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INTRODUCTION

Depuis ses origines, 1’étre humain a cherché a comprendre puis a controler son envi-
ronnement. Quand les observations directes ne sont pas possibles, nous développons des
outils dont I'utilisation est notre trait caractéristique. Le monde de la physique quantique
ne fait pas exception, et le rayonnement électromagnétique en est I'outil d’étude privilégié.
En particulier, le laser présente les meilleurs caractéristiques de cohérence, de durée ou de
monochromaticité, de polarisation. .. pour étudier les atomes et les molécules.

Le laser féte cette année ses 50 ans et depuis sa création, cette source de lumiere co-
hérente a grandement évolué. C’est maintenant un outil courant, voire méme un accessoire
tres prisé des conférenciers, dont 1'utilisation est tres diverse. Une de ses évolutions a trouvé
une utilité tres importante dans ’étude de dynamique atomique et moléculaire, le régime
impulsionnel. Depuis 30 ans, la durée des impulsions a diminué progressivement, passant
en revue les différents ordres de grandeurs de « I'infiniment petit ». Jusqu’a récemment, elle
était limitée au domaine femtoseconde par sa longueur d’onde dans le proche infrarouge
(IR) ou le visible, mais la génération d’harmoniques d’ordres élevés a donné naissance aux
impulsions VUV, « Vacuum UltraViolet », attosecondes [Krausz 09).

La spectroscopie ultra-rapide utilise, depuis presque 20 ans, la durée extrémement
breve des impulsions lasers femtosecondes pour mesurer les dynamiques électroniques et
moléculaires [Zewail 94]. De plus, 'utilisation d’une ou de plusieurs impulsions en per-
mettent aussi le controle [Tannor 86]. L’origine de ce controle réside dans les interférences
quantiques entre les différents chemins d’excitation de la matiere.

Une avancée majeure dans le domaine a été faite avec I'apparition du fagonnage d’im-
pulsions dans les années 90 [Weiner 88| alliée a la technique de contrdle optimal dite en
boucle fermée introduite par H. Rabitz [Warren 93]. Le systéme converge vers une forme
d’impulsion optimale pour un objectif fixé d’avance. Pour cela, une rétroaction est appliquée
sur le fagonneur selon la pertinence des résultats. De nombreuses dynamiques réactionnelles
ont ainsi été controlées et la premiere en date a été effectuée par le groupe de G. Gerber
[Assion 98]. L’impulsion finale est optimale au sens de la convergence de 'algorithme uti-
lisé mais rien ne dit qu’elle est effectivement la solution optimale du probleme. En outre,
il est difficile d’obtenir des informations sur le systeme et de savoir comment se déroule la
dynamique en analysant le profil tres complexe des impulsions utilisées.

Dans le cas de systemes plus simples, par exemple des atomes, il est possible de
prévoir par le calcul le comportement du systeme excité par différentes mises en forme.
L’intérét réside alors dans ’apprentissage de techniques de controle, dit cohérent, et de
leur application a des systemes plus complexes. On parle alors de controle en boucle ou-
verte. Les faconneurs de plus en plus performants ont rendu possible 1’étude systéma-
tique de la dynamique de systemes atomiques initiée par des mises en formes diverses.
L’équipe de L. Noordam en a posé une des premieres pierres [Broers 92a] suivie principa-
lement par I’équipe de Y. Silberberg [Meshulach 98, Dudovich 01, Dudovich 02a] avec un
fagonnage par des sauts de phase, le groupe de S. Leone [Amitay 01, Dai 07] et le notre
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[Zamith 01b, Degert 02b, Monmayrant 06a] avec des impulsions a dérives de fréquence.
Les résultats généraux obtenus ont alors été mis en pratique pour 1’étude de molécules plus
complexes [Walowicz 02] ainsi que pour les techniques d’imagerie [Ogilvie 06]. La tendance
actuelle est l'utilisation de boucle fermée avec une analyse du fagonnage se servant des
informations obtenues par le controle en boucle ouverte [Daniel 03, Zamith 04].

Tous les schémas de controle actuels nécessitent une forte mise en forme. Les premiers
fagonneurs ont d’abord été développés pour fonctionner dans le visible et le proche infra-
rouge, plage de fréquence du rayonnement fondamental des chaines lasers femtosecondes.
Ils sont basés pour la plupart sur des systemes dispersifs ou les différentes fréquences sont
séparées spatialement. Elles passent alors par différents chemins optiques. L’insertion sur
ces chemins d’un modulateur spatial de lumiere donne, au final, une impulsion faconnée
[Froehly 83]. Cependant, de nombreuses études se situent dans des domaines de longueur
d’onde ou il n’existe pas (ou peu) de moyen simple de controle de la lumiere. C’est le
cas du moyen infrarouge [Strasfeld 07], pour le controle vibrationnel de molécules, voir
méme du rayonnement Terahertz [Vidal 10] ainsi que de 'UV lointain pour des transi-
tions & un photon dans des molécules organiques [Kotur 09]. Un effort technologique et
de recherche a donc été nécessaire pour transférer ces techniques a ces gammes de lon-
gueur d’onde. Le premiere étape est souvent un transfert de phase depuis le proche IR vers
I'UV [Schriever 06] ou le moyen IR [Kaindl 00, Belabas 01]. Un fagonnage direct a ces lon-
gueurs d’onde non-conventionnelles est ensuite rendu possible par les avancées techniques
[Roth 05, Shim 06, Coudreau 06].

Le développement de 'AOPDF [Tournois 97a] « Filtre Dispersif Acousto-Optique
Programmable » a ces différentes longueurs d’onde en fait aujourd’hui un outil intéressant
pour le controle cohérent. Il est basé sur I'interaction colinéaire entre une onde acoustique
programmable et une onde optique a mettre en forme. La diffraction de la seconde sur
le réseau de phase créé génere une onde optique faconnée. La phase et I'amplitude sont
transférées du domaine acoustique au domaine optique. Nous nous sommes dotés, dans
I’équipe, d’'un AOPDF fonctionnant dans I’'UV, et avons étudié ces caractéristiques et ses
possibilités de fagonnage [Weber 10a]. Plusieurs applications utilisant des impulsions UV
fagonnées ont alors été envisagées dont la cross-corrélation par absorption a deux photons
dans le diamant [Weber 09] ainsi que des perspectives pour des mesures de couplage spatio-
temporel.

Les compétences acquises dans le domaine du fagonnage et de la caractérisation m’ont
alors amené a la co-rédaction d'un tutoriel sur les bases du faconnages et de la caracté-
risation d’impulsions ultracourtes. Le travail important de bibliographie nécessaire a sa
rédaction m’a donné 'opportunité d’étendre mes connaissances aux techniques diverses du
domaine mais a nécessité une part non-négligeable de ma these. Un certain nombre de fi-
gures présentes dans cette these en sont tirées et j’invite le lecteur néophyte et/ou intéressé
a le parcourir [Monmayrant 10].

Parallelement a cela, j'ai continué a étudier, dans la lancée des travaux précédents
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du groupe [Zamith 0la, Degert 02a, Monmayrant 05a], le fagonnage d’impulsions pour le
controle de différents systemes atomiques et moléculaires. De ces études ont émergé des ex-
périences « classiques » de controle cohérent [Chatel 08, Weber 10b], mais aussi des applica-
tions plus originales comme par exemple le refroidissement vibrationnel de molécules froides
[Sofikitis 09] en collaboration avec I’équipe de Pierre Pillet du laboratoire Aimé Cotton (Or-
say). Le fagonnage de trains d’impulsions pour la factorisation de grands nombres est une
autre application [Weber 08]. La factorisation est basée sur l'utilisation d’une somme de
Gauss, outil d’analyse en mathématiques que 1’on retrouve étrangement dans de nombreux
phénomenes physiques [Merkel 06a].

Ce manuscrit est organisé en quatre chapitres :

— Le chapitre I présente les différents outils et éléments expérimentaux nécessaires
aux expériences de controle cohérent et a la manipulation d’impulsions femtose-
condes.

— Le chapitre II présente I’étude détaillée d'un AOPDF UV commercialisé par la
société Fastlite. Une premiere partie explique le fonctionnement de ce dispositif
et donne des éléments de compréhension sur la nature anisotrope de l'interaction
acousto-optique. La deuxieme partie porte sur ses caractéristiques expérimentales
telles que son efficacité et son accordabilité. Une étude a trois longueurs d’ondes
différentes dans I’'UV en est faite.

— Le chapitre III s’intéresse a la théorie et aux expériences effectuées sur la factori-
sation de grands nombres par la somme de Gauss. La factorisation est dans ce cas
effectuée par I’évolution d'un paquet d’onde dans différents systemes physiques.
Apres une revue des différentes expériences, plusieurs résultats expérimentaux sont
présentés dont 1'utilisation de sommes aléatoires. Enfin une proposition théorique
qui devrait améliorer la technique de factorisation est proposée.

— Le chapitre IV s’intéresse en détail aux transition a deux photons. La premiere
partie présente le formalisme mathématique de 'interaction entre deux impulsions
femtosecondes et un systeme atomique. Nous dérivons les expressions théoriques
utiles a la compréhension de la suite.

La deuxieme partie s’intéresse particulierement aux transitions 1+1 photons via un
état intermédiaire. Ce type de systeme, aussi appelé Pompe-Sonde donne acces a
la dynamique ultra-rapide d’un état excité par I'impulsion pompe. Généralement
cette dynamique est controlée par le fagonnage de cette impulsion et détectée par
une impulsion sonde ultra-courte. Nous envisageons ici le role d'un fagonnage sur
la sonde et l'illustrons sur des transitoires cohérents. Ce sont des oscillations, dans
le régime transitoire, produites par une impulsion pompe a dérive de fréquence
(chirpée).

La troisieme partie est une étude générale du controle de I’absorption directe a
deux photons. Nous nous intéressons au cas sans état intermédiaire puis avec un
état voire plusieurs. Cette étude permet de mettre en avant différentes techniques
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de controle cohérent. Elle donne aussi une bonne introduction a l'’expérience du
controle des oscillations de Spin-Orbite dans le Rubidium.

Enfin le contréle du refroidissement vibrationnel de molécules froides est présenté.
Ce travail en collaboration avec le groupe de Pierre Pillet m’a donné 'occasion de
me familiariser avec ces systemes.



Chapitre 1

Dispositifs expérimentaux

Ce chapitre introduit les divers techniques et outils expérimentaux utilisés couram-
ment au laboratoire et durant ma these. Ils ont pour la plupart fait I’objet d’études par
le passé et nous ne donnerons ici que les détails nécessaires a la compréhension des autres
chapitres. Ces outils ont majoritairement été développés pour le faconnage d’impulsions et
leur caractérisation. A ce titre, j’invite le lecteur intéressé a consulter le tutoriel co-écrit
avec Béatrice Chatel et Antoine Monmayrant, sur les bases du fagconnage et de la caracté-
risation [Monmayrant 10|, dont certains points sont repris ici. Cette revue a nécessité un
travail de bibliographie et de synthese important durant ma these.

1.1 Présentation générale

La chaine laser utilisée au sein de I'équipe FEMTO est une chaine classique basée
sur la technique CPA [Le Blanc 93] pour I'acronyme anglais « Chirp Pulse Amplification »,
elle a été développée par Amplitude Technologies et baptisée « Pulsar ». Nous présenterons
ces caractéristiques de manieére succincte en insistant sur les parametres importants et
nécessaires a nos expériences. La figure 1.1 est une vue schématique des divers éléments de
cette chaine.

| OSCILLATEUR |--}| ETIREUR | NOPA 1 |
v

NOPA 2

v |_l uv
| MULTIPASS |-}-|COMPRESSEURI >
I—i FACONNEUR I

Figure 1.1 — Présentation schématique de la chaine laser CPA de ’équipe.

v v

L’oscillateur fournit des trains d’impulsions infrarouges, centrées a 800 nm et de
largeur spectrale 80 nm, a haute cadence (76 MHz) et de basse intensité créte (5,2 nlJ).
Celles-ci sont d’abord étirées, par ajout de phase quadratique positive puis légerement mises
en forme par un filtre acousto-optique dispersif programmable. Il s’agit d'un AOPDF de
type Dazzler™ [ Tournois 97b] produit par la société Fastlite. Il permet de corriger la phase

13
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résiduelle de la chaine et de modifier I'amplitude spectrale des impulsions. Elles sont en-
suite amplifiées, d’abord par un amplificateur a cavité qui abaisse la cadence a 1 kHz, mais
produit des impulsions avec des intensités crétes élevées (520 pJ) puis par un amplificateur
multi-passage qui donne une énergie de 5 mJ par impulsion. Le compresseur applique la
phase opposée de I'étireur pour donner en fin de chaine des impulsions d’environ 50 fs et
3 mJ. Le faisceau est ensuite séparé sur plusieurs voies. La premiere (~ 1,5 mJ) sert aux
expériences de dynamique moléculaire et le reste est dédié aux expériences de controle.
Une partie de 1’énergie sert a alimenter des amplificateurs paramétriques optiques non-
colinéaires (section 1.2) ou NOPA. Ceux-ci fournissent des impulsions tres courtes (25 fs)
et accordables dans le visible (de 500 a 700 nm). Les autres lignes peuvent étre utilisées
telles quelles ou dirigées vers un fagonneur infrarouge [Monmayrant 04, Monmayrant 05a]
(section 1.3.2) ou ultraviolet qui sera décrit en détail dans le chapitre 2. De plus, par somme
de fréquence entre les impulsions visibles et infrarouges (faisceau fondamental) ou par dou-
blage ou triplage de fréquence du fondamental, des impulsions UV accordables peuvent
étre générées. Enfin, différents dispositifs sont utilisés pour caractériser (section 1.3) les
différentes impulsions générées.

Le tableau 1.1 résume les principales caractéristiques de la chaine laser.

Propriété Oscillateur | Régénératif | Multi-passage Sortie
Puissance moyenne 400 mW 520 mW 5 W 3 W
Taux de répétition 76 MHz 1 kHz 1 kHz 1 kHz

Energie par impulsion 5,2 nJ 520 pd 5 mJ 3mJ
Longueur d’onde centrale 800 nm 800£10 nm 800£10 nm 800£10 nm
Largeur spectrale 70 nm 30 nm 30 nm 30 nm

Table 1.1 — Principales caractéristiques de notre chaine laser.

1.2 NOPA

Nous disposons, en sortie de chaine, d’impulsions intenses dans le proche infrarouge
(entre 810 et 790 nm). Pour avoir acces a une plus grande variété de systemes atomiques ou
moléculaires, il nous faut des impulsions femtosecondes accordables. Nous disposons pour
cela de deux amplificateurs paramétriques optiques non colinéaires ou NOPA qui ont été
utilisés pour les expériences de controle cohérent, afin d’exciter une transition électronique
dans le rubidium (voir chapitre 4).

Ces amplificateurs sont un type particulier d’oscillateurs paramétriques optiques ou
OPA [Cerullo 03], permettant d’obtenir des impulsions de quelques dizaines de femtose-
condes, accordables sur ’ensemble du spectre visible. L’étude du fonctionnement des NOPA
dépasse le cadre de cette these [Wilhelm 97, Shirakawa 98|, nous nous bornerons ici a rap-
peler brievement le principe de 'amplification paramétrique optique et la spécificité de la
géométrie non-colinéaire.
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1.2.1 L’amplification paramétrique

L’amplification paramétrique repose sur le processus de différence de fréquences dans
un cristal non-linéaire d’ordre deux et l'’amplification d'un signal tres faible (pulsation
ws) par un faisceau pompe intense (pulsation w,). Par différence de fréquences une partie
des photons de la pompe est convertie en une paire de photons de pulsation wy et w;
respectivement appelés signal et idler (ou complémentaire). Ces deux pulsations vérifient
la conservation de I'énergie :

hw, = hw, + hw; (1.1)

L’interaction dans le cristal entre la pompe et le signal se traduit par une amplification du
signal et 'apparition du champ complémentaire de pulsation w; = w, — w;.

Dans le cas d’impulsions courtes, plusieurs processus limitent cette amplification :

— Les impulsions pompe et signal se propagent a des vitesses différentes dans le cristal
(désaccord de vitesse de groupe ou GDM pour « Group Delay Mismatch ») ce qui
réduit leur zone d’interaction.

— Les impulsions sont étirées lors de leur propagation (dispersion de la vitesse de
groupe ou GDD pour « Group Delay Dispersion ») et sont donc moins intenses, ce
qui diminue "amplification.

— En plus de la condition de conservation de 1’énergie, les trois champs présents
dans le cristal doivent vérifier la conservation de I'impulsion ou accord de phase :
k,=k,+k;. Cet accord de phase est en général tres sélectif en fréquence et ne permet
pas d’amplifier toute la large bande spectrale des impulsions tres courtes.

C’est dans ce but que la géométrie non-colinéaire a été développée, car elle permet de lever
en partie ces limitations.

1.2.2 La géométrie non-colinéaire

L’idée est donc d’introduire un angle a entre les faisceaux pompe et signal. Pour un
angle bien choisi (qui dépend notamment du type de cristal), on arrive a satisfaire I’accord
de phase sur une grande plage spectrale a un angle de coupe # du cristal donné. Cette
géométrie est présentée sur la figure 1.2.

0 K
axe optique
du cristal

Figure 1.2 — Géométrie de ’accord de phase non-colinéaire.

On peut calculer I'angle v optimal pour un cristal donné en utilisant les équations
de Sellmeier et en jouant sur les indices ordinaires et extraordinaires du cristal. Dans le
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triangle formé par les vecteurs d’ondes de la pompe du signal et du complémentaire, on a
la relation

kil ® = |Kp)? + |Ks|® — 2|kp]|Ks| cos (1.2a)
(niw;)? = (nyw,)? + (nsws)? — 2wpnywsn, cos a 1.2b)
avec |ki| = n“t,1 = i,p,c la norme des vecteurs d’onde ot n; est I'indice du cristal a la

pulsation correspondante et ¢ la vitesse de la lumiere dans le vide. Ce qui nous permet
d’avoir une équation du second ordre en n,, :

(nsWS)z - (niwi)Q

w
n2 — 2n,n,— cos a + =0 (1.3)
P p 2
Wy w
p
2
a=3"/ ¢=3.7°
a=4°
o=5°
—
S
150 ]
[}
o
=
hO
o
=
=]
&
g 1] 1
3
0.5 ! I I I |
24 26 28 30 32 34 36 38

Angle 0 (degré)

Figure 1.3 — Courbes représentant les conditions géométrique d’accord de phase pour
différents angles « entre les vecteurs d’ondes signal et pompe. Elles sont tracées en fonction
de la longueur d’onde centrale du signal et en fonction de I'angle 6 entre ’axe optique du
cristal et le vecteur d’onde de la pompe.

On choisi la solution comprise entre les valeurs extrémes n,, et n,., indices ordinaire
et extraordinaire du cristal, donnés par la formule de I'ellipsoide des indices, et qui dépend
de I'angle de coupe du cristal :

1 sin? 0 N cos? § (1.4a)
np 9) n}%e n;%o
(o)
Npe (0 nZ,
sin?f = O o) (1.4b)
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Les indices ordinaire et extraordinaire sont donnés par les équations de Sellmeier. Finale-
ment, on obtient la valeur de € (et donc la coupe du cristal) suivant un angle « donné et
une pulsation w, du signal donnée. La figure 1.3 représente les courbes d’accord de phase en
fonction de longueur d’onde du signal (ou de l'idler) et de 'angle 6 pour différents angles .
Cette figure est tracée pour un cristal de BBO (Béta-Borate de Barium) et une impulsion
pompe centrée a 400 nm.

Cette figure montre que ’angle de coupe du cristal § ~ 31, 5° est quasi-constant pour
a ~ 3, 7° (angle entre la pompe & 400 nm et le signal) sur une plage allant de 500 & 700 nm
(rectangle sur la figure 1.3). Pour cette géométrie, 'amplification du signal peut se faire
sur toute cette plage spectrale, ce qui donne alors des impulsions tres courtes dans le visible.

La figure 1.4 présente les NOPAs tels qu’ils ont été développés dans notre laboratoire.
Environ 350 pJ a 800 nm alimente le NOPA. Une tres faible partie est prélevée et focalisée

V ue de dessus Lame 2 4% BBOL 1 mm délai L ame 30/70
i “—>
non- traitée visible
800 nm, 350 uJ I 400 nm \
—’7EZ~ M HR
L ame saphir |
3 mm P f=75 20 W 400
Lame 30% I S = NG
visible D ensité I \l/ SM Continuum \1/
ariabl f = BBOI, I mm =
e f=150 Filtrecoupanlt 250 (=100 _
/ /MHR400 le RGA o
Srow M HR400 =
A RN
\1/ ~10-12 uJ I ] "
=300 BBOI, 1 mm SM

£ =250

V ue de coté Signal 6,4° :
(premier et
( BBOI SF

deuxieme passages) 400 nm

Figure 1.4 — Figure extraite de la référence [Degert 02a]. Schéma de l'amplificateur pa-
ramétrique optique.

dans une lame de saphir (2 mm d’épaisseur)ce qui génere un continuum de lumiere blanche
[Alfano 05] a forte dérive de fréquence (300 fs de durée) par auto-modulation de phase. Le
reste du faisceau infrarouge est envoyé dans un cristal de BBO type I (1 mm d’épaisseur)
afin d’obtenir une impulsion de pompe a 400 nm. Une part de cette pompe (20 pJ) et le
continuum sont focalisés dans un cristal de BBO type I (1 mm d’épaisseur). L’amplification
paramétrique au sein de ce cristal permet d’obtenir un champ signal de quelques centaines
de nano-joules. La longueur d’onde centrale de ce signal est accordée en changeant le délai
entre la pompe et le continuum. En effet, la pompe est plus courte que le continuum et
elle n’amplifie qu'une « tranche » temporelle du continuum. Compte tenue de la dérive
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de fréquence du continuum, cette « tranche » a une longueur d’onde qui dépend du délai.
Afin d’obtenir une dizaine de pJ de signal, un deuxieme étage est utilisé. Sa géométrie
est identique au premier excepté la pompe qui est plus intense (70 pJ). Enfin, la sortie
est comprimée par un compresseur a prismes non représenté. La figure 1.5 représente les
différents spectres mesurés a la sortie du NOPA pour différents délais entre le continuum
et la pompe.
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Figure 1.5 — Figure extraite de la référence [Degert 02a]. Différents spectres obtenus en
sortie du NOPA selon le délai entre la pompe et le continuum.

1.3 Faconnage

Le faconnage d’impulsions femtosecondes nécessite la combinaison de techniques ex-
périmentales diverses [Weiner 00] telle l'utilisation de masques a cristaux liquides ou de
cristaux acousto-optiques. De plus, la mise en forme doit étre validée par des techniques
de caractérisation originales, qui répondent a la question suivante :

« Comment mesurer 1’événement le plus court que 1'on sache produire 7 »

En effet, les méthodes de mesure habituelles reposent sur I'utilisation d’une référence
de temps plus courte que I’événement a mesurer. Dans le cas des impulsions femtosecondes,
une telle référence n’existe pas (& moins bien sur de disposer d’une impulsion attoseconde
[Goulielmakis 04]). Tl existe cependant de nombreuses techniques qui permettent une me-
sure partielle ou complete d’une impulsion femtoseconde.

Apres avoir rappelé brievement les caractéristiques de notre fagonneur infrarouge
[Monmayrant 04], nous présentons ici trois techniques que nous utilisons couramment pour
caractériser les impulsions a 800 nm dans le visible et dans I'ultraviolet *. Mais tout d’abord,
nous allons définir un parametre important pour le faconnage et la caractérisation puis
donnerons les différents types de représentation d’'un champ électrique.

a. Nous ne présenterons ici qu’'un apergu de ces techniques. En particulier le faconnage et la carac-
térisation dans I'UV font 'objet du chapitre 2
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1.3.1 Complexité et représentation du champ électrique

Une impulsion laser est entiérement caractérisée par son champ électrique E(t) et
sa polarisation®. Pour une impulsion laser femtoseconde, le champ temporel n’est pas
facilement accessible et le domaine spectral est souvent utilis¢ pour le fagonnage et la re-
présentation. On note £(w) = 1/2[E(w) + E*(—w)] sa transformée de Fourier (TF) avec
E (w) le champ électrique complexe défini pour les fréquences positives. Il contient toute
I'information sur le champ et sa TF inverse est liée a E(t) par £(t) = Re[E(t)]. Par com-
modité, nous utiliserons le plus souvent le champ complexe. On notera (voir 'annexe A.1)
ces champs :

E(t) = A(t)ei#® (1.5)
Bw) = A(w)e® (1.5b)

avec A(t) une enveloppe lentement variable et p(t) = wot + ¢ £(t) la phase temporelle ot wy
est la pulsation centrale du champ et ¢(t) une phase supplémentaire due au fagonnage.
A(w) est 'amplitude spectrale et ¢(w) la phase spectrale.

On défini alors la complexité [Weiner 00] d’une impulsion par le rapport entre les
caractéristiques les plus larges et les plus courtes de I'impulsion dans le domaine temporel
ou spectral

_At_Aw

= _== 1.
ot ow (1.6)

n

avec At, 0t, Aw et dw représentés sur la figure 1.6 La complexité permet d’estimer si I'im-

(2)

Figure 1.6 — La complexité est égale au rapport entre les caractéristiques les plus grandes
(Aw et At) et les plus courtes (dw et dw) de I'impulsion dans le domaine spectral (a) ou
temporel (b).

pulsion est « loin » de I'impulsion limitée par TF correspondante. En d’autres termes, il
faut choisir son dispositif de faconnage et de caractérisation avec circonspection en fonction

b. Nous supposerons que la polarisation est constante et linéaire. Ce qui n’est plus vrai pour les
fagonneurs en polarisation [Brixner 01].
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de la valeur de la complexité recherchée [Monmayrant 10].

Il existe différentes facons de représenter une impulsion. Elles sont liées aux différents
dispositifs de caractérisation. On peut alors tracer I'amplitude spectrale et la phase spec-
trale comme représenté dans la premiere colonne de la figure 1.7 pour une phase plate (a),
une phase quadratique (b), cubique (c), un saut de phase de 7 (d) et une séquence de deux
impulsions (e). Le champ peut aussi étre représenté par son intensité temporelle?, |E(t)[?
deuxieme colonne. Il existe de plus des représentations 3D, dites temps-fréquence, telle que
la distribution de Wigner [Paye 92|. Elles représentent les couplages entre le temps et les
fréquences. La fonction de Wigner se calcule a partir du champ électrique par :

W(t,w) = / At Bt 41 [2) Bt — 1 [2)e = / i’ B(w+ o [2)B(w — o /2)e (1.7)

C’est une quantité réelle qui est représentée sur la troisieme colonne de la figure 1.7. Les
couplages sont immédiatement identifiés, comme par exemple la variation linéaire avec
le temps de la fréquence pour une phase quadratique (b), appelée I’homothétie temps-
fréquence. De plus, 'intégration de cette fonction sur le temps (respectivement sur la
fréquence) représente l'intensité temporelle (respectivement spectrale). Le spectrogramme
est une deuxieme représentation temps-fréquence. Il est défini par :

2

S(t,w) = ‘/dt’ E(tg(t' —t)e™!| . (1.8)

C’est un produit de convolution entre le champ et une porte g(¢) qui va I’échantillonner.
Différentes portes peuvent étre utilisées et donnent alors différentes représentations. A titre
d’exemple, la derniére colonne de la figure 1.7 représente le spectrogramme du champ E/(t)
avec une porte qui est une impulsion limitée par TF de durée 10 fs et centrée a 800 nm. Les
techniques de caractérisation dérivée de la technique FROG [Trebino 00| pour « Frequency
Resolved Optical Gating » permettent I'obtention de différents spectrogrammes.

