM. Dans le domaine temporel, on
obtient finalement :

Bt (t) = [M () x g ()] % Ein(t) (I11.32)

ol M (t) est la fonction introduite par le masque dans le domaine temporel :

1 .
M(t) = Q—JM (aw)e*'dw, (II1.33)
s
et
242 2,2
—wp“t —ow’t
t) = = 111.34
g(t) exp( 2o ) eXp(gan)’ (I1.34)
ol dw représente la résolution spectrale limite de la ligne 4f donnée par [12] :
Sw = Vin222 . (I11.35)
!

Pour que la mise en forme obtenue reflete parfaitement la mise en forme programmée, c’est-a-
dire pour que le champ en sortie de la ligne dans le domaine temporel soit simplement le produit
de convolution de la fonction appliquée et du champ d’entrée, il faut que :

Sw—0e 20 1. (I11.36)
(8]
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FIGURE III.11 — Effet d’une variation abrupte de la phase spectrale ¢ (w) (un saut de phase de
7 centré en wy (en pointillés rouges)) sur I’amplitude spectrale A (w) (traits pleins noirs) pour
différentes tailles wy des composantes spectrales dans le plan de Fourier. a) wy = 10 ym. b)
wy = 41lpm. ¢) wy = 200pm. Ici @ = 126 mm.fs, soit dw = 7.107° rad/fs pour le cas a),
27.107° rad /fs pour le cas b) et 130.107° rad /fs pour le cas c).

Dans le cas contraire, toute structure sur le masque plus petite que w, sera €liminée par la
convolution. Physiquement, cela correspond a une diffraction d’une partie du spectre dans le
mode T'FE My, dans les modes d’ordre supérieur T'E'M,,,,, qui est ensuite perdue lors de la pro-
pagation dans le reste de la ligne. Il y a un couplage spatio-spectral qui conduit a une modulation
d’amplitude alors qu’on ne module que la phase spectrale. Pour illustrer ce phénomene, considé-
rons une variation abrupte de la phase spectrale ¢ (w), par exemple un saut de phase de 7 centré
en wy. On peut observer sur la figure III.11 qu’une telle variation de phase peut entrainer une
modulation de 1’amplitude spectrale A (w) suivant la taille wy des composantes spectrales dans
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FIGURE III.12 — a) Train d’impulsions attendu pour une modulation de phase sinusoidale avec :
a = 1.25 et T, = 10 ps. b) Simulation numérique présentant 1’effet de la résolution spectrale
finie de la ligne 4f, qui se traduit par ’existence d’une fenétre gaussienne de largeur : Ty; =
10.5 ps venant multiplier I’'impulsion mise en forme.

le plan de Fourier. Pour le cas a), c’est-a-dire pour wy, = 10 um, le saut de phase n’affecte pas
I’amplitude spectrale. Cependant, pour les cas b) et ¢) le spectre est progressivement “creusé” a
I’endroit du saut de phase et cet effet est d’autant plus accentué que wy est grand. Bien que la
mise en forme soit uniquement en phase, I’amplitude spectrale se trouve affectée. Il y a donc un
couplage phase-amplitude qui limite les possibilités de ce fagconneur. Cependant, cet effet indé-
sirable peut étre mis a profit pour calibrer la dispersion dans le plan de Fourier en appliquant un
saut de phase de 7 a des positions connues et en repérant les différents “trous” creusés dans le
spectre. Dans notre cas, cette procédure s’est révélée infructueuse car 1’effet d’une telle varia-
tion de phase sur le spectre n’était pas conséquent (cf. la simulation sur la figure III.11 b)) et le
spectrometre utilisé ne présentait pas une résolution spectrale suffisante pour voir les “trous”.

Dans le domaine temporel, cette limitation réduit, via la fonction g(¢), la fenétre sur la-
quelle I’impulsion mise en forme reflete la modulation appliquée au niveau du masque. Cette
fenétre a une largeur temporelle 7 :

~4ln2  2vIn 2w, A

ow cd cos 0; (IL.37)

Pour notre fagonneur, cette largeur est de 73y = 10.5 ps. Pour diminuer la limite de résolu-
tion temporelle imposée par la ligne 4f, il est préférable de travailler avec des réseaux tres
dispersifs. Les impulsions issues de notre chaine laser présentant une grande largeur spectrale
(AX = 40 nm), nous utilisons un réseau faiblement dispersif (600 traits par mm) afin de ne
pas tronquer le spectre sur la barrette de cristaux liquides, ce qui explique la valeur relativement
faible de Ty.
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On observe sur la figure II1.12 un exemple de limitations introduites par la fenétre tempo-
relle. Cette figure représente la mise en forme attendue et programmée par I’expérimentateur. 11
s’agit d’une modulation sinusoidale de la phase spectrale conduisant dans le domaine temporel
a la génération d’un train d’impulsions de période 7., = 10 ps similaire a ceux présentés sur la
figure II1.10. La figure II1.12 b), quant a elle, représente la mise en forme réellement obtenue et
I’effet de la résolution spectrale limite due a la ligne 4f. Nous constatons que les amplitudes des
impulsions adjacentes a I’impulsion centrale (n = 1 et n = —1) sont fortement atténuées et que
les impulsions correspondant a n = 2 et n = —2 sont éliminées.

Nous venons de présenter une premiere limitation de notre fagonneur qui est uniquement
liée a la résolution spectrale limite du dispositif ; elle est indépendante du masque utilisé. Nous
allons maintenant passer aux limitations liées a 1’utilisation d’un modulateur pixellisé.

II1.5.2 Limitation liée au SLM

Dans cette partie, nous allons présenter les limitations introduites par le SLM. Tout d’abord,
la fonction de transfert appliquée par 1’expérimentateur est échantillonnée sur les 640 pixels
du SLM, ce qui peut introduire des distorsions entre la mise en forme programmée et celle
réellement appliquée. Nous allons voir que le principal effet d’un tel échantillonnage spectral
est d’introduire dans le domaine temporel des répliques de 1’impulsion mise en forme. Cette
limitation est un résultat bien connu dans le domaine du traitement du signal [25]. De plus,
les gaps entre les pixels, qui ne sont pas contrdlables, peuvent produire un jeu de répliques
temporelles qui seront liées a I’impulsion entrant dans le faconneur.

La fonction M (X)) appliquée par I’expérimentateur peut s’écrire sous la forme suivante
[14, 18] :

Ei 5 21 w— (n + 1/2> dwp
w now (&
M(X) = E F,rect e E Grect , (IIL.38
(X) " [ TOWpig } . (1 —7) dwpix ( )
Contributi;; des pixels contribut;c:n des gaps

ou N représente le nombre de pixels, F), la fonction de transfert du pixel n, GG, la fonction de
transfert du gap n (non contrdlable par I’expérimentateur et donc identique pour tous les gaps),
¢ la distance entre deux pixels consécutifs, » = w,/¢ = 0.97 , rect () est la fonction rectangle
définie par :

_f 1si|ul <1/2
rect (u) = { 0si|ul >1/2 (1I1.39)

et dwy;, est reliée a la distance entre pixels et a la dispersion spectrale linéaire dans le plan de
Fourier « par :

¢
Swpiz = — - (T11.40)
8

Dans le cas de notre fagonneur, nous obtenons dw,;, = 7.94.10"*rad.fs~ .
Le premier terme de 1’expression II1.38 correspond a la fonction de transfert échantillonnée
spectralement avec un pas dwp;,. Le dénominateur rdw,,;, correspond a la largeur spectrale de la
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FIGURE III.13 — Echantillonnage de la fonction de transfert sur les pixels du SLM.

portion du spectre s’étalant sur un pixel. Le deuxieme terme de cette expression concerne la
contribution des gaps qui, bien qu’inactifs du point de vue de la mise en forme, laissent passer

3.1% de I’énergie incidente. On suppose que la transmission d’un gap correspond a celle d’un
pixel soumis a une tension nulle.

En supposant que le masque est infini, ce qui revient a faire tendre N vers 'infini, et en
effectuant la transformée de Fourier de 1’expression II1.38 on obtient dans le domaine temporel

[14]:
Foo +o00
¢ i 1—r) mt .
contribut;c:n des gaps
(IIL.41)

~~
contribution des pixels

Le premier terme de 1’expression II1.41 est 1ié a la contribution des pixels. L’ échantillon-
nage de la fonction de transfert se traduit, dans le domaine temporel, par 1’apparition de répliques

de I’'impulsion mise en forme espacées d’un délai :
2m
Toiv = —. 111.42
P (5wpix ( )

Dans le cas de notre fagonneur, nous obtenons : 1, = 7.91 ps. Pour la suite, nous considére-
rons que 7,;; = 8ps. De plus, les pixels ont un profil carré ce qui entraine 1’apparition d’une
enveloppe en sinus cardinal, de pseudo-période 7}, /r = 8.2 ps, qui va moduler les répliques.

Le deuxieme terme de I’expression II1.41 provient de la contribution des gaps. Ces derniers
sont responsables de I’apparition de répliques non mises en forme, séparées de 7,;,, qui sont
modulées par une enveloppe en sinus cardinal de pseudo-période 7),;,./(1 — r) = 267 ps. Nous
observons également que le rapport en intensité entre les contributions des pixels et celle des gaps
est de 'ordre de : [r/(1 — r)]? ~ 1045. Nous pouvons donc négliger les répliques provenant des

gaps.
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Pour illustrer 1’effet de la pixellisation, nous allons prendre le cas d’une phase linéaire de
la forme : F), (w) = exp (iwT) qui correspond a I’application d’un retard 7 dans le domaine
temporel. Dans ce cas précis, I’expression II1.41 peut s’écrire sous la forme :

—+oo
t
M (t) = rsinc (;ZI) exp (iwT) nz_:oo exp (indwpizt) - (IIL.43)
En utilisant la relation suivante :
+oo +oo
Z exp (indwyi,t) = Z S (t —nThz), (111.44)
nous obtenons finalement :
rmt &
M (t) = rsinc ( ) > 5t —7—nT). (I11.45)
piT Ne—o0

En plus de I'impulsion mise en forme souhaitée, nous obtenons une série de répliques,
espacées les unes des autres de T, = 8ps, dont ’amplitude est modulée par une enveloppe
en sinus cardinal de pseudo-période 7). /r = 8.2 ps. La figure III.14 représente une simulation
effectuée pour une phase plate et un délai 7 de 4 ps. Pour le cas d’une phase plate, les répliques
sont négligeables car elles correspondent a chaque fois a une amplitude quasi-nulle du sinus
cardinal (cf. figure III1.14 a)). Cependant, ce n’est plus le cas lorsque I’on applique un délai de
4 ps. En effet, I’enveloppe du sinus cardinal reste fixe mais I’impulsion principale et les répliques
sont décalées en bloc de 4 ps (cf. figure III.14 b)). Dans ce cas particulier, la premiere réplique
a une intensité comparable a celle de I'impulsion principale car nous atteignons la limite de
Nyquist en échantillonnant notre mise en forme avec un pas égal a 20w, [25, 14]. Afin de
remédier a ce probleme, il faut que la période d’échantillonnage soit inférieure a 7, /2.

Cette approche simple, supposant une dispersion linéaire dans le plan de Fourier, nous a
permis d’introduire les limitations liées a 1’utilisation d’'un masque pixellisé en expliquant la
présence des répliques. Les lecteurs désireux de connaitre 1’effet d’une dispersion non-linéaire
sur ces répliques peuvent consulter les références [14, 26]. Le principal effet résulte du masque
spectral qui n’est plus régulier. En effet, le SLM est composé de pixels spatialement périodiques
mais comme la position X et la pulsation w ne sont plus liées par une simple relation linéaire, ces
pixels sont de largeur variable dans le domaine spectral, ce qui modifie les répliques car elles sont
directement liées a la périodicité de 1’échantillonnage dans le domaine spectral. L’effet est plutot
positif car les différentes répliques présentent un élargissement temporel important et surtout une
intensité créte tres inférieure a celle obtenue dans 1’approximation linéaire.