1.3.2 Faconneur a cristaux liquides

Nous allons décrire dans cette section le fonctionnement, les caractéristiques et les
principales limitations de notre fagonneur infrarouge haute résolution [Monmayrant 04].
Les explications seront volontairement succinctes et nous invitons le lecteur intéressé a lire
la these d’Antoine Monmayrant [Monmayrant 05a] qui a développé ce fagonneur ainsi que
notre tutoriel. Cet outil a été utilisé dans la plupart des expériences présentées dans ce ma-
nuscrit, en particulier pour les expériences de controle et de refroidissement vibrationnel
de molécules (voir section 4.4).

c. La phase spectrale est souvent décomposée en son développement de Taylor a la fréquence centrale,
on obtient alors les ordres notés ¢(9, (1), p(2) ..

d. Dans ce cas, toute 'information n’est pas présente mais permet une estimation de la durée de
I'impulsion.
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Figure 1.7 — Galerie d’impulsions femtosecondes mises en forme et leurs représentations.
(a) impulsion limitée par TF, (b) phase quadratique, (c¢) phase cubique, (d) saut de phase
de 7 et (e) une séquence de deux impulsions. La premiére colonne représente la phase et
Pamplitude spectrale, la seconde, I'intensité temporelle, la troisieme la fonction de Wigner
et la derniere, le spectrogramme tracé avec une porte de 10 fs centrée a 800 nm.

Notre fagonneur est constitué d’un systeme optique formant une ligne a dispersion
nulle, dans laquelle sont insérés deux masques pixellisés a cristaux liquides. Nous allons
décrire ces deux systemes séparément.

1.3.2.1 Ligne 4f

La ligne a dispersion nulle ou ligne 4f a été premierement introduite par Froehly
et al. [Froehly 83]. C’est un systeme optique composé de deux réseaux et deux lentilles
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(souvent remplacées par des miroirs cylindriques pour éviter la dispersion et les aberra-
tions chromatiques) arrangés dans un dispositif 4f, avec f la distance focale des lentilles
comme schématisé sur la figure 1.8. Chaque composante spectrale est dispersée spatiale-
ment par le premier réseau puis le faisceau est collimaté par la premiere lentille, ainsi,
chaque composante spectrale est focalisée dans le plan de Fourier (PF). Elles y sont ima-
gées spatialement. Une deuxiéme combinaison lentille/réseau permet la recombinaison des
différentes fréquences en un faisceau collimaté.

Si rien n’est appliqué dans le plan de Fourier alors le dispositif est a dispersion nulle et
I'impulsion a la sortie est identique a celle a ’entrée. En placant un masque dans le plan de
Fourier, le chemin optique et la transmission peuvent étre modifiés pour chaque composante
spectrale, I'impulsion est mise en forme. Selon les masques, ce type de faconneur permet
le controle de la phase [Weiner 00], de la phase et de 'amplitude [Weiner 88] ou de la
polarisation [Brixner 01].

Impulsion Impulsion
entrante faconnée

Figure 1.8 — Schéma d’une ligne4f. f est la distance focale des lentilles et PF est le plan
de Fourier.

Comme les composantes spectrales sont séparées spatialement et que le masque ap-
plique une phase différente sur ces composantes, il existe un couplage spatio-temporel entre-
elles. La fréquence w et la position dans le plan de Fourier X sont liées par la dispersion
X = aw (relation linéaire en premiére approximation) avec

NS

_ 1.
2mwed cos 0y (1.9)

ou A\ est la longueur d’onde centrale, ¢ la vitesse de la lumiere, d la distance entre les traits
du réseau et 6, I'angle de diffraction de la longueur d’onde A, (6; étant 'angle d’incidence).
La fonction de transfert du fagonneur est alors donnée par le produit de convolution du
masque M (w) et du profil spatial des composantes spectrales au plan de Fourier g(X) :

H(w) = /dw' M(w)g(w" — w). (1.10)

L’extension spatiale d’'une composante spectrale est donnée par

X

9(X) = o) (1.11)
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avec Az la largeur & mi-hauteur en intensité (FWHM) du faisceau dans le plan de Fourier,
liée a la largeur a 'entrée Ax;, par

cost; fAo

Azg=2In2 .
o t cos 04 mAx;y,

(1.12)

Le principal effet du couplage spatio-temporel est 'existence d’un fenétre temporelle de
durée T liée a la résolution finie du dispositif au plan de Fourier. Elle est donnée par

|Oé’ . AZL‘in/\O

T =4In2 =
" Azxy  cd|cosb;|

(1.13)

Dans le cas de notre fagonneur, =600 mm, 1/d=2000 traits/mm, Azx;, = 2 mm, 6; = 64°
et A\ = 800 nm, ce qui donne une fenétre temporelle T' ~ 24 ps. L’effet de cette fenétre est
visible sur la figure 1.9, qui montre I'intensité temporelle d’une impulsion retardée par le
faconneur. Le maximum de chaque impulsion décrit une enveloppe gaussienne de largeur
24 ps.

o -~ N
ooaaloaasloy

Intensité (u. arb.)

Temps (ps)

Figure 1.9 — Mesure par cross-corrélation de I'intensité temporelle d’impulsions retardées
par notre fagonneur.

1.3.2.2 Masque a cristaux liquides

Les masques utilisés dans les lignes 4f peuvent étre de différentes natures : des ré-
seaux de cristaux liquides [Wefers 93], un cristal acousto-optique [Hillegas 94], une matrice
de micro-miroirs [Hacker 03] ou encore un miroir déformable [Zeek 99]. Nous utilisons deux
masques a cristaux liquides mis 'un derriere I’autre dont nous allons décrire les propriétés
et les limitations. Chaque pixel d’un masque est une lame d’onde programmable, controlée
par une tension. Chaque couche de cristaux liquides est placée entre deux substrats en
verre dont un est couvert d'une électrode transparente (ITO Indium Tin Oxide) qui per-
met un adressage indépendant des pixels. La direction des molécules du cristal au repos
est fixée par le brossage en usine des électrodes. Quand un champ électrique est appliqué,
elles tendent a s’aligner sur le champ, changeant alors la biréfringence du matériau.
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Pour obtenir une mise en forme en phase et en amplitude, deux masques sont néces-
saires ; leurs molécules au repos sont alignées a +45° et —45° par rapport a la polarisation
du faisceau incident et ils sont placés entre deux polariseurs paralleles. Les pixels ont une
largeur typique de 97 um avec un espacement de 3 um ou la phase n’est pas controlée. La
figure 1.10 représente en (a) un masque a cristaux liquides et en (b) la géométrie de notre
ligne avec ici la particularité d’avoir un miroir derriere le plan de Fourier, ce qui donne
une ligne repliée . Un léger angle vertical est alors nécessaire pour récupérer le faisceau a
la sortie. Les défauts de ce type de désalignement ont été traités dans la these d’Antoine
Monmayrant.

9\"0 100
W Sy 5

b3 um

Figure 1.10 — (a) Vue schématique d’un masque & cristaux liquide SLM pour « Spatial
Light Modulator ». (b) Ligne 4f repliée. R : réseau, MI : miroir intermédiaire, MC : miroir
cylindrique et MR : miroir de repli.

1.3.2.3 Résultats

L’utilisation de ce fagonneur pour la mise en forme d’impulsions nécessite au préalable
plusieurs réglages. Le premier étant ’alignement des optiques puis la calibration de la phase
des masques en fonction de la tension et enfin la calibration de la dispersion c’est a dire la
relation entre la fréquence et le numéro de pixel.

La figure 1.11 représente différents types de mises en formes possibles une fois ces
réglages effectués. En (a) trois paires d’impulsions avec des intensités relatives 1/2, 1, 1/3
(de gauche a droite) ont été programmées (ligne grise théorique) et mesurée (points noirs).
Ont aussi été obtenus : en (b) une impulsion carrée de 700 fs de durée et en (c) trois impul-
sions avec a gauche une phase cubique, au centre une impulsion limitée par TF et a droite
une phase quadratique. Ces différentes impulsions ont été obtenues avec notre faconneur

e. L’avantage de la ligne repliée réside dans I’absence de second réseau a aligner parfaitement par
rapport au premier.
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Figure 1.11 — Mises en forme d’impulsions femtosecondes. En (a) trois paires d’impulsions
avec des intensités relatives 1/2, 1, 1/3 (de gauche a droite) sont représentées (ligne grise
théorique et points noirs expérimentaux). En (b) une impulsion carrée de 700 fs de durée
et en (¢) trois impulsions avec & gauche une phase cubique, au centre une impulsion limitée
par TF et a droite une phase quadratique.

comprenant deux masques de 640 pixels et une résolution de 0,06 nm /pxl.

Pour ce qui est des limitations, nous avons déja parlé des interstices entre pixels ou
la phase n’est pas programmable. Ceci donne alors une réplique de I'impulsion d’entrée
centrée a t = 0, d’amplitude réduite mais qui peut devenir comparable a celle d'une impul-
sion fortement mise en forme. L’autre limitation majeure est la pixellisation des masques.
Par transformée de Fourier, elle donne une périodicité temporelle confirmée par 1’existence
de répliques de I'impulsion mise en forme, a des délais multiples de I'inverse de la largeur
spectrale des espaces soit environ 35 ps pour notre fagonneur [Monmayrant 10]. Heureuse-
ment 'enveloppe gaussienne du couplage spatio-temporel limite fortement I’amplitude de
ces répliques. Ainsi toute mise en forme a l'intérieur de la fenétre de 24 ps ne donnera pas
de réplique parasite majeure.
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1.4 Caractérisation

1.4.1 Autocorrélation

Une premiere technique de caractérisation, ’autocorrélation intensimétrique, est uti-
lisée en routine, pour une mesure journaliere. A I'aide d’un interférometre de Michelson,
I'impulsion & caractériser E(t) est séparée en deux parties identiques, décalées temporelle-
ment d'un délai 7, comme schématisé sur la figure 1.12. Ces deux répliques sont superposées

X(Z)
/ A " []
E(t) > photodiode
A
s
W ¥

Figure 1.12 — Schéma de principe de 'autocorrélation intensimétrique.

dans un cristal fin de BBO type I, avec un léger angle. Dans cette configuration, I'intensité
de la deuxiéme harmonique générée I5(t) s’écrit en fonction du délai 7 :

L(t,7) o< I(t)I(t —T) (1.14)

ou I(t) = |E(t)|* est l'intensité de I'impulsion & caractériser. Cette intensité I,(t,7) est
détectée par une photodiode. Cette derniere ayant un temps de réponse tres grand devant la
durée de I5(t, 7), elle donne un signal S,c(7) proportionnel a I'intégrale de cette intensité :

Sac(T) /Ig(t,T)dt x /I(t)[(t —T)dt (1.15)

Ce signal n’est autre que la fonction d’autocorrélation de l'intensité I(¢). Il est clair que
ce signal ne contient pas toute l'information sur E(t) : cette mesure n’est pas une mesure
complete. En particulier, elle ne donne aucune information sur la phase temporelle et
n’apporte qu'une information incompléte sur 'amplitude. Elle permet cependant d’avoir
une estimation rapide de la durée d’une impulsion ayant un profil simple. En supposant
que E(t) a un profil gaussien, le lien entre la durée de Sac(7), notée Atac et la durée de
E(t), notée At est donnée par

ATac = AtV?2 (1.16)

L’autocorrélateur dont nous disposons permet de mesurer les impulsions a 800 nm
issues de I'amplificateur ou les impulsions visibles issues des NOPAs. Pour passer d’une
longueur d’onde a une autre, on change de cristal. Bien que partielle, cette mesure est tres
utile, pour la compression des impulsions issues du NOPA ou pour le réglage hebdomadaire
du compresseur de la chaine laser.
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1.4.2 Cross-corrélation

La cross-corrélation intensimétrique est une autre technique de mesure incomplete.
Le principe est tres similaire a celui de 'autocorrélation mis a part la superposition dans
le cristal non-linéaire de deux impulsions différentes E(t) et E,.f(t), comme cela est sché-
matisé sur la figure 1.13. En fonction du délai 7 entre les deux impulsions, la photodiode

<> T

2
E(t) x>

Eref(t)
photodiode

Figure 1.13 — Schéma de principe de la cross-corrélation intensimétrique.

fournit un signal Sx¢(7) :
Sxolr) o / Loy (O)I(t — 7)dt (1.17)

ou I(t) = |E®))* et Lep((t) = |Epes((t)]*. Les deux impulsions peuvent étre dans des
domaines spectraux différents. Si les deux impulsions ont un profil temporel gaussien de
largeurs respectives At et At,., le signal de cross-corrélation sera aussi gaussien, de largeur

Atxco
ATXC = \/At2+At72nef (118)

En particulier, si 'impulsion de référence E,.;(t) est tres courte devant E(t), la cross-
corrélation donne une bonne estimation du profil d’intensité I(t) = |E(t)[>.

Elle est ainsi tout a fait adaptée pour visualiser rapidement le profil temporel d’une
impulsion mise en forme. Par exemple, la caractérisation partielle d’'impulsions fortement
mises en forme est visible sur la figure 1.11. Ainsi I'information telle que le nombre d’im-
pulsions d’un train et leur espacement est obtenue facilement. De plus, la possibilité de
mélange non-linéaire par différence de fréquence permet la caractérisation dans I'UV.

1.4.3 Cross-corrélation résolue spectralement : XFROG

Afin d’obtenir une caractérisation compléte des impulsions femtosecondes, nous avons
réalisé un dispositif de cross-corrélation résolue spectralement ou XFROG [Linden 99]. Ce
dispositif est une variante du « Frequency Resolved Optical Gating » ou FROG [Trebino 00,
Tsang 96]. L’idée est de remplacer la photodiode par un spectrometre afin d’obtenir la ré-
partition spectrale de l'intensité pour chaque délai 7, le schéma de principe est donc iden-
tique a celui de la figure 1.13 en remplagant la photodiode par un spectrometre. On obtient
ainsi une carte en deux dimensions, le spectrogramme Sx ¢(7,w). Celui-ci contient suffisam-
ment d’'informations pour pouvoir reconstruire E,.;(t) et E(t), en phase et en amplitude.
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Cette reconstruction fait appel a une procédure itérative. La plus performante a ’heure
actuelle repose sur la décomposition de cette trace en composants principaux [Kane 99] :
« Principal Component Generalized Projects Algorithm » ou PCGPA. Sxp(7,w) contient
en fait beaucoup plus d’informations que le strict minimum. Cette redondance assure une
certaine robustesse au bruit.

Cette méthode de caractérisation est relativement bien adaptée aux impulsions mises
en forme. En effet, elle permet la caractérisation d’impulsions complexes, composées de
plusieurs parties distinctes étalées dans le temps. La définition de la complexité permet
de cerner la principale limitation du XFROG concernant les impulsions mises en forme :
pour caractériser convenablement une impulsion de complexité n, il faut disposer d’une
reconstruction sur un nombre de points de l'ordre de 7. Dans le cas du XFROG, cela
nécessite une trace Syp(7,w) contenant n* points de mesure [Trebino 00]. La quantité
de données a traiter croit donc de fagon quadratique avec la complexité des impulsions
et on peut facilement atteindre des temps de calculs rédhibitoires pour des impulsions
couramment utilisées durant cette these. Malgré ce défaut, cette technique apparait comme
une des plus adaptée pour la caractérisation des impulsions mises en forme car elle permet
une visualisation directe du profil temporel de I'impulsion ainsi que son contenu spectral.
Cette technique sera utilisée pour décrire les mises en forme dans I’'UV par notre AOPDF
(chapitre 2).

1.4.4 SPIDER

Le deuxieme appareil de caractérisation complete dont nous disposons repose sur
la technique SPIDER [laconis 98] : « Spectral Phase Interferometry for Direct Electric
Field Reconstruction ». Cette technique reprend le principe de l'interférométrie spatiale
a décalage [Francon 66], mais transposée au domaine spectral. A partir de U'impulsion &
caractériser F/, on génere deux copies Ey; et E4 décalées temporellement de 7 et spectrale-
ment de dw. Les franges d’interférences spectrales entre ces deux impulsions sont mesurées
par un spectrometre. Un traitement adapté de ces franges permet de reconstruire la phase
0(w) définie par

O(w) = d(w+ dw) — p(w) + wr (1.19)

ou ¢(w) est la phase spectrale du champ inconnu E (w). A partir de cette quantité, connais-
sant 7 et pour dw suffisamment petit, on peut reconstruire ¢(w). L’amplitude spectrale
|E(w)| peut étre déduite du méme signal spectral ou mesurée indépendamment par un
spectrometre. La connaissance de la phase ¢(w) et de I'amplitude spectrale E(w) assure
une caractérisation complete du champ FE.

La mise en ceuvre pratique de cette technique se heurte au probleme du décalage
spectral. La réalisation de ce décalage est hors de portée des modulateurs temporels actuels.
On doit donc utiliser un moyen détourné pour réaliser ce décalage. Pour cela, on utilise le
dispositif présenté sur la figure 1.14. L'impulsion & caractériser E(t) traverse une lame de
microscope de 200 pm. Par réflexion sur chacune des faces de la lame, deux copies de E(t)
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Figure 1.14 — Schéma de principe du SPIDER.

séparées de 7 ~1.5 ps sont générées. Nous les notons Fi(t) et Es(t). La partie transmise
par la lame est envoyée dans un étireur a réseaux en double passage, qui introduit une
forte phase quadratique ¢® = 8,5 10°fs>. On obtient ainsi une impulsion & forte dérive de
fréquence E.(t). Les deux copies de I'impulsion a caractériser E(t) et Es(t) et 'impulsion
a dérive de fréquence sont recombinées dans un cristal de KDP de type II de 200 pm, dans
une géométrie non colinéaire. Lors de son interaction dans le cristal avec Fi(t) et E(t),
E.(t) se comporte comme une impulsion monochromatique. On appelle w; sa pulsation
au moment de son interaction avec F,. Par somme de fréquence l'interaction entre F; et
E. produit une impulsion notée E;; qui est une copie de E;, mais décalée spectralement
de wy. A cause de la dérive de fréquence, la pulsation apparente de E.(t) n’est pas la
méme au moment de son interaction avec Es(t) : elle vaut w; + dw. Comme précédemment,
I'interaction entre Es et E, produit une impulsion notée FEy4o qui est une copie de Fy, décalée
spectralement de wy + dw.

On obtient bien deux copies de E(t) (E4 et Eg) qui sont décalées temporellement
et spectralement. Ces deux impulsions sont envoyées dans un spectrometre et I'analyse de
I'interférogramme obtenu permet la reconstruction de la phase spectrale associée a F(w).
E

Une mesure indépendante du spectre \E (w)|* de 'impulsion inconnue permet la caractéri-

sation complete.

Cette technique de mesure complete présente l'avantage d’étre rapide car elle ne
repose sur aucun algorithme itératif. Elle est toute indiquée pour I'optimisation en temps
réel de la durée des impulsions issues de I'amplificateur a 800 nm, en particulier pour la
correction de phase résiduelle par itération avec le Dazzler de la chaine. Cependant, elle
est tres limitée pour la caractérisation d’impulsions fortement mises en forme. En effet,
la validité de la reconstruction repose sur une choix judicieux des deux parametres que
sont le délai 7 et la dérive de fréquence ¢®. Pour des impulsions fortement étirées ou
des séquences d’impulsions, il est parfois impossible de trouver des parametres convenables
tout en assurant une quantité de signal suffisante.

Il existe toutefois différentes variantes du SPIDER qui permettent d’obtenir un signal
plus important ou de disposer de plus de marge de manceuvre dans le choix des parametres.
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Notre tutoriel sur le fagonnage et le controle [Monmayrant 10] résume les différents types
de Spider existants ainsi que leurs caractéristiques.



Chapitre 2

Faconnage dans I’Ultraviolet.

Ce chapitre présente les différents résultats obtenus durant ma these sur la mise en
forme d’impulsions femtosecondes dans I"ultraviolet (UV). Bien que le fagonnage program-
mable existe depuis presque 20 ans [Wefers 93], il était jusqu’a peu limité dans le proche
infrarouge et le visible. Or de nombreux schémas d’excitation en spectroscopie et dyna-
mique moléculaire nécessitent des impulsions UV, en particulier les molécules organiques
qui ont leur spectre d’excitation a un photon dans I'UV. Le développement de nouvelles
idées et technologies a récemment permis 1’élaboration d’outils de mises en forme d’abord
indirecte [Hacker Ola, Hacker 01b, Schriever 06, Nuernberger 07] puis directe dans 'UV
[Hacker 03, Roth 05, Coudreau 06] permettant 1’excitation et le controle de systémes mo-
léculaires complexes [Vogt 05, Kotur 09].

Nous décrirons tout d’abord I’état de I'art dans ce domaine puis nous nous foca-
liserons plus spécialement sur notre fagonneur, un AOPDF « Acousto Optical Program-
mable Dispersive Filter » commercial développé par Fastlite et nommé Dazzler™. Outre
la description de son fonctionnement et de ses limitations nous montrerons ses capacités
en termes de mise en forme et d’efficacité. Comme un faconneur ne peut pas fonctionner
sans connaitre exactement le profil des impulsions produites, il faut parallelement a ces
développements créer de nouvelles méthodes de caractérisation. Nous montrerons ainsi les
différentes techniques que nous avons et prévoyons d’utiliser.

2.1 Etat de Dart

L’obtention d’impulsions fagonnées dans 'UV se classe en deux grandes catégories :

— La premiére consiste a utiliser les fagonneurs existants dans I'infrarouge (IR) ou
le visible, et de transférer la phase spectrale et/ou 'amplitude spectrale dans le
domaine UV par des techniques d’optique non-linéaire.

— La seconde est la mise en forme directe, dans I’'UV, des impulsions produites par
différents mélanges non-linéaire.

Nous allons présenter ces différentes techniques avec leurs avantages et leurs limitations.

31
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2.1.1 Le transfert de phase et d’amplitude

La génération d’harmoniques est le moyen le plus facile pour obtenir des impulsions
dans 'UV. Partant d’un fondamental a 800 nm, il est aisé d’obtenir une impulsion a 400 nm
et avec un peu d’effort une impulsion a 266 nm. Les mélanges de fréquence avec des OPA
permettent alors de couvrir I'intervalle entre ces valeurs. On peut alors naivement espérer
transférer aussi bien la phase que 'amplitude lors de ces différents mélanges non-linéaires.
Plusieurs études [Sidick 95| ont montré que cette approche est beaucoup trop simpliste et
souvent fausse si on ne prend pas de précautions. Nous allons d’abord calculer I’expression
du champ spectral de seconde harmonique (SH) en fonction du champ fondamental. Les
différentes expressions obtenues nous permettrons de discuter la validité du transfert.

2.1.1.1 Génération de seconde harmonique

L’équation régissant la propagation et les mélanges non-linéaires dans un cristal trans-
parent est donnée par [Sidick 95] :

#E PE PP dPu
422 oS0 T RO e T 0T g

(2.1)

ou & est le champ électrique réel, Pp, la polarisation linéaire et Pyp, la polarisation non-
linéaire. Ces dernieres s’expriment en fonction du champ électrique :

P, = eox€ (2.2a)

PNL EodeﬁrgQ (Q.Qb)

ou l'on ne tient compte que des effets non-linéaires d’ordre 2. Le caractere tensoriel est
compris dans le coefficient non-linéaire effectif d.g. x est la susceptibilité électrique du
cristal . On fait ainsi apparaitre I’excitation électrique D = o€ + P, = €pe€ avec € = n?
la permittivité qui dépend de la fréquence. L’équation 2.1 devient :

2 D PPy
a2 Mg TR e

(2.3)

Le champ électrique s’exprime comme la somme du champ fondamental & et de la
seconde harmonique &. Leur champ complexe associé s’écrit dans le domaine spectral :

Epn(w, 2) = Ap(w, 2)etkm(@)? (2.4)

avec m = 1,2 et ou 'on a mis a part la phase due a la propagation dans le cristal, A est
« I'enveloppe » spectrale®. Il est préférable de traiter le probléme dans le domaine spectral
ou I'équation 2.1 se simplifie :

d*E - _
—= W peoe E + cc = —w? ppegdeg B2 + cc (2.5)
z

a. C’est un tenseur d’ordre 2 dans le cas général d’un solide anisotrope.
b. Cette enveloppe contient aussi la phase de 'impulsion a ’entrée du cristal.
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Dans le cas d’une onde fondamentale non-déplétée, seul le champ F, varie et oscille a la
fréquence 2wq, double de celle du fondamental. On ne prend alors en compte que 1’auto-
produit du champ E; dans le terme non-linéaire soit 1’équation relative au champ FEj :

dQEQ 2 ~ 9 /\5
d22 +w [,L[){‘:()EEQ = —Ww /L(){‘f[)deff El‘ (26)
En faisant apparaitre « I’enveloppe » spectrale on a :
d* A, dA ~ ~ -
d222 — 0 ]{72 d= 2 k%AQ + M2M0€0€A2 = —wz,uogodeﬁ eilk?(“’)zE%. (27)

L’approximation de I’enveloppe lentement variable ® permet de simplifier le premier terme

2,2
et en notant que w?upeee = “52 = k3(w) on obtient au final :

dfz{? — w? dog e—ikg(w)z /+OO dw’ A/l (w o w/)eikl(w—w')zgl (w/)eikl(w')z (2 8)
dz 2c2ky(w) ° ' .

—00

Cette expression met en évidence ’auto-produit de convolution du champ 1 comme
terme source du champ 2. On peut maintenant considérer que le vecteur d’onde k,(wy,)
varie peut sur la largeur spectrale des impulsions. On peut donc en faire un développement
de Taylor autour de la fréquence centrale w,, (w3 = wy et wy = 2wy). L’ordre du dévelop-
pement permet de prendre en compte plus ou moins d’effets dus a la propagation. Nous
allons nous limiter & I'ordre 1 qui fait apparaitre le désaccord de vitesse de groupe

dky

ki(w—w') = ki+ ol (W —w' = wp) (2.9a)

ki(w) =~ ki + % B (W' — wo) (2.9b)

ko(w) =~ ko+ % - (w — 2wy) (2.9¢)

oul’ L — ﬁ“—j . L’équation 2.8 se simplifie alors

Wm
et I'on peut sortir les termes dépendant de z du produit de convolution

dA LW » o oo ~ ~
d22 = —12622 dogp €7 1AkZ gtz QWO)/ dw' Aj(w — w') A (W) (2.10)

—0o0

avec Ak = ko —2k; le désaccord de phase et a@ = — o le désaccord de vitesse de groupe
portant ’acronyme GVM pour « Group Velomty M1smatch ». Cette équation s’integre
facilement, et 'on obtient 'expression de ’enveloppe spectrale apres la propagation sur
une épaisseur L de cristal :

~ wWdegr L L , +oo ~ ~
Ay (w) = Welt 2 sinc Z(AK + aw — 2wp)) | o712 (Bktalw-2e0) / dw' Aj(w — ')A (W) |.
Cny 2 2 —00
(2.11)
c. On considere que d 22 K 21 k:dA2

d. La prise en compte de 'ordre 2 ferait apparaitre la dispersion de vitesse de groupe
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Cette expression met en évidence la relation entre le champ électrique spectral du
fondamental et celui de la seconde harmonique, mais aussi le role non-négligeable de ’accord
de phase Ak, et du désaccord de vitesse de groupe, «. L’utilisation de cristaux anisotropes
comme le BBO ou autre permet d’obtenir un bon accord de phase mais uniquement sur une
bande donnée, de méme 'effet du GVM peut vite devenir tres important quand 1’épaisseur
du cristal augmente.

Le spectre harmonique est proportionnel au produit de convolution du fondamental
multiplié par un filtre spectral. Il s’agit d’'un sinus cardinal dont la largeur spectrale ¢, Awr,
est fixée par « et I'épaisseur du cristal L, et centrée a wy :

Ak
wg = 2wp— — (2.12a)
«
2
A = —. 2.12b
e al ( )

L’effet du filtre est schématisé sur la figure 2.1 avec a gauche la valeur absolue du
sinus cardinal (en gris) et le champ fondamental convolué (en noir et supposé gaussien).
L’effet du désaccord décale le filtre par rapport a la fréquence 2wy d’une quantité —% et
la largeur du filtre module 'amplitude du champ doublé (& droite).

 ——

Y
Y

|
|
|
|
|
|
|
|
|
|
0 2'(DO
Figure 2.1 — Effet du désaccord des vitesses de groupe schématisé par le produit d’un

filtre en sinus cardinal et du produit d’auto-convolution du champ fondamental supposé
gaussien. Leur produit est obtenu a droite et est fortement modulé.

2.1.1.2 Application numérique

Dans le cas du BBO et de la génération de seconde harmonique : 800 nm + 800 nm —
400 nm, les vitesses de groupes valent : vy = ¢/1,684 et vy = ¢/1,742 soit a = 0,029/c =
9,66.10~°fs/nm.

Le tableau 2.1 donne les largeurs spectrales FWHM a 400 nm en fonction de la durée
limitée TF de 'impulsion a 800 nm. Elles sont comparées a la largeur du filtre en fonction
de I’épaisseur L du cristal de BBO.

e. Définie comme la demi-largeur du pic central du sinus cardinal (voir figure 2.1).
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@800 nm @400 nm Cristal Filtre
Aty (fs) | AN (nm) | AX (nm) L (microns) | A\ (nm)
100 9,4 3,3 10 551
50 18,8 6,6 50 1104
30 31,4 11,0 100 55,2
10 94,1 33,3 200 27.6
5 188,2 66,5 500 11,0

Table 2.1 — Tableau comparatif des largeurs spectrales maximales & 400 nm (colonne 3)
en fonction de la durée limitée TF et de la largeur spectrale d’impulsion & 800 nm (colonne
1 et 2). Les largeurs spectrales du filtre en sinus cardinal en fonction de I’épaisseur L d’un
cristal non-linéaire de BBO sont représentées a droite.

Il est maintenant clair que pour pouvoir transférer la phase par une génération de
seconde harmonique, il faut d’abord s’assurer que le mélange non-linéaire génere suffisam-
ment de bande spectrale. Cela peut étre fait en utilisant des impulsions et des cristaux
qui vérifient L < % et % < wy [Hacker 01b] mais implique une faible efficacité ou en
utilisant des techniques plus subtiles. Par exemple, Szabo et al. [Szabd 90] ont introduit
la technique d’accord de phase achromatique. Les composantes spectrales de I'impulsion
sont dispersée angulairement, ’accord de phase est alors différent selon la fréquence ce qui
génere des impulsions UV tres courtes. Ce type de SHG a été utilisée pour le transfert de
la phase [Baum 04].

2.1.1.3 Transfert de phase et d’amplitude

En se placant dans les conditions précisées dans le paragraphe précédent, on peut
maintenant étudier le transfert de la phase et de 'amplitude du fondamental E(t) vers la
seconde harmonique Egpg(t). On considere donc que :

Esng(w) x EQE = / dw' E(W)E(w —w'). (2.13)

soit dans le domaine temporel
Esna(t) o< E*(t) (2.14)

De cette fagon, une phase et une amplitude sont transférées mais de maniere non-triviale,
en particulier la phase spectrale et 'amplitude peuvent étre tres différentes de celles du
fondamental. Différentes expériences en boucle fermée ont utilisé cette propriété pour le
controle de réaction photo-chimique [Bergt 99, Vogt 05], la phase n’est pas définie a priori
mais retrouvée a posteriori apres le résultat d’optimisation des réactions. D’autres études
ont mis en évidence :

— le transfert d’une phase quadratique et cubique pour optimiser la génération d’im-
pulsions UV [Baum 04],
— laccordabilité d’une source UV fagonnée a partir de la SHG d’un OPA,
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— la génération de troisieme harmonique pour aller vers 'UV faconné plus lointain
[Shimizu 05],
— le transfert d’une phase sinusoidale de maniere théorique et expérimentale [Hacker 01b].

Jusqu’a présent nous nous sommes restreint a la génération de seconde harmonique,
cependant 'utilisation de la somme de fréquence (SFG) entre une impulsion de référence
E,(t) et une impulsion mise en forme E(t) permet un controle plus simple du transfert de
phase.

Egpa(w) « E,QF = / dw' E,(w)E(w — ). (2.15)

En particulier, si 'impulsion de référence est une impulsion monochromatique, on peut
I'exprimer par un Dirac : E,.(w) = Ey, 6(w — wp,) et 'équation 2.15 se simplifie :

ESHg(W) o E, / dw' §(w' — wOT)E(w —w') x E(w — Wor) (2.16)

Le champ somme est une réplique du champ fagonné décalé de la fréquence wy,. Pour
obtenir cet effet, on peut utiliser un laser nanoseconde synchronisé avec les impulsions fem-
tosecondes [Nabekawa 03] ou utiliser une impulsion de référence tres chirpée [Schriever 06,
Nuernberger 07]. Ce dernier procédé est identique a celui utilisé dans le SPIDER, (section
1.4.4) pour créer le décalage spectral. Nous allons montrer comment le transfert de la phase
et de 'amplitude peut étre fait avec ce schéma.

On considere donc une impulsion de référence qui s’exprime dans le domaine spectral
et temporel par :

~ _ 2 (2)
E(w) = By, exp{—(“m‘:]‘;’") +z¢2 (w—wOT)Q} (2.17a)

2

IAL

E.(t) = Ey exp{— — ifwo,t + oaf2]} (2.17b)

avec At, la durée de 'impulsion & dérive de fréquence (temps chirpé) et « le parametre de
chirp défini en annexe. L’'impulsion faconnée est donnée par

E(t) = Eo f(t)exp{—t[wot + ()]} (2.18)

avec f(t) 'enveloppe du champ fagonné de durée At. Le champ somme de fréquence s’écrit
alors :

2

Esug(t) o< Ey Eo, f(t)e_me_i(wmw‘))texp{—z'go(t) —iat’}. (2.19)

Dans le cas d'un chirp grand devant la durée limitée TF, ¢®) > At2  on a o ~ 2¢1T et

@ .
At, ~ 2 — soit

2 .2
,AtOTt

. 1
Esnc(t) < Ey By, f(t)e 27 eMSFGtexp{—igo(t) - i2¢(2) tz}, (2.20)
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avec wspg = wWor + wo. Si de plus ¢® > At? alors I'enveloppe de I'impulsion chirpée est
quasiment constante pendant cette durée et finalement

Esu(t) o Ey By, f(t)e™ 5% exp{—ip(t)} | (2.21)

Ainsi le champ SFG oscille a la fréquence somme avec une enveloppe f(t) et une phase
supplémentaire ¢(t).

Ce type de schéma a permis le transfert de la phase et de 'amplitude d’impulsions
faconnées et accordable d'un NOPA a I'UV dans l'intervalle [295-370] nm [Schriever 06].
De méme, des impulsions fagonnées & 266 nm ont été obtenues [Nuernberger 07]. On peut
aussi citer article de Wang et al. [Wang 04] qui, transfere la phase et 'amplitude d’une
onde polarisée selon ’axe ordinaire a I’'UV par génération de seconde harmonique de type
II. Pour cela, ils utilisent une onde extraordinaire plus courte temporellement que I'onde
ordinaire. Le résultat est la création d’une fenétre temporelle de faconnage et la production
d’une impulsion qui est 'homothétie du champ ordinaire.

A noter pour finir que l'utilisation de ce type de faconnage dans 'UV est difficile
a utiliser dans une expérience en boucle fermée car 'efficacité de génération dépend du
profil temporel des impulsions. Il est donc difficile de travailler a énergie d’impulsion UV
constante, nécessaire a une bonne optimisation de la rétroaction.

2.1.2 La mise en forme directe

(@ (b)

piston element

@: support post Bimorphous

Piezo Actuator

|~ 10 address electrode

Bearing

Us Holder Cylinder

Shaft

Folding
Mirrar

Laser Beam Tilt Fused-Silica Plate

Figure 2.2 — Figures extraites des références [Hacker 03](a) et [Suda 01](b). (a) Vue
schématique d’un piston de MEMS (en haut), photographie au microscope électronique
de la matrice (en bas a gauche) et une photo du masque complet en bas a droite. (b) Vue
schématique d’un masque composé de fines plaques de silice pouvant étre inclinées par un
piezo-€électrique.

La mise en forme directe dans 'UV a vu le jour dés que des matériaux performants
dans 'UV ont été trouvés afin de transférer des techniques déja existantes. La ligne 4f,
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tres utilisée dans le proche infrarouge, est facilement transférable dans ’'UV, moyennant
une moindre efficacité, en utilisant des miroirs et des réseaux avec un revétement en alumi-
nium. Cependant, les masques utilisés dans ces lignes, cristaux liquides ou acousto-optique
en TeOs, absorbent fortement le rayonnement UV. Le seul masque (utilisé pour l'infra-
rouge) utilisable dans 'UV est un miroir déformable [Zeek 99] mais qui ne permet pas une
mise en forme importante.

Le développement des MEMS « Micro Electro Mechanical System » comme masque a
permis d’élaborer un fagonneur pour la gamme spectrale [200-900] nm [Hacker 03, Rondi 09,
Méhring 09]. 11 s’agit d’'une matrice de micro-miroirs sur pistons adressables indépendam-
ment (voir figure 2.2(a)). Un des miroirs est activé et déplacé en appliquant une tension a
I’électrode correspondante. Ce masque ne permet qu'un faconnage en phase mais la com-
pression ainsi qu’une mise en forme plus complexe ont été démontrées. Les principaux
points négatifs sont 1’apparition de fortes répliques dues & la pixellisationf, une faible effi-
cacité et un faible taux de rafraichissement.

Parallelement a ce développement, des optiques en silice fondue, transparente dans
I'UV, ont été utilisées comme masques dans une ligne 4f. La premieére idée [Suda 01] consiste
a utiliser une rangée de fines plaques de silice pouvant étre inclinée indépendamment les
unes des autres (voir figure 2.2(b)). La phase relative des différentes composantes est alors
augmentée ou diminuée selon la longueur du chemin optique. Dans cette configuration,
la phase peut étre mise en forme de maniere pixellisée avec 48 plaques indépendantes ®,
cependant les degrés de liberté sont ici bien moindre que pour d’autres types de masque
(640 pixels pour un masque a cristaux liquides [Monmayrant 04]).

La deuxieme idée, et la plus utilisée actuellement, vient des propriétés acousto-
optiques de la silice. En effet, il est possible de l'utiliser comme filtre acousto-optique
dans la méme configuration que les fagonneurs basés sur le TeOy [Dugan 97]. Il a alors été
démontré un fagonnage direct, d’abord a 400 nm [Roth 05] puis & 266 nm [Pearson 07].
La figure 2.3, représente le dispositif expérimental utilisé dans la référence [Roth 05] (&
gauche) ainsi qu’'un résultat de mise en forme a 400 nm (a droite). Il s’agit en (a) d’'une
trace SD-FROG!" d’un train de trois impulsions et en (b) de l'intensité temporelle recons-
truite (trait plein) et de I'autocorrélation (pointillés).

Tous ces masques sont utilisés en étant mis dans le plan focal d’une ligne 4f. D’un
autre coté, le faconneur utilisé dans nos expériences, ’AOPDF Dazzler UV, propose une
mise en forme basée sur le transfert de phase entre une onde acoustique et une onde optique.
Nous allons maintenant 1’étudier plus en détail.

f. La pixellisation et la distance entre pixels sont beaucoup plus importantes que pour les masques
a cristaux liquides.

g. L’utilisation démontrée de ce masque a été faite dans l'infra-rouge, cependant la technique est
facilement transposable puisque seul les masques sont limitants dans ’'UV.

h. On se référera a la référence [Trebino 00] pour les caractérisations de type FROG « Frequency
Resolved Optical Gating ».
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Figure 2.3 — Figure extraite de la référence [Roth 05]. Dispositif expérimental (a gauche)
pour la mise en forme d’impulsions UV par un fagonneur de type ligne 4f et masque
acousto-optique (AOM) en silice fondue. Traces expérimentales d’un train de trois impul-
sions, en (a) une trace SD-FROG et en (b) une autocorrélation (pointillés) et la recons-
truction du signal FROG (trait plein).

2.2 Filtre acousto-optique dispersif programmable dans
I’V AOPDF

L’AOPDF est un systeme qui est apparu dans les années 1990 suite aux travaux
de Pierre Tournois [Tournois 97a]. Son fonctionnement est basé sur I'interaction acousto-
optique entre une onde optique mise en forme et une impulsion femtoseconde. Son utili-
sation a été proposée a la base, pour compenser la phase résiduelle et la saturation par le
gain dans les chaines laser de type CPA [Seres 03].

L’interaction que nous décrirons plus en détail par la suite, est similaire a la réflexion
sur un miroir & dérive de fréquence (chirpé). Dans ce dernier, le réseau longitudinal est
permanent, fixé par les tranches de diélectriques alors que dans ’TAOPDF, 'onde acous-
tique crée un réseau transitoire. Les premiers AOPDF en TeO, étaient et sont toujours
principalement destinés aux chaines CPA, mais sont aussi utilisés dans de nombreuses ex-
périences. On peut citer, entre autres, son utilisation pour des lasers fibrés [Raybaut 05,
Papadopoulos 08], pour des expériences de controle cohérent [Yamada 05, Ogilvie 06] ou
pour l'optimisation de sources harmoniques [Boyko 07].

De plus, le développement de cet outil a d’autres gammes de longueur d’onde en
fait aujourd’hui un fagonneur a part entiere. En effet, ces AOPDF faconnent mainte-
nant le proche infrarouge [Verluise 00a], le visible [Monmayrant 05b], I'UV [Coudreau 06,
Weber 10a] voire le moyen IR [Tournois 08] dans le futur.

Nous expliquerons d’abord le fonctionnement de ’AOPDF « avec les mains », puis
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nous décrirons la géométrie de I'interaction plus en détails ainsi que ses caractéristiques
principales. Nous montrerons enfin les résultats de mises en forme obtenues dans notre
groupe en utilisant différentes sources d’impulsions UV.

2.2.1 Mise en forme

La mise en forme fonctionne par le controle du temps de groupe 7(w)? de I'impul-
sion a mettre en forme. Pour cela un cristal anisotrope est nécessaire : les composantes
spectrales du champ incident sont plus ou moins retardées selon que leur propagation a
lieu sur l'axe ordinaire ou extraordinaire du cristal. Leur changement de polarisation est
di au mécanisme d’interaction anisotrope acousto-optique [Dixon 67] qui est différente de
I'interaction isotrope classique des modulateurs acousto-optiques.

Ordinaire
(Axe lent)

Extraordinaire
(Axe rapide)

Figure 2.4 — Principe de ’AOPDF : par diffraction de 'onde incidente sur un réseau
acoustique par I'interaction acousto-optique, les différentes composantes spectrales peuvent
étre basculées sur ’axe rapide & différentes positions dans le cristal. Elles sont alors plus ou
moins retardées permettant la mise en forme d’impulsion en phase, comme la compression
d’impulsions chirpées. L’efficacité de 'interaction permet aussi un fagonnage en amplitude.

La figure 2.4 schématise son principe de fonctionnement. L’impulsion incidente se
propage polarisée le long de ’axe lent. Les différentes composantes spectrales sont alors
diffractées sur I’axe rapide quand les vecteurs d’ondes et les fréquences vérifient la condition
d’accord de phase et la conservation de ’énergie :

wg = w; N ~w; (2.22b)

avec 'indice « d » pour le faisceau diffracté, « i » pour le faisceau incident et K et €2 re-
présentent respectivement le vecteur d’onde et la fréquence de 1'onde acoustique Sy.(t).
De cette fagon, les composantes spectrales peuvent étre « basculées » sur l'axe rapide a
différentes positions dans le cristal. La fréquence est 1égerement décalée de ££2, négligeable
devant les fréquences optiques. Comme la vitesse de groupe sur I’axe ordinaire, vy, est dif-
férente de celle sur I’axe extraordinaire, vy, on obtient un temps d’arrivée a la fin du cristal

a. Le temps de groupe est défini par 7(w) = d(ZE:J), avec ¢(w) la phase spectrale.
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différent pour chaque fréquence. On note z(w) la position de la diffraction correspondant
a l'accord de phase de la fréquence w. En supposant que l'interaction est localisée a cette
position, le temps de groupe a l'arrivée vaut :

(2.23)

avec L I’épaisseur du cristal.

L’expression de 7(w) donne le résultat du faconnage par TAOPDF. Ainsi pour une
mise en forme en phase donnée, I’équation 2.23 permet de calculer z(w) puis K (w) [Verluise 00b].
Il est alors « facile » de générer 'onde acoustique correspondante. La mise en forme en
amplitude est assurée par une modulation de 'amplitude de 'onde acoustique aux diffé-
rentes positions z(w).

Un expression simple permet de lier 'onde acoustique a ’onde optique [Tournois 97a] :

Eyw) « Ej(w) - Sae(yw) (2.24a)
Ealt)  E(0)®Su(t/7) (2.24b)
avec 7 = % ~ % le facteur d’échelle entre les fréquences optiques et acoustiques. Ua.

est la vitesse de 'onde acoustique et An la différence d’indice entre les axes ordinaire et
extraordinaire. Dans le KDP, cristal utilisé dans I'UV, on a v ~ 1,3.1077. Ces équations
permettent le transfert direct de la phase et de 'amplitude spectrale de I'onde acoustique
a l'onde optique. Dans le domaine temporel, I'impulsion mise en forme est le résultat
du filtrage de I'impulsion incidente par 'onde acoustique. D’un point de vue pratique, la
différence de polarisation et les angles de propagation différents permettent une bonne
séparation des deux ondes optiques.

2.2.2 Nature de 'interaction

Nous allons, dans cette section, donner des éléments de compréhension sur l'effet
acousto-optique tel qu’il se passe dans un AOPDF. Cette description, volontairement suc-
cincte, peut étre étayée par la lecture de ces références [Yariv 84, Royer 99]. Nous décrirons
d’abord la relation entre la déformation d’'un milieu par une onde acoustique et la variation
de son indice par 'effet photo-élastique. Puis la conservation des moments et de I’énergie
dans un cristal anisotrope nous donnera les conditions de diffraction de Bragg. Enfin, I'inci-
dence de 'effet photo-élastique sur les différents modes (incident et diffracté) se propageant
dans le cristal sera décrite a travers un exemple.

2.2.2.1 L’effet photo-élastique

Une onde acoustique se propageant dans un milieu y crée une déformation qui dépend
de la nature de I'onde et de sa propagation. Par exemple une onde de cisaillement, polarisée
perpendiculairement (disons selon u,) a sa propagation (selon u,), crée une déformation
de type yz alors qu'une onde longitudinale se propageant et étant polarisée selon u,, crée
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une déformation uniquement selon z. Ces déformations sont décrites par un tenseur de
déformation noté S;;, avec (i, 7) les coordonnées z, y ou z du systéme principal * [Royer 96].
Il induit une variation des indices du milieu selon la relation :

1
Ani; = A (ﬁ) = Pijk1Ski (2.25)
ij

ou 7 est le tenseur d’imperméabilité, inverse du tenseur de permittivité €, et p est un
tenseur symétrique d’ordre 4 dit « photo-élastique ». La sommation sur les indices k et [
est implicite selon la convention d’Einstein. La symétrie de ces tenseurs permet d’utiliser
une notation contractée réduisant le nombre de coefficient de p de 81 a 36 et ceux de S de
9 & 6 avec la correspondance [ = (ij) :

1=(11) 2 = (22) 3 = (33) (2.26)
4= (23) = (32) 5= (13) = (31) 6 = (12) = (21). (2.27)
L’équation précédente s’écrit alors
1
An; = A (ﬁ) = PijS; (2.28)

Une autre simplification peut étre effectuée par les symétries des cristaux utilisés, par
exemple le tenseur photo-élastique du KDP, de structure tétragonale, se réduit a :

piu pi2 piz 0 0
P21 P2 P23 0 0
0

» _ | Pt P32 psz O
KDP 0 0 0 pu O

0 0 0 0 ps O
OOOOOpEiG

(2.29)

o O OO

A noter que 'effet photo-élastique change les proportions et les directions de ellip-
soide des indices selon 'amplitude de la variation de I'imperméabilité.

2.2.2.2 Diffraction de Bragg

La dualité onde-particule permet de considérer les ondes optiques et acoustiques
comme des particules (des photons et des phonons) qui échangent de ’énergie fuww et du
moment 7k par la création d’'un phonon ou de son annihilation. Les lois de conservation
impliquent alors une variation d’énergie nulle et la condition d’accord de phase 2.22.

Cristal isotrope

Dans le cas d’un cristal isotrope, l'indice est constant quelque soit la direction de
propagation des ondes. De plus la différence de fréquence entre l'optique et 1'acoustique

b. Ce systeme de coordonnées est tel que la permittivité et I'imperméabilité sont diagonales au
« repos ». Les axes correspondent alors aux axes cristallographiques (x,y,z)=([100],[010],[001]).
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implique w; ~ wy soit |k;| ~ |ks = k. Cette relation implique la condition de Bragg
schématisée sur la figure 2.5(a) sur 'angle d’incidence :

(2.30)

SiN Oprage = sint; = sinfy =

2k

C’est cette configuration qui est utilisée dans les modulateurs acousto-optiques pour ligne
4f.

Figure 2.5 — Conservation des moments et géométrie de I'interaction impliquant la condi-
tion de Bragg : (a) pour un cristal isotrope, équation 2.30 et (b) pour un cristal anisotrope,
équation 2.31.

Cristal anisotrope

Dans un cristal anisotrope, I'indice vu par une onde dépend de sa direction de propa-
gation et de sa polarisation. Dans le cas général, la norme des vecteurs d’onde peut alors
étre tres différente. La figure 2.5(b) représente la géométrie de l'interaction qui permet
d’obtenir le nouvel angle de Bragg :

) ) K k2 — k2
Sin Oprage = sinb; = % <1 — ;k:iK ) (2.31)

Cet angle présente donc une dérive par rapport au cas classique.

Une solution pour obtenir I'accord de phase consiste, par analogie avec 1’optique non-
linéaire, & considérer une onde incidente polarisée ordinairement (respectivement extraordi-
naire) et une onde diffractée polarisée extraordinairement (respectivement ordinairement).

La figure 2.5 représente un exemple d’'un tel accord de phase dans le KDP, cristal
uniaxe (selon z) négatif (n. < n,) avec des ondes se propageant dans le plan (Oxz) formé
par les axes [100] et [001]. La section de la surface des indices avec ce plan est représentée
avec les indices ordinaires n, et extraordinaires n.. L’intersection de la surface des len-
teurs© avec ce plan est aussi représentée et donne la valeur de la vitesse acoustique en
fonction de sa direction de propagation, I’échelle est ici tres exagérée par rapport a la réa-
lité. Le changement de polarisation permet ainsi d’obtenir ’accord de phase nécessaire a
une diffraction efficace. Nous allons maintenant montrer comment les deux ondes polarisées
perpendiculairement peuvent étre couplées.

c. La surface des lenteurs est I’équivalent acoustique de la surface des indices.
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Figure 2.6 — Relation entre les vecteurs d’onde dans un cristal de KDP anisotrope négatif
pour obtenir I’accord de phase. Les ondes se propagent dans le plan (Oxz)=(0,[100],[001])
avec une onde incidente polarisée ordinairement. L’intersection de ce plan avec la surface
des indices est représentée ainsi que celle avec la surface des lenteurs acoustiques.

2.2.2.3 Couplage acousto-optique

Pour obtenir le détail du couplage, comme ['efficacité de diffraction ou I’état de pola-
risation des ondes, 1’équation de propagation des ondes doit étre résolue. Le formalisme
des modes couplés a été utilisé dans ce but dans de nombreuses références [Yariv 84,
Verluise 00b, Laude 03]. Nous ne le développerons pas ici, mais en utiliserons quelques
résultats pour montrer le couplage des modes optiques.

Une onde plane acoustique se propageant dans le plan (Oxz) crée une variation de
I'imperméabilité selon I'équation :

Anij = pijriS cos(wt — Kyx — K. 2) (2.32)

avec Sy, 'amplitude associée a la déformation par le son. Cette perturbation crée de méme
une variation de la permittivité diélectrique du milieu selon

Ae(z, z,t) = Accos(wt — Ko — K, 2) (2.33)
avec I'amplitude Ae donnée par [Royer 99|

Ae = S = —le- (p:S)-e]. (2.34)
€0 €0
soit le double produit matriciel entre la matrice p : S d’éléments p;;z Sk et € d'une part,
puis entre ¢ et le résultat précédent. Cette variation permet d’écrire le couplage entre les
deux modes de propagation, incident et diffracté.
On consideére un champ électrique total, E(r,t) solution de I’équation de propagation :

d*D(r,t)
g

’E(r,t) —
VZE(r,t) — p i3

~0 (2.35)
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que 'on peut exprimer plus simplement dans le domaine spectral

V2E(r, t) + prow’e(r,w)E(r, ) = —pow?Ac(r, w)E(r, t) (2.36)

avec € le tenseur de permittivité non-perturbé et Ae sa perturbation qui fait apparaitre
un terme source dans I’équation. Nous n’allons pas résoudre cette équation, probleme déja
traité mais simplement regarder la nature du terme source dans le cas particulier du Dazzler
UV [Coudreau 06].

On considere que le champ optique incident est polarisé selon 1’axe (Oy) et se propage
dans le plan (Oxz), (O,[100],[001]) d'un cristal de KDP en présence d'une onde acoustique
de cisaillement de méme polarisation. Elle crée une déformation dans les directions (xy)
et (zy), soit de type Sy et Sg dans le tenseur des déformations S. Le terme source di au
couplage de ces deux ondes est proportionnel a

AcE; e(pkpp : S)ee; (2.37)

avec e; la polarisation du champ incident. On a alors

pin piz2 pi3 0 0 0 0
0 2 0 0 pa1 P22 P23 0 0 0 0
Vo2 P31t P2 pxz 0 0 0 0
e, =11 e=10 n: 0 |pkpp= S =
0 0 0 n2 0 0 0 pgu O O Sy
¢ 0 0 0 0 P55 0 0
0 0 0 0 0 pe Se
(2.38)
Le produit tensoriel pxpp : S va coupler les différentes coordonnées spatiales :
0 pesSe 0
pkpp 1S = | peeSe 0 pasSa (2.39)
0  puSy O
soit au final un terme source proportionnel a
- nﬁ P66:56
AcE; x 0 1 e, (2.40)

2. 2
nyne DaaS4

Ce terme fait donc apparaitre un champ diffracté perpendiculaire au champ incident. Il est
clair que par la structure tensorielle du terme source, tous les types d’interaction peuvent
se rencontrer conservant ou non la polarisation.

Ainsi en utilisant cette configuration, on obtient ’accord de phase pour la diffraction
de Bragg et le changement de polarisation. Le détail des relations entres les ondes dans notre
AOPDF ainsi que ses différents parametres de fenétre temporelle, résolution et efficacité
vont maintenant étre détaillés.



46 CHAPITRE 2. FACONNAGE DANS L’'ULTRAVIOLET.

2.2.3 Caractéristiques de notre AOPDF
2.2.3.1 Géométrie de l’interaction

Nous allons dans cette section détailler les relations entre les différentes grandeurs
physiques du probleme en fonction de la géométrie de I'interaction. Les ondes optiques et
acoustiques se propagent dans le plan contenant les axes [100] et [001] du KDP [Coudreau 06].
Leurs vecteurs d’onde sont repérés par un angle ; (1=i,d ou a) par rapport a 'axe [100] et
vérifient la condition d’accord de phase (voir figure 2.6. De plus, pour maximiser l'interac-
tion, le vecteur de Poynting acoustique? est aligné sur le vecteur d’onde optique incident.
On va donc pouvoir utiliser ces deux équations pour obtenir les relations entre les angles,
les fréquences...

wyg = w; £ ~uw; (2.41Db)
tanf; = tanf, = @ tan @, (2.41c)
Vioo

avec 3, I'angle du vecteur de Poynting.

L’onde ordinaire voit un indice n, (ordinaire) constant. Cependant 'indice extraor-
dinaire vu par 'onde diffractée, ny, dépend de son angle de propagation®. Il en est de
méme pour la vitesse de 'onde acoustique. La surface des indices et la surface des lenteurs
permettent d’obtenir les valeurs correspondantes.