Nous venons de présenter les deux principales limitations inhérentes a ce type de dispositif.
La premiere est liée a la résolution spectrale limite de la ligne a dispersion nulle qui se répercute
dans le domaine temporel par I’apparition d’une fenétre gaussienne de largeur 7y = 10.5 ps qui
limite les possibilités de mises en forme. La deuxieéme provient de la pixellisation du masque a
cristaux liquides qui entraine la création de répliques de I’impulsion mise en forme espacées de
T,z = 8 ps. Dans le cas de notre dispositif, la premiere limitation qui apparait est celle liée a la
pixellisation. En conclusion de cette partie, si I’utilisateur veut contrdler parfaitement I’impulsion
mise en forme il doit se restreindre a travailler sur une fenétre temporelle de largeur 7,,;, = 8 ps.
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FIGURE III.14 — Effet de la pixellisation dans deux cas particuliers : a) phase spectrale plate :
F, (w) = 1 et b) phase linéaire : F;, (w) = exp (iwT) (le délai 7 est choisi égal a 4 ps). En plus de
I’impulsion mise en forme souhaitée (en rouge), nous observons des répliques (en rose) espacées
de T, = 8ps dont ’amplitude est modulée par une enveloppe en sinus cardinal (en noir) de
pseudo-période T,/ = 8.2 ps. Le temps est gradué en multiples de 7}, et I’échelle verticale

est logarithmique [14]. Nous négligeons les répliques provenant des gaps qui sont extrémement
faibles.

II1.6 Utilisation en boucle fermée

Le dispositif de mise en forme d’impulsions femtosecondes a été développé au cours de
cette these afin de contrdler la génération d’impulsions THz par redressement optique. Les phé-
nomenes physiques gouvernant ce processus de génération étant bien connus, les caractéristiques
de I’impulsion laser permettant d’obtenir le spectre THz désiré peuvent étre prédites de maniere
analytique : c’est un contrdle en boucle ouverte.

Ce type de fagonneur est également tres utilisé pour le contrdle de processus atomiques et
moléculaires [2, 3, 7, 14] avec pour but ultime de pouvoir controler les réactions chimiques par
laser. L’idée consiste a moduler les parametres du champ laser afin de conduire le systéme consi-
déré, apres photoexcitation, vers un état final correspondant au produit de réaction désiré [27].
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Si le systeme possede une complexité ne permettant pas de prédictions théoriques, la connexion
d’un dispositif de mise en forme a un algorithme génétique dans une boucle de rétroaction per-
met de controler efficacement le processus a optimiser. L’analyse de I’impulsion optimale obte-
nue peut alors fournir des indications sur les processus mis en jeux dans I’expérience [28]. Ce
type de schéma de contrle, nommé controle en boucle fermée ou contrdle optimal, proposé par
Rabitz en 1992 [29] a notamment été utilisé pour optimiser une réaction de photo-isomérisation
[30], exciter sélectivement des molécules en phase liquide [31], contrdler la photodissociation de
complexes moléculaires [32] ou encore optimiser la génération de haute harmonique [33].

Un des objectifs de notre équipe est de mieux comprendre les processus photo-physiques
présentés par certains complexes moléculaires (transfert de charge et d’énergie intermoléculaire
et intramoléculaire, complexation ou décomplexation de cations, etc), tout en montrant la possi-
bilité d’optimiser un mécanisme photo-physique pour augmenter 1’efficacité d’un complexe mo-
léculaire dans une application donnée, comme par exemple les molécules a transfert de charge
pouvant servir d’émetteur THz [34].

Dans le but de pouvoir réaliser de telles expériences, nous avons développé au cours de
cette these un algorithme génétique.

II1.6.1 Principe de I’algorithme génétique

La mise en forme de I’impulsion laser excitatrice est une technique de choix pour étudier
et contrdler un phénomene photo-physique. En fonction de la complexité du probleme, I’ex-
périmentateur peut avoir recourt a I’utilisation d’un algorithme d’optimisation pour déterminer
les parametres de modulation a appliquer. L’idée consiste a collecter un signal photo-physique
(par exemple un signal de fluorescence) lié au mécanisme a étudier et a interroger 1’algorithme
afin de déterminer la forme temporelle de I’impulsion permettant d’optimiser (ou d’annihiler)
ce signal. L’algorithme d’optimisation est aussi appelé algorithme génétique car son mode de
fonctionnement rappelle celui de la théorie de 1’évolution [35, 36, 37]. Le principe de fonction-
nement est le suivant : I’utilisateur se donne une population initiale de P impulsions, générées
de maniere aléatoire par 1’algorithme, différentes les unes des autres par le déphasage introduit
entre les diverses composantes spectrales. Ces impulsions sont envoyées les unes apres les autres
sur I’échantillon, I’algorithme gardant en mémoire la valeur du signal a optimiser obtenue. Les
impulsions donnant les meilleurs résultats sont conservées (par exemple P/2 impulsions) et vont
servir de point de départ pour générer P/2 nouvelles formes d’impulsions : on se retrouve ainsi
avec une nouvelle génération de P impulsions que I’on va tester sur I’échantillon. Ce phénomene
est analogue a I’évolution des especes vivantes ou les plus adaptées se développent au dépend
des autres. L’analogie avec la biologie peut étre poussée plus loin si I’on suppose que chaque
impulsion correspond a un individu et que les pixels correspondent a des genes. Rappelons en
effet que les tensions appliquées sur les pixels de cristaux liquides sont les parametres sur les-
quels joue I'utilisateur. L’algorithme génétique peut générer des individus plus performants (en
fait des impulsions) en effectuant des croisements entre les individus les plus performants d’une
génération ou bien en effectuant des mutations aléatoires de génes. Dans notre cas, I’expérience
a montré que 1’algorithme convergeait d’autant mieux que le nombre d’impulsions conservées
d’une génération a I’autre était de P/3 et le nombre de mutant égal a 0 en accord avec la référence
[35].
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Une fois cet algorithme génétique développé, nous avons testé son efficacité sur 1’optimi-
sation de la génération de seconde harmonique.

I11.6.2 Optimisation de la génération de seconde harmonique

L’impulsion en sortie de la ligne 4f est doublée en fréquence dans un cristal de BBO et le
signal de seconde harmonique (SHG) est collecté a I’aide d’une photodiode. Ce phénomene non
linéaire, proportionnel a I’intensité lumineuse au carré, est maximal pour une impulsion limitée
par transformée de Fourier, c’est-a-dire une impulsion ayant la durée la plus courte possible.
Notre expérience consiste a intercaler sur le trajet du faisceau un élément dispersif pour étirer
temporellement I’impulsion, 1’objectif étant d’utiliser I’algorithme génétique pour compenser
la dispersion introduite et optimiser le signal de seconde harmonique Ssy¢ [38, 39]. 1l faut
cependant bien prendre garde de ne pas saturer la génération avec une impulsion limitée par
transformée de Fourier afin que 1’algorithme puisse converger vers les bonnes valeurs. Nous
avons tout d’abord utilisé comme élément dispersif une cellule remplie de toluene de longueur
L = 2 cm, dont I’indice de réfraction est approximé par la formule de Cauchy suivante [40] :

TL()\)ZAO—’—%‘F%,

ol A représente la longueur d’onde en nm et Ag = 1.474775, A; = 6990.31 nm?, Ay = 2.1776 x
108 nm*.

Loin des bandes d’absorption du milieu, la phase spectrale de I’'impulsion ¢ (w) varie len-

tement, et si la largeur spectrale de I’impulsion est petite devant sa fréquence centrale w, on peut

développer ¢ (w) en série de Taylor au voisinage de wy, en se limitant & 1’ordre 3, sous la forme :

(I11.46)

1 1
o (@) = o+ 0w + 5000w + e’ (IL47)
ou I’on a introduit w = w — wy, Yo = ¢ (wp) et gpé”) = (d"¢p/dw"),,. L'ordre 0 de la phase

n’a pas de signification physique, le premier ordre correspond a un décalage dans le temps de
I’impulsion, I’ordre deux correspond a une dérive de fréquence linéaire et 1’ordre trois corres-
pond a des pré-impulsions ou post-impulsions. Une impulsion limitée par transformée de Fourier
correspond a ¢ (w) = 0.

Pour un milieu dispersif d’indice n et de longueur L, on peut écrire [41] :

)\3
ol = 27T02n(2)L, (IIL.48)
et
& _ N oy, ®
Y0 =133 (30 + M| L, (111.49)

ot n? et n® représentent respectivement la dérivée seconde et la dérivée troisieme de 1’indice
par rapport a A pour la longueur d’onde centrale. Pour notre cellule remplie de toluene, le calcul
donne : gogf) = 2208 fs* et gpé3) = 1185 fs°.
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FIGURE III.15 — a) Cross-corrélation de I’impulsion ayant traversé la cellule remplie de toluene.

b) Cross-corrélation de 1I’impulsion optimale en sortie de la cellule. ¢) Courbe de convergence.
d) Phase appliquée par le masque.

La figure II1.15 a) représente la trace de cross-corrélation de 1I’impulsion laser étirée tem-

porellement par la traversée dans la cellule. La largeur a mi-hauteur mesurée, Atoc = 212 fs,
est cohérente avec la valeur de la dispersion introduite. En effet, une valeur de 90(()2) — 2208 fs?
conduit en utilisant I’expression III.17 a une durée d’impulsion de 7, = 206 fs et a une durée de
cross corrélation de Atcc = 208 fs. On n’observe pas de pré ou post-impulsions, ce qui signifie
que la contribution de I’ordre 3 est négligeable. L’impulsion étant désormais étirée temporelle-
ment, le signal de seconde harmonique généré est inférieur a celui obtenu avec une impulsion
TL. Nous utilisons maintenant 1’algorithme génétique afin que ce dernier optimise le signal de
SHG en compensant la dispersion introduite par la traversée de la cellule. Apres quelques géné-
rations, 1’algorithme converge vers le résultat suivant : goéQ) = —2220 fs? et g083) = 50 fs®. La
courbe de convergence et la phase spectrale appliquée sont représentées respectivement sur les
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figures III.15 c) et III.15 d). Nous obtenons un tres faible écart pour goéQ) entre la valeur calculée

et celle donnée par I’algorithme (de 1’ordre de 0.5%). 11 est également possible que les faces de
la cellule, bien que tres fines, entrainent une légere dispersion compensée par 1’algorithme mais
pas prise en compte dans le calcul. Cependant, le résultat pour I’ordre 3 est nettement moins bon
mais peut étre expliqué a ’aide du raisonnement suivant. Le délai de groupe 7" (w), ¢’est-a-dire
le retard accumulé par chaque composante spectrale lors de la traversée du milieu dispersif, est
défini de la maniere suivante :

dy

T (w)=—. 1.50
@) =3 (I 50)
Nous cherchons a évaluer le rapport entre la contribution de I’ordre 3 a la phase spectrale et la
contribution de I’ ordre 2. Pour cela, il faut déterminer le rapport 7 (w) /T (w) avec T™ (w) =

d"y / dw™. Nous obtenons le résultat suivant :

TO) () _ ¢ (w —w)

TO W) 0

(II1.51)

Pour déterminer 1’ordre de grandeur de I’expression II1.51, nous supposons que w —wy =~ Aw, ol
Aw représente la largeur du spectre 2 mi-hauteur, et nous obtenons finalement 7 (w) / T (w) ~
0.065. La contribution de I’ordre 3 a la phase spectrale est négligeable par rapport a celle de
I’ordre 2 ce qui explique que 1’algorithme n’arrive pas a optimiser parfaitement <p((]3). L’algo-
rithme applique donc une phase quadratique négative initiale a I’'impulsion compensant parfaite-
ment la phase introduite lors de la traversée de la cellule. L’ impulsion ainsi obtenue est limitée par
transformée de Fourier et le signal de seconde harmonique généré est maximal. Cette impulsion,
caractérisée par cross-corrélation, est représentée sur la figure II1.15 b).