NoNe
nqg(0y) = 2.42a,
(0a) \/n2cos? 04+ n2sin? 0, ( )
V(b,) = \/Vwo cos? 0, + Vioy sin? 6, (2.42Db)

La faible anisotropie du KDP, An = n, — n. < n, (n, > n.), simplifie 'expression
de l'indice « diffracté »

én = no — nd ~ An cos* 6;. (2.43)

On peut maintenant projeter I’équation 2.41b selon deux directions orthogonales. La
premiere selon le vecteur K et la deuxieme orthogonalement ce qui nous donne la déviation
entre les vecteurs d’onde optiques et la norme du vecteur d’onde acoustique.

A
0 —0;, ~ nn cos® 0; tan(6; — 0,) (2.44a)
A 20,
K o~ kot %Y (2.44b)

"y cos(f; — 6,)

d. Pour une direction donnée, le vecteur de Poynting optique (respectivement acoustique) est ortho-
gonal & la surface des indices (respectivement la surface des lenteurs).

e. La notation ng pour l'indice extraordinaire vu par l'onde sera reprise pour l'indice de groupe. Il
differe de I'indice n. qui est ici la valeur minimale de I'indice extraordinaire.
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soit un rapport entre les fréquences acoustiques et optiques :

Q  AnV(6,) cos*#;
- = 24
w ¢ cos(0; —0,) (245)

Applications numériques

Les constantes de notre AOPDF en KDP sont [Coudreau 06, Dmitriev 99] : Vigy =
1650 m/s, Voo1 = 2340 m/s, n,(300 nm) = 1,5451, n.(300 nm) = 1,4977 et 6; = 48,5°.
L’utilisation de ces valeurs nous donne alors :

An = 0,0474 0, = 29, 34° A0 =0, — 0; = 0.269°
Q
ng = 1,5237 V, = 1839 m/s 7=—= 1,35.1077 (2.46)

L’angle entre le faisceau incident et diffracté est faible et correspond a une séparation entre
les faisceaux de 6 cm apres 1 m de propagation®.

2.2.3.2 Grandeurs caractéristiques

Les grandeurs importantes pour un fagonneur sont sa fenétre temporelle de fagonnage,
son efficacité de diffraction et sa résolution. Les deux dernieres nécessitent de rentrer dans
les détails de fonctionnement de 'appareil et de l'interaction acousto-optique. Elles sont
données dans la référence [Kaplan 02] et nous les donnons ici sans démonstrations. Elle
peuvent servir a la compréhension de la physique de l'interaction.

Efficacité
Le rapport entre les intensités a la sortie et a 'entrée a une fréquence v est donné
par :
Lv Pxn* . ,|m [P
= = ——sinc” | =4/ = + A¢? 2.47
" I(](V) P(] 4 2 P(] (b ( )

2Mov2 L2 cos? (6;—04) -1

c2

avec P la puissance acoustique et Py = ( ou Ms est le facteur

de mérite du KDP. M5 dépend d'un coefficient photo-élastique effectif, de la densité
et de la vitesse de 'onde acoustique. Enfin A¢ est un déphasage dii au désaccord de
phase et vaut :

AkL

T

Ap = cos(0; — 0,,). (2.48)
L’expression de 'efficacité est donnée ici a une fréquence particuliere. Les ondes utili-
sées sont larges bandes et la variation de 'efficacité avec le faconnage est difficilement
prévisible.

f. Cet angle tient compte de la réfraction sur la face externe de ’TAOPDF soit Af = 0, 38°.
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Résolution
Quand A¢ = +0,8¢ et P = F,, 'efficacité de diffraction est alors égale a 0,5. Dans
ce cas, la résolution du fagonneur est donnée par :

0, 8\

OA= AnL cos? 0;

(2.49)

soit de 'ordre de 0,036 nm a 270 nm.

Point de programmation
La bande spectrale acoustique, ramenée dans le domaine optique, est fixée en général
a 3 fois la largeur spectrale de I'impulsion incidente : A)\,. = 3A\;. Le nombre de
points indépendant de programmation est donc égal au rapport :

3AN  3AnL AXcos®0;

N p— P—
) 0,8 A2

(2.50)

Cette équation nous donne de I'ordre de 200 points de faconnage pour notre AOPDF.

Fenétre temporelle
La fenétre temporelle est égale a la différence maximale de temps de groupe dune
composante spectrale se propageant sur I’axe ordinaire ou sur 1’axe extraordinaire.
La vitesse de groupe est donnée par :

1 dk n  wdn n,
L Tt S} 2.51
Vg dw c+cdw c (2.51)

avec ny I'indice de groupe. On obtient alors une fenétre temporelle donnée par :

1 1 L An,L
T:L(———) = —(Ngo — Nga) = flg

Vgo  Ugd c

cos? 0; (2.52)

avec An, = ng, — ng.. La figure 2.7 représente la variation de 7" en fonction de la
longueur d’onde pour notre AOPDEF. Elle varie entre 6 et 8 ps selon la longueur
d’onde.

2.2.3.3 Réglages

L’onde acoustique utilisée est une onde progressive se déplacant dans le cristal. Elle
doit donc étre synchronisée sur I'impulsion laser incidente. Elle est générée par un transduc-
teur piezo-électrique collé sur le cristal de KDP et piloté par un générateur haute-fréquence
(voir figure 2.8). Deux parametres expérimentaux sont importants pour une bonne utilisa-
tion du dispositif :

— L’alignement du faisceau dans ’AOPDF doit étre fait avec précision. Le faisceau
y entre horizontalement, orthogonalement a la face d’entrée et en son centre. La

g. Valeur moyenne pour des impulsions larges bandes.
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Figure 2.7 — Evolution théorique de la fenétre temporelle de notre AOPDF en fonction
de la longueur d’onde.

cristal de KDP

Onde optique | T~~~
incidente > ~.Onde acoustique

Réflexion de _1_3::;: I I e T W Faisceau direct
la face avant Dot
- " Transduct Faisceau diffracté
ransducteur

Réflexion de
la face arriere

Circuit
d’adaptation

|
Uprise SMA

Figure 2.8 — Vue schématisée de notre AOPDF UV (avec l'aimable autorisation de N.
Forget) : Ponde optique incidente se propage collinéairement avec I’onde acoustique pro-
duite par le transducteur piezo-électrique collé sur le cristal de KDP. L’onde optique est
alors partiellement diffractée par I’onde acoustique qui lui transfere son énergie et sa phase,
I'impulsion mise en forme sort alors du cristal avec un angle différent. Le cristal de KDP
mesure 78 mm ce qui donne la dimension de I'appareil.

bonne collimation du faisceau permet la meilleure résolution, et I'efficacité est maxi-
misée quand le faisceau est au centre de la colonne acoustique. Un systeme de
translation transverse permet ce réglage.

Le réglage fin de 'angle d’accord de phase est fait en programmant un trou en
amplitude et en mesurant le spectre du faisceau diffracté. Le spectrogramme me-
suré présente aussi un trou qui peut étre translaté en tournant ’AOPDF autour
de la direction verticale par une rotation micrométrique. Une fois que ce trou est
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positionné a la méme longueur d’onde que celle programmeée, I’accord de phase est
réalisé. D’un point de vue expérimental, ce parametre est le plus important puis-
qu’il garantit le bon transfert de phase et d’amplitude de 'onde acoustique a I'onde
optique, ’AOPDF est alors aligné.

A noter que la polarisation en entrée doit étre verticale étant donnée la coupe du
cristal. C’est pourquoi I'accord de phase est réglé par rotation autour de I'axe ver-
tical. Ce point est d’autant plus important que si la polarisation est horizontale,
une onde diffractée, et polarisée verticalement, est obtenue mais avec une phase
qui n’est pas du tout celle programmée.

La différence de vitesse de propagation dans le cristal fait que I'onde acoustique
est vue figée par 'onde optique. Cependant a chaque arrivée de I'impulsion optique
(kHz pour notre laser), une onde acoustique est lancée dans le cristal et doit étre
précisément synchronisée avec ’onde incidente. Pour éviter de ne diffracter qu’une
partie du spectre incident, I'onde acoustique doit étre centrée dans le cristal quand
I'onde optique y entre. Ceci est réalisé par une ligne a retard électronique, syn-
chronisée sur 'impulsion précédente. En jouant sur le délai, on s’assure que I'onde
optique est diffractée en tout point du cristal.

2.2.3.4 Limitations

Avant de voir les résultats expérimentaux, nous allons discuter des limitations intrin-

seques a ce dispositif. En effet, elles sont liées a la nature méme de 'interaction acousto-
optique.

— Le réseau de diffraction généré par I'onde acoustique n’est pas fixe, mais doit étre

renouvelé a chaque impulsion laser. La limite du taux de répétition laser est donc
donnée par I’électronique de mise en forme et surtout par la propagation de I'onde
acoustique dans le cristal. Plus ce temps est long, plus la fréquence de répétition
est basse. Pour notre cristal de KDP, L=78 mm et v,. ~ 2000 m/s, la durée de
propagation vaut environ 40 ups auquel il faut ajouter le temps de chargement de
I’'onde. On a au final un taux de répétition d’environ 25 kHz.

Le faconnage de I'impulsion est fait en retardant les différentes composantes spec-
trales. La meilleur efficacité est donc obtenue quand l'onde acoustique est étalée
dans tout le cristal, maximisant la longueur d’interaction. Cependant 1’étalement
de I'onde est gouverné par la phase programmée. Ainsi, a largeur spectrale fixe,
programmer une impulsion fortement chirpée donnera une meilleure efficacité que
pour une impulsion courte : 'efficacité dépend de la phase programmeée. Cette ca-
ractéristique est relativement limitante pour les expériences de controle en boucle
fermée [Form 08] qui nécessitent une énergie constante par impulsion alors que la
phase peut fortement varier. Cet effet peut étre partiellement compensé en jouant
sur la puissance acoustique.

Une partie de la fenétre temporelle est utilisée pour compenser la forte dispersion
du KDP (principalement quadratique) dans I'UV. L’ajout d'un chirp négatif a
I'impulsion avant sa propagation dans le cristal [Krebs 10] compense ce probleme.
Cette technique est particulierement intéressante pour les AOPDF avec une faible
fenétre temporelle (nouveaux Dazzler UV avec un cristal de 50 mm).
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— Les effets non-linéaires parasites ont lieu a des seuils de puissance optique bien
inférieurs a ceux des faconneurs a ligne 4f, ou I’énergie est dispersée spatialement
sur le masque (voir section 1.3.2). Par exemple, le seuil de dommage d'un fagonneur
A cristaux liquides est de Pordre de 300 GW /cm® [Monmayrant 04] alors que le
Dazzler UV est limité & 1 GW /cm? (donnée constructeur FASTLITE). Nous verrons
(section 2.2.4.3) que 'on atteint rapidement un régime d’absorption a deux photons
particulierement dans I’'UV lointain.

— L’interaction se passe comme si les composantes étaient diffractées a différentes po-
sitions dans le cristal. Elles présentent ainsi un couplage spatio-temporel, différent
de celui des lignes 4f, mais inhérents aux faconneurs spectraux en général. Ce point
sera vu dans la section 2.3.3 sur la caractérisation spatio-temporelle.

Les différentes caractéristiques propres a notre AOPDF ont été décrites et nous allons
maintenant voir ses possibilités expérimentales.

2.2.4 Résultats expérimentaux

La conception de notre AOPDF UV (Dazzler™T-UV-260-410/T2) en terme d’accord
de phase et de fréquences acoustiques disponibles ainsi que la transparence du KDP permet
de fagonner des impulsions dans 'intervalle [260,410] nm. Nous allons voir les différentes
mises en formes obtenues a différentes longueurs d’ondes dans cet intervalle.

2.2.4.1 Dispositif expérimental

Le test des capacité de ’AOPDF nécessite une source UV accordable (tout du moins
différentes longueurs d’ondes) ainsi que des dispositifs de caractérisation. Le but n’étant
pas I'obtention d’impulsions UV particulierement courtes, nous n’avons pas utilisé de tech-
nique permettant de maximiser la largeur spectrale des impulsions UV tel I’accord de phase
achromatique [Szab6 90]. Partant du fondamental & 805 nm, nous avons produit des impul-
sions lasers aux fréquences 404 nm (a), [300-360] nm (b) et 270 nm par différents mélanges
non-linéaires. La figure 2.9 schématise les dispositifs expérimentaux et le cas du fagonnage
a 400 nm est explicité sur la figure 2.10, par une photo du montage et un schéma explicatif.

Les impulsions dans I’'UV ont été produites par :

SHG
Génération de seconde harmonique (SHG) du fondamental dans un cristal de BBO
(type I, 200 pm, 29°). L’énergie obtenue est de l'ordre de 10 pJ. Un spectre typique-
ment obtenu est représenté sur la figure 2.11(a) (points noirs : spectre expérimental
et ligne grisée : ajustement gaussien). La fréquence centrale vaut \g = 404 nm, la
largeur spectrale FWHM A\ 5 = 7,0 nm et la durée limitée TEF At 1/ = 34,3 fs. .

SFG

Une somme de fréquences (SFG) entre un faisceau dans le visible produit par un
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Figure 2.9 — Schéma du dispositif expérimental utilisé pour produire des impulsions dans
I'UV, les mettre en forme et les caractériser. Cas (a) génération de seconde harmonique,
cas (b) somme de fréquence entre un NOPA et le fondamental et cas (c) génération de
troisieme harmonique. La détection se fait avec un faisceau de référence fondamental ou

issu du NOPA recomprimé.
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Figure 2.10 — Détail du dispositif expérimental pour le faconnage d’une impulsion laser
a 400 nm et sa caractérisation par cross-corrélation avec un faisceau comprimé du NOPA.
Le détail des chemins empruntés est schématisé sur la photo ainsi que sur le schéma a
droite ot sont mentionnées les caractéristiques des faisceaux et des optiques.

NOPA non-recomprimé (8 uJ) et un faisceau fondamental (150 wJ). Le mélange est
fait dans un cristal de BBO (type I, 200 pum, 35°). Le faisceau somme de fréquence
a une énergie de l'ordre de 4 pJ sur un intervalle [300-360] nm et de 'ordre de 3 nm
de bande dépendante de la longueur d’onde. Un spectre typiquement obtenu est re-
présenté sur la figure 2.11(b) avec Ag = 330 nm, AX;/» =4,15 nm et Atg 175 = 38,6 fs.
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THG
Une génération de troisitme harmonique (THG) effectué en deux étapes : premie-
rement une SHG dans un cristal de BBO (type I, 200 pm, 29°) et deuxiemement
une SFG entre le fondamental et cette deuxieme harmonique dans un cristal de BBO
(type I, 150 pum, 45°). Un spectre typiquement obtenu est représenté sur la figure
2.11(c) avec A\g = 270 nm, AXy/p = 2,9 nm et Aty 1/ = 37 fs.
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Figure 2.11 — Spectres des sources UV utilisées pour tester 'accordabilité de I’AOPDF.
(a) impulsion produite par SHG (AA;/; = 7,0 nm), (b) par SFG (A); /5 =4,15 nm) et (c)
par THG (A); /o = 2,9 nm).

Les différentes impulsions fagonnées sont alors caractérisées par des cross-corrélations
résolues spectralement (XFROG) ou non. Le mélange non-linéaire par somme ou différence
de fréquences dans des cristaux de BBO d’épaisseur inférieure a 100 pm donne une accep-
tance spectrale suffisante a la mesure. Les faisceaux de références sont soit le fondamental,
60 fs a 805 nm, soit le NOPA compressé, 26 fs a 600 nm, selon les cas.

2.2.4.2 Mise en forme

La premiere opération a réaliser afin de mettre en forme 'impulsion UV est de s’assu-
rer d’avoir une impulsion limitée par TF (ou presque) au départ. En général ce n’est pas le
cas, la génération des impulsions UV requiert la propagation dans des cristaux non-linéaires
dispersifs ainsi que dans des lentilles. De plus, la dispersion méme du cristal de KDP doit
étre compensée.

Il faut donc d’abord calculer la phase ajoutée par le cristal, programmer la phase
inverse sur ’onde acoustique et une impulsion proche de la limite par TF est alors obtenue.
Une itération sur les trois premiers ordres du développement de Taylor de la phase permet
alors d’optimiser cette proximité. Le mieux serait une mesure de phase, de type SPIDER,
et d’appliquer alors la phase opposée. Cependant comme le support spectral ne permet pas
d’aller sous les 30 fs, nous n’avons pas d’impulsions ultra-courtes et nous considérons donc
que les impulsions obtenues par cette méthode sont globalement recompressées.
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Résultats a 400 nm

A 404 nm, les impulsions mises en forme sont caractérisée par cross-corrélation. Une
somme de fréquence entre cette impulsion et la référence issue du NOPA permet de visua-
liser I'intensité temporelle des impulsions convoluée par la durée du NOPA (At; /5 = 26 fs).
Une impulsion globalement recompressée a été obtenue et est visible sur la figure 2.12(a)
(en noir). La durée de crosscorrélation, obtenue par ajustement avec une courbe gaussienne
(en gris), est de 68 £ 0,6 fs FWHM soit 62 & 0,6 fs une fois déconvolué. A partir de cette

" 41,0

—~ 1,0f 114f ]
8 (©
< 0,8 Jos} 1 h2r
w
2 0 0,6 !
= 06 40,6F ]
] 0,8}
g 04l 1 o6l
204 : ,
72} L
502 10,2 |04
E 0.2
0,0 = : ‘ ‘ veeif 0,0 ‘ ‘ 0,0 ‘ ‘ ‘ ‘ o
200 -100 0 100 200  -400 -200 0 200 400  -1200 -900 -600 -300 0 300
Temps (fs) Temps (fs) Temps (fs)

Figure 2.12 - Cross-corrélation d’impulsions mise en forme a 400 nm. (a) impulsion
compressée & 62 fs, (b) ajout de phase quadratique (—2000 fs?) en bleu et impulsion TF
pour comparaison et (c) de phase cubique (—1.10% fs%). Les ajustements ((a) et (b)) et la
courbe théorique (c) sont représentés en gris.

mise en forme, I'ajout de phase quadratique (—2000 fs®) élargit le profil temporel (courbe
bleue) visible en (b). L’impulsion compressée (en noir) est aussi représentée pour compa-
raison. Enfin une phase cubique (—1.10° fs3) donne une impulsion faconnée présentant de
nombreuses pré-impulsions visibles en (c) (en noir). Cette derniere courbe est comparée a
une courbe théorique (en gris) calculée en utilisant les données expérimentales.

Résultats a 330 nm

Plus loin dans I’'UV, les impulsions issues de la SFG ont été compressées, puis une
mise en forme en phase et en amplitude leur a été appliquée. Les figures 2.13 et 2.14
représentent des traces XFROG. La premiere est un train de deux impulsions limitées TF
séparées de 400 fs (b) et le spectre correspondant (a). Le contraste des franges n’est pas
tres bon ici, car le faible signal diffracté a nécessité une ouverture importante de la fente du
spectrometre. La deuxieme représente le spectrogramme de deux trains de trois impulsions
séparées de 250 fs?. Chaque impulsion a une phase spectrale supplémentaire différente. A
gauche une phase cubique positive (+1,5.10° fs*), au centre une impulsion limitée TF et &
droite une phase quadratique (—2000 fs?).

Résultats a 270 nm

Finalement a 270 nm, nous avons testé les possibilités de ’AOPDF pour générer des
trains d’impulsions. Successivement, nous avons programmé une puis trois puis cing... jus-

h. Le chevauchement des impulsions est di & ce délai un peu court devant leur durée.
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Figure 2.13 — Train de deux impulsions a 330 nm espacées de 400 fs.(a) spectre et (b)
trace XFROG.
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Figure 2.14 — Traces XFROG d’un train de trois impulsions. La phase programmée est
cubique pour celle de gauche, TF au centre et quadratique a droite.
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Figure 2.15 — Trains d’impulsions & 270 nm espacées de 400 fs. (a) 7 impulsions, (b) 17

impulsions et (c) le spectre correspondant au cas (b).

qu’a 17 impulsions limitée TF espacées de 400 fs. Leur caractérisation par cross-corrélation
est visible sur la figure 2.15 ou sont tracées en (a) 7 impulsions et en (b) 17 impulsions.
Le spectre correspondant est représenté en (c). Le manque de résolution de notre spectro-
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metre ne nous permet pas de voir de variation entre le spectre de 5 impulsions ou plus,
¢’est pourquoi un seul spectre est représenté.

Le controle en amplitude est parfait pour les 7 impulsions. Par contre avec 17 impul-
sions, 'amplitude des impulsions diminue avec le temps. Ceci peut étre corrigé en rajoutant
un coefficient de pondération a chaque impulsion. L’effet peut provenir d’'une mauvaise su-
perposition du faisceau optique et de la colonne acoustique. En effet, ici toute la fenétre
temporelle est utilisée. Ainsi, si la superposition est bonne au départ, elle peut I’étre moins
a la fin. De plus, pour avoir un signal suffisant, la puissance acoustique est mise a son maxi-
mum, alors que les variations d’amplitude demandées sont tres fortes. Il est donc possible
que 'onde acoustique sature.

A cette longueur d’onde, nous avons aussi programmé un train d’impulsions complexes
représentées sur la figure 2.16(a). Avec a gauche, une phase quadratique, au centre une
impulsion limitée TF et a droite, une phase cubique. La simulation du méme train est
représentée en (b) a titre de comparaison.
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Figure 2.16 — Train de trois impulsions espacées de 500 fs. La phase programmé est

quadratique pour celle de gauche, TF au centre et cubique droite. (a) trace XFROG
expérimentale et (b) théorique.

Conclusion

Les capacités de ’AOPDF a mettre en forme les impulsions dans I’'UV sont, comme on
I’a vu, globalement conforme a la programmation. Nous avons insisté ici, plus sur ’accor-
dabilité et la possibilité de produire facilement des trains d’impulsions et autre fagonnage
en phase que sur 'aspect quantitatif. Pour I’étre plus, des expériences de caractérisation
spatio-temporelle par interférométrie spatio-spectrale sont en cours. Ces mesures permet-
tront de mesurer exactement la fonction de transfert spatio-fréquentielle de ’AOPDF.

Néanmoins, les résultats précédents ont montré que le faconnage est possible sur toute
la bande spectrale [260,410]nm et sur une fenétre temporelle de 'ordre de 7 ps (voir figure
2.15(b)) en bon accord avec la valeur théorique (voir figure 2.7). La mise en forme en phase
et en amplitude permet d’obtenir des trains d’impulsions limitées TF ou plus complexes.
En particulier, une phase cubique de 1.10%fs® a été programmée ainsi que diverses phases
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quadratiques. La valeur maximale de phase programmable est telle que 'onde acoustique
doit étre contenue dans le cristal, ainsi des impulsions d'une durée de I'ordre de 7 ps peuvent
étre générées.

2.2.4.3 Efficacité

L’énergie des impulsions mises en forme dans ’'UV est un parametre tres important
pour leur utilisation en femtochimie et controle cohérent. Or les sources femtosecondes
directes dans I’'UV n’existent pas, les multiples mélanges non-linéaires nécessaires rendent
I'impulsion UV « chere ». L’efficacité du faconneur est alors un parametre critique pour
son utilisation.

Le KDP est principalement transparent dans I’'UV ; sa transparence chute a zéro a
174 pm [Dmitriev 99] cependant il commence & absorber le rayonnement a 266 nm. Nous
nous sommes donc placés dans ce cas défavorable pour tester I'efficacité de notre AOPDF .
Tout d’abord, nous définissons l'efficacité du fagonneur comme le rapport entre I’énergie
diffractée et I'énergie a l'entrée. Elle dépend principalement de ’absorption du cristal et
de son efficacité de diffraction. Théoriquement [Kaplan 02], cette derniere dépend de la
largeur spectrale, du diametre du faisceau et de sa divergence. De plus, elle dépend aussi
de la phase programmée.

Pour pouvoir comparer 'efficacité mesurée ici, nous fixons la puissance acoustique a
son maximum. De plus, nous ajoutons une phase quadratique qui étire 'onde acoustique
dans tout le cristal (configuration maximisant la diffraction acousto-optique). Enfin le profil
acoustique programmé est une hypergaussienne d’ordre 6 et de largeur spectrale 9 nm contre
2,9 pour I'impulsion optique’.

Le faisceau optique est collimaté avec un diametre de 1,5 mm et aligné avec la colonne
acoustique. La figure 2.17 représente les résultats expérimentaux. Le cas (a) représente
I'énergie transmise sans onde acoustique et le pourcentage de transmission. Le cas (b)
représente 1'énergie diffractée et le pourcentage d’efficacité.

On voit que celle-ci est tres bonne pour les faibles énergies avec des valeurs supé-
rieures a 40%. Cependant, elle diminue rapidement jusqu’a 20%. L’énergie transmise a un
comportement linéaire aux faibles énergies puis devient non-linéaire. Cet écart a la linéa-
rité est di a 'absorption a deux photons (mélange non-linéaire d’ordre 3). L’allure de la
courbe est en bon accord avec la théorie [Divall 05] mais la plage d’énergie balayée n’est pas
assez importante pour en extraire un coefficient d’absorption. Nous nous sommes arrétés
a 25 pJ car on est déja au dela du seuil de dommage théorique (At ~ 200fs, E = 25u.J,
d=1,5 mm soit I ~ 7TGW/ cmg) et nous n’avons pas voulu prendre de risque.

Les résultats expérimentaux ont montré les possibilités de fagonnage de 'AOPDF
dans 'UV. Des impulsions mises en forme ont été obtenues avec une énergie de 1'ordre
de 5 puJ avec une fenétre temporelle disponible de l'ordre de 7 ps. Des expériences de

i. Sans compter qu’il est plus facile d’avoir de 1’énergie a cette longueur d’onde comparée a la zone
intermédiaire autour de 330 nm.

j- Le rapport 3 entre largeur spectrale acoustique et optique est nécessaire pour avoir une amplitude
acoustique constante sur tout le spectre optique.
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Figure 2.17 — Résultats expérimentaux de mesures d’efficacité en fonction de 1’énergie
en entrée. Le cas (a) représente I’énergie transmise sans diffraction (points noirs) et le
pourcentage de transmission (croix noires) et le cas (b) représente l'énergie diffractée
(points noirs) et le pourcentage d’efficacité (croix noires).

dynamique moléculaire [Kotur 09] sont donc possibles en utilisant ce dispositif. Cependant,
I’absorption a deux photons, faible exceptée dans I’'UV lointain, est un parametre a prendre
en compte.

2.3 Owuverture et conclusion

Le fonctionnement et les caractéristiques de TAOPDF UV ont été vues. Il permet un
faconnage large bande dans I’UV et peut donc servir a de multiples expériences de controle.
En marge de ces applications de spectroscopie, plusieurs projets sont en cours pour utiliser
I’AOPDF en routine. Effectivement, pour le moment son utilisation est sujette a une source
UV relativement difficile & produire de maniere accordable et il en est de méme pour la
caractérisation des impulsions. Je vais dans cette derniere section donner des pistes sur
I'utilisation future du Dazzler, et mettre en lumiere les recherches préliminaires auxquelles
j’al participé durant ma these.

2.3.1 Source UV accordable et faconnable

Utiliser des impulsions femtosecondes fagonnées dans I’'UV a un cout important en
terme d’énergie nécessaire a la fréquence fondamentale. L’accordabilité des sources UV re-
pose sur plusieurs étages non-linéaires qui donnent une impulsion de relativement faible
énergie et des problemes de stabilité. Le développement d’'un OPA amplifiant directement
un continuum UV est une solution a ce probleme. Des travaux précédents ont montré
la faisabilité d'un tel schéma pour amplifier des impulsions dans la bande [240,410] nm
[Kurdi 04]. Le projet nécessite une source intense a 266 nm, un continuum UV et un facon-
neur. Nous pourrions donc utiliser notre AOPDF pour mettre en forme soit le continuum
soit I'impulsion amplifiée.
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La génération du continuum a constitué un des sujets de recherche durant ma these.
En particulier, I'utilisation de fibres photoniques a diametre de coeur variable a été essayée
[Dudley 06]. Ces travaux n’en sont qu’au stade préliminaire mais je vais présenter quelques
résultats obtenus.