Des résultats similaires ont été obtenus avec un cristal de ZnSe, de longueur L. = 5 mm,

dont I’indice de réfraction est donné par la formule de Sellmeier suivante [42] :

Lo\
_ /4 - 1152
) \/ TN 0113 (II1.52)

ou A représente la longueur d’onde exprimée en pm. Par le calcul, nous obtenons a 1’aide des

expressions 111.48 et I11.49 : go[(f) ~ 5501 fs® et go{g?’) ~ 5345 fs®. Pour compenser la disper-

sion introduite par le cristal et optimiser la génération de seconde harmonique, 1’algorithme

génétique converge apres quelques générations vers le résultat suivant : 9082) ~ —5518fs% et
90(()3) ~ —2390 fs®. Nous observons que la dispersion d’ordre 2 est parfaitement compensée tan-

dis que le résultat pour I’ordre 3 est légerement moins bon. La encore, cette différence peut étre
expliquée en regardant les contributions des différents ordres a la phase spectrale. Dans ce cas,
nous obtenons a I'aide de I’expression 11151 : T®) (w) /T® (w) ~ 0.12. Loptimisation pour
I’ordre 3 est cependant meilleure que dans le cas précédent car le rapport des délais de groupe
d’ordres 2 et 3 est, pour le cristal de ZnSe, deux fois supérieur a celui obtenu pour la cellule
remplie de toluene.

Ces deux tests, tres concluants, nous permettent d’envisager d’utiliser treés rapidement ce
dispositif de contrdle optimal pour I’étude de processus photo-physiques présentés par certains
complexes moléculaires. Une premiere série d’expérience consistera a controler 1’évolution d’un
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systeme photo-excité en le guidant préférentiellement vers un canal de relaxation prédéterminé
(état a transfert de charge, isomérisation) en optimisant par exemple un signal de fluorescence. En
effet, un systeme moléculaire excité par une impulsion laser ultracourte peut présenter différents
processus de relaxation et le choix de la voie de relaxation joue un rdle primordial dans de nom-
breux mécanismes photo-physiques et photo-biologiques. D’autres expériences seront dédiées
a I’étude et au controle de la génération d’impulsions THz provenant de molécules a transfert
de charge. ’analyse de I’impulsion optimale obtenue nous fournira alors des indications sur les
processus physiques mis en jeux dans ces diverses expériences.
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Chapitre IV

FACONNAGE D’IMPULSIONS TERAHERTZ

Le faconnage des impulsions ultra-breves, décrit dans le chapitre 111, a été jusqu’a présent
trés majoritairement utilisé pour des expériences de contrdle de I’interaction onde-matiere réali-
sées dans le domaine du visible et du proche infrarouge [1, 2, 3]. Son extension au domaine THz
présente un intérét certain, notamment dans le cadre de la spectroscopie cohérente vibrationnelle.

Une premiere possibilité permettant de mettre en forme I’'impulsion THz repose sur le re-
dressement optique d’impulsions laser femtosecondes dans un milieu organisé, généralement un
cristal de LiNbOg constitué de plusieurs domaines polarisés (periodically poled lithium niobate
ou PPLN en anglais) [4, 5, 6]. Cette technique permet la génération de spectres THz tres étroits
(0.02 THz a mi-hauteur) et accordables de 0.5 a 2.5 THz. Cependant, elle présente un incon-
vénient majeur : il faut adapter judicieusement la structure et la position du cristal générateur
pour chaque mise en forme souhaitée. Dans le méme type de cristal, Kuhl et al. ont démontré
la possibilité d’utiliser un réseau transitoire créé par deux impulsions laser femtosecondes pour
générer des spectres THz accordables de 0.5 a 3 THz et relativement étroits (0.1 THz) [7]. Dans
cette expérience, la fréquence centrale du spectre généré est ajustée en changeant I’angle entre
les deux faisceaux laser. Ces techniques permettent donc de mettre en forme I’'impulsion THz
mais la difficulté a générer rapidement des formes variées rend compliqué leur utilisation pour la
réalisation d’expériences de contrdle cohérent ou optimal.

Une autre possibilité consiste a faconner ’impulsion laser servant a la génération. Par
exemple, Kim et al. ont utilis€ un masque spatial non programmable, placé dans le plan de Fou-
rier d’une ligne a dispersion nulle, pour mettre en forme I’impulsion laser génératrice et obtenir,
a I’aide de photocommutateurs, des spectres THz accordables de 0.5 a 3 THz et présentant une
largeur a mi-hauteur de 1’ordre de 0.5 THz [8]. L’inconvénient de cette méthode repose sur le
fait qu’il faille utiliser un masque différent pour chaque mise en forme souhaité. En 2003, Tay-
lor et al. ont utilisé des impulsions laser femtosecondes faconnées, a 1’aide d’un modulateur a
cristaux liquides, et un algorithme d’optimisation de type Gerchberg-Saxton pour générer, par re-
dressement optique, des impulsions 7Hz mises en forme [9]. Le principe de leur technique est le
suivant : connaissant le spectre initial de I’impulsion laser génératrice et la forme de 1I’impulsion
THz souhaitée, ils utilisent un algorithme pour déterminer la modulation de phase a appliquer a
I’impulsion laser. Cette approche empirique permet la génération de formes variées comme des
trains d’impulsions ou des impulsions d’aire nulle. Plus récemment, Riihle et al. ont démontré
la possibilité de générer des monocycles THz a I’aide d’un dispositif de mise en forme couplé
a un algorithme d’optimisation [10]. Dans cette approche en boucle fermée, c’est 1’algorithme
qui teste différentes modulations de phase spectrale jusqu’a obtenir une forme d’impulsion THz
proche de celle souhaitée par I’utilisateur. Dans ces différentes approches, I’expérimentateur est
tributaire de la vitesse et de la capacité de convergence d’un algorithme.
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Dans ce chapitre, nous allons présenter la technique de mise en forme des impulsions dé-
veloppée au cours de cette these qui nous a permis de générer des impulsions THz originales,
notamment des paires d’impulsions verrouillées en phase ainsi que des impulsions THz accor-
dables de grande finesse spectrale.

Nous avons choisi une approche analytique qui repose sur le redressement optique, dans un
cristal de ZnTe, d’impulsion laser femtosecondes mises en forme a 1’aide d’un masque a cristaux
liquides. Cette technique s’appuie sur une bonne compréhension des mécanismes gouvernant le
processus de génération et présente 1’avantage de ne pas nécessiter I’emploi d’algorithmes d’op-
timisations. De plus, la capacité a générer tres rapidement des formes variées permet d’envisager
la réalisation expérimentale du contr6le optimal dans ce domaine de fréquence. Afin de démon-
trer la validité de notre approche, nous avons également développé un programme de simulation
qui donne des résultats en trés bon accord avec I’expérience et qui offre la possibilité d’étudier
la génération d’impulsions ayant des formes et des phases temporelles adaptées aux milieux étu-
diés.

Ce chapitre est organisé de la maniere suivante : dans un premier temps, nous verrons
qu’une simple modulation sinusoidale de la phase spectrale de I’impulsion laser génératrice per-
met d’obtenir des spectres THz accordables de 0.5 a 3 THz. Dans un second temps, nous montre-
rons qu’une modulation de phase triangulaire entraine la génération de paires d’impulsions THz
verrouillées en phase. Enfin, nous verrons que des combinaisons de ces deux types de modulation
permettent d’une part la génération de paires de trains d’impulsions THz verrouillées en phase et
d’autre part la génération de spectres tres étroits (jusqu’a 0.14 THz a mi-hauteur). Les différents
résultats obtenus seront comparés a ceux provenant du programme de simulation.

IV.1 Génération d’impulsions THz accordables spectralement

Cette partie est consacrée a 1’étude de la génération par redressement optique d’impulsions
femtosecondes mises en forme de champs THz de spectre étroit et accordable. Dans un premier
temps, a partir des résultats analytiques €tablis au chapitre I, nous montrerons comment parvenir
a nos fins en jouant sur la phase spectrale de I’impulsion optique. Dans un second temps, nous
détaillerons la mise en ceuvre expérimentale de cette technique. Enfin, nous présenterons les
principaux résultats obtenus et nous verrons que notre approche permet de prédire avec une
excellente fiabilité ces résultats expérimentaux.

IV.1.1 Analyse théorique

A la section 1.1.3.3, nous avons établi que le champ électrique Erpy. (Q, z) généré par
redressement optique dans un cristal de ZnTe d’épaisseur z €tait donné par :

.02, 1 i(kpg, (+2) 2 z
Eru. (Q,2) = 1,2?)(( () C(Q) me( S04 ) Egine [Ak§] N AAY)

THz

Dans cette expression, deux termes ont un role prépondérant sur la fréquence a laquelle sera cen-
tré le spectre THz :
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— le premier d’entre eux est le terme d’accord de phase sinc [Ak%} Il ne dépend du spectre
de I’'impulsion optique que via sa longueur d’onde centrale )\ : en I’absence de mise en forme de
I’impulsion optique (i.e. pour une impulsion limitée par transformée de Fourier (TL en abrégé)),
c’est lui qui fixe la longueur d’onde a laquelle est centré le spectre THz. On peut ajuster cette
fréquence centrale en changeant la longueur d’onde de I’impulsion laser génératrice [11, 12]. Ce-
pendant, les chaines amplifiées a 800 nm étant peu accordables, cette technique est assez limitée.
En outre, elle ne permet pas le contrdle de la largeur du spectre THz généré.

— Le second terme est C' (€2). Il représente la densité spectrale d’énergie de 1I’impulsion pompe
et s’exprime de la maniere suivante :

C(Q) = J;—:Eo (w,0)E; (w—0,0) = J

dw (W) A (w — Q) elle@)=e@=DI = (1v2)
2m

ol A (w) et ¢ (w) représentent respectivement I’amplitude et la phase spectrale de I’impulsion
laser. Ce terme, analogue a un terme d’interférences, détermine avec quelle efficacité toutes les
paires de photons d’une méme impulsion d’énergies respectives hw et h(w — €2) vont interagir
dans le milieu non-linéaire pour générer un photon THz d’énergie h{). Il est donc particuliere-
ment sensible au déphasage entre les différentes composantes spectrales de I’impulsion laser.

Pour une impulsion TL, toutes les composantes spectrales étant en phase, les interférences sont
constructives sur une large gamme spectrale dans le domaine THz et C'(£2) est a son maximum
quelle que soit la pulsation € (cf. figure IV.1 a)). Dans ces conditions, la génération du spectre
THz est principalement gouvernée par la condition d’accord de phase et I’on obtient un spectre
tel que celui représenté sur la figure IV.1 ¢) (dans cette simulation, I’épaisseur du cristal généra-
teur est de 300 pm).