Les fibres utilisées sont étirées pour obtenir un diametre de coeur variable. Cette
configuration permet d’abaisser la position spectrale du zéro de dispersion au cours de la
propagation. Le continuum généré peut alors s’étendre vers les basses longueurs d’onde.
Deux coupes d’une fibre, réalisée par microscope électronique sont présentées sur la figure
2.18(a). Le diametre a l'entrée de la fibre (en haut) mesure 200 pm et 130 pm a la sortie
(en-bas) apres plusieurs metres. Différentes sources, fagonnées ou non, ont été injectées et
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Figure 2.18 — (a) Coupe d’une fibres photonique prise au microscope électronique. Le
diametre a entrée de la fibre (en haut) mesure 200 pm et 130 pm a la sortie (en-bas) apres
plusieurs metres. (b) Spectres obtenus par injection du fondamental dans un morceaux de
10 c¢m de fibre. Les deux spectres ont été obtenus dans des conditions d’injections similaires.

le spectre a la sortie mesuré. Il a été vu qu'une fibre trop longue entraine une fission solito-
nique néfaste a la production de continuum. On s’est donc restreint a quelques dizaines de
centimetres. La meilleure source pour générer les continuums s’est avérée étre le 800 nm,
qui a permis I'obtention d’un continuum principalement centré a 400 nm. Un signal autour
de 320 nm a aussi été obtenu et est visible sur la figure 2.18(b), courbe noire, avec un
agrandissement dans I’encadré autour de 320 nm. Cependant, celui-ci est tres instable et
dépend fortement des conditions d’injection. Par exemple, la courbe grise a été obtenue
pour des conditions légerement différentes d’injection.

Un continuum dans UV lointain a ainsi été obtenu avec une injection de 'ordre
de 20% pour une énergie en entrée de quelques nano-Joules. Cependant, les conditions
d’obtention d'un tel continuum sont, pour le moment, aléatoires et le continuum lui-méme
est instable dans le temps. Cette voie de recherche a ainsi mis en évidence I'effet recherché,
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mais une plus grande caractérisation de ce type de source est nécessaire avant de pouvoir
I'utiliser dans un OPA. Nous allons aussi explorer la génération dans des lames cristallines,
telle que le saphir ou le CaFs.

2.3.2 Caractérisation d’impulsions UV dans le diamant

La difficulté pour obtenir des impulsions UV accordables va de paire avec un dispositif
de caractérisation accordable. La plupart des dispositifs courants de caractérisation utilise
un mélange non-linéaire [Monmayrant 10]. Ce dernier n’est pas accordable sur un domaine
de longueur d’onde aussi large que celui de fagonnage. Il faut donc modifier le systéme (en
pratique changer de cristal) a chaque longueur d’onde. Nous avons envisagé 'utilisation
de I'absorption a deux photons dans le diamant?® pour obtenir une cross-corrélation qui
ne demande pas d’accord de phase [Dadap 91, Roth 01]. En premier lieu nous allons voir
que la théorie de 'absorption a deux photons par un systéeme pompe-sonde donne acces
a la cross-corrélation d’une pompe intense par une sonde. Elle est obtenue par la mesure
de la transmission différentielle de I'intensité de la sonde. Nous donnerons alors quelques
premiers résultats expérimentaux.

2.3.2.1 Absorption a deux photons dans le diamant

On considere donc un systeme de type pompe-sonde (voir section 4.2) ou les deux
impulsions de champ électrique E, et E, sont focalisées dans un cristal fin de diamant avec
un délai 7. Pour des intensités élevées, un effet non-linéaire d’ordre 3 induit une variation
du champ, au cours de la propagation, en E|E|? [Divall 05] . Cet effet peut se mettre sous
la forme d’une équation sur I'intensité du champ I(z,t) o< |E(z,t)|?

dl

— = —al — pI?, 2.53

ou « et [ sont respectivement les coefficients d’absorption linéaire et a deux photons. A
cela, peut s’ajouter un terme d’absorption par des porteurs de charges en —on.I. o est la
section efficace d’absorption, n. la densité de porteur. Nous négligerons ce terme dans les
équations, mais il peut devenir non-négligeable pour des impulsions intenses et longues.

En considérant l'intensité de la sonde comme faible devant celle de la pompe et
le diamant transparent aux longueurs d’ondes envisagées [Berman 65|, on peut écrire un
systeme d’équations couplées

dl,(z,t)

_ 2
. Bonlp(z,1) (2.54a)
% = —Buly(z,t — T)L(2,1) (2.54b)

avec (3,, le coeflicient d’absorption a la fréquence 2w, et 3, celui a la fréquence w; + wy,.

a. Ce travail a été commencé durant le stage de Jonathan Bonnet.
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La résolution de I’équation 2.54b nous donne I'expression de l'intensité de la pompe
apres une distance de propagation z
1,(07,¢)

W) = T3 0T (2.55)

avec 07 la position du début du cristal de longueur L mais apres le passage de Uinterface
air-diamant. On notera de méme L~ la position de fin avant le passage de l'interface
diamant-air. En injectant cette derniere équation dans I’équation 2.54b on obtient

Bps

(L7 t) = 1,007, t) (1 + B L™ 1,(0%,t — 7)) Pew (2.56)
soit en tenant compte du coefficient de réflexion R
Bps
L(L™,t) = (1 — R)?*L,(0,t)(1 + BppL(1 — R)I,(0,t — 7)) B (2.57)

Pour une intensité de pompe pas trop élevée, B,,L(1 — R)I, < 1, on peut faire un déve-
loppement limité et on obtient une transmission en énergie

T = “;—RV /m dt (1= By L(1 = R)L,(0, ¢ — 7)) 1,(0, ) (2.58)

o0

avec [, l'intensité de la sonde intégrée sur le temps. Cette transmission fait bien apparaitre
le signal de cross-corrélation sur un fond continu. La mesure peut étre améliorée et le fond
supprimé par I'utilisation d'une détection synchrone®.

La mise en ceuvre expérimentale de ce schéma de détection a donné lieu a de jolis

résultats et a soulevé un certain nombre de questions.

2.3.2.2 Résultats expérimentaux

Le dispositif expérimental est schématisé sur la figure 2.19. La sonde est produite
par doublage d'un NOPA ou du fondamental, soit de I'ordre de 250 nm ou 400 nm, et
faconnée par 'AOPDF. La pompe, intense et produite par la SHG du fondamental, est
hachée pour ne détecter que le signal de méme fréquence de hachage. Sonde et Pompe sont
alors focalisées sur un cristal de diamant, d’épaisseur 500 pum, et la variation du faisceau
sonde est enregistrée en fonction du délai. Pour la stabilité de la mesure, le signal mesuré
est divisé par celui de référence.

Le premier résultat a consisté dans la mesure d’impulsions chirpées. La figure 2.20
représente des cross-corrélations mesurées pour une phase quadratique croissante (de haut
en bas) ajoutée par ’AOPDF. Elle varie de 0 fs® (en haut) & +1400 fs* (en bas) par pas
de 400 fs*. Les durées ajustées correspondantes varient de 79 fs & 120 fs.

Une impulsion faconnée en phase et en amplitude a aussi été mesurée par cette
méthode. Il s’agit d'un train de 7 impulsions espacées de 400 fs et visible sur la figure 2.21.

b. Le dispositif a été mis en place en collaboration avec Arnaud Arbouet [Arbouet 04].
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Figure 2.19 — Schéma du dispositif expérimental pour la détection synchrone. La sonde
est produite par doublage d’un NOPA ou du fondamental, soit de 'ordre de 250 nm
ou 400 nm, et faconnée par TAOPDF. La pompe, intense est produite par la SHG du
fondamental, est hachée pour ne détecter que le signal de méme fréquence de hachage. Le
signal mesuré est alors divisé par la référence pour s’affranchir des instabilités de puissance.
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Figure 2.20 — Cross-corrélation dans le diamant avec un phase quadratique croissante

(de haut en bas) ajoutée par ’AOPDF. La phase varie de 0 fs? (en haut) & 41400 fs? (en
bas) par pas de 400 fs?. Les durées ajustées correspondantes varient de 79 fs & 120 fs.

Les deux cross-corrélation ont été obtenues pour des énergies de pompe différentes : en
(a) B, =6 puJ et 17 pJ en (b). L'influence de cette énergie de pompe semble augmenter
I’absorption linéaire du diamant, avec une diminution progressive de la transmission au
cours du temps. Nous pensons que cet effet est du a la création non-négligeable de porteur
de charge dans la bande de conduction du diamant. Ces effets ainsi que la dépendance en
longueur d’onde doivent encore étre étudiés avant de pouvoir utiliser cette technique en
routine.
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Figure 2.21 — Cross-corrélation dans le diamant d’un train d’impulsions séparées de
400 fs. L’énergie de la pompe vaut 6 pJ en (a) et 17 uJ en (b).

La mesure de transmission différentielle dans le diamant semble apporter une solution
au probleme d’accordabilité des dispositifs de caractérisation. Cependant, la nécessité de la
détection synchrone rend le dispositif plus complexe dans son fonctionnement que d’autres
techniques. Enfin, cette mesure n’est pas auto-référencée et ne donne qu’une information
partielle sur 'impulsion. C’est pourquoi nous sommes en train de développer d’autres outils
de mesure.

2.3.3 Caractérisation spatio-temporelle

La nécessité de mesurer les caractéristiques completes d’'une impulsion laser fagon-
née a donné lieu a de nombreuses techniques de caractérisation. Nous venons de voir
une méthode donnant l'intensité temporelle de 'enveloppe. Cependant, il est souvent né-
cessaire de connaitre exactement l'amplitude et la phase de I'impulsion. La méthode la
plus directe, précise et simple a mettre en place dans I’'UV est l'interférométrie spectrale
[Froehly 73, Lepetit 95]. De plus, I'extension spatiale de cette technique, SSI « Spatial-
Spectral Interferometry » [Meshulach 97] permet la mesure des couplages spatio-temporels
inhérents aux fagonneurs [Tanabe 02].

Le principe consiste a mesurer les interférences spatio-spectrales de deux impulsions
Ei(x,y,t) et Ey(z,y,t) arrivant avec un angle sur la fente d’un spectrometre imageur. La
fente est supposée verticale, ainsi les composantes spectrales sont dispersées horizontale-
ment et le profil spatial vertical est imagé dans la dimension verticale de la caméra. Les
deux faisceau faisant un angle, I'interférogramme présente des franges dans la dimension
spatiale. Si la fente est orientée selon I'axe (Oy), 'intensité mesurée sur la caméra est
donnée par

I(y7w> - Il(y7w) + IZ(va) + 2\/Il(va)l2<y7w> COS[¢2((’U) - ¢1<w) + <k2 - kl)y + WT]

(2.59)
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avec I,, m = 1,2 l'intensité de chacun des champs. ¢,, est la phase spectrale et k,, est la
projection du vecteur d’onde sur ’axe y. Enfin 7 est le délai entre les impulsions. 7 et ko —k;
sont les porteuses respectivement temporelle et spatiale. L’analyse du déphasage peut alors
se faire par transformée de Fourier selon la dimension spatiale. Si une des impulsions est
une référence dont la phase est connue, alors on obtient la phase de la seconde impulsion.
L’image obtenue est constituée de franges 2D qui sont horizontales dans le cas d’un délai
nul et d'un déphasage nul. Un délai aura pour effet de tourner les franges alors qu’une
phase quadratique les courbera.

268 nm 266,8 nm (b)
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Figure 2.22 — (a) Interférogramme spatio-spectral entre une impulsion de référence et
une impulsion mise en forme a 267,4 nm. (b) Schéma de l'interaction dans I’AOPDF. Le
spectre est découpé en deux lobes de fréquences centrales 268 nm et 266,8 nm. Le lobe
de gauche a une phase supplémentaire ¢(!) = —500 fs et le lobe de droite une phase
»M) = 4500 fs. Af est I'angle de diffraction.

Nous sommes en train de développer cette technique dans I’'UV en collaboration avec
Dane Austin du groupe de lan Walmsley a Oxford. Un exemple de résultat préliminaire est
présenté sur la figure 2.22. L’intensité spatio-spectrale mesurée est représentée en (a), elle
est le résultat de I'interférence spatiale d’'une impulsion de référence a phase plate et d’une
impulsion fortement faconnée. L’axe horizontal représente les fréquences et I'axe vertical
représente la dimension spatiale (axe orthogonal & la propagation et dans le plan d’in-
teraction de 'AOPDF). La mise en forme est ici en amplitude et en phase. Le spectre de
I'impulsion est découpée en deux parties centrées respectivement a 268 nm et 266,8 nm d’ou
les deux lobes dans la dimension spectrale. De plus, une phase différente a été programmeée
sur chacun. Le lobe de gauche & une phase linéaire ¢(!) = —500 fs et le lobe de droite
une phase ¢(1) = +500 fs. Ils sont donc diffractés a différentes position dans I’AOPDF.
Ceci implique un décalage des deux lobes dans la dimension spatiale. Ce faconnage et le
décalage spatial sont schématisés en (b). Le traitement par transformée de Fourier spatiale
de cet interférogramme permet de remonter a la phase spectrale, 'amplitude spectrale, le
profil spatial et le couplage entre espace et temps.

Nous prévoyons ensuite d’étendre cette technique a une version auto-référencée de
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type SPIDER. En effet, la technique SSI ne permet pas de caractériser une impulsion mais
seulement ses différences avec une impulsion de référence. La mesure précise de la fonction
de transfert de ’AOPDF est ainsi faite mais nous n’obtenons pas le détail de 'impulsion
dans I’absolu.

2.3.4 Conclusion

Le fonctionnement de notre AOPDF UV a été détaillé d’un point de vue théorique
et de fonctionnement expérimental. Nous avons aussi détaillé ses principales possibilités de
mise en forme en phase (quadratique, cubique) et en phase et en amplitude (train d’im-
pulsions complexes ou non). L'efficacité de ce fagonneur est de l'ordre de 20 & 40% selon
les énergies et la longueur d’onde. Son utilisation pour des expériences de controle et de
spectroscopie dans I’'UV est alors possible.

Cependant, la relation entre son efficacité et la phase programmée le rend délicat a
utiliser dans des expériences en boucle fermée. Néanmoins ce défaut peut étre compensé
en modulant la puissance acoustique, ce qui diminue malheureusement 'efficacité globale.
De plus, il existe un couplage spatio-temporel inhérent au processus de faconnage qu’il
convient de caractériser en détail. De cette facon son effet pourra étre minimisé en 1'utili-
sant dans une bonne configuration [Krebs 10].

A ce titre, I'application de PAOPDF n’est pas réservée aux seules expériences de
controle mais est aussi un outil pour le développement de nouveaux dispositifs de caracté-
risation comme la cross-corrélation dans le diamant ou la caractérisation spatio-temporelle
référencée ou non.
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Chapitre 3

Somme de (Gauss, interférences et
factorisation

La factorisation de grands nombres est un pilier de la cryptographie [Menezes 01,
Zémor 00], en particulier pour les échanges de données bancaires et le commerce sur in-
ternet. Le cryptage des données est basé sur un algorithme asymétrique, appelé fonction
trappe : il s’agit d’une opération simple a exécuter dans un sens mais tres complexe dans
lautre. Par exemple, multiplier deux nombres est, quitte a utiliser une calculatrice ;-), a la
portée de chacun mais il n’existe pas de maniere simple et rapide de retrouver les facteurs
d’un nombre N donné. Et plus N est grand, plus cette factorisation est ardue. L’algorithme
le plus utilisé aujourd’hui est le Rivest Shamir Adleman (RSA) [Rivest 78] qui utilise ac-
tuellement des nombres premiers de 2048 bits, soit un nombre de chiffres de 'ordre de
log (22948) ~ 600. Récemment, la factorisation d’un nombre de « seulement » 232 chiffres
(un RSA de 768 bits) a nécessité a Thorsten Kleinjung [Kleinjung 10] (Ecole Polytechnique
Fédérale de Lausanne), l'utilisation intensive de plusieurs centaines de processeurs pendant
2 ans (a titre de comparaison cela aurait nécessité 15000 ans avec une seul machine...). Ainsi
toute nouvelle découverte touchant a la factorisation touche en particulier a la sécurité ban-
caire, elle est alors immédiatement médiatisée. La factorisation est d’ailleurs a la base de
I’engouement pour le calcul quantique, en particulier depuis que Shor a démontré en 1994
[Shor 94] qu’un ordinateur quantique pourrait factoriser des grands nombres relativement
rapidement comparé aux « milliards » d’années nécessaires a l’algorithmique classique.
Malgré cet effervescence, les difficultés expérimentales telle que I'intrication d’états quan-
tiques et les limitations comme le controle de la décohérence n’ont jusqu’alors pas permis
d’exploiter la puissance de I'algorithme de Shor et seul le nombre 15 a été factorisé jusqu’a
présent.

Devant cet engouement, une autre approche de la factorisation basée sur 'interférence
d’ondes a été proposée par le groupe du Pr. Wolfgang Schleich [Merkel 06a]. Elle est ba-
sée sur les propriétés d'une somme de termes ayant une phase qui évolue quadratiquement
avec 'indice. Cette somme, dite de Gauss?® [Lang 70, Davenport 80| permet la factorisation
d’un nombre N, codé dans la phase relative de ses termes, par le jeu d’interférences. Ce

a. Sa définition est donnée dans la section suivante ainsi que la description de ses propriétés
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type de somme se retrouve dans de nombreux systemes en physique comme l’effet Talbot
[Talbot 36], la refocalisation de paquet d’ondes, appelée « revival » [Rosca-Pruna 01], etc.
Nous montrerons en détail comment de tels systemes aboutissent a la factorisation.

Notre groupe s’est intéressé a la factorisation suite a nos travaux sur leffet d’impul-
sions lasers a dérive de fréquence linéaire® sur un systéme atomique [Monmayrant 06a]. Ce
type d’interaction, qui présente des similitudes avec les sommes de Gauss, a donné lieu a des
propositions théoriques conjointes avec le Pr. Wolfgang Schleich [Merkel 06a, Merkel 06b,
Merkel 07]. De nombreux groupes se sont alors intéressés a cette approche classique de la
factorisation et plusieurs expériences ont vu le jour. Notre groupe a travaillé sur le fagon-
nage d’impulsions pour la factorisation par les sommes de Gauss [Bigourd 08], expériences
au cours desquelles j'ai débuté ma these. Mon travail s’est alors focalisé sur les sommes
aléatoires et dernierement sur une autre proposition théorique d’optique non-linéaire. Ces
différents aspects seront présentés dans ce chapitre en commencant par une étude théorique
détaillée des sommes de Gauss. Nous présenterons ensuite ses différentes mises en ceuvres
physiques [Clauser 96, Mehring 07, Mahesh 07, Gilowski 08], en particulier par les inter-
férences d’'un train d’impulsions femtosecondes laser [Bigourd 08, Weber 08]. Enfin, nous
donnerons quelques perspectives a ces travaux.

3.1 La somme de Gauss

De maniere générale, une somme de Gauss est une somme d’exponentielles complexes
dont la phase varie quadratiquement avec l'ordre. Elle est définie par :

S (z) = Z Wy, exp{—2imm’z} (3.1)

m=—0oQ

avec x un argument réel et w,, des coeflicients de pondération. Si x est un entier alors
chacun des termes a une phase multiple de 27 et s’additionne de maniere constructive, S
tend alors vers I'infini. Sinon la somme oscille tres rapidement avec I'ordre m et tend vers
0. Il est alors possible d’utiliser cette propriété pour trouver les facteurs d’'un nombre N
en écrivant la somme sous cette forme :

-1
AE@‘” (1) = % Z eXp{—Qmm2¥} (3.2)

m=0

ouxr = %, [ est appelé un entier-test et w,, = % assure la normalisation. Ainsi si I'entier [

est un facteur de N alors N/I est un entier, 'interférence constructive du signal donne un
résultat maximal égal a un. Par contre, si [ n’est pas un facteur alors % n’est pas entier et la
phase évolue rapidement donnant des interférences destructives. La somme s’arréte a [ — 1
car elle est périodique. Cependant notre étude ne traite pas de théorie des nombres mais

de physique et en particulier de réalisation expérimentale de cette somme. En particulier,

b. Ces impulsions sont communément appelées chirpées et sont produites par ajout d’une phase
spectrale quadratique.
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il est difficile d’avoir un nombre tres élevé de termes dans la somme, il est nécessaire de
la tronquer et de la normaliser pour avoir une somme « d’énergie » constante quelque soit
le nombre de termes dans la somme. Schleich et al. ont démontré que les propriétés sont
globalement conservées en tronquant la somme définie par

{ 2imm ?} (3.3)

ou M correspond a la troncature de la somme qui contient M+1 termes.

AW (1

Cependant contrairement a I’équation 3.2, la troncature donne lieu & une limite dans
la taille des nombres a factoriser. La figure 3.1 montre un exemple de factorisation du
nombre N = 11 x 47 x 953 = 492 701. La valeur absolue de la somme de Gauss est tracée
en fonction des entiers-test | variant de 2 a 1000 pour différentes troncatures : cas (a)
M =9, cas (b) M =19, cas (¢) M =99 et cas (d) M = 999 soit respectivement 10, 20,
100 et 1000 termes dans la somme. On voit ressortir les trois facteurs de N, en rouge sur
la figure : [ = 11, [ = 47 et [ = 953 pour lesquels la somme est égale a 1. On peut noter que
I'entier [ = 517 = 11 x 47, en rouge également, est le produit de deux facteurs et donne

une somme égale a un. Pour les autres [, on a ‘Ag\sz) (l)‘ < 1.

Pour pouvoir factoriser correctement ce nombre N, il faut alors étre capable de dis-
criminer avec certitude les facteurs des non-facteurs, en particulier pour les applications
expérimentales qui impliquent ajout de bruit et d’incertitudes a la mesure. On doit donc
améliorer le contraste en adaptant la troncature M. En effet, on voit sur la figure 3.1, une
augmentation du contraste quand on passe de M =9 a M = 999. Pour ce nombre N, il
suffirait ici de 20 termes pour discriminer suffisamment les facteurs des non-facteurs. Pour
pouvoir évaluer la troncature nécessaire a une factorisation efficace, il faut tout d’abord

spécifier un seuil S tel que si [ vérifie ‘A(NM) (l)‘ > S alors [ est un facteur de N. On va

donc analyser les différents types d’entiers-test et définir un seuil « naturel ».

De l'observation de la figure 3.1, on peut définir quatre catégories d’entiers-test
[Stefanak 07] :

(i) Les facteurs avec une valeur constante égale a un de la somme de Gauss.

(i) Les non-facteurs, pour lesquels quelques termes dans la somme suffisent a
obtenir une norme petite devant 1.

(7ii) Les non-facteurs qui nécessitent une grande troncature. Nous en avons repré-
senté quelques uns en violet sur la figure 3.1. Nous les appellerons les « fantomes ».
— (i) Enfin, les non-facteurs pour qui la norme reste constante égale a un certain
seuil. Par exemple en bleu sur la figure 3.1. Nous les appellerons les « entiers-seuil ».

La figure 3.2 représente ‘AS\J,W)(Z)‘ pour N = 11 x 47 x 953 = 492 701 en fonction de la

troncature M pour différents entiers-test illustrant chaque catégorie décrite précédemment.
Pour déterminer a quelle catégorie appartient un entier [, il faut calculer le rapport I'y; =
#. En effet pour le nombre N = 492 701 illustré figure 3.2 on trouve :
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Figure 3.1 — Valeur absolue de la somme de Gauss calculée pour N = 11 x 47 x 953 =
492 701 en fonction des entiers-test | variant de 2 & 1000. Cas (a) calculé avec M = 9,
(b) avec M =19, (c) avec M = 99 et (d) M = 999 soit 10, 20, 100 et 1000 termes
respectivement. Les points en rouge correspondent aux facteurs de N : 11,47, 11x47 = 517
et 953. Ceux en violet sont des exemples de non-facteurs, dits « fantomes » et ceux en bleu
sont des non-facteurs, dit « entiers-seuil ». Ces dénominations sont définies dans le texte.

— (i) Pour un facteur, [ = 11, I'y; est un entier pair ce qui donne une phase de 0[27]
rad.

— (4i) Pour un non-facteur, [ = 63, I'y; est proche d’un entier impair soit une phase
proche de 7[r] rad.

— (i11) Pour un fantome, | = 758, I'y; est proche d’'un entier pair soit une phase
proche de 027 rad. C’est pourquoi ils sont difficiles & discriminer avec peu de
termes dans la somme.

— (iv) Enfin pour un entier-seuil, | = 4, I'y; est un demi-entier donnant un seuil égal
al/ v/2. On peut avoir comme cela différents seuils 1 / V3,1 / V4. . Avec 1 / V2 seuil

maximal.

On peut donc conclure de cette étude que le seuil naturel de discrimination entre un
facteur et un non-facteur est égal a 1/4/2, et que la troncature doit étre suffisamment grande
pour discriminer les fantémes des facteurs. La référence [Stefandk 07] présente une étude
plus approfondie. En particulier, une valeur de la troncature minimale M, est extrapolée
permettant de factoriser un nombre N en ayant tous les fantomes sous le seuil naturel de
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Figure 3.2 — ‘Ag\],w)(l)) calculée pour N = 11 x 47 x 953 = 492 701 en fonction de la
troncature M pour les entiers-test [ = 4, 11, 63 et 758. Ces entiers illustrent les différents
comportement possibles. Pour le facteur [ = 11, en rouge, la norme de la somme est
constante égale a un, il s’agit donc d’un facteur de N. Pour I’entier-seuil [ = 4, en bleu, la
norme tend vers un seuil qui ne dépend pas de M, ici 1/ \ﬂ2) Pour le fantéme [ = 758, en
violet, la norme oscille en fonction de M et elle ne devient petite devant un que pour une
troncature élevée M. Enfin [ = 63, en noir, la norme chute trés rapidement en fonction de
M et devient tres vite petite devant un, il s’agit d’un non-facteur typique.

1/4/2 soit :
My ~ 0.7V N (3.4)

Pour notre exemple N = 492 701, la troncature nécessaire a une bonne factorisation est
donc My = 17 ce qui est cohérent avec la figure 3.1.

3.2 Proposition théorique « idéale »

L’utilisation des sommes de Gauss pour la factorisation expérimentale de nombre
nécessite un systeme physique permettant d’encoder les phases quadratiques de Gauss
o = 27rm2¥, pour un N donné et pour tous les entiers-test [. Différentes propositions
théoriques ont vu le jour [Merkel 06a, Merkel 06b, Merkel 07], toutes basées sur la création
d’un paquet d’ondes ayant une phase relative égale a ¢o. On peut citer, entre autres, la
rotation d’une molécule diatomique modélisée par un rotor quantique simple [Merkel 06b],
I’excitation par un train d’impulsions d’un systeme a deux niveaux piloté par un champ
externe [Merkel 06a] et I'interaction non-linéaire entre un train d’impulsions et une impul-
sion a dérive de fréquence. C’est cette derniere proposition que I'on va développer.
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Parmi les nombreuses techniques de fagonnage existantes a ce jour [Monmayrant 10],
il en est une qui est utilisée pour atteindre des domaines de longueur d’onde ou il n’existe
pas de fagonneur. Il s’agit du transfert de phase qui a permis le fagonnage d’impulsions
dans le moyen infrarouge [Belabas 01, Kaindl 00] et dans 'UV [Hacker Ola, Schriever 06].
Le principe, détaillé dans la section 2.1.1, consiste dans la somme de fréquence d’une
impulsion fagonnée et d’une impulsion fortement chirpée. Dans ce cas 'amplitude et la
phase de I'impulsion chirpée sont quasiment constantes pendant la durée de I'impulsion
fagonnée. Le champ somme a alors la méme amplitude et phase que I'impulsion faconnée
mais a la fréquence centrale 2wy. Cette section reprend cette idée et on se propose de
calculer la somme de fréquence entre une impulsion a dérive de fréquence linéaire et un
train d’impulsions. Le champ somme consiste alors en un train d’impulsions dont la phase
relative évolue quadratiquement. Nous allons décrire le calcul d'un tel champ électrique et
discuter des applications possibles a la factorisation, 1'idée étant bien stir de produire une
somme de Gauss pour la factorisation expérimentale de nombre.