Cependant, il a été montré qu’une modulation périodique de la phase spectrale ¢(w) per-
mettait de moduler I’amplitude de la densité spectrale d’énergie [13, 14]. Plus précisément, pour
une impulsion laser ayant une phase spectrale de la forme

¢ (w) =a x sin (w/Frep)

les interférences ne sont plus constructives que pour les fréquences F' = Q/21 = n x F,,
(ol . est un entier naturel) et C' (€2) présente des pics centrés a ces fréquences (cf. figure IV.1
d)). La fonction sinc [Ak%} , qui reste inchangée, se comporte alors comme un filtre spectral
permettant de sélectionner uniquement le pic centré a [ = F,..,. Le spectre THz résultant est
donc maintenant centré a F,.., et plus a la fréquence centrale imposée par la condition d’accord
de phase (cf. figure IV.1 e)). Il suffit alors de changer le parametre F..,, pour décaler la position du
spectre THz généré. La principale limitation de cette technique provient des valeurs minimale et
maximale que peut prendre F.., et qui sont imposées par le support du spectre THz obtenu sans
mise en forme. L’intérét est donc de travailler avec un spectre le plus large possible au départ
(avec une phase plate) pour disposer ensuite d’une source 7Hz accordable sur une large gamme
spectrale. En changeant la période de modulation F;., de la phase spectrale, il devient possible
de déplacer le spectre THz généré (cf. figure IV.1 f) en noir) sous le spectre obtenu avec une
phase plate (cf. figure IV.1 f) en pointillés rouges).
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FIGURE IV.1 — a) Densité spectrale d’énergie d’une impulsion laser femtoseconde de longueur
d’onde centrale \g = 785 nm, de largeur spectrale a mi-hauteur 40 nm et limitée par transformée
de Fourier : ¢ (w) = 0. b) Evolution de }sinc (Al{:%) ‘2 en fonction de €2 pour un cristal générateur
de ZnTe de 300 pum d’épaisseur. ¢) Spectre THz généré dans un cristal de ZnTe d’épaisseur z =
300 pm par redressement optique d’une impulsion femtoseconde limitée par transformée de
Fourier. d) Densité spectrale d’énergie d’une impulsion laser dont la phase spectrale est modulée
sinusoidalement : ¢ (w) = a X sin (w/F}.,) avec a = 1.25 et F}., = 2.4 THz. e) La condition

d’accord de phase est inchangée (identique a b)). e) Spectre THz associé a d) et e). Le spectre est
désormais centré autour de ., = 2.4 THz.
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FIGURE IV.2 — a) Phase spectrale plate : a = 0. b) Modulation sinusoidale de la phase : a = 1.25
et Fr.p = 2.4 THz. ¢) a = 2.65 et [, = 2.4 THz. d) Impulsion TL théorique associée au cas
a. e) Train d’impulsions théorique associé au cas b. f) Train d’impulsions théorique associé au
cas c. g) Spectre THz généré dans un cristal de ZnTe d’épaisseur z = 300 pm par redressement
optique d’une impulsion femtoseconde de longueur d’onde centrale \y = 785 nm et limitée par
transformée de Fourier. h) Spectre THz généré pour le cas b (trait plein). i) Spectre THz généré

pour le cas c (trait plein).
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On peut également interpréter les phénomenes décrit au paragraphe précédent en se pla-
cant dans le domaine temporel. En effet, nous avons vu précédemment (cf. partie 111.4.2) que
I’application d’une phase spectrale de la forme ¢ (w) = a x sin (w/F,.,) conduisait, dans le
domaine temporel, a la génération d’un train d’impulsions laser de taux de répétition I, et dont
le nombre d’impulsions dépendait de I’amplitude de la modulation a. Par redressement optique,
chacune de ces impulsions donne son propre champ 7Hz, analogue a celui engendré par une
impulsion TL. Ces différents champs s’ajoutent ensuite de maniere cohérente pour donner un
champ THz oscillant a la fréquence F;.., (comme on peut le voir par exemple sur la figure IV.5).
Une augmentation du parametre a entraine alors une augmentation du nombre d’impulsions dans
le train et donc une augmentation du nombre d’ondes THz qui vont interférer. Le principal ef-
fet observé est donc une réduction de la largeur du spectre THz généré, celui-ci étant toujours
centré a la fréquence F,.,. La largeur a mi-hauteur AF' du spectre THz varie de 1.9 THz pour
une phase plate (cf. figure IV.2 g)) a 0.5 THz pour a = 1.25 (cf. figure IV.2 h)) et 0.2 THz pour
a = 2.65 (cf. figure IV.21)). Cependant, lorsque 1’amplitude de 1a modulation devient importante,
on observe I’apparition de rebonds de part et d’autre du spectre (cf. figure IV.2 1)). Ces derniers
proviennent du fait que les impulsions présentes dans le train n’ont pas toutes la méme amplitude.

Nous disposons donc de deux parametres ajustables, a et [7.,, qui nous permettent de
contrOler a la fois la largeur et la fréquence centrale du spectre THz. 1l est également possible
de générer des impulsions THz accordables en fréquence par redressement optique en mettant en
forme spatialement I’impulsion laser incidente [15, 16].

IV.1.2 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental servant a la génération d’impulsions THz accordables en fré-
quence est pratiquement identique a celui présenté dans le chapitre I (cf. partie 1.3). La seule
différence apportée consiste maintenant a faire passer I’impulsion pompe servant a la génération
THz dans un dispositif de mise en forme, constitué d’un masque a cristaux liquides et d’une ligne
a dispersion nulle, permettant de moduler la phase spectrale de I’impulsion (cf. figure IV.3). Le
faconneur d’impulsions ainsi que la chaine laser utilisée ont été présentés au chapitre III. Pour
mémoire, les caractéristiques des impulsions de sortie du laser sont les suivantes :

— longueur d’onde centrale : \;j = 785 nm.

— largeur spectrale a mi-hauteur : A\ = 40 nm.

— durée d’impulsion : 7, = 30 fs.

— taux de répétition : 400 Hz.

— énergie par impulsion : 400 pu.J.

Nous utilisons des cristaux de ZnTe relativement fins (z = L = 300 pm) afin de disposer d’un
spectre THz le plus large possible avec une phase plate. L’intensité de I’impulsion laser incidente
sur le cristal générateur est choisie relativement faible, de 1’ordre de I, = 2 GW/ ch, pour
limiter les effets de rétrécissement spectral liés au processus d’absorption a deux photons (cf.
chapitre II). Nous allons désormais présenter les résultats obtenus.
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FIGURE IV.3 — Dispositif expérimental de génération d’impulsions THz accordables spectrale-
ment. Un faconneur d’impulsion constitué d’une ligne 4f et d’un SLM permet d’appliquer une
phase spectrale sinusoidale a I’impulsion pompe génératrice.

IV.1.3 Résultats

Dans cette partie, nous allons exposer les résultats obtenus pour différentes mises en forme
de I'impulsion laser génératrice. Nous avons complété le programme de simulation présenté
dans le chapitre I (cf. partie 1.3.3) en insérant la modulation sinusoidale de la phase spectrale de
I’impulsion laser. Nous sommes ainsi en mesure de déterminer numériquement le signal électro-
optique attendu pour chaque mise en forme.

IV.1.3.1 Phase plate : © (w) =0

La figure IV.4 b) représente le signal électro-optique obtenu avec notre dispositif expéri-
mental pour une impulsion limitée par transformée de Fourier. Le spectre THz associé est quant a
lui représenté sur la figure IV.4 ¢), il est centré autour de 1.8 THz (cf. chapitre II pour explications
sur I’'influence de I’intensité laser sur la position du spectre) et présente une largeur a mi-hauteur
de I'ordre de AF' = 2THz. La présence du phonon TA a 1.6 THz dans les ZnTe générateur et
détecteur permet d’expliquer I’allure du spectre autour de cette fréquence.
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FIGURE IV.4 — Résultats expérimentaux obtenus avec une impulsion limitée par transformée de
Fourier. a) Signal de cross-corrélation de I’impulsion femtoseconde. b) Signal électro-optique
dans le domaine temporel. ¢) Spectre THz associé a b) de largeur a mi-hauteur AF' = 2 THz.

IV.1.3.2 Modulation sinusoidale de la phase spectrale

Nous allons présenter dans cette partie les résultats expérimentaux obtenus pour différentes
modulations de phase sinusoidale de la forme : ¢ (w) = a x sin (w/F,.,) et nous les comparerons
a ceux obtenus avec notre programme de simulation.

xa=125etF,, =24THz.

Les résultats obtenus pour une phase spectrale sinusoidale ayant pour parametres a = 1.25 et
Frep = 2.4THz sont présentés sur la figure IV.5. Dans le domaine temporel, une telle modu-
lation de phase correspond a la génération d’un train d’impulsions laser de taux de répétition
F,ep = 2.4THz. Pour une amplitude de modulation ¢ = 1.25, nous observons 5 impulsions
dans le train (cf. figure IV.5 a)). Chaque impulsion laser génere une impulsion THz analogue a
celle obtenue avec une phase plate (cf. figure IV.4 b)). Les impulsions THz s’ajoutent de maniere
cohérente dans le cristal générateur et conduisent au signal électro-optique de la figure IV.5 b).
Nous observons une augmentation du nombre d’oscillations a la fréquence F' = F,.., = 2.4 THz.
Par conséquent, le spectre THz est désormais centré a cette fréquence et présente une largeur a
mi-hauteur de I’ordre de 0.5 THz (cf. figure IV.5 c)). Nous observons un tres bon accord entre
ces résultats et ceux obtenus a I’aide de notre programme de simulation.

Ces résultats peuvent également étre interprétés en se placant dans le domaine spectral et
en reprenant 1’analyse théorique de la partie précédente (cf partie IV.1.1). Pour une telle modu-
lation de phase, les interférences spectrales sont constructives uniquement pour les fréquences
F = n x 2.4 THz (ou n est un entier naturel) et la densité spectrale d’énergie C' (£2) présente des
pics centrés a ces fréquences. La condition d’accord de phase permet de sélectionner uniquement
le pic principal centré a F' = F,.., = 2.4 THz. Le spectre THz résultant est donc centré a cette
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FIGURE IV.5 — Résultats expérimentaux et numériques obtenus pour une modulation de phase
sinusoidale ayant pour parametres : a = 1.25 et F}.., = 2.4 THz. a) Signal de cross-corrélation
du train d’impulsions associé a cette phase spectrale. b) Signal électro-optique mesuré. c) Spectre
THz associé a b). d) Train d’impulsions théorique. e) Signal électro-optique attendu. f) Spectre

THz associ€ a e).
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xa=125et F,., = 2THz.
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FIGURE IV.6 — Résultats expérimentaux et numériques obtenus pour une modulation de phase
sinusoidale ayant pour parametres : a = 1.25 et F,., = 2THz. a) Train d’impulsions associé
a cette phase spectrale. b) Signal électro-optique mesuré. c) Spectre THz associé a b). d) Train
d’impulsions théorique. e) Signal électro-optique attendu. f) Spectre THz associ€ a e).

Comme pour le cas précédent, nous gardons dans cette expérience le parametre a = 1.25 mais
nous changeons la valeur du parametre F..,. Nous constatons que le spectre THz est désormais
centré a [' = F,., = 2THz et qu’il présente toujours une largeur a mi-hauteur de I’ordre de
0.5 THz en accord avec les prédictions théoriques.
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xa=1.25et Fo, = 1.6 THz.
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FIGURE IV.7 — Résultats expérimentaux et numériques obtenus pour une modulation de phase
sinusoidale ayant pour parametres : a = 1.25 et F,.., = 1.6 THz. a) Train d’impulsions résultant.
b) Signal électro-optique mesuré. c) Spectre THz associé a b). d) Train d’impulsions théorique.
e) Signal électro-optique attendu. f) Spectre THz associé a e).

Comme précédemment, on garde le parametre a fixé et on change la valeur du parametre £,
Le spectre est désormais centré a /' = F,.., = 1.6 THz et présente une largeur a mi-hauteur de
0.5 THz. Les résultats expérimentaux et numériques sont en tres bon accord.
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xa=125et F,., = 1 THz.

a) Expérience b) Expérience c) Expérience
T =1/F 2xF
rep rep rep
' H
G} w © -
=. 3 Fre :
= A K
e —_ = :
‘{J J-_; N G .
O o .
72} n N 73 . :
u X : 3xF
. . rep
-2000-1000 0 1000 2000 0 1 2 3 4 5 6 1 2 3
T (fs) t (ps) Q/2r (THz)
d) Simulation e) Simulation f) Simulation
& ® ﬂ
3 T 3
= 3
= 0 =
E O S
w 7)) (2]
l l 1 1 1 1 1 1 1 1
-2000-1000 0 1000 2000 0 1 2 3 4 5 6 1 2 3
t (fs) T (ps) Q/2n (THz2)

FIGURE IV.8 — Résultats expérimentaux et numériques obtenus pour une modulation de phase
sinusoidale ayant pour parametres : a = 1.25 et F,., = 1THz. a) Train d’impulsions associé
a cette phase spectrale. b) Signal électro-optique mesuré. ¢) Spectre THz associé a b). d) Train
d’impulsions théorique. e) Signal électro-optique attendu. ) Spectre THz associé a e).

Pour F,., = 1THz, nous obtenons un spectre THz centré a F' = F.., mais aussi les harmoniques
double et triple de ce signal (cf. figure IV.8 c)). Ce résultat est en accord avec les prédictions théo-
riques. En effet, la combinaison de la densité spectrale d’énergie, qui présente des pics centrés
en F' = n x 1THz, et de la condition d’accord de phase, maximale autour de 2 THz, conduit aux
résultats de la figure IV.8. Avec une telle modulation de phase, le spectre généré est situé sous le
spectre obtenu avec une phase plate, ce qui explique le poids relatif des différents harmoniques.
*a=2.65et F.., = 2.4THz.
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FIGURE IV.9 — Résultats expérimentaux et numériques obtenus pour une modulation de phase
sinusoidale ayant pour parametres : a = 2.65 et F,.., = 2.4 THz. a) Train d’impulsions résultant.
b) Signal électro-optique mesuré. c) Spectre THz associé a b). d) Train d’impulsions théorique.

e) Signal électro-optique attendu. f) Spectre THz associé a e).

Nous programmons désormais une amplitude de modulation plus élevée que précédemment ce
qui entraine une augmentation du nombre d’impulsions dans le train. Pour a = 2.65, nous obte-
nons 9 impulsions (cf. figure IV.9 a)). Nous observons ainsi une augmentation du nombre d’os-
cillations a la fréquence F,., = 2.4'THz dans le signal électro-optique (cf. figure IV.9 b)). Le
spectre THz associé est donc plus étroit que précédemment (AF = 0.2 THz), ce dernier étant
centré a la fréquence F,., = 2.4'THz. Cependant, les impulsions laser n’ayant pas toutes la
méme intensité, nous observons des rebonds de part et d’autre du spectre (cf. figure IV.9 ¢)).
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IV.1.4 Bilan

Dans cette partie, nous allons effectuer un bilan des principaux résultats présentés précé-
demment.

IV.1.4.1 Controle de la fréquence centrale du spectre généré

La figure IV.10 reprend une partie de ces résultats. L’amplitude de la modulation de la
phase spectrale est fixée a a = 1.25, on fait varier le parametre [, de F,,,, = 2.4THz a
F..in = 1 THz et nous observons un décalage du spectre THz de F),q. 2 Fiuin. Ce dispositif ex-
périmental permet donc le controle de la fréquence centrale du spectre THz généré en accord avec
les prédictions théoriques. Nous observons un trés bon accord entre les spectres expérimentaux
(en rouge) et les résultats théoriques (en noir).
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FIGURE IV.10 — Contrdle de la fréquence centrale du spectre THz généré. On fixe le parametre
a = 1.25 et on fait varier le parametre [, de 2.4 THz a 1 THz. Les courbes rouges (resp. noires)
correspondent aux spectres expérimentaux (resp. théoriques).



IV.1 Génération d’impulsions THz accordables spectralement 121

IV.1.4.2 Controle de la largeur du spectre THz

Dans cette partie, la fréquence de modulation est fixée a F;., = 2THz et on fait varier
I’amplitude de la modulation a. Une meilleure sélectivité spectrale est obtenue en augmentant le
parametre a c’est-a-dire le nombre d’impulsions lasers dans le train et donc le nombre d’impul-
sions THz qui vont interférer. En effet, la largeur du spectre THz varie de 0.5 THz pour a = 1.25
a 0.2 THz pour a = 2.65 (cf. figure IV.11).

a) ¢(w)=0

/
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c) a=2.65 Frep=2 THz
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FIGURE IV.11 — Controle de la largeur du spectre THz généré. On fixe le parametre F.., = 2 THz
et on fait varier I’amplitude de la modulation a de 1.25 a 2.65. La largeur du spectre varie de 0.5
a 0.2 THz. Les courbes rouges (resp. noires) correspondent aux spectres expérimentaux (resp.
théoriques).
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IV.2 Génération de paires d’impulsions térahertz verrouillées
en phase

La génération de paires d’impulsions laser verrouillées en phase présente un intérét majeur
pour la réalisation d’expériences de contrdle cohérent de systemes quantiques. En effet, 1’uti-
lisation d’une séquence de deux impulsions cohérentes entre elles permet la création de deux
chemins d’excitation séparés temporellement qui connectent, depuis un état initial, un méme état
final. Le contrdle cohérent temporel est basé sur les interférences entre ces deux chemins d’ex-
citation. Autrement dit, la premiere impulsion crée un paquet d’onde dans 1’état excité qui peut
étre annihilé ou amplifié par interférence destructive ou constructive avec le paquet d’onde créé
par la seconde impulsion [3]. Ce type d’expérience a notamment été réalisé sur des systémes en
phase gazeuse excités de maniere résonnante a I’aide de un ou plusieurs photons [17, 18, 19],
sur des systemes en phase liquide [20] et a I’état solide [21, 22, 23]. L’idée consiste a étendre ce
type d’expériences de contrdle cohérent temporel jusqu’au domaine 7Hz afin de pouvoir étudier
et controler des modes de rotation et de vibration basse fréquence qui gouvernent des proces-
sus fondamentaux [24, 25]. La principale limitation réside dans la difficulté a générer des paires
d’impulsions térahertz verrouillées en phase. Une premiere approche consiste a générer une paire
d’impulsions laser verrouillées en phase a 1I’aide d’un interférometre de Michelson (ou de Mach-
Zehnder) pour obtenir ensuite une paire d’impulsions térahertz par redressement optique ou a
I’aide de photocommutateurs [26, 27]. Cette technique a notamment été utilisée pour le controle
de modes de rotation de molécules en phase gazeuse [26] et de I’émission libre cohérente de la
vapeur d’eau [28]. Cependant, cette approche est difficile a mettre en ceuvre expérimentalement
car il faut que I’interférometre soit stabilisé a bien mieux que la moitié d’une longueur d’onde
optique pour conserver la relation de phase.

Nous proposons ici une approche différente pour générer une telle paire d’impulsions THz
qui repose sur le redressement optique d’une paire d’impulsions laser verrouillées en phase préa-
lablement générée a I’aide de notre dispositif de mise en forme (présenté au chapitre III). Cette
technique présente 1’avantage de pouvoir controler simplement le délai et le rapport d’amplitude
entre les impulsions tout en conservant la relation de phase.

IV.2.1 Génération de paires d’impulsions laser verrouillées en phase

Tout d’abord, nous allons effectuer une analyse théorique de la génération de paires d’im-
pulsions laser verrouillées en phase a 1’aide de notre faconneur d’impulsions. Considérons le cas
d’une impulsion laser femtoseconde de profil temporel gaussien, limitée par transformée de Fou-
rier et de durée 7, a I’entrée du dispositif de mise en forme. L’expression du champ électrique,
d’amplitude Ej, qui lui est associée est la suivante :

t? ,
E(t) = Egexp (_ﬁ) exp(—iwpt) , (IV.3)

p

ou wy est la pulsation centrale et 7, = 7, / V21n 2 représente la demi-largeur a 1/e du champ

électrique. Une telle impulsion a une amplitude spectrale gaussienne £'(w) donnée par :

E (w) = EqTy/mexp [— ((w — wo) /Aw)g} : (IV.4)
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ol Aw représente la demi-largeur a 1/e. Appliquons a cette impulsion une modulation de phase
triangulaire de la forme :

o (W) =—-AT|w—w,], (IV.5)

ou AT représente la pente de la phase spectrale (A7 > 0) et w, est la pulsation de rebroussement
c’est-a-dire la pulsation pour laquelle la pente de la phase change de signe (cf. figure IV.12).
Dans le domaine temporel, le champ électrique complexe résultant E,;(t) s’écrit, dans le cas
particulier oll w, = wy, de la maniere suivante [29] :

E,u(t)=E1(t) + E5 (t) , (IV.6)
avec
E Aw (t + AT)? Aw(t+ A
Eq (t) = =2 exp (—iwgt) exp |— (M) [1 Fierfi (M)} )
2 2 2 2

(IV.7)

ou erfi(z) est la fonction erreur antisymétrique définie par :
erfi (z) = 2 Jexp (v*)dy (IV.8)

NG : g
0

De I’expression IV.7, on peut déduire les amplitudes et les phases temporelles des champs F ()
et Fy(t). Les amplitudes A;(t) et Ay(t) sont données par :

i (M) e fo (M)]T )

2

Nous constatons que ces deux amplitudes ont exactement la méme forme temporelle, c’est-a-
dire une gaussienne centrée respectivement en t = —A7 et t = +A7 légérement déformée par
la fonction erfi. Lorsque AT est supérieur a 7,, les deux enveloppes ne se recouvrent plus et
on obtient une paire d’impulsions séparées d’un délai égal a 2A7 (cf. figure IV.12 b)). On peut
donc ajuster précisément le délai temporel entre les impulsions en changeant la pente A7 de
la modulation de phase. Quant aux phases temporelles () et p2(t), elles sont respectivement
données par (en négligeant la phase associée a la porteuse wy) :

Aw(tiAr)H .

A% (t) = — eXP

(IV.10)

b1 (t) = arctan {:Ferﬁ ( 5

La figure IV.12 c) représente la variation de phase temporelle associée a deux impulsions lasers
verrouillées en phase séparées d’un délai 2 A7 = 400 fs. Nous constatons que la phase croit de
—m/2 a 7/2 autour de t = —Ar alors que de facon symétrique elle décroit de 7/2 a —7/2
autour de ¢t = Ar. Cette variation de phase traduit une variation de la pulsation instantanée. Plus
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FIGURE IV.12 — a) Phase spectrale triangulaire appliquée a I’impulsion laser (en rouge). Le point
de rebroussement est situé au centre du spectre de I’impulsion laser (en noir) ce qui équivaut a
w, = wy. b) Paire d’impulsions lasers verrouillées en phase résultant d’une modulation de phase

triangulaire ayant pour parametres A7 = 200 fs et w, = wy. ¢) Phase temporelle associée a la
paire d’impulsions du cas b).

précisément, le décalage instantané a la pulsation centrale w, pour les deux impulsions s’écrit de
la maniere suivante [30] :

2
A_\/(%; exp [(Aw(t;cAr)) :|

owi (t) ==+
( ) 1+ erfi [Aw(tiAT):r

2

av.11)
2

Il est également possible de contrdler le rapport d’intensité entre les deux impulsions. Pour
cela, il faut translater la pulsation de rebroussement w, par rapport a la pulsation centrale wy.

Posons w, = wy + dw. Dans ce cas, 1’expression du champ électrique complexe F,,; est la
suivante :

2
5 exp {_ (m@;M) ] [1 ot (iAw@;m) Iy )}
Eout (t) = 5 eXp (—let)

2 )
2 +exp {_ (m(g-m)) } {1 1 erf (iAw(tg—Ar) 1 Z_Zﬂ

(Iv.12)

ou erf(z) est la fonction erreur définie de la maniére suivante :

erf (z) = Jexp (—y?)dy. (IV.13)
0

S
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FIGURE IV.13 — Contrdle du rapport d’intensité entre les deux impulsions. La pente de la phase
spectrale est fixée a A7 = 200fs et on déplace la pulsation de rebroussement w,.. a) Phase
spectrale correspondant a dw = Orad/fs. b) Paire d’impulsions associées au cas a). ¢) Phase
spectrale correspondant & dw = 0.01 rad/fs (soit un écart a la longueur d’onde centrale de j\ =
3.3nm). d) Paire d’impulsions associées au cas c). ¢) dw = 0.04rad/fs (soit 6\ = 13.1nm). f)
Paire d’impulsions associées au cas e). g) dw = —0.01rad/fs. h) Paire d’impulsions associées
au cas g). 1) dw = —0.04 rad/fs. j) Paire d’impulsions associées au cas i).