3.2.1 Calcul du champ somme de fréquence

On considére deux champs électriques?® : un est a dérive de fréquence E;(t) de phase
quadratique ¢®) et I'autre est un train d’impulsions Es(t). Ils sont définis dans le domaine
temporel par :

2 )
E\(t) = Eg e a2 iwottor?) (3.5)
_(t*‘rm)2 .
Ey(t) = Eop Z We 1B gm0l (3.5b)
ou
At. = Atgy/ 1 ¢(2)2 3.6
c= +—— .

’ ANt (3:6)

est le temps chirpé et

@) ©)

« ¢ ¢ (3.7)

- 2At04 4 %ﬁ - 2At02At02

est le parametre de chirp. Les amplitudes maximales Ey; et Epy sont données par (voir
annexe A.2.4) :

I
E()ltﬁl7

Ey = —o 3.8

o1 T ALAL (3.8a)
E

Ep = > (3.8b)

20t/

a. Par simplicité on considere que les deux champs électriques ont la méme pulsation centrale wq et
la méme largeur spectrale Aw et donc la méme durée limitée par transformée de Fourier, ou juste TF,
Aty = =

2Aw
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e
2At02

par rapport a 'impulsion TF. Enfin 7, est le délai entre les impulsions du train et w,, est
un coefficient de pondération. Leur mélange non-linéaire (ici une somme de fréquence dans
un cristal d’ordre 2) donne un champ somme proportionnel a leur produit (section 2.1.1),
sous réserve d'un cristal fin pour négliger le désaccord de vitesse de groupe

avec Egy, , k = (1,2) lamplitude maximale de Ej,(w) et 6, = arctan <— ) un déphasage

Espg(t) X E1 (t) : Eg(t) (39)

ou SFG est 'acronyme pour « Sum Frequency Generation ». Le champ spectral de Egspg
est donné par sa transformée de Fourier :

+o00o
Espa(w) = /dt Espa(t) e (3.10a)
+oo 2 2
= EOIEOQZ W, / dt et =P2(t=mm)” gilw=2wo)t (3.10D)

ou l'on a noté :

51 = m + 10 (3.11&)
1

= — 3.11b

%= Gan (3.110)

En regroupant les termes en t2, en t et en sortant les termes constants on obtient I'intégrale
d’une gaussienne :
+0o0

Esra(w) = Eo Ep Z Wye P2’ / dt ¢~ (PrP2)titl(w—2w0) =2iB27m] (3.12)

—0o0

qui se calcule” pour donner :

~ B ™ Byr? (W — 2w — 2i 9T )>
Bsro(w) = BBy | 550D e eXp{ 1, B) (3.13)

On obtient donc le champ spectral somme de fréquence. A ce stade, 'expression obtenue
ne permet pas de trouver une équivalence simple avec une somme de Gauss cependant il
est clair (f; étant complexe) que I'on a une phase quadratique. L’expression se simplifie

dans le cas d'un chirp important (¢ > Aty?) : on a alors At, ~ % et At. > Aty et on
obtient :

1
b1+ B

Aty?
~ 4At2(1 — 8Z¢T§)) (3.14)

(3.15)

2
b. f:r:oo dte=a"t*+bt — VT a7 [Gradshteyn 80)

a
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soit pour le champ :

~ ~ W — 2wp)? Aty?
Espa(w) = Ef)qFG exp{—% <1 - SZWS))}

A . 2

avec !

~ Aty?
EOSFG — E01E022At0\/7r (1 — 87/(257;))) (317)

L’expression de E sra bien que complexe permet d’obtenir une somme de Gauss simplement
en mesurant le champ spectral a sa fréquence centrale 2wy et en notant 7, = m7, m € IN
soit un délai 7 entre impulsions dans le train . On obtient :

M
~ ~ o .27
Espa(2w) = E5FC Z_O wmexp{—zmQW} (3.18a)
- - M N
Espe(2wy) = E579 ) wmexp{—QiﬂmQT} (3.18D)
m=0

ou 'on a identifié 2%% a z% Le rapport N /1 est donc encodé par le délai entre impulsions
et le coefficient de phase quadratique de I'impulsion chirpée.

3.2.2 Possibilités expérimentales

A partir du résultat précédent, une somme de Gauss a été obtenue. Elle dépend de
différents parametres expérimentaux qui vont limiter les possibilités en terme de factorisa-
tion d’un nombre N. Rappelons d’abord ce qu’il est « aisé » d’obtenir pour ces différents
parametres. La durée limitée TF d’une impulsion dite « femtoseconde » varie de quelques
centaines d’attosecondes a quelques centaines de femtosecondes. La durée FWHM des im-
pulsions dans notre laboratoire est de 50 fs et sera utilisée pour les applications numériques.

Le nombre d’impulsions que 1'on peut produire peut étre tres différent selon 1'outil
utilisé : si les délais ne sont pas trop grands (quelques centaines de femtosecondes) on
peut utiliser un fagonneur [Bigourd 08| et ainsi produire une trentaine d’impulsions . Par
contre dans le cas d'un délai plus grand, il sera plus aisé d’utiliser un interférometre a ondes
multiples de type Fabry-Pérot [Jacquey 03] donnant une dizaine d’impulsions d’amplitude
décroissante. La relation entre délai 7 et épaisseur de l'interférometre e est donnée par
T = 276 avec ¢ la vitesse de la lumiere. Un délai variant de la dizaine de femtoseconde a
la nanoseconde donne alors un écart entre miroirs qui varie de la dizaine de microns a la
dizaine de centimetres.

c. La section 3.3.2.2 décrit 'obtention d’un tel train.
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Enfin la phase quadratique peut étre obtenue de différentes manieres, soit par la
dispersion de matériaux (type verres dopés) ou par l'utilisation d’un étireur a réseaux
[Monmayrant 10], on obtient alors typiquement de I'ordre de 1.10° fs® dans les compres-
seurs des chaines laser CPA « Chirp Pulse Amplification ». La phase quadratique d'un
compresseur a réseaux double passage est donnée par [Martinez 87, Walmsley 01] :

AD
mc2d? cos3(0,)

Pp? = (3.19)

avec A la longueur d’onde centrale de I'impulsion, D la distance entre réseaux, 1/d le
nombre de traits par unités de longueur et 64 I’angle de diffraction. Rappelons maintenant

Figure 3.3 — Représentation de enveloppe des champs FEj(t) et Ea(t). 7 est la durée
entre impulsions, M + 1 le nombre d’impulsions et At, la durée chirpée RMS, 'amplitude
du champ & 3At. correspond & environ 10% du maximum.

les conditions de validité d’une factorisation complete :

— Le chirp de I'impulsion E; doit d’abord vérifier |¢(®| > Aty?, ce qui implique
2
At, ~ %.

— Pour avoir un transfert complet du train d’impulsions a la fréquence somme, ’enve-
loppe E; doit recouvrir le train. Cette enveloppe prend des valeurs non-négligeables
sur un intervalle de 'ordre de 3At,. soit 3At. > 2M T ou M représente la troncature
de la somme et M + 1 est le nombre d’impulsions dans le train. A noter qu’un
délai +m7 et —m7 donne le méme terme de phase dans la somme. Ainsi pour
une meilleure interférence, il est nécessaire de décaler le train d’impulsions dans le
domaine t > 0 ou t < 0, d’ou le facteur 2. Ces relations sont schématisées sur la
figure 3.3.

— On identifie 27r% a ;(L;)

— Pour avoir une factorisation complete, ’entier-test [ doit varier entre 1 et v/ N.
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Ces différentes contraintes donnent ces quatre relations :

4
@] > gﬁtoMT (3.20a)
N 72
R 3.20b
e (3:200)

(?) - JN (3.20¢)

(?)m =N (3.20d)

Deux cas de figure peuvent alors étre envisagés selon les facilités de mise en ceuvre.
Dans un premier temps, on consideére que la phase quadratique ¢ est constante et qu’un
délai T variable permet de faire varier [ puis nous verrons le cas opposé.

3.2.3 Chirp constant - délai variable
L’équation 3.20d devient :

T 2
_mar_ _ N 3.21
160 (3:21)

dans laquelle on a injecté ’équation 3.20b, on peut alors remplacer |¢(2)| par ZéAtOM' Tmaz
(équation 3.20a) ce qui donne :

2
37_ma,x

———— =N 22
47 AtoM Tpaa (3-22)

On obtient alors I'expression de Ty,q, qui permet d’exprimer ensuite Ty, et ¢® en fonction
des parametres du probleme :

4
Tmin — §7TAt0MN3/4 (323&)
Tmazr = %ﬂ-AtOMN (323b)
16
0P| = gﬂAt02M2N (3.23¢)

Pour estimer les valeurs de ces parametres, la figure 3.4 représente en (a) le chirp ¢
(en ps?) en fonction du nombre N & factoriser et en fonction du nombre M +1 d’impulsions.
Le délai minimal (en ps) entre impulsions est représenté en (b) et en (c) le délai maximal
(en ps). Par exemple, pour factoriser un nombre N = 105 avec M + 1 = 10 impulsions
il faut une phase quadratique |¢?)| ~ 21 ps? et pour avoir [ entre 1 et VN le délai doit
varier entre T, = 24 ps et Tnee = 77 ps. Ces délais sont facilement réalisables avec un
Fabry-Pérot, I’épaisseur nécessaire varie entre 3,6 et 11,5 mm. Cette valeur de ¢(® peut étre
obtenue avec un étireur & réseau : a partir de I'équation 3.19, on obtient ¢® = —21 ps?
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Figure 3.4 — Variations des différents parametres nécessaires a la factorisation complete
d’un nombre N : en (a) le chirp, en (b) le délai minimum et en (c) le délai maximum. Ces
grandeurs sont représentées en fonction du nombre N a factoriser et du nombre M + 1
d’impulsions dans le train. La durée limitée TF des impulsions utilisées est Atg 1/ = 50 fs.
Les valeurs indiquées dans les carrés sont les valeurs des parametres sur les différentes
courbes.

pour A = 800 nm, D = 1 m, d = 1/1200 mm et 6; = 60°. En analysant les équations
précédentes, on s’apercoit que les délais varient linéairement avec la durée des impulsions
et quadratiquement pour le chirp.

La figure 3.5 présente le résultat, équation 3.18b, de la factorisation de N = 3x5x7 =
105 par M 4+ 1 = 10 impulsions. Les délais et le chirp utilisés sont ceux donnés par les
équations 3.23. La puissance spectrale a la fréquence 2wq est tracée : en fonction de 7 en
(a), des valeurs de [ correspondantes (équation 3.20b) en (b) et de méme en (c) mais ou I'on
a sélectionné quelques valeurs de [ pour plus de lisibilité. En particulier, le résultat pour
les valeurs entieres de [, correspondant aux entiers-test de la factorisation, sont représentés
par un cercle. Les abscisses en (a) et (b) sont agrandies pour faire apparaitre clairement le
résultat pour un facteur de N, [ = 5, et deux entiers non-facteurs [ = 4 et [ = 6. On voit en
(a) que la phase oscille tres vite avec le délai 7 d’ou le grand nombre de pics d’interférence,
heureusement seules les valeurs pour [ entier nous intéressent, on peut donc se contenter
des délais autour de ces valeurs. Cependant la résolution doit étre suffisamment bonne pour
pouvoir discriminer les pics d’interférences. Ce faisant, on obtient bien |Egpq(2wy)| = 1
(spectre normalisé) pour un facteur et |Egpa(2wp)| < 1 pour les autres.

Il est intéressant de noter qu’a partir d’'une mesure en fonction du délai, on est
alors capable de factoriser plusieurs nombres. En effet, la factorisation est possible en
déterminant [ & partir de 7 (équation 3.20b) :

B TN

2

l

- (3.24)

On peut alors tout a fait calculer les valeurs de [ correspondant a un autre nombre N’ et
obtenir sa factorisation sans aucune autre mesure. Cependant nous avons défini les délais
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Figure 3.5 — Simulation de la factorisation de N = 3 x5 x 7 = 105 par M + 1 = 10

impulsions. La puissance spectrale a 2wq est tracée en fonction de 7 cas (a), | = 47r¢T(22>N
cas (b) et quelques valeurs de [ en (c) pour plus de lisibilité. Les résultats pour les valeurs

entieres de [ sont représentés par des cercles.

et le chirp par :

272
VN < 25 <N (3.25)
On est donc restreint a :
N/
VN < TN (3.26)
soit
N’ N’
<< ) 3.27
e (3.27)

Si les facteurs de N’ sont compris dans cet intervalle alors ils seront obtenus par cette
« multi-factorisation ». On peut bien évidemment faire varier le délai sur une plage beau-
coup plus grande de maniere a englober tous les entiers tests de différents nombres.

3.2.4 Chirp variable - délai constant

La problématique dans le cas d’un train d’impulsions a délai constant et d’'une phase
quadratique variable est tres similaire au cas précédent. Par le méme type de raisonnement,
on obtient ces équations :

4
T = gﬂ'At()MN (328&)

16
o2 = igwAtonzN (3.28D)

1
P2, = iéﬂAt02M2N3/ 2 (3.28¢)
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Figure 3.6 — Variations des différents parametres nécessaires a la factorisation complete
d’un nombre N : en (a) le chirp minimum, en (b) le chirp maximum et en (c) le délai. Ces
grandeurs sont représentées en fonction du nombre N a factoriser et du nombre M + 1
d’impulsions dans le train. La durée limitée TF des impulsions utilisées est Ag 1/ = 50 fs.

Le résultat est typiquement le méme et est visible sur la figure 3.6, seules les valeurs
des parametres changent. Ainsi, pour le méme nombre N = 105 et M + 1 = 10 impulsions,
les valeurs de ¢ doivent étre comprises dans l'intervalle [19 — 200] ps? et 7 doit étre de
I'ordre de 77 ps. La quantité de phase quadratique nécessaire est beaucoup plus importante.
De plus, pour ces valeurs de parametres, il est expérimentalement plus facile de controler
précisément le délai que le chirp. C’est pourquoi cette solution parait plus difficile a mettre
en ceuvre.

Enfin, on pourrait envisager de faire varier les deux parametres en méme temps.
Cependant, le controle précis de tous les parametres rend le dispositif plus lourd et complexe
a utiliser.

3.2.5 Bilan

L’expérience correspondant au premier schéma n’a pas encore été mise en place mais
devrait I'étre dans un futur proche?. Pour la mise en ceuvre, l'impulsion chirpée dans
I’étireur de la chaine laser pourrait étre utilisée et le train d’impulsions serait produit par un
interférometre de Fabry-Perrot similaire a celui déja utilisé dans la référence [Jacquey 03].
Trois points sont a noter :

— L’amplitude décroissante dans le train d’impulsions, due a la réflectivité des mi-
roirs, diminuera le contraste des interférences mais pas de maniere significative. En
particulier, des simulations ont montré que la discrimination entre facteurs et non-
facteurs est toujours trés bonne en prenant les données de la référence [Jacquey 03].

— Le nombre d’impulsions n’est pas controlable contrairement au modele présenté.
Cependant cela ne nuit pas a la factorisation, au contraire plus il y a d’impulsions
meilleur est le résultat.

— Si la valeur du chirp ne peut pas étre bien mesurée (une mesure pour ce type de

d. Cette proposition et les calculs correspondant ont été faits durant la rédaction de cette these.
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valeur est en effet délicat), il est nécessaire de calibrer 'axe des entiers-test. Ceci
peut étre fait en utilisant un nombre N’ dont on connait les facteurs. Partant du
postulat que 7 est parfaitement connu (par mesure interférométrique par exemple)
alors on peut calibrer I'axe des [ avec les facteurs de N’ ce qui permet au final
d’extraire la valeur de ¢,

Une expérience similaire, c’est a dire utilisant les mémes champs, mais excitant une
transition a deux photons sans état intermédiaire (voir la section 4.3.1.1) donnera a priori
le méme type de résultat. On aura alors un systeme atomique « factoriseur » de nombres.

Toutes les autres propositions théoriques permettent d’obtenir une somme de Gauss
ou une variante mais leur difficulté de mise en ceuvre n’a pas permis a ce jour de les
réaliser expérimentalement. Cependant une premiere étape a été franchie par différents
groupes®. On peut en effet séparer le calcul des phases de Gauss, de l'obtention de la
somme quadratique. Il s’est avéré qu’il est plutot facile de trouver un systeme codant
une telle somme que d’obtenir ces phases. Elles ont donc été calculées « a la main »,
programmeées dans le systeme physique adéquat produisant un signal proportionnel a la
somme de Gauss. Ce procédé, incomplet, permet néanmoins de se convaincre de la force
des sommes de Gauss pour la factorisation.

3.3 Expériences de démonstration

3.3.1 Ce qui a été fait!

La proposition théorique que 'on vient de voir n’ayant pas encore donné de résultats
expérimentaux, je me contenterai ici de décrire les résultats existants a ce jour. Ils pré-
sentent tous la méme logique de mise en ceuvre et, comme on le verra, ne permettent pas
la factorisation directe car les systemes physiques considérés n’encodent pas directement
la phase de Gauss. Ce point sera 'intérét majeur de la proposition précédente. Cependant
par leurs différences, ils démontrent 'intérét de la communauté pour cette technique et la
grande versatilité des sommes de Gauss.

A ce jour, quatre types d’expériences utilisant la somme de Gauss tronquée (eq. 3.40)
ont été réalisée dans quatre domaines différents de la physique. Elles ont été effectuée
en Résonance Magnétique Nucléaire (RMN) [Mehring 07, Mahesh 07, Peng 08], avec des
atomes froids [Gilowski 08], des condensats de Bose-Einstein [Sadgrove 08] et enfin avec des
trains d’impulsions femtosecondes mises en forme [Bigourd 08, Weber 08]. Elles sont toutes
basées sur les interférences d’ondes ou paquet d’ondes pour obtenir la factorisation. Leur
mise en ceuvre nécessite cependant un calcul préalable de chaque phase de Gauss avant de
I’encoder dans chaque onde, ce qui ne permet pas la factorisation d’un nombre dont on ne
connait pas a priori les facteurs. Ces expériences démontrent néanmoins la faisabilité d’une
telle factorisation et ont montré la possibilité d’encoder une somme de Gauss dans :

e. Ces groupes et leurs expériences sont détaillées dans la section 3.3.1.
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Domaine \

Réf

\ Systeme \ Observable \ M, \ Digits \

Principaux résultats

[Mehring 07]

RMN

[Mahesh 07]

Spin 3

[Peng 08]

Rotation
de

spin

11

Premiere mise en ceuvre, néces-
sité de mesurer tous les termes
de la somme

15

Deux autres mises en ocuvre

19

13

Factorisation avec sommes
aléatoires et  généralisées
(n=5)

Atomes
froids

[Gilowski 08]

2 niveaux
hyperfins

Population

15

Nombreuses mesures mais sys-
teme adapté au calcul quan-
tique

BEC

[Sadgrove 08]

Condensat
de
Rubidium

Figure de
diffraction

10

Diffraction d’un condensat sur
une onde stationnaire. Meilleur
contraste par mesure directe de

A"

Femto-

[Bigourd 08]

Fagonneur

seconde

[Weber 08]

Spectre

Fagonnage d’impulsions femto-
seconde, influence de M, sur
un fantome

30

13

Description de la somme aléa-
toire, implication sur les fan-
tomes et loi d’échelle de M

Table 3.1 — Tableau récapitulatif des différentes mises en ceuvres expérimentales de la
somme de Gauss. La premiere colonne décrit le domaine physique des expériences, la
deuxieme, les références associées, la troisieme et quatrieme indiquent sur quel systeme
porte 'expérience ainsi que ’'observable mesurée. M est la troncature maximum utilisée
et Digits est le nombres de chiffres du nombre N factorisé. Enfin la derniére colonne indique
les principaux résultats. BEC est I’acronyme de « Bose-Einstein condensate ».

— L’évolution d’un ensemble de spins nucléaires [Mehring 07, Mahesh 07, Peng 08§]

soumis a un train d’onde radio-fréquence dont la phase relative est programmeée
égale a 27rm2¥. La mesure de I’écho de spin apres chaque impulsion permet d’ob-
tenir I'un apres 'autre les termes de la somme de Gauss. Il ne reste alors plus qu’a
les sommer pour avoir la somme globale.

L’évolution d’un ensemble de systeme a deux niveaux, représenté par deux niveaux
hyperfins d’atomes de Rubidium refroidis et piégés dans un piege magnéto-optique
[Gilowski 08]. Ce systeéme est manipulé via une transition Raman de controle a deux
photons. La phase est alors encodée dans un train de m impulsions de controle. La
mesure de différence de population entre les deux états a la fin de ce train donne
acces au terme d’ordre m de la partie réelle de la somme de Gauss cos(2rm?Z).
En recommencant ’expérience avec un nombre croissant d’impulsions dans le train,

tous les termes de la somme sont reconstruits, leur somme donnant le résultat final
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Re (AE\],”)(Z)).

— La figure de diffraction d’'un condensat de Bose Einstein d’atomes de Rubidium
[Sadgrove 08]. Ce condensat est diffracté par une onde optique stationnaire for-
mant un réseau de diffraction pour 'onde d’atomes. La phase du réseau peut étre
changée tres rapidement comparée a la vitesse de déplacement du condensat. Ainsi
le condensat est diffracté par plusieurs réseaux de phase pendant son expansion, il y
a multi-diffraction de I’onde atomique. La diffraction globale sera nulle en moyenne
si les phases appliquées, et donc les réseaux de diffraction, ne présentent pas de
cohérence entre eux, dans le cas contraire il y aura diffraction. Ils montrent que

2n
I'énergie dans les différents ordres n de diffraction est proportionnelle & ‘As\],w)(l)’

— Le spectre d’'un train d’impulsions femtosecondes [Bigourd 08, Weber 08]. A partir
d’une impulsion d’entrée, un fagonneur haute résolution [Monmayrant 04] permet
de produire un train d’impulsions dont la phase relative peut étre programmée. Il
suffit alors d’y encoder les phases 27rm2¥. L’interférence de ces ondes donne un
spectre cannelé, dont I'amplitude a la fréquence centrale reconstruit directement

2
‘AE\J,V[) (l)‘ . Cette expérience ainsi que le fagconnage du train d’impulsions sont dé-
taillés dans les sections 3.3.2 et 3.3.2.2.

Toutes ces expériences ont deux points communs outre la factorisation : tout d’abord,
elles nécessitent un calcul préalable de toutes les phases de la somme de Gauss, comme je I’ai
mentionné au départ. Il ne s’agit aucunement d’une factorisation complete, pour le moment,
mais juste d’expériences de principe démontrant avec élégance et efficacité la capacité des
sommes de Gauss a trouver les facteurs d’'un nombre. D’autre part, la factorisation n’est
pas toujours immédiate. Dans certaines expériences, il faut plusieurs mesures a sommer
avant d’obtenir la somme de Gauss. Dans tout les cas, le résultat de I'expérience n’est
valable que pour un unique entier-test [. Ainsi méme dans le cas favorable d’une mesure
par valeur de I, Pexpérience doit étre renouvelée v/N fois. Le tableau 3.1 donne quelques
parametres clés de ces expériences et permet ainsi leur comparaison, comme par exemple
la valeur de la troncature et les nombres factorisés.

3.3.2 Champ électrique, effet Talbot et somme de Gauss
3.3.2.1 Présentation de notre expérience

Pour mettre en ceuvre la somme de Gauss, nous avons cherché a reproduire 'effet
Talbot [Talbot 36|, connu spatialement, dans le domaine temporel. L’effet Talbot spatial
est lié a la nature discrete d’un réseau transformant 'intégrale d’une phase quadratique de
la diffraction de Fresnel en une somme. Cet effet a d’ailleurs été utilisé pour factoriser des
nombres [Clauser 96|, en codant N dans le nombre de fentes du réseau. Pour 'effet Talbot
temporel, nous considérons une séquence de M + 1 impulsions, répliques d'une impulsion
Ey et ayant une phase relative 6,,. Le champ électrique correspondant s’écrit ainsi :

E(t) = wnEy(t — m,)en (3.29)
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ou 7, est le délai entre impulsions. Le poids relatif de chaque impulsion w,, permet de
garder I'énergie du train finie. Ce train d’impulsions, pouvant étre vu comme un paquet
d’ondes, a un spectre formé par les interférences de chaque impulsion. L’interférogramme
est donné par la TF de E(t) :

+oo
- 1 ,
Ew) = Py dw E(t) e "

—0o0

= Z W Eo(w)exp{i [0 + (w — wo)Tm]} (3.30)

avec Ej (w) le champ spectral de I'impulsions de référence Fy(t), wy la pulsation centrale

de impulsion de référence. En posant 6,, = —27m?2N/I, 7, = mT avec T délai réglable et
1

Wy, = 3777 la somme de Gauss s’identifie au champ électrique spectral qui s’écrit :
~ M
~ E N
E(w) = ]\40:60)1 ;exp{—inmQT +imT (w — wg)} (3.31)
On obtient donc l'identité
E
A0 () = Elo) (3.32)
Eoy(wo)

Pour factoriser un nombre, la norme de la somme est suffisante. Nous ne sommes donc pas
obligés de mesurer le champ électrique mais uniquement son amplitude. Une fagon simple
de I'obtenir est de mesurer la puissance spectrale (spectre) normalisée a la fréquence cen-
trale wy ce qu’un spectrometre fait aisément.

Le dispositif expérimental est ainsi composé d'un fagonneur et d'un spectrometre

2
mesurant le spectre, en particulier a la fréquence wy. On obtient ainsi ‘A%w)(l)’ , ce qui

implique, du fait de l'exposant deux, une augmentation du contraste entre facteurs et
non-facteurs et un déplacement du seuil naturel a 1/2. L’expérience est répétée en scan-
nant I’entier-test | dans l'intervalle [I — v/N]. Pour tester la validité de la méthode, deux
« petits » nombres ont d’abord été factorisés avant d’appliquer la méthode a des nombres
beaucoup plus grands. Enfin et pour limiter les fantomes, une nouvelle méthode dite « aléa-
toire » a été développée pour factoriser des nombres au dela de la limite donnée par 1’équa-
tion 3.4. Mais avant cela, nous allons voir quelles sont les limites, en terme de faconnage
pour la factorisation, de notre dispositif expérimental.

3.3.2.2 Difficulté expérimentale

Comme on I'a vu dans la partie 3.1, la troncature de la somme fait apparaitre des
fantomes, il est donc nécessaire d’avoir une troncature la plus élevée possible si on veut
pouvoir factoriser des nombres tres grands, il faut donc un grand nombre d’impulsions dans
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le train. Une partie de mon travail de these a été 1'utilisation de notre fagonneur haute
résolution [Monmayrant 04] et en particulier de tester ses limites. Pour cela nous avons
étudié plusieurs types de faconnage dont des phases quadratiques et des trains d’impulsions.
Les phases quadratiques verront leur utilité dans la partie 4.2.3 avec I’étude des transitoires
cohérents.

Comme on 'a vu au paragraphe 3.3.2, le champ électrique associé a un train d’im-
pulsions s’écrit dans le domaine spectral :

E(w) = Ey(w) Z W exp{i [0 + (W — wo)Tim] } (3.33)

ce qui fait apparaitre la fonction de transfert du train :

Hw) = Z Wnexp{i [0 + (W — wo)Tim) } (3.34)

m=0

que nous avons programmé dans notre fagonneur infrarouge (voir la section 1.3.2). Son
étude théorique a été faite en détail dans la these d’Antoine Monmayrant [Monmayrant 05a]
et nous rappelons ici quelques caractéristiques nécessaires a la discussion.