126 Chapitre 1V. Faconnage d’impulsions térahertz

Nous pouvons observer sur la figure V.13 la génération de paires d’impulsions verrouillées en
phase d’intensités ajustables. La pente de la phase spectrale est fixée : A7 = 200 fs ce qui signifie
que le délai entre les impulsions reste constant (2A7 = 400 fs) et on fait varier la pulsation de
rebroussement w,. Lorsque le décalage de w, s’effectue vers les hautes fréquences (dw > 0),
I’impulsion située en t = AT est plus intense que celle située en ¢ = —A7. De maniére symé-
trique, I’'impulsion située en ¢ = —A7 devient la plus intense lorsque dw < 0. Plus |dw| devient
grand et plus la différence d’intensité entre les deux impulsions est importante. Il a notamment
été montré la possibilité de générer deux impulsions verrouillées en phase avec un rapport d’in-
tensité égal a 100 [29].

Notre fagconneur d’impulsions permet donc la génération de paires d’impulsions laser ver-
rouillées en phase. Ce dispositif présente 1’avantage de pouvoir controler simplement le délai et
le rapport d’amplitude entre les impulsions tout en conservant la relation de phase. Cependant,
comme nous le verrons a la section 1V.2.3, les limitations du faconneur peuvent entrainer des
distorsions par rapport a la mise en forme attendue. L’ objectif est maintenant de convertir cette
paire d’impulsions dans le domaine THz par redressement optique dans le cristal de ZnTe.

IV.2.2 Approche théorique du redressement optique de paires d’impul-
sions laser

Cette partie est consacrée a 1’étude du processus de redressement optique de paires d’im-
pulsions laser verrouillées en phase.

Une premiere analyse peut étre effectuée en se placant dans le domaine temporel. Chacune
des deux impulsions laser génere son propre signal 7Hz analogue a celui engendré par une im-
pulsion limitée par transformée de Fourier (cf. figure IV.14). Les deux impulsions laser ayant une
relation de phase bien déterminée, la paire d’impulsions THz obtenue est verrouillée en phase. Il
est possible de contrdler le délai entre les impulsions THz en changeant la pente A7 de la phase
spectrale (cf. figures IV.14 b) et d)), le rapport d’intensité entre les impulsions pouvant également
étre ajusté a 1’aide du parametre dw (cf. figures IV.14 f) et g)).

Nous pouvons également analyser le processus de redressement optique de paires d’impul-
sions laser en nous placant dans le domaine spectral. Nous avons établi 1I’expression du champ
électrique Erp. (£2, 2) généré par redressement optique dans un cristal de ZnTe a la section
I[.1.3.3. Dans cette expression, le terme C' (€2) qui représente la densité spectrale d’énergie de
I’impulsion laser génératrice est particuliecrement sensible a la phase spectrale de cette derniere.
Considérons tout d’abord le cas général d’une impulsion ayant une phase spectrale plate (limitée
par transformée de Fourier). Nous avons démontré que dans ce cas (cf. partie IV.1.1), C'(2) est a
son maximum quelle que soit la pulsation €2 (cf. figure IV.15 a)) et que la largeur du spectre THz
est principalement gouvernée par la condition d’accord de phase (cf. figure IV.15 c)). Considé-
rons maintenant une impulsion femtoseconde ayant une phase spectrale triangulaire de la forme
¢ (w) = —AT |w — w,|. Dans ce cas, C'(2) présente des modulations dont la périodicité est égale
a 1/(2A7) (cf. figure IV.15 d)). La condition d’accord de phase étant inchangée, le support du
spectre THz reste identique a celui obtenu avec une impulsion limitée par transformée de Fou-
rier, mais ce dernier présente maintenant des modulations dont la périodicité, égale a 1/(2A7),
est directement liée a la pente de la phase spectrale (cf. figure IV.15 e)). Il est donc possible de
contrdler la périodicité de ces modulations en changeant la valeur du parametre A7. Ces modu-
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FIGURE 1V.14 — Génération de deux impulsions THz verrouillées en phase par redressement
optique de paires d’impulsions laser dans un cristal de 300 um d’épaisseur. Il est possible de
contrdler le délai entre les impulsions en changeant la pente A7 de la phase spectrale. Le rap-
port d’intensité entre les impulsions est ajusté a 1’aide du parametre dw. Colonne de gauche :
paires d’impulsions laser obtenues a 1’aide d’une modulation de phase triangulaire ayant pour
parametres : a) A7 = 1.5pset dw = 0.¢c) A7 = 25pset ow = 0.e) AT = 2.5ps et
dw = 0.02rad/fs. g) AT = 2.5pset dw = —0.02rad/fs. Colonne de droite : paires d’impulsions
THz associées.
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FIGURE IV.15 — a) Densité spectrale d’énergie d’une impulsion femtoseconde TL. b) Evolution
de ’sinc (Ak%) |2 en fonction de €2 pour un cristal générateur de 300 ym d’épaisseur. ¢) Spectre
THz généré dans un cristal de ZnTe d’épaisseur z = 300 pm par redressement optique d’une
impulsion TL. d) Densité spectrale d’énergie associée a une impulsion laser ayant une phase
spectrale triangulaire avec A7 = 1.5 ps. Nous observons la présence de modulations de périodi-
cité 1/(2A7). e) La condition d’accord de phase est identique au cas b). e) Spectre THz associé a
d) et e). Ce dernier présente des modulations dont la périodicité est égale a 1/(2A7) = 0.33 THz.

lations dans le spectre peuvent également étre interprétées comme le résultat des interférences
entre les deux impulsions THz verrouillées en phase.

La figure IV.16 (colonne de droite) représente le spectre associé a une paire d’impulsions THz
pour différentes valeurs du délai et du rapport d’amplitude entre les impulsions. Nous pouvons
contrdler avec précision I'interfrange en changeant le délai entre les impulsions THz ce qui per-
met d’envisager la réalisation d’expérience de contrdle cohérent temporel dans ce domaine de
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FIGURE IV.16 — Colonne de gauche : champs €lectrique THz obtenu par redressement optique
dans un cristal de ZnTe de 300 ym d’épaisseur a) d’une impulsion femtoseconde TL, ¢) d’une
paire d’impulsions résultant d’une modulation de phase triangulaire ayant pour parametres A7 =
1.5psetdw = 0,e) AT = 2.5psetdw = 0, g) AT = 2.5ps et dw = 0.03rad/fs. Colonne de
droite : spectres THz associés. Le spectre présente des modulations résultant des interférences
entre les deux impulsions THz. L’interfrange est égal a 1/(2A7). Le contraste des franges est
maximal lorsque les deux impulsions THz ont la méme intensité.
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fréquence. En effet, si I’on souhaite par exemple exalter (respectivement annihiler) un mode de
vibration ou de rotation basse fréquence, il faut disposer d’un spectre THz excitateur présentant
une frange “brillante” (respectivement “sombre”) a la fréquence du mode. Nous constatons éga-
lement que le contraste des franges est maximal lorsque les deux impulsions THz ont la méme
intensité et qu’il diminue lorsqu’on augmente la valeur du parametre dw.

Mathématiquement, le champ électrique E%%,;, (t) associé a deux impulsions THz ver-
rouillées en phase et décalées d’un délai ¢, = 2A7 s’exprime de la maniere suivante :

Bt (t,2) = aBry. (t,2) + BBy, (t —t,,2) , (IV.14)

ou « et J représentent le poids respectif de chaque impulsion, ces deux parametres dépendent de
la valeur de dw. Considérons le cas ol dw = 0, ce qui correspond a deux impulsions de méme
intensité (o« = 5 = 1/2). Le champ électrique THz associé a cette paire d’impulsions est donné,
dans le domaine spectral, par I’expression suivante :

1 .
Effy. (2,2) = 5Brn: (2,2) [L+ o] | (IV.15)

ol Ery. (£, z) est le champ électrique THz obtenu par redressement optique d’une impulsion
limitée par transformée de Fourier. Le spectre THz est alors donné par la relation suivante :

Bt (Q,2)]" = [1 4 cos (Q1,)] - (IV.16)

2
| B (€ 2)]
2
Nous obtenons bien I’expression d’un spectre modulé dont I’interfrange est égal a 1 /¢, = 1/ (2A7).
Nous allons présenter dans la partie suivante les résultats expérimentaux obtenus et nous les com-

parerons a ceux provenant de notre programme de simulation.

IV.2.3 Résultats

Le dispositif expérimental est identique a celui présenté sur la figure IV.3. Nous utilisons
cependant des cristaux de ZnTe plus épais (z = 1 mm et L = 500 pm) afin d’augmenter le délai
entre le signal principal et les répliques provenant de ces deux cristaux et ainsi pouvoir appliquer
des délais suffisamment importants entre les impulsions THz sans €tre “géné” par ces répliques.
L’intensité de I’'impulsion laser incidente sur le cristal générateur est choisie relativement faible,
del’ordrede I, = 2GW/ cm?, pour limiter les effets de rétrécissement spectral liés a 1’absorption
a deux photons (cf. chapitre II).

Les résultats obtenus avec une impulsion limitée par transformée de Fourier sont présentés
sur la figure IV.17 (ligne du haut). Le creux dans le spectre au voisinage de 1.6 THz est da
a la présence d’un phonon TA a cette fréquence dans les cristaux générateur et détecteur (cf.
figurelV.17 c)).

Nous programmons ensuite, a I’aide de notre fagonneur d’impulsions, une modulation de
phase triangulaire ayant pour parametres : A7 = 2.5 ps et dw = 0. Le signal de cross-corrélation
de I’'impulsion laser mise en forme est représenté sur la figure IV.17 d). Nous obtenons, en ac-
cord avec les prévisions théoriques, deux impulsions laser de méme intensité et séparées d’un
délai 2A7 = 5 ps. Cependant, en plus de cette paire d’impulsions, nous observons une impulsion
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FIGURE IV.17 — Résultats expérimentaux obtenus avec une impulsion limitée par transformée de
Fourier (ligne du haut) et une impulsion ayant une phase spectrale triangulaire avec A7 = 2.5 ps
et 0w = 0 (ligne du bas). a) Signal de cross-corrélation de I’impulsion TL. b) Champ électrique
THz généré et détecté dans des cristaux de ZnTe d’épaisseur respective z = 1 mm et L = 500 pm.
c) Spectre THz associé€ a b). d) Signal de cross-corrélation de 1’impulsion mise en forme . e)
Champ électrique THz. f) Spectre THz associé a e).

située en 7 = 0, non prévue par la théorie, dont I’amplitude est relativement importante (40% de
I’amplitude des impulsions principales). Les principales limitations de notre dispositif de mise
en forme, décrites au chapitre III (partie II1.5), ne permettent pas d’expliquer le poids de cette
réplique. Cependant, cet effet peut s’interpréter si nous prenons en compte I’importante variation
de phase appliquée au niveau du modulateur a cristaux liquides. En effet, nous programmons une
phase spectrale triangulaire de pente A7 = 2.5 ps ce qui correspond a une variation de phase de
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FIGURE IV.18 — a) Phase spectrale triangulaire programmée par 1’expérimentateur : A7 = 2.5 ps
et )w = 0. b) Phase spectrale réellement appliquée au niveau du masque a cristaux liquides :
zoom sur I’intervalle spectral 2.39 — 2.4 rad /fs.