— Le couplage spatio-temporel est dépendant de la taille du faisceau et des caractéris-
tiques de la ligne 4f. Il fait apparaitre une fenétre temporelle gaussienne limitant les
possibilités de mise en forme. Avec une taille de faisceau de 2 mm, nous obtenons
une fenétre d’environ 20 ps. Les impulsions ayant une durée FWHM de 50 fs, il
faut un délai de l'ordre de 200 fs pour bien les séparer. La fenétre temporelle de
20 ps autorise donc théoriquement une centaine d’impulsions.

— La pixellisation du masque a cristaux liquides introduit deux défauts majeurs : le
premier est ’existence de répliques dues a la périodicité du masque. Heureusement
ces répliques sont espacées d’environ 35 ps bien au-dela de la fenétre temporelle.
L’autre défaut est I’absence de mise en forme dans les interstices, espace séparant
les pixels, ce qui donne une réplique non-mise en forme présente a t=0. Son éner-
gie est faible devant I'impulsion d’entrée, cependant quand le fagconnage devient
trop important, par exemple pour une impulsion fortement étirée ou un train avec
beaucoup d’impulsions, alors elle n’est plus négligeable et devra étre corrigée.

La figure 3.7(a) illustre la fenétre gaussienne due au couplage spatio-temporel. Elle
représente la crosscorrélation entre une impulsion mise en forme par le fagonneur et une
impulsion courte (50 fs) de référence, dans un cristal de Beta-Borate de Baryum (BBO)
de 500 pum. L’impulsion entrant dans le fagconneur est retardée d'un délai 7 = kT, avec
k € Z et T = 3 ps, on mesure la cross-corrélation, et on recommence en incrémentant k. La
fonction de transfert programmée s’écrit donc Hy(w) = exp{i(w — wo)kT}. Les impulsions
aux délais les plus importants voient leur amplitude diminuée et le maximum de chaque
impulsion décrit une gaussienne.

En ne programmant que quelques impulsions dans le train, il est facile de rester dans
la zone centrale de la gaussienne ou 'amplitude est presque constante. Cependant des que
le délai est plus grand que quelques picosecondes, il est nécessaire de compenser 1'effet
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Figure 3.7 — Crosscorrélation entre I'impulsion mise en forme du fagonneur et une im-
pulsion courte (50 fs) de référence dans un cristal de BBO de 500 pm. (a) Un délai
croissant a été appliqué par le faconneur pour mettre en évidence la fenétre gaussienne
due au couplage spatio-temporel. Le diametre du faisceau d’entrée est ici de 2.4 mm ce
qui correspond a une enveloppe gaussienne de 20 ps. (b) La mise en forme consiste en 21
impulsions espacées de 1 ps. L’amplitude programmée sur chaque impulsion est constante,
I’enveloppe gaussienne est donc due au couplage spatio-temporel.

du couplage spatio-temporel par une modulation d’amplitude. Cette modulation résulte
en une diminution globale de 1’énergie. La somme de Gauss (équation 3.40), utilise des
coefficients de pondération constants (w,,), ce qui permet d’avoir un meilleur contraste
d’interférence, cependant celui-ci reste bon si la variation de w,, avec m n’est pas trop
importante. On peut alors programmer un train d’impulsions plus long et se contenter de
I’enveloppe gaussienne. Il est préférable d’avoir plus d’impulsions dans le train avec des
coefficients non-constants que l'inverse.

La figure 3.7(b) représente le méme type de cross-corrélation que précédemment. Un
train de 21 impulsions séparées de 1 ps a été programmé. On retrouve encore une fois une
enveloppe gaussienne. La seule différence est ici une amplitude plus petite pour 'impulsion
a délai zéro qui est due a la présence de I'impulsion « intersticielle ». En effet, sans correc-
tion de notre part, cette impulsion aurait une énergie bien plus importante que ces voisines.
Pour corriger cela, on programme deux impulsions au délai zéro : une « normale » faisant
partie du train et 'autre dite « corrective » qui, déphasée de m, va interférer destructi-
vement avec 'impulsion des interstices. La difficulté réside dans le choix de 'amplitude
pour I'impulsion corrective. Dans le cas des 21 impulsions, 'amplitude de correction était
un peu élevée (I'amplitude de I'impulsion centrale est inférieure a ses voisines) mais néan-
moins adéquate pour avoir une amplitude d’impulsions quasi constante autour du délai
zéro. On peut donc déja utiliser M + 1 = 21 termes dans la somme de Gauss et factoriser
des nombres de 4log M /0,7 ~ 13 chiffres (équation 3.4).

Pour tester les limites du fagconneur, nous sommes allés jusqu’a programmer 31 im-
pulsions comme le montre la figure 3.8(a). Le méme type de crosscorrélation nous a permis
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Figure 3.8 — Cross-corrélation entre I'impulsion mise en forme du fagonneur et une im-
pulsion courte (50 fs) de référence dans un cristal de BBO de 500 microns. La mise en
forme consiste en 31 impulsions espacées de 400 fs. L’amplitude programmée sur chaque
impulsion est constante. Une impulsion corrective est aussi programmée au délai nul avec
une phase opposée afin de corriger 'impulsion intersticielle du fagonneur. En (a) 'ampli-
tude de cette impulsion vaut a. = 0,029, la correction n’est pas optimale mais on obtient
un train bien défini alors qu’en (b) une amplitude de a. = 0,025 ce qui suffit a ajouter
une enveloppe sinusoidale au train.

de caractériser le train d’impulsions espacées de 400 fs. On retrouve bien la gaussienne du
couplage spatio-temporel * mais 'effet de 'impulsion intersticielle est encore plus prononcé
et compliqué a corriger. En effet pour une amplitude corrective o, = 0,025 (au lieu de
a, = 0,029 pour le cas (a) et a,, = 0,01 pour les impulsions du train), nous obtenons sur
la figure 3.8(b) un train d’impulsions ayant une enveloppe de forme sinusoidale. Cette figure
prouve, sans pour autant I’expliquer malheureusement, que la mise en forme programmeée
n’est pas toujours fidelement reproduite et que 1'on doit bien faire attention de travailler
dans les limites de fonctionnement du fagonneur.

En effet, la figure 3.9 simule le méme train de 31 impulsions et de méme amplitude
en prenant en compte le couplage spatio-temporel : une fenétre de 20 ps en haut et 8 ps en
bas correspondant respectivement a un diametre de faisceau incident de 2 mm et 0,5 mm.
La pixellisation est aussi prise en compte mais les répliques sont en dehors de la fenétre.
En (a), il n'y a pas d’impulsion corrective des interstices, en (b) a. = 0,025 et en (c)
a. = 0,029. Si la fenétre temporelle correspond a ’expérience, en revanche la simulation

a. La fenétre est plus petite car le diametre a été adapté pour obtenir le meilleur train.
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n’explique pas l’enveloppe sinusoidale. Il est donc possible qu'un effet supplémentaire ne
soit pas pris en compte, par exemple une phase « aléatoire » dans les interstices ou un léger
désalignement des deux masques.

Cet effet peut aussi provenir du choix de la tension a appliquer au masque. En effet, la
calibration de la phase en fonction de la tension appliquée fait apparaitre plusieurs tensions
possibles pour une méme phase [Monmayrant 10]. Ainsi lors de la variation brusque de
la phase, nécessaire a la production des 30 impulsions, il peut y avoir des tensions tres
différentes entre deux pixels adjacents. Cette différence, non prise en compte dans les
simulations, pourrait alors empécher une mise en forme « propre ». Dans tous les cas, il
faut toujours s’assurer que la mise en forme est en adéquation avec celle programmée,
spécialement quand on travaille pres des limites du fagconneur.

(@) g0 (b) 5 x10° (0)3 x10°
25 25
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\5 15 15
— 5 1 1
o | I | . M
-8 6 4 -2 0 2 4 6 8 -8 6 4 -2 0 2 4 6 8 8 6 4-2 0 2 4 6 8
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Figure 3.9 — Intensité temporelle simulée en fonction du temps pour différents diametres
de faisceau et différentes amplitudes correctives des interstices. Un train de 31 impulsion
espacées de 400 fs est programmé sans correction en (a), a. = 0,025 en (b) et o, = 0,029
en (c). Le diametre du faisceau incident est de 2 mm (en haut) et de 0,5 mm (en bas). La
fenétre temporelle correspondante est respectivement de 20 ps et 8 ps.

3.3.3 Premiére mise en ceuvre

La figure 3.10 illustre la mise en forme d’un train de quatre impulsions espacées de
200 fs dont la phase relative est encodée pour tester si [ = 3 cas (a) ou !l =9 cas (b) sont
des facteurs de N = 3 x 5 x 7 = 105. Le spectre correspondant & [ = 3 est tracé en (a)
en fonction de la longueur d’onde, on obtient une interférence constructive a la fréquence
centrale (trait vertical, longueur d’onde \g) donnant une amplitude maximale égale a un.
Les spectres ont été normalisés par rapport a la transmission minimale et maximale du
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fagonneur. Dans le cas (b) le non-facteur | = 9 a été testé, le spectre présente une interfé-
rence destructive a Ag.

2
La mesure des spectres pour [ variant de 1 a v/ N permet de tracer )A%M)(l)‘ en fonction

= O
o o
T
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®) |

Normalised intensity
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Figure 3.10 — Spectres d’un train de quatre impulsions mesurés en fonction de la longueur
d’onde, résultat de la factorisation de N = 3 x 5 x 7 = 105. Cas (a) : test du facteur [ = 3,
le spectre présente une interférence constructive a la longueur d’onde centrale A, trait
vertical, 'intensité est maximale égale & un a cette longueur d’onde. Cas (b) : test du non-
facteur [ = 9, une interférence destructive donne une intensité de 'ordre de 0.4 < 1. Les
intensités spectrale sont normalisées par rapport a la transmission minimale et maximale
du fagonneur.

de [. La figure 3.11 montre le résultat pour : cas (a) N = 105 avec M + 1 = 4 impulsions
et cas (b) N = 15 251 = 101 x 151 avec M + 1 = 9 impulsions. Les données expéri-
mentales sont indiquées par des points noirs. Elles sont comparées a la valeur théorique

2
(croix) de ‘A%”)‘
mination entre facteurs et non-facteurs se fait tres clairement méme si le seuil de 1/2 n’est
pas toujours atteint. Le contraste un peu moins élevé pour 'expérience peut s’expliquer

par les limites du faconneur en particulier une amplitude non constante des impulsions.
Ces deux exemples avec des facteurs proches et éloignés montrent la validité de la méthode.

. On obtient un tres bon accord entre les deux, en particulier la discri-

Pour illustrer le phénomene des fantomes, en particulier vérifier si la troncature est
bien adaptée, nous avons choisi de factoriser un nombre du type N = p(p + 2) avec p € IN.
Ce type de nombre est particulierement adapté pour visualiser les fantomes. En effet, en
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Figure 3.11 — Résultats expérimentaux de la factorisation utilisant des trains d’impul-
2
sions. La somme de Gauss )AE\Z,\/[)‘ est tracée en fonction des entiers-test [. (a) Facto-
risation de N = 3 x5 x 7 = 105 avec M + 1 = 4 impulsions. (b) Factorisation de
N = 101 x 151 = 15 251 avec M + 1 = 9 impulsions. Les données expérimentales sont
représentées par les points et la théorie par des croix.
notant que p(p +2) = (p+ 1)> — 1, la somme de Gauss s’écrit pour [ =p + 1 :
1 M
(M) _ —2mm?2(p+1) 2im s
Ap(p+2) p+1) = M+IZ€ im et D
m=0
1 M
(M) _ 2iTm>2e
‘Ap(p+2)(6) M+ Z € (3.35)

m=0

avec € = @ < 1. La somme de Gauss évolue donc lentement et on obtient le méme type

de courbe que pour [ = 758 dans la figure 3.2. En fait, sous réserve que v N ~ p+1 > M?>
on peut approximer la somme discrete de Gauss par une intégrale de Fresnel complexe

F(z) = [; du exp{i%} :

(M) 1 M 2imrm?e
A (€) ~ i dm e
0

soit en faisant le changement de variable u = 2y/em

AM) (€)

1 2/eM
s |

F (2y/eM)

2 /eM

du exp{

,7ru2}
Z—
2

(3.36)

(3.37)

(3.38)
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ce qui permet d’obtenir I'équation 3.4 : M ~ 0,7+v/N en cherchant la valeur de M telle que
|AD ()] < 1/2.

00 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1
2 4 6 8 10 12 14 16

Nombre d’impulsions (M+1)

Figure 3.12 — Evolution de ’AS\],W)(Z)’Q pour le fantéme | = 138 (N = 19 043 = 137 x 139)
en fonction du nombre d’impulsions M + 1 dans le train. Les résultats expérimentaux sont
représentés par des points et la théorie par des croix. La factorisation complete de N est
présentée dans I'encadré en utilisant M + 1 = 9 impulsions.

La figure 3.12 montre la factorisation d’un tel nombre, N = 19 043 = 137 x 139, avec
le fantome | = 138. Cet exemple permet de visualiser I’évolution de la somme de Gauss en
fonction du nombre d’impulsions dans le train (M + 1). Les points expérimentaux (ronds)
sont comparés a la théorie (croix) pour M variant de 0 a 14. On voit ainsi que pour les

2
faibles valeurs de M (M < 3) ‘Ag\j,w)(l?)S)‘ est quasi-constante, il est alors impossible de

2
AW (138)| diminue
doucement et finit par passer sous la valeur seuil 1/2 pour M = 8 qui correspond &
~ 0.7+/19 043. L’encadré montre la factorisation compléte avec un agrandissement autour
de [ = 138. Pour M 4+ 1 = 9 impulsions, on discrimine parfaitement les deux facteurs

= 137 et [ = 139 comparé au fantome | = 138.

discriminer ce fantome, des facteurs. Par contre quand M augmente,

3.3.4 Factorisation de grand nombres

Apres avoir démontré et validé la méthode, on peut étudier les limites du dispositif
expérimental. Pour ¢a, les deux nombres N; = 1 340 333 404 807 = 11003 x 11027 x 11047
(13 chiffres) et Ny = 2 499 200 063 = 49991 x 49993 (10 chiffres) du type p(p+2) ont
été factorisés avec 30 impulsions, ce qui correspond a la limite de notre fagonneur (cf.
sec.3.3.2.2). Une premiere mise en ceuvre naive de la somme de Gauss a mis en évidence
la loi d’échelle des fantomes. En effet la troncature minimale (eq.3.4) vaut dans ces deux
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cas : My(Ny) = 756 et Mo(Ny) = 153 soit un nombre d’impulsions nettement supérieur
aux capacités de notre fagonneur.

Néanmoins en tant que mesure de référence, nous avons mis en ceuvre la factorisation
habituelle dite « séquentielle » et présentée sur la figure 3.13. La factorisation de Ny est
présentée en (a) avec un agrandissement en (b). Les résultats pour Ny sont présentés de
méme en (c) et (d). Les facteurs sont représentés en rouge, les non-facteurs en noir et les
fantomes en violet. Il est clair qu’on ne peut pas discriminer ainsi les facteurs des fantomes.

Il est donc nécessaire d’avoir une autre approche.
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Figure 3.13 — Evolution de ‘AE\],W)(Z)) pour les nombres N; = 1 340 333 404 807 =
11003 x 11027 x 11047 (a) et zoom (b) et No = 2 499 200 063 = 49991 x 49993 (c) et zoom
(d) avec M+1=30 impulsions. Les facteurs apparaissent en rouge et sont labélisés par leur
valeur. Les non-facteurs clairement identifiables sont tracés en noir et les fantémes (au
dessus de seuil 1/2) apparaissent en violet.

3.3.5 L’approche aléatoire

Une solution au probleme des fantomes émerge de 1’analyse du comportement de la
somme terme apres terme. Nous avons vu que pour un fantome, la somme ne converge vers
0 que si le nombre de termes est élevé. Cependant I'important est d’avoir une interférence
destructive dans la somme et donc des phases qui terme a terme ne présentent pas de
relation particuliere.
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On peut se rendre compte graphiquement du comportement de la somme en assimilant

chaque terme de la somme & un vecteur v,, de norme ——+—. Comme chacun de ces termes

I+
est un nombre complexe de module m, on assimile le plan complexe a un plan vectoriel.

‘AE\],W)(I)‘ est alors égale a :

(3.39)

ou Ljs est la norme de la somme de ces vecteurs.

(a) Facteur (b) Non-facteur (c) Fantome

P G
/0 A

L,«1

Figure 3.14 — Représentation vectorielle de la somme de Gauss. Chaque petite fleche
(vecteur) représente un terme de la somme, de module ﬁ mais d’argument donné

par la phase ¢g = 27rm2N/L. La norme de la somme de ces vecteurs, Ly, représentée
par la fleche somme est égale a ‘A%m(l)’. Cas (a) pour un facteur, tout les vecteurs
sont colinéaires et s’additionnent constructivement pour obtenir Lj; = 1 (phase de Gauss
nulle). Cas (b) pour un non-facteur, il n’y a pas de relation de phase particuliere entre les
vecteurs et Ly < 1. Cas (c) pour un fantome, la phase évolue lentement d’'un terme a
I'autre, les vecteurs sont quasiment paralleles et Ly ~ 1.

La figure 3.14 représente cette vectorisation. Chaque vecteur est tracé dans la partie
1

supérieure, ils sont tous contenus dans un cercle de rayon ar- La somme de ces vecteurs
est représentée dans la partie inférieure : cas (a) pour un facteur, tous les vecteurs sont
colinéaires, la phase de Gauss est égale a 0, et les vecteurs s’additionnent constructivement
pour obtenir Ly, = 1. Cas (b) pour un non-facteur, il n’y a pas de relation de phase parti-
culiere entre les vecteurs et Ly, < 1. Cas (c¢) pour un fantéme, la phase évolue lentement

d’un terme a 'autre, les vecteurs sont quasiment colinéaires et Ly, ~ 1.

Comme on l'a déja dit, il suffit alors de prendre plus de termes dans la somme pour
« busteriser” » les fantomes. Cependant si on regarde de nouveau ’équation 3.2 alors on

b. Expression tirée du titre du film « Ghost Buster » avec Bill Murray dans le role d’un chasseur de
fantome.


http://www.ghostbusters.com/
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s’apercoit qu’il n’y a pas d’obligation a prendre les M+1 premiers termes. On peut en
choisir M+1 dans I'intervalle [0,] — 1] et en particulier s’assurer qu’ils n’ont pas de relation
de phase contrairement aux fantomes. Pour simplifier ce choix, nous avons décidé de les
prendre aléatoirement dans cet intervalle. Une nouvelle somme de Gauss dite aléatoire
[Weber 08] est obtenue, par opposition a la somme séquentielle utilisée jusqu’a présent, et
est donnée par :

A0 () = 1 i exp —zmu(mfﬂ (3.40)
al M+14 l '

avec p(m) un entier tiré aléatoirement dans Uintervalle [0, — 1] et tous différents les uns
des autres.
Pour confirmer Defficacité d’une telle procédure, la figure 3.15 montre I’évolution de la

270

Figure 3.15 — Evolution de la phase des termes de la somme de Gauss pour le nombre
Ny = 2 499 200 063 = 49991 x 49993 et le fantome | = 49992. Les triangles, carrés et
losanges représentent respectivement la phase des 30, 100 et 200 premiers termes de la
somme séquentielle. Les cercles représentent la phase de 30 termes de la somme aléatoire.

phase de chaque terme de la somme de Gauss pour le nombre Ny = 2 499 200 063 =
49991 x 49993 et le fantome | = 49992. Les triangles, carrés et losanges représentent res-
pectivement la phase des 30, 100 et 200 premiers termes consécutifs. Par comparaison avec
la figure 3.14 on voit bien le comportement fantome, c’est a dire une évolution lente de
la somme. Par contre les cercles représentent la phase de 30 termes aléatoirement sélec-
tionnés dans 'intervalle [0, —1]. L’interférence de ces termes de phase est bien destructive.

Le résultat expérimental de cette somme de Gauss aléatoire appliqué aux deux grands
nombres précédents est représenté sur la figure 3.16. Ny = 1 340 333 404 807 = 11003 x
11027 x 11047 est factorisé successivement par la méthode séquentielle cas (a) puis aléatoire
cas (b). Le résultat est encore plus impressionnant avec le nombre Ny = 2 499 200 063 =
49991 x 49993, ou le cas (c) représente le résultat de la méthode séquentielle et le cas (d)
celui de la méthode aléatoire. Les fantomes sont tous éliminés. Cette méthode tres efficace
permet de factoriser des nombres tres grands tout en gardant une troncature raisonnable.
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Figure 3.16 — Fvolution de [A}"(1)| pour les nombres Ny = 1340 333 404 807 =

11003 x 11027 x 11047 (a) méthode séquentielle et (b) méthode aléatoire ainsi que le
nombre Ny = 2 499 200 063 = 49991 x 49993 (c) méthode séquentielle et (d) aléatoire avec
M+1=30 impulsions. Les facteurs apparaissent en rouge et sont labélisés par leur valeur.
Les non-facteurs clairement identifiables sont dessinés en noir et les fantomes (au dessus
de seuil 1/2) apparaissent en violet.

3.3.6 Marche aléatoire

De méme que pour la somme séquentielle, on peut évaluer le nombre de termes né-
cessaires pour factoriser efficacement un nombre N. Dans ce but et comme la figure 3.14(b)
le fait penser, on considere un modele de marche aléatoire. Chaque vecteur de la somme
correspond & un pas du marcheur dans un plan (modele & deux dimensions) et sa position
initiale est prise a l'origine. Pour un non-facteur, on supposera les phases de la somme
Agzlw) (1) homogenement réparties dans l'intervalle [0 27] (cercles sur la figure 3.15).

La variable aléatoire pu(m) € [0,1 — 1] donne une phase de Gauss aléatoire dans
l'intervalle [0,27]°. On note :

AL 0] = [Ragea] (3.41)

ou Ry est le rayon vecteur du marcheur et représente la longueur du chemin aléatoire

c. Le cas particulier des entiers-seuil ne vérifie pas cette hypothese, cependant ils n’entrainent pas
de probleme de discrimination dans le résultat de factorisation .
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apres M pas de longueur 1/M. Cette relation est illustrée sur la figure 3.17.

<

Ry

Vin

Figure 3.17 — Illustration de la marche aléatoire. Le rayon vecteur en vert est égal a la
somme des petits vecteurs noirs de module égal a ﬁ mais de direction et sens aléatoire.

Le module de ce vecteur somme Rjsy1 est identifié a ‘AELJI\/I) (l)‘

3.3.6.1 Densité de probabilité et statistique

La densité de probabilité, P,(r), (n est le nombre de pas et r le vecteur position
dans le plan) associée a cette marche est calculée exactement en annexe B et une formule
approchée est dérivée. Elle est obtenue pour n > 5 et correspond a la limite des grands
nombres ou théoreme central limite. Elle permet d’accéder aux informations statistiques
sur la somme de Gauss. De plus elle donne une expression simple pour la probabilité d’ob-
tenir un fantome dans la somme.

La densité de probabilité est donnée par :

Pa(r) ~ — exp{—r—Q} (3.42)

mna? na?

dans le cas général ou les pas sont de longueur a. Cette expression permet alors d’exprimer
tres simplement la moyenne et la variance des différents parametres de la marche qui sont
présentés dans le tableau B.1.

Par analogie, nous obtenons la statistique de la somme de Gauss. En effet, pour un

non-facteur (et non-entier-seuil) la somme est une marche aléatoire de pas a = —— et

M+1
n = M + 1. La statistique correspondante est représentée dans le tableau 3.3.

Tant que I’hypothese grand nombre de pas est vérifiée, ces équations montrent que

2
la valeur moyenne de ’Aglw)(l)‘ décroit tres rapidement avec le nombre de termes dans la
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Variable X R, R, R’
Valeur moyenne ( ) (X) 0 Vrng na’
Ecart type o (X2 —(X)? | na® | na® (1 - %) | n?a’

Table 3.2 — Statistiques de différentes variables de la marche aléatoire. La premiere ligne
indique ces variables, le rayon vecteur, sa norme et sa norme au carré; la deuxiéme ligne
donne ’expression de leur valeur moyenne et la derniere ligne de leur écart type.

p
Variable AP | A | Ao
égale a RM+1 RM—i—l RM+12
Valeur moyenne ( ) 0 %\/ e ﬁ
Ecart type o2 T | sl —7/4) m

Table 3.3 — Statistiques de différentes variables de la somme de Gauss directement ap-
pliquées du tableau B.1 en prenant n = M + 1 et a = ﬁ La premiere ligne indique ces
variables, la somme, sa norme et sa norme au carré; la deuxieme ligne donne la corres-
pondance avec la marche aléatoire, la troisieme donne ’expression de leur valeur moyenne

et la derniere ligne de leur écart type.

somme tout comme sa variance, permettant ainsi la factorisation. Nous allons maintenant
donner une expression de la troncature nécessaire a une bonne factorisation.

3.3.6.2 Estimation de la troncature

La probabilité d’avoir un marcheur en dehors d'un cercle de rayon R = |R| apres
n pas correspond a la probabilité d’avoir un résultat de somme supérieur a un seuil fixé.
Transféré a la somme de Gauss on obtient la définition d’un fantéome. On notera ce type
de probabilité W,, en précisant quelle condition elle vérifie. Par exemple, pour le marcheur
en dehors du cercle on a :

Wor>R) = 1—Wy(r<R)=1 _/ dr P, (r) (3.43)
r<R

avec dr = rdfdr ou 6 et r sont les coordonnées polaires. On obtient alors :

2 R r?
Wn('f’ > R) = 1- W ; dr Texp{—w} (344)
qui s’integre pour donner finalement :
R2
Wa(r > R) = exp{—@} : (3.45)

2
La définition d'un fantome est donnée par ‘Aﬁf,”) (Z)‘ > S, avec S un seuil de dis-

crimination entre facteurs et non-facteurs. La probabilité de trouver un fantome est alors
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donnée par

Priame = P (|45 )] > V) (3.462)

= Wys(r>VS)avecn =M +1et a = (3.46b)

M+1

La somme est calculée v N fois (tous les entiers-test possibles) ce qui correspond a
V' N tirages aléatoires. La probabilité totale de trouver un fantome a la fin de 'expérience
est donc donnée par Piot = Pantsme VIV et doit étre telle que :

Ptot e K 1 (347)

Elle correspond a la question : « quelle est la probabilité d’avoir 100 x ¢ % d’obtenir un
entier fantome au cours des v N tirages de 'expérience ? » et vaut :

e = Wyn(r>VSVN (3.48a)
= exp{—(M +1)S}VN (3.48b)

soit un nombre minimum d’impulsions (troncature)

1 1
M—i—lzﬁln]\f—glne (3.49)

On choisit : € = 0.01 et S = 1/2, soit 1% de « malchance » de trouver un entier-test
au dessus du seuil 1/2. Ces conditions, un peu fortes, peuvent étre revues a la baisse en
fonction des conditions expérimentales, en particulier pour S.
La troncature obtenue pour notre nombre Ny = 2 499 200 063 = 49991 x 49993 vaut
M ~ 31 en tres bon accord avec notre expérience. Cette méthode aléatoire donne donc une
loi d’échelle logarithmique pour M en fonction de N ce qui est une tres nette amélioration
comparée a la somme séquentielle.

Pour aller encore plus loin, par exemple avec des nombres ayant des fantomes trop
« résistants », on peut imaginer appliquer plusieurs fois le processus aléatoire a ces fantomes
récalcitrants, ce qui donnera un résultat différent a chaque essai, excepté pour les facteurs.
Le cotit en temps de mesure supplémentaire est ainsi réduit & son minimum.