—223mrad a 0 sur la premiere moitié du spectre et, de maniere symétrique, de 0 a —2237 rad
sur ’autre moitié (cf. figure IV.18 a)). Le modulateur a cristaux liquides ne pouvant pas ap-
pliquer physiquement des phases supérieures a 27, la phase spectrale est appliquée modulo 27
introduisant ainsi un treés grand nombre de repliements de phase (cf. figure IV.18 b)). Il a été
montré récemment, en considérant le cas simple d’une mise en forme consistant en I’application
d’une phase spectrale linéaire, que la convolution de ces repliements de phase périodiques avec
la structure spatiale du masque (pixels + interstices) introduisait des distorsions de I’impulsion
mise en forme et notamment la présence d’une réplique relativement intense située en 7 = 0
[31]. Nous pouvons donc considérer raisonnablement que cet effet est responsable de la présence
de la réplique (en 7 = 0) lorsqu’on programme une phase triangulaire. L’utilisation d’une autre
technique de mise en forme d’impulsions laser reposant sur la diffraction des différentes com-
posantes spectrales a I’aide d’'un masque a cristaux liquides 2D permet de remédier a ce type de
probleme [32].

La figure IV.17 e) représente le signal électro-optique obtenu par redressement optique de la paire
d’impulsions laser de la figure IV.17 d). Nous obtenons deux impulsions THz, analogues a celle
engendrée par une impulsion limitée par transformée de Fourier, de méme intensité et séparées
de 2A7 = 5ps. Au centre (en 7 = (), nous observons une réplique dont le rapport d’amplitude
avec les impulsions principales est de 1’ordre de 20%. En accord avec les prévisions théoriques,
le spectre THz associé a ce signal électro-optique présente des modulations dont I’interfrange,
égal a 1/(2A7), vaut 0.2 THz. Les deux impulsions THz ayant la méme intensité, le contraste
des franges est maximal. La présence de la réplique centrale dans le signal électro-optique n’af-
fecte pas I’allure du spectre THz comme on peut le constater sur la figure IV.19. Pour obtenir
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FIGURE IV.19 — Spectre THz associé au signal électro-optique da la figure IV.17 e) lorsque
la réplique centrale est prise en compte (en noir). Spectre associé a un signal électro-optique
numérique constitué de deux impulsions THz décalées de 5 ps, sans réplique centrale (en rouge).

le spectre du signal électro-optique sans la réplique, nous avons dupliqué le signal de la figure
IV.17 b) (obtenu avec une impulsion limitée par transformée de Fourier), nous 1’avons décalé
numériquement de 5 ps par rapport au signal principal puis nous avons effectué la transformée
de Fourier du signal ainsi obtenu.

Si I’on souhaite exalter (respectivement annihiler) un mode de vibration ou de rotation
basse fréquence, situé par exemple autour de la fréquence €y/2m = 2THz, il faut que le
spectre associé au champ électrique THz excitateur présente une frange “brillante” (respecti-
vement “sombre”) a cette fréquence. Nous avons vu précédemment qu’une phase spectrale trian-
gulaire ayant pour parametres A7 = 2.5 ps (ce qui correspond a un délai de 7, = 5 ps entre les
impulsions) et dw = 0 permettait de générer un spectre THz modulé avec une frange brillante a
2 THz (cf. figure IV.17). Pour déterminer la valeur de A7 permettant d’obtenir un spectre avec
une frange sombre a cette méme fréquence, il faut revenir a 1’expression analytique du spectre
associé a deux impulsions THz déterminée a la partie IV.2.2 (cf. expression IV.16). Pour obtenir
une frange sombre a la fréquence €2y /27 = 2 THz, il faut que le nouveau délai ¢, soit tel que :

T
t,=t, =+ O (IV.17)
ce qui correspond a un parametre A7’ donné par :
, T
AT = AT+ — (IV.18)

20
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FIGURE IV.20 — Spectres expérimentaux présentant : a) une frange brillante a la fréquence
Qg/2m = 2THz (AT = 2.5 ps), b) une frange sombre a cette méme fréquence (AT = 2.375 ps).

Nous pouvons observer sur la figure IV.20 que le spectre THz présente bien une frange brillante
a la fréquence €2y/2m = 2 THz pour AT = 2.5 ps et une frange sombre a cette méme fréquence
pour AT = 2.375ps. Les spectres sont donc en opposition de phase a cette fréquence mais
lorsqu’on s’éloigne de cette valeur, nous observons progressivement un déphasage des franges
d’interférences di a la différence de valeur des interfranges. Cependant, les impulsions 7Hz ainsi
obtenues présentent une grande largeur spectrale (identique a celle obtenue avec une impulsion
limitée par transformée de Fourier) ce qui peut limiter la réalisation de certaines expériences en
entrainant une excitation non discriminée de plusieurs modes. L’étape suivante consiste donc a
combiner rétrécissement spectral et modulations dans le spectre.
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IV.3 Combinaisons de modulations de phase sinusoidale et tri-
angulaire

Nous avons étudié dans la partie IV.1 I’effet d’'une modulation de phase sinusoidale de
I’impulsion laser sur la génération d’impulsions THz. Dans le domaine temporel, une telle mo-
dulation de phase correspond a la génération d’un train d’impulsions laser qui donne, par re-
dressement optique, un train d’impulsion THz. Parallelement, nous avons établi a la section IV.2
qu’une modulation de phase triangulaire permettait d’obtenir deux impulsions THz verrouillées
en phase. Dans cette partie, nous allons combiner ces deux modulations de phase afin d’aug-
menter les possibilités de mises en forme. Nous programmerons donc des phases spectrales de la
forme suivante :

¢ (w) = asin (w/Frep) — AT |w — w,| . (IV.19)

Dans un premier temps, nous verrons qu’il est ainsi possible de générer des paires de trains
d’impulsions THz verrouillés en phase en appliquant un délai 2A7 supérieur a la durée du train
d’impulsions THz obtenu avec une simple modulation de phase sinusoidale. Dans un second
temps, nous montrerons que pour des valeurs particulieres de A, il est possible de générer des
spectres THz plus étroits et mieux contrastés que ceux obtenus dans la partie IV.1.

IV.3.1 Génération de paires de trains d’impulsions THz verrouillés en phase

Cette partie est consacrée a I’étude de la génération de paires de trains d’impulsions THz
verrouillés en phase. La figure IV.21 a) représente le signal de cross-corrélation d’une impulsion
laser dont la phase spectrale est modulée avec les parametres suivants : a = 1.25, F,.., = 2THz
et A7 = 2.5ps. Nous obtenons deux trains d’impulsions laser, dont le taux de répétition est
égal a 1/F,., = 500fs, de méme amplitude et espacés de 2A7 = 5ps. Pour une amplitude de
modulation de a = 1.25, chaque train est constitué de cinq impulsions. Pour les mémes raisons
physiques que précédemment (cf. partie IV.2.3), nous observons la présence d’une réplique non
mise en forme située en 7 = 0. Par redressement optique, chacune de ces impulsions donne
son propre champ THz, analogue a celui engendré par une impulsion TL. Ces différents champs
s’ajoutent ensuite de maniere cohérente pour donner deux trains d’impulsions THz de méme am-
plitude, espacés de 2A7 = 5 ps et oscillant a la fréquence F)., (cf. figure IV.21 b)). Les résultats
expérimentaux sont en tres bon accord avec ceux provenant de notre programme de simulation.
Pour une telle modulation de phase, le spectre THz est centré a la fréquence F,., = 2THz, il
présente une largeur a mi-hauteur de I’ordre de 0.5 THz et des modulations dont 1’interfrange
est égal a 1/(2A7) = 0.2 THz. Nous pouvons également générer le spectre “complémentaire”
de ce dernier, c’est-a-dire un spectre présentant la méme fréquence centrale et la méme largeur
mais des franges d’interférences en opposition de phase (cf. figure IV.22). Pour cela, il suffit de
changer uniquement la valeur de la pente spectrale A7. Pour trouver la valeur de A7 complé-
mentaire (A7 = 2.375 ps), nous utilisons ’expression IV.18. Les résultats expérimentaux sont en
bon accord avec les prédictions théoriques. Nous observons cependant une 1égere différence sur
I’amplitude des franges adjacentes a la frange centrale qui provient de la présence de la réplique
située en 7 = 0.
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FIGURE IV.21 — Résultats expérimentaux et numériques obtenus pour une modulation de phase
de la forme ¢ (w) = asin (w/F.p) — AT |w — w,| avec pour parametres : @ = 1.25, F,, =
2THz, AT = 2.5ps et w, = wy. a) Signal de cross-corrélation de I’impulsion mise en forme. b)
Signal électro-optique mesuré. ¢) Spectre THz associé a b). d) Impulsion mise en forme théorique.
e) Signal électro-optique attendu. f) Spectre THz associé a e).
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FIGURE IV.22 — a) Spectres THz expérimentaux obtenus pour une modulation de phase de la
forme ¢ (w) = asin (w/F..p) — AT |w — w,| avec pour parametres : a = 1.25, F,., = 2 THz,
w, = wp et AT = 2.5 ps (en noir) et 2.375 ps (en rouge). Les franges d’interférences sont en
opposition de phase. b) Spectres THz obtenus avec notre programme de simulation pour les
mémes parametres.

IV.3.2 Rétrécissement spectral

Outre la génération de paires de trains d’impulsions THz verrouillés en phase, la combi-
naison de modulations de phase sinusoidale et triangulaire permet d’obtenir des spectres THz
plus étroits et mieux contrastés que ceux obtenus avec une simple modulation sinusoidale. La
figure IV.23 présente par exemple les résultats obtenus avec les parametres suivants : a = 2.65,
F,ep = 2THz, AT = 0.5 psetw, = wy. Nous constatons que dans cette configuration particuliere
ol AT = 1/F,,(= 0.5ps), le champ électrique THz est constitué d’un seul train d’impulsions
présentant un grand nombre d’oscillations de méme amplitude et de période 1/F,.,. Le spectre
THz associé est donc centré a la fréquence F,.,, il présente une largeur a mi-hauteur de 0.2 THz
et un meilleur contraste que celui obtenu avec une simple modulation sinusoidale (cf. figure IV.23
b) comparée a la figure IV.11). Une autre configuration pour laquelle A7 = 3/F,.,(= 1.5ps)
permet d’obtenir un spectre encore plus étroit, de I’ordre de 0.14 THz a mi-hauteur. La figure
IV.24 reprend les différents résultats obtenus avec une simple modulation de phase sinusoidale
(colonne de gauche) et avec des combinaisons de deux types de modulation (colonne de droite).

Nous disposons ainsi de spectres plus étroits et mieux contrastés que ceux obtenus avec
une simple modulation sinusoidale. Nous pouvons également changer la fréquence centrale de
ces derniers a I’aide du parametre F..,. La figure IV.25 présente les résultats expérimentaux et
numériques obtenus pour des modulations de phase ou le parametre a = 2.65 est fixé et ou I’on
fait varier le parmetre F,., de F,,,., = 2.4THz a F,,,;, = 1.66 THz en prenant A7 = 1/ Frep.
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FIGURE IV.23 — Résultats expérimentaux et numériques obtenus pour une modulation de phase
de la forme ¢ (w) = asin (w/F.y) — AT |w — w,| avec pour parametres : a = 2.65, F,.p, =
2THz, At = 1/F,., = 0.5ps et w, = wy. a) Signal électro-optique mesuré. b) Spectre THz
associé. c) Signal électro-optique attendu. d) Spectre théorique.
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FIGURE 1V.24 — Contrdle de la largeur du spectre THz. Colonne de gauche : modulation de phase
sinusoidale uniquement avec pour parametres a) a = 1.25 et F,.., = 2THz,b) a = 2.65 et F}.p, =

2THz. Colonne de droite :
ayant pour parametres c) a

combinaisons de modulation de phase sinusoidale et triangulaire

2.65, Frep = 2THz et AT = 1/F,., = 0.5ps, d) a = 2.65,
Frep = 2THz et AT = 3/F,., = 1.5ps. Les courbes rouges (resp. noires) correspondent aux

spectres expérimentaux (resp. théoriques).
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FIGURE IV.25 — Contrdle de la fréquence centrale du spectre THz généré. On fixe le parametre
a = 2.65 et on fait varier le parametre F,., de 2.4 THz a 1.66 THz en prenant A7 = 1/F}.,.
Les spectres présentent tous une largeur a mi-hauteur de 1’ordre de 0.2 THz. Les courbes rouges
(resp. noires) correspondent aux spectres expérimentaux (resp. théoriques).

Nous observons un décalage du spectre de F,,, a F,.;, en accord avec les prévisions théoriques.
Les spectres expérimentaux (en rouge) sont en trés bon accord avec ceux provenant de notre
programme de simulation (en noir).

IV.4 Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre une approche analytique qui permet notamment la
génération de spectres THz étroits et accordables de 0.5 a 3 THz et la génération de paires d’im-
pulsions THz verrouillées en phase. Cette technique qui repose sur le redressement optique d’im-
pulsions laser femtosecondes mises en forme s’appuie sur une bonne compréhension des méca-
nismes gouvernant le processus de génération. Une mise en forme directe de I’impulsion laser
génératrice dans le domaine temporel n’étant pas envisageable a une échelle de temps femtose-
conde, nous modulons la phase de I’impulsion laser dans le domaine spectral.

Dans un premier temps, nous nous sommes intéressé a des modulations de phase sinusoi-
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dales. Dans le domaine temporel, de telles modulations correspondent a la génération de trains
d’impulsions laser dont le nombre et le taux de répétition sont ajustables. Par redressement op-
tique, ces mises en forme d’impulsion permettent a la fois le contrdle de la largeur et de la
fréquence centrale du spectre THz.

Dans un second temps, nous avons programmé des modulations de phase triangulaires.
Dans le domaine temporel, cela correspond a la génération de paires d’impulsions laser ver-
rouillées en phase dont le délai et le rapport d’amplitude sont ajustables. Ces impulsions étant
verrouillées en phase, elles vont permettre la génération par redressement optique de paires d’im-
pulsions THz elles-mémes verrouillées en phase. Le spectre THz associé présente des franges
d’interférences dont I’interfrange est inversement proportionnel au délai entre les impulsions.

Enfin, nous avons combiné ces deux modulations de phase afin d’augmenter les possibilités
de mises en forme. Nous avons ainsi démontré la possibilité de générer d’une part des paires de
trains d’impulsions THz verrouillées en phase et d’autre part des spectres THz plus étroits (jus-
qu’a 0.14 THz a mi-hauteur) et mieux contrastés que ceux obtenus avec une simple modulation
de phase sinusoidale. Pour valider ces différents résultats, nous avons utilisé le programme de
simulation développé au cours de cette these qui donne des résultats en tres bon accord avec 1’ex-
périence et qui offre la possibilité d’étudier la génération d’impulsions ayant des formes et des
phases temporelles adaptées aux milieux étudiés. Cette technique présente 1’avantage de pouvoir
générer tres rapidement des formes variées ce qui permet d’envisager la réalisation expérimentale
du controle optimal dans ce domaine de fréquence.
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CONCLUSION

Dans ce travail de these, nous avons étudié, tant du point expérimental que théorique, la
génération et la mise en forme d’impulsions térahertz.

La premiere partie de cette étude a ét€ consacrée a la génération d’impulsions THz par
redressement optique dans un cristal semiconducteur de ZnTe a partir d’impulsions laser femto-
secondes issues d’une source laser titane-saphir amplifiée, et a leur détection par effet électro-
optique. Les équations d’évolution des ondes optique et THz ont été établies et discutées. Nous
avons ainsi pu déterminer les conditions optimales de génération et de détection par effet électro-
optique pour nos cristaux de ZnTe. La confrontation de nos simulations numériques avec nos
résultats expérimentaux, obtenus avec le dispositif que nous avons réalisé au laboratoire, nous a
notamment permis de mettre en évidence une forte dépendance de I’efficacité de ce processus
de génération avec I’'intensité de I’impulsion laser génératrice. Cette dépendance se traduit par
une évolution remarquable et anormale du spectre et de I’énergie THz avec I’intensité des impul-
sions optiques. Si théoriquement, le spectre se situe normalement autour de 2.3 THz, nous avons
constaté expérimentalement un décalage vers les basses fréquences avec 1’intensité optique. Ty-
piquement, des impulsions optiques d’environ 10 GW/ cm” engendre un décalage de 1’ordre de
1.5 THz, recentrant ainsi le spectre autour de 1 THz.

Dans le chapitre 2 de ce mémoire, nous avons donc tenté de mieux comprendre nos ob-
servations, sachant que de tels spectres anormalement centrés a basse fréquence avaient déja été
présentés dans la littérature, mais n’avaient pas fait I’objet d’une étude systématique. Nous avons
généré et caractérisé des impulsions THz obtenues pour différentes intensités optiques dans des
cristaux de différentes épaisseurs. Ces expériences ont clairement mis en évidence 1’influence de
I’intensité de I’impulsion redressée sur le spectre et 1’énergie THz émis en sortie du cristal. Le
décalage progressif du spectre THz vers les basses fréquences avec 1’augmentation de I’intensité
de pompe a été observée avec de grandes similitudes pour des cristaux de différentes épaisseurs.
De plus, nous avons mis en évidence un rendement de conversion en énergie pour un cristal
d’épaisseur 200 pm comparable a celui d’un cristal de 1 mm.

Afin de mieux comprendre I’influence des porteurs libres sur la propagation de 1’onde THz,
nous avons effectué des expériences pompe optique-sonde THz. Ces expériences ont révélé que
I’absorption dans le domaine THz était relativement indépendante de la fréquence et que la ther-
malisation du gaz de porteurs s’accompagnait d’une forte augmentation de cette absorption. Si
la déplétion de I’onde laser et 1’absorption par les porteurs libres semblent aller dans le bon sens
en ce qui concerne 1’évolution de 1’énergie THz en fonction de I’intensité de pompe et de I’épais-
seur du cristal, ces deux mécanismes ne permettent pas d’expliquer le décalage spectral vers les
basses fréquences. Nous avons alors suggéré qu’une modification de la condition d’accord de
phase par les porteurs libres pouvait étre responsable de ce phénomene. Pour étudier plus en
détail I’'influence des porteurs libres sur la génération de I’onde THz, nous avons réalisé des ex-
périences du type pompe optique - génération THz. Ces expériences ont clairement montré que
seuls les porteurs chauds sont susceptibles de modifier la condition d’accord de phase, entrainant
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alors un décalage du spectre vers les basses fréquences. Lors de la génération de ’onde THz,
celle-ci reste dans le sillage immédiat de I’impulsion optique (délai de 1’ordre de la centaine de
femtosecondes) de sorte qu’elle interagit préférentiellement avec le gaz de porteurs en cours de
thermalisation. Nous pouvons donc expliquer le décalage spectral observé lorsque I, et donc la
densité de porteurs, augmentent par une modification de la condition d’accord de phase induite
par les porteurs chauds. Nous avons donc montré dans ce chapitre la complexité du processus de
génération de I’onde THz ou intervient la combinaison de la déplétion de la pompe au cours de
sa propagation dans le cristal avec 1’absorption de I’onde THz par les porteurs libres et la modi-
fication de la condition d’accord de phase par les porteurs chauds.

Si I’objectif de la premiere phase de notre travail portait sur la maitrise d’un dispositif de
génération d’impulsions THz par rectification a partir d’impulsions laser femtosecondes limitées
par transformée de Fourier, la seconde phase a été consacré a la mise en forme d’impulsions dans
le domaine THz. A I’'image du développement remarquable des applications de la mise en forme
d’impulsions optiques, le faconnage d’impulsions dans le domaine THz est aujourd’hui motivé
par la variété de ses applications, notamment dans le domaine du contrdle cohérent. Si des ex-
périences dans le domaine THz ont déja été réalisées avec succes a 1’aide d’impulsions optiques
femtosecondes mises en forme, comme 1’excitation sélective de modes de phonons, d’oscilla-
tions de charges ou encore de phonons-polaritons, les possibilités de contréle dans ce domaine
de fréquence seraient amplifiées par une excitation directe avec des impulsions 7Hz mises en
forme. Afin de fagonner les impulsions dans le domaine 7Hz, nous avons choisi de développer
une approche analytique qui repose sur la mise en forme de 1I’impulsion laser génératrice.

Une partie importante de notre travail, décrite dans le chapitre 3, a ainsi été vouée a la
conception, la construction et le réglage d’un dispositif haute résolution de mise en forme d’im-
pulsions laser, basé sur I’utilisation d’un masque a cristaux liquides placé dans le plan de Fourier
d’une ligne a dispersion nulle. Les tests de validation de notre dispositif se sont avérés concluants.
Caractérisées par la technique de corrélation croisée, nous avons montré que pour des modula-
tions de phase relativement simples, nous obtenons en sortie du faconneur des impulsions corres-
pondant bien aux mises en forme souhaitées. Nous avons également établi les deux principales
limitations de notre dispositif, a savoir la résolution spectrale limite de la ligne a dispersion nulle
qui se répercute dans le domaine temporel par 1’apparition d’une fenétre gaussienne de largeur
10.5 ps qui limite les possibilités de mises en forme, et aussi la pixellisation du masque a cristaux
liquides qui entraine la création de répliques de I’impulsion mise en forme espacées de 8 ps. Par
ailleurs, ce dispositif de mise en forme n’a pas été uniquement congu pour la mise en forme THz.
Il est également destiné au controle de processus moléculaires, un des objectifs de notre équipe
étant de mieux comprendre certains processus photo-physiques moléculaires. Dans ce but nous
avons également développé et testé avec succes un algorithme génétique qui permet d’utiliser
notre faconneur dans un schéma en boucle fermée. Ce dispositif de contrdle optimal permet
maintenant d’envisager son application pour 1’étude de processus photo-physiques présentés par
certains complexes moléculaires. Une premiere série d’expérience consistera a contrdler 1’évo-
lution d’un systeme photo-excité en le guidant préférentiellement vers un canal de relaxation
prédéterminé (état a transfert de charge, isomérisation). D’autres expériences seront dédiées a
I’étude et au controle de la génération d’impulsions THz provenant de molécules a transfert de
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charge. L’analyse de I'impulsion optimale obtenue pourra alors fournir des indications sur les
processus physiques mis en jeux.

Enfin, dans la dernicre partie de ce travail, munis de notre seul dispositif de mise en forme
d’impulsions, nous avons montré qu’il était possible de générer des impulsions THz de formes
particulierement intéressantes pour les expériences de spectroscopie cohérente ou de contrdle co-
hérent. Nous avons notamment généré des paires d’impulsions verrouillées en phase, des trains
d’impulsions, ainsi que des impulsions THz accordables de grande finesse spectrale. Les ap-
ports de notre technique par rapport a celles déja existantes sont multiples : elle ne nécessite pas
I’emploi d’algorithmes d’optimisation et offre la capacité a générer trés rapidement des formes
variées, permettant notamment d’envisager la réalisation d’expérience de controle optimal dans
ce domaine de fréquence. En outre, les impulsions 7Hz sont obtenues en appliquant des mo-
dulations de phase spectrale relativement simples a 1’impulsion redressée optiquement (phase
sinusoidale et/ou triangulaire), c¢’est-a-dire en jouant sur un nombre relativement restreint de pa-
rametres. Les spectres associés a nos impulsions THz sont relativement étroits (jusqu’a 140 GHz
a mi-hauteur) et accordables de 0.5 a 3 THz. Un programme de modélisation développé spécia-
lement dans ce contexte donne des résultats en trés bon accord avec 1’expérience.

La réalisation et la maitrise de notre dispositif de fagonnage nous ouvrent maintenant la
voie vers différentes applications. Par exemple, la mise en forme dans le domaine THz pour-
rait etre utilisée pour créer et contrdler des paquets d’onde ro-vibrationnels dans des molécules
en phase gazeuse, voire méme, dans certains cas, permettre I’excitation cohérente de modes de
vibrations basses fréquences de cristaux non-linéaires. Par ailleurs, il nous parait également in-
téressant d’utiliser notre algorithme génétique afin d’optimiser la génération par redressement
optique d’impulsions THz. Ceci devrait nous permettre de mieux appréhender les processus gou-
vernant la génération THz.