3.4 Perspectives et conclusion

3.4.1 Améliorations possibles

La somme aléatoire améliore la loi d’échelle du nombre de termes nécessaires dans
la somme. Une autre technique dérivée des sommes de Gauss a été décrite théoriquement
[Stefaiiak 08] et mise en ceuvre expérimentalement [Peng 08]. C’est une somme généralisée
définie par :

R N
M o . n
Aged ) = 377 lmzzjoexp{—mm 7} n>3 (3.50)
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La valeur de 'exposant n permet d’avoir une convergence plus rapide de la somme dans le
cas d'un non-facteur et donc diminue la troncature. Cependant les seuils naturels associés
a ce type de somme sont beaucoup plus élevés que pour la somme de Gauss [Stefandk 08].

Dans tous les cas, la factorisation complete d’'un nombre N utilisant ces diverses
sommes nécessite jusqu’a présent :

1. Un calcul préalable de toutes les phases 27rm2¥ de la somme?, ce qui pose des
problemes de précision quand N a un nombre de chiffres tres important mais surtout
signifie qu’on ne peut pas factoriser un nombre N si on ne calcule pas tous les rapports
%, c’est a dire le résultat de la factorisation. C’est le probleme « du serpent qui se

mord la queue ».

2. Une mesure expérimentale pour tous les entiers testés sur I'intervalle [1, v/ N], soit vV N
mesures pour chaque N. On comprend bien que la durée nécessaire a la factorisation
devient extréemement longue et sera la principale limitation de ces techniques.

Par ailleurs, notre méthode, théorique et expérimentale, nécessite la mesure d'un
spectre mais nous ne gardons que sa valeur a la fréquence centrale wy. Nous avons donc
essayé d’imaginer une facon d’utiliser tout le spectre pour encoder tous les entiers-test en
une fois. Le champ électrique étant donné par (équation 3.31) :

E(w) = Eg(w) Y wynexp{i [0 + (w — wo) 7]} (3.51)

m=0

On pourrait encoder le rapport N/1 dans (w — wp)T avec par exemple

w—wy=1/1
T =m?*N

mais plusieurs problemes apparaissent. En effet, cela nécessite :
— Un délai entre impulsions qui varie quadratiquement, ce qui limite tres rapidement
le nombre de termes dans la somme.
— La continuité du spectre dans lequel il faut récupérer des valeurs discreétes 1/1.
— Lalargeur finie du spectre qui ne permet pas d’avoir un grand nombre d’entiers-test.

Jusqu’a maintenant nous n’avons pas trouvé de configuration tout-en-un, c’est a dire
des phases de Gauss obtenues par l'interaction et une unique mesure pour tous les entiers-
test. Le principal enjeu pour le futur de la factorisation par les sommes de Gauss réside
certainement dans une telle configuration expérimentale. A noter que notre proposition
théorique s’en approche. En effet la somme de Gauss et les phases sont obtenues par
I'interaction mais de plus, avec une série de mesure, nous sommes capables de factoriser
plusieurs nombres.

a. Ceci n’est vrai que pour les mises en ceuvre expérimentales citées. Pour la somme de Gauss issue
d’une somme de fréquence, ou d’autres propositions théoriques, ce calcul préalable n’est pas nécessaire car
est contenu dans l'interaction avec le systeme physique.
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3.4.2 Conclusion

Dans cette partie, nous avons développé un outil classique, la somme de Gauss, per-
mettant de s’attaquer au probleme tres tendance de la factorisation. La possibilité de
factoriser rapidement de tres grands nombres fait en effet trembler un grand nombre de
gens : d’Ebay jusqu’au consommateur lambda en passant par les grandes banques interna-
tionales. La somme de Gauss ne nécessite que de la physique « classique » par opposition
aux dernieres propositions de calcul quantique. En effet, la somme de Gauss ne fait inter-
venir que des interférences d’ondes (atomiques, de spins ou optiques) mais ne présentant
pas d’intrication entre elles. Il s’agit donc d’une méthode analogique élégante permettant
de faire un parallele entre un grand nombre de systemes physiques et a donné lieu a une
grande émulation dans le monde de la physique.

Pour finir, rappelons que dans I’algorithme de Shor, les ressources nécessaires a la
factorisation (nombre d’opérations logiques a effectuer) d’'un nombre N varient comme
N3 ~ (log N)? (avec N, le nombre de chiffres de N); soit de fagon polynomiale, ce qui fait
tout son intérét. Pour la factorisation avec une somme de Gauss, les mesures nécessaires

varient beaucoup plus vite. En effet elles sont proportionnelles & v N =~ e? soit une
variation exponentielle. Cependant la factorisation expérimentale utilisant 1’algorithme de
Shor n’a permis jusqu’a présent que la factorisation de N = 15 laissant a notre méthode
analogique le temps de s’améliorer et d’inspirer d’autres expériences.
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Chapitre 4

Mise en forme pour le controle
cohérent

Dans ce chapitre nous nous proposons de passer en revue les transitions a deux
photons avec ou sans états intermédiaires. Nous nous appuierons sur les résultats d’autres
groupes qui éclaireront les notres.

Nous commencerons par présenter des expériences de type Pompe-Sonde ot la tran-
sition a deux photons est une succession de deux transitions a un photon. Je présenterai
en particulier des résultats obtenus avec la sonde mise en forme [Weber 10b].

Je passerai ensuite en revue quelques résultats de controle obtenus dans le cadre de
I’absorption a deux photons sans état intermédiaire. Finalement je considérerai le cas des
absorptions avec plusieurs états intermédiaires qui permettent de multiplier les chemins
quantiques. Ces derniers et leurs interférences constituent ’attrait des schémas de controle
cohérent. En particulier, je présenterai les résultats que j’ai obtenus sur la manipulation de
la précession de Spin-Orbite [Chatel 08].

Mais tout d’abord, nous allons introduire les éléments théoriques nécessaires a la
discussion des résultats obtenus.

4.1 Formalisme de l’'interaction entre une impulsion
laser et un atome

Nous allons décrire dans cette section les processus d’interaction entre une impulsion
laser femtoseconde et les niveaux électroniques d’un atome. Nous décrirons d’abord le
systeme étudié et les notations puis dériverons a partir de I’équation de Schrodinger, en
représentation d’interaction, les expressions des amplitudes de probabilités et populations
des niveaux électroniques atomiques. Apres avoir vu le cas général, nous nous placerons
dans le régime perturbatif. Les résultats obtenus seront alors utilisés dans les sections
suivantes.

101
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4.1.1 Notations et définitions

Nous nous intéresserons au couplage de deux états |g) (fondamental) et |f) (final)
par deux impulsions laser représentées par leur champ électrique & (t) et E(t). Un certain
nombre de niveaux intermédiaires |k) peuvent intervenir dans le processus d’excitation. Les
énergies de ces niveaux sont notées F; = hw;, avec | = g, k, f. Nous allons établir I'effet
de ce champ électrique sur le systeme atomique et donner les expressions des populations
des différents états. Chaque impulsion femtoseconde peut étre mise en forme et retardée
d'un délai 7. Le schéma général du systeme étudié est représenté sur la figure 4.1. Les
pulsations wg; et wpe des impulsions sont accordées sur la transition a deux photons, on
a donc h(wor + we2) = Ef — E, = hwy, et 'écart a la résonance de 'état |k) est noté
0r = wo1 — Wie. Dans toute la suite, nous considérerons les durées de vie de ces états

17)

Figure 4.1 — Schéma de la transition a deux photons. L’état fondamental, symbolisé
par |g), est couplé a I’état final, |f), par deux impulsions femtosecondes. Plusieurs états
intermédiaires, |k), peuvent étre présents entre les états |g) et |f). Les pulsations des deux
impulsions wp1 et wpe sont résonnantes avec la transition a deux photons wgi + wge =
E; — B, = wyy Le désaccord avec les niveaux intermédiaires est noté oy, = wo1 — w4 et les
impulsions sont retardées d’un délai 7.

comme infinies® ou du moins tres longues devant tous les processus étudiés. Le champ
électrique, quantité réelle, s’écrit :

E(t) = %[E(t) b E(t)] = %[A(t)e”ot + A (t)e ! (A1)

a. Expérimentalement, cette approximation est valide car nous allons étudier des dynamiques de
quelques picosecondes, les durées de vie des états utilisés étant de I’ordre de la nanoseconde.
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Dans le domaine spectral, on définit le champ & (w)

—+00

Ew)=FEW)] = / dt £(t) ! (4.2)

—00

ou F est la transformée de Fourier directe (voir annexe).

4.1.2 Equation de Schrodinger

L’hamiltonien du systeme est donné par H = Hy 4+ V ou Hj est 'hamiltonien de
l'atome non perturbé et V= —d - e £(t) le terme de couplage atome-champ dans I'ap-
proximation dipolaire électrique avec £ le champ électrique et e son vecteur unitaire de
polarisation. On ne prend pas en compte l'effet du champ magnétique et on considere
le champ comme uniforme spatialement sur la dimension de I’atome. La fonction d’onde
|t(t)) du systéme est décrite comme une superposition cohérente des états propres |n)
(n = g,k, f) de ’atome non-perturbé et d’énergies propres E,, = hw,

() =3 an()e ) = 3 an(t)e ). (4.3)

n n

a,(t) est 'amplitude de probabilité du niveau |n) et on notera sa population (ou probabilité)
lan(t)]* = P,. Par ailleurs la normalisation est assurée par Y P,(t) = 1. Par convention,
on ne met pas le facteur de phase correspondant a la propagation libre dans 'amplitude.
L’équation de Schrodinger dépendante du temps s’écrit

dl¢(t))

W= = (Ho+ V) [ (1)), (4.4)

4.1.2.1 Représentation d’interaction - référentiel tournant

Pour obtenir une expression simple des amplitudes en fonction des champs des impul-
sions, il faut d’abord changer de base et utiliser la représentation d’interaction par rapport
a Hy [Cohen-Tannoudji 96]. Pour ¢a, nous utilisons une transformation unitaire associée a
I'opérateur U :

H,
U= exp{—i—ot}. (4.5)
h
Dans ce référentiel, dit tournant®, on note les vecteurs [¢(t)) et les opérateurs A. Ils sont
définis par

(1) = Ulp) (4.6a)

A = UTAU. (4.6b)

b. Le nom de référentiel tournant ainsi que l'approximation associée est dérivée de ’analogie entre
un spin 1/2 et un systéme & deux niveaux. Le spin précesse autour du champ magnétique, on se place alors
dans la base tournant avec le spin [Cohen-Tannoudji 96].
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On peut montrer que

dU
h— = H 4.
] di OU ( 7&)
AUt

—ih—— = HyUT. (4.7b)

La fonction d’onde s’écrit maintenant,

(1) = UT() = Y an(t)e ™ Ulln) = D " ap(t)e ™) = D an(®)ln).  (48)

n n n

La fonction d’onde s’exprime de la méme facon dans les deux bases mais chaque composante
de la fonction d’onde « tourne » a la fréquence w, par rapport a la base non-perturbée. Les
populations, qui sont identiques dans les deux bases, sont données par P, = |(¢(t)|n)]* =
|a, (¢)|2. L'équation de Schridinger est modifiée en écrivant la dérivée de [i(t))

dl(t Ut d(t
ih Wézi ) _ ih— l(t)) + @hUTw. (4.9)
En remplagant la dérivée de |¢)(t)) par 'équation 4.4 on obtient :
i
n O prtisge)) + 01(Ho + V(o) (4.10)
Or U et Hy commutent et donc finalement
hd“g(t b UtVU|d(t)) (4.11)
mw VI[o(t)). (4.12)

Dans cette représentation, la fonction d’onde ne varie que pendant la durée de I'interaction
d’ou le nom de cette représentation.

4.1.2.2 Expression des amplitudes

Pour obtenir 'amplitude des états de I’atome non-perturbé, on remplace ]@Z (t)) dans
I'équation 4.12 par son expression, équation 4.8. On obtient I'amplitude de I’état |n) en
multipliant I’équation obtenue par (n|, soit pour le terme de gauche :

(n| x FLZ dal da;t( ) (4.13)

et pour le terme de droite :

S a®)mVil) = 3 at)(nle Ve ) (4.14a)

l l

= ) _at)e e n|V|I) (4.14Db)

l
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En explicitant 'opérateur V', on obtient :
S a@nlVi) = = at)e T E by (4.15)
! !

avec [, I'élément de transition de I'état |I) a [n) et on note w, = w, — w.

Au final, on obtient un systéme d’équations couplées dont la n*™¢ vaut

dan(t) Z,Unl ant Z:U“nl * —iw,, 1t
dt :Z on “WE l +Z ap E*(t)e "} (4.16)

La variation de 'amplitude d’un niveau |n) est due a deux contributions :
— une absorption d’un photon du champ car E(t) contient les fréquence positives du
champ.
— Une émission stimulée d’'un photon du champ car E*(t) contient les fréquences
négatives.
On obtient I'expression formelle des amplitudes par ’écriture intégrale de I'équation pré-
cédente

an(t) = an(t;) + / e [Zumal +Zum,al,E< Neienrt | (4.17)

avec t; un instant initial pris comme origine de la dynamique avant que la perturbation
arrive. Cet instant sera pris comme tendant vers —oo dans les équations.

4.1.2.3 Calcul perturbatif

Ce systeme d’équations couplées, difficile a résoudre, peut étre simplifié si le champ
électrique induit une faible variation des populations électroniques de I’atome, ce qui est
le cas dans nos expériences. On peut donc utiliser un calcul perturbatif des amplitudes de
probabilités. Dans ce cadre, on considere que seul le niveau fondamental est peuplé avant
I'interaction et que le transfert de population est tres faible. Dans ce cas on peut négliger
le deuxieme terme de I’équation 4.17 correspondant a la désexcitation et on exprime a,,(t)
comme la somme de différents ordres a,(t) = al (t) + a(l)(t) +a? (t)+---. On se limitera
a l'ordre 2 dans le développement car il permet de traiter les transitions a deux photons.
L’ordre 0 est donné par

1 si n=g
aO(t) = a,(t;) = {0 ron : (4.18)

Pour obtenir 'ordre 1 on injecte l'ordre 0 dans I’équation 4.17 et on recommence pour
I'ordre 2 .... On obtient ainsi pour I'ordre 1

(1) _ iwnt
V() = %Z/ dt' o\ E(t)e (4.19a)

Z iwng/
= o _Oodt ping E(t")e st (4.19Db)
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Ou l'on a pris t; = —o0o. Pour l'ordre deux qui nous intéresse particulierement, on obtient

. t
(2) _ v (1) g N iwmt!
a@(t) = %Z/_mdt a\ () E (1) et (4.20a)

- MQZ / dt' [ / dt" g B(t")e st

soit de maniere ordonnée :

w’(t) = i Zﬂnzuzg / 4 / dt" B()E(t")e s et (4.21)

C’est cette expression qui sera utilisée pour les transitions a deux photons puisque elle fait
intervenir deux fois le champ électrique. De plus la quantité mesurée expérimentalement
est la population de I’état final aux temps longs car c’est la fluorescence par émission spon-
tanée qui est détectée. On exprimera donc les amplitudes et les populations aux temps
longs et on notera a,(7) = a,(t — oo, 7).

i E(t)e ' (4.20b)

Avec les notations de la figure 4.1, le champ électrique total s’écrit : E(t) = w

avec E) accordé sur les transitions |g) — |k) et Es sur les transitions |k) — |f) . Ainsi, en
sous-entendant ’ordre 2, 'amplitude de I'état final s’écrit

+oo
()= 1 Zufkukg / 4t / dt" By(t' —7)e " By (t")e" " (4.22)

ol la somme ne porte que sur les états intermédiaires |k).

4.1.2.4 Amplitude et champ spectral

De fagon générale, les expériences de controle cohérent utilisent un champ électrique
fagonné dans le domaine spectral. Ainsi les expressions des populations utilisant les champs
spectraux seront plus aisées a analyser. Cette partie détaille donc le calcul de I'expression
de a;(7) en fonction des champs spectraux?. On peut écrire la seconde intégrale comme
un produit de convolution en y ajoutant la fonction de Heaviside H(¢) (fonction en marche
d’escalier définie dans la section A.2.2) qui permet une sommation de —oo a +o0.

+o0

=> / dt’ Ey(t' — 7)™t / dt" H(t' — ") By (t")e™rat” (4.23)

fk9 o “oo
avec la contraction

2= Zufkukg (4.24)

fkg

c. Cette hypothese permet de négliger les termes en EF(t) et E3(t). On ne garde que les termes
Croisés.
d. Ce calcul a été fait dans la these de Jérome Degert [Degert 02a] mais est limité & Iordre 1.
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Ce produit de convolution, entre la fonction #H(t) et la fonction g définie par g(t) =
E1(t)e™rat, est noté [g @ H] (') et est égal a :

[g@H]| (') = = / dw H e (4.25)
H(w) = wd(w)+iP (é) (4.26a)
g(w) = E1<w+wkg) (4.26b)

ou P est la partie principale de Cauchy. En inversant les intégrales on obtient :

+oo
ap(T =5 Z / dw H(w)Ey (w + wry) / dt’ By(t' — 1)@=t (4.27)
" kg .
ou on reconnait une TF dans la seconde,
=5 Z / dw H(W)E (w =+ wiy) By (wy — w) el@rs= (4.28)
Fk9 o
enfin en développant ﬁ(w), on obtient
ap(T) = ZﬂEl wkg>E2(Wfk> WOPKT 4
fkg
+00 ~ ~
P / dw E, (w + Wkg) Es (wfk — w) ei(wfk—w)r (429)
w

qui s’exprime apres le changement de variable w = 0 + wp; — wy, par :

ag(r) = af(r) +al(7) (4.30a)
M]g;:ékgEl wkg)EZ(wfk)ei”fkT (430b)
—+o00 ~ ~
ol (7 skl i Ey (wor + ) By (wor — ) _jqps,)r
Z Freh Ik P/dQ 019, e ®T1(4.30c)

avec 0 = wo — Wiy le désaccord de la transition g — k avec la pulsation de I'impulsion
E4(t). On peut déja établir un premier résultat, a savoir que la population finale est due &
deux contributions :
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— La premicre, a'” (1), dite & « résonance » [Dudovich 02a], donne la valeur de 1’am-
plitude dans le régime ou 7 est grand devant la durée de I'impulsion F; (7 — o0).
L’amplitude est proportionnelle au produit des champs E; et Ey aux fréquences de
résonance wyy et wyy.

— La deuxieme, o) (1), dite « hors-résonance », correspondant a une évolution tran-
sitoire en fonction du délai entre les impulsions et est tres sensible au fagonnage
[Zamith 01b, Dudovich 02a]. En effet chaque couple de fréquence (wy, ws), véri-
fiant wy + wy = wy, contribue a ay avec un poids d’autant plus important que le
désaccord 0 est faible. Les interférences entre tous ces chemins de transition sont
a 'origine des divers phénomenes présentés dans les sections suivantes.

Dans la suite, nous utiliserons 1'une ou 'autre des équations 4.22 et 4.30 pour expliquer le
plus clairement possible les phénomenes étudiés.

4.2 Systemes Pompe-Sonde

Cette section décrit différents schémas de controle cohérent de type Pompe-Sonde.
La technique pompe-sonde consiste a utiliser une succession de deux impulsions laser pour
initier et suivre la dynamique d’un systeme. La premiere impulsion, pompe, induit une
dynamique en excitant un état ou une superposition d’état (dans le cas général) créant
un paquet d’ondes. L’étape sonde consiste alors a projeter cette superposition d’états vers
un état final dont la population est détectée en fonction du délai entre les impulsions. La
dynamique est ainsi reconstruite pas a pas, telle une stroboscopie de son mouvement. Cette
technique a été proposée par Tannor et al. [Tannor 86] et appliquée expérimentalement par
le Pr. Zewail [Zewail 94] en femtochimie.

L’introduction du fagonnage a ensuite donné des degrés de controle supplémentaire
de I'interaction . Les impulsions pompes fagonnées ont d’abord été utilisée en boucle fermée
dans les groupes des Pr. Rabitz [Warren 93] et Gerber [Assion 98] puis dans des systemes
en boucles ouvertes. Ces différentes techniques Pompe-Sonde ont été activement utilisée
dans notre groupe [Zamith 01b, Degert 02b, Monmayrant 06a] par le passé. Cependant,
la reconstruction de la dynamique n’est possible que si la sonde est suffisamment courte
devant son évolution.

Apres un bref rappel de ce type de technique, en particulier pour le controle et la
mesure des transitoires cohérents [Degert 02b], nous étudierons le cas plus général d'un
systeme a 3 niveaux excité par une impulsion pompe et une impulsion sonde pouvant étre
mises en forme toutes les deux. Nous montrerons que dans ce cas, I’étape pompe ne suffit
plus pour décrire la dynamique du systeme qui doit étre pris dans son ensemble, c¢’est a
dire un systeme a 3 niveaux en interaction avec deux impulsions femtosecondes retardées.
Nous illustrerons le role de la sonde dans le cas d'un fagonnage des impulsions avec une
phase quadratique et donc une dynamique de type transitoires cohérents.
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4.2.1 Schéma Pompe-Sonde classique

Le schéma d’interaction est identique a celui de la figure 4.1 ou dans notre cas les
impulsions E; et Ey sont respectivement la pompe et la sonde notées E, et E,. On se
restreindra ici & un seul niveau intermédiaire |k).

Pour démontrer D'efficacité des schémas Pompe-Sonde a reconstruire la dynamique
de I'état excité, on reprend 1’équation 4.22 donnant la variation de la population de 1’état
final en fonction du délai entre les impulsions.

2

400 t
Py(7) o / dt’ / dt" E(t' — 7)e it B (t")e ket (4.31)

Si la sonde est suffisamment breve devant I'excitation, on peut la considérer, en premiere
approximation, comme un Dirac ce qui donne :

2

+o00 t
Pi(1) o | / dt’ / dt" Eo,d(t' — 7)e™rt B (") ewrat” (4.32a)

2

Pi(1) ’ / dt E,(t)e"ks" (4.32b)

La comparaison de cette équation avec celle donnant 'amplitude des états intermédiaires
(éq. 4.19b) montre que la mesure de Py en fonction de 7 donne, pour une sonde courte,
un résultat proportionnel a I’évolution de Pg(t). En d’autres termes, la dynamique de la
population de I’état |k) est initiée a un instant ¢y, pris comme référence, par la pompe puis
mesurée a l'instant ¢y + 7 par la sonde. La dynamique est reconstruite dans son ensemble
en réitérant 'expérience avec un délai 7 variable. On obtient alors la dynamique avec une
résolution donnée par la durée de la sonde, qui bien sur differe d’une distribution de Dirac.

On peut aussi exprimer cette probabilité en utilisant le champ spectral (equation
4.30) :

~ 2
~ . oo E (wk + Q) —i T
TE, (wiy) +2P/ dQ —pQ —iék e H+0k)

—00

Pi(r) (4.33)

On retrouve l'expression ou le terme de gauche, résonnant, est responsable de la partie
stationnaire de I’évolution de la population et le terme de droite, non-résonnant, est res-
ponsable de la partie transitoire. La pompe peut donc étre fagonnée de maniere a controler
la dynamique transitoire de 1’état intermédiaire que la sonde va mesurer.

4.2.2 Controle du régime transitoire

Les deux grandes familles de fagonnage que sont les sauts de phase [Dudovich 02a]
utilisés principalement dans le groupe de Yaron Silberberg et les impulsions a dérive de
fréquence [Zamith 01b, Degert 02b, Chatel 04] dont notre groupe est friand ont été utilisées
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Figure 4.2 — Figure extraite de la référence [Dudovich 02a]. Mesure de population tran-
sitoire en fonction du délai pompe-sonde pour différentes formes d’impulsions pompe :
impulsion limitée par TF (ligne noire), saut de phase de 7 & résonance (ligne pointillée)
et saut de 0, 77 1légerement hors résonance (ligne grise).

pour le controle du régime transitoire.

La figure 4.2 montre I’évolution de la population de I'état final d'un systeme a 3
niveaux dans le Rubidium [Dudovich 02a] en fonction du délai Pompe-Sonde. La pompe
est mise en forme par un faconneur a cristaux liquides et la sonde est breve et limitée par
TF, le signal mesuré est donc proportionnel a la dynamique de 1’état intermédiaire.

— Si la pompe est aussi limitée TF alors la dynamique est une simple marche (ligne
noire continue) au passage de la pompe (centrée a 7 = 0). La partie stationnaire
est proportionnelle a la puissance spectrale a résonance.

— Si un saut de phase de 7 est appliqué a la résonance (ligne en pointillé), la partie
non-résonnante est amplifiée. En effet le changement de signe de la phase compense
celui du dénominateur (éq. 4.33), maximisant U'intégrale a 7 = 0. La population a
ce délai est multipliée par 2,5. La population dans le régime stationnaire est nulle,
car la partie résonnante est annulée par le fagconneur, il s’agit d’un effet du couplage
spatio-temporel (& chaque saut de phase de 7 correspond un trou en amplitude).

— Un saut de phase de 0,7 7 légerement hors résonance maximise globalement le ré-
gime transitoire (ligne grise).

Notre groupe a observé des transitoires cohérents [Zamith 01b]. Les oscillations ob-
tenues résultent de 'interaction d’un systeme a deux niveaux avec une impulsion pompe a
dérive de fréquence et un exemple est présenté sur la figure 4.3. Nous avons montré que leur
controle est possible par le fagonnage de la pompe, ce qui a donné de nombreux résultats.
Entre autres, il permet la calibration précise d’un fagonneur [Wohlleben 04], la création
d’une lentille de Fresnel temporelle [Degert 02b] et la mesure de I’évolution de I'ampli-
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Figure 4.3 — Figure extraite de la référence [Zamith 01b]. Résultats expérimentaux de
transitoires cohérents (points) et théoriques (ligne) : pour une impulsion pompe chirpée
»? = —8.10° et une sonde courte.

tude de probabilité d'un état excité en fonction du temps [Monmayrant 06a]. Toutes ces
expériences de controle ont été faites et validées grace a la mesure de ’état final. La propor-
tionnalité entre la dynamique de I’état intermédiaire et la population de I’état final n’est
possible qu’en considérant la sonde comme extrémement courte. La deuxieme étape, tran-
sition entre 1’état intermédiaire et 1’état final, n’a alors pas d’influence sur la dynamique.

4.2.3 Transitoires cohérents

Avant de parler de I'influence de la sonde sur le systeme atomique, nous allons rappeler
la théorie et les résultats principaux concernant les transitoires cohérents. Ces transitoires
ont été décrits en détail dans la these de Sébastien Zamith [Zamith 0la], nous ne donnerons
donc que les explications nécessaires a la suite.

Dans un premier temps nous allons considérer 1’évolution du niveau |k) sous l'action
d’une impulsion pompe a dérive de fréquence linéaire (chirpée), puis dans un second temps,
I'évolution du niveau |f) couplé a |k) par une sonde courte. L’impulsion pompe chirpée,

dg?t on suppose le profil gaussien, est obtenue en ajoutant une phase quadratique ¢,(w) =
- (w — wp)? & une impulsion limitée par TF de durée Ato, dans le domaine spectral. Elle

s’écrit alors dans le domaine temporel (voir annexe) :

E,(t) = Ay(t)e r® (4.34a)

avec  A,(t) = Egpee *Ater® (4.34b)
et ©p(t) = wopt + apt? (4.34¢)



112 CHAPITRE 4. MISE EN FORME POUR LE CONTROLE COHERENT

2)2

(2)
avec ¢ pour « chirpé », At., = Atgpy/1 + 4%() 1 est la durée RMS de I'impulsion étirée et
P
i y ] \ hirp. L’ampli imale
o, = JB7 T 3t Al est le parametre de chirp. L’amplitude maximale ope €st
2Atop* + 22

donnée par :

(4.35)

- ~ (2)
avec Eg, 'amplitude maximale de E,(w) et 6, = arctan <—2§§—0p2> un déphasage par rap-
port a I'impulsion limitée TF. La pulsation instantanée est alors donnée par :
do(t
w(t) = —% = wop + 200t (4.36)

soit une dérive linéaire en fonction du temps, ce qu’on appelle ’homothétie temps-fréquence.
L’amplitude de 1'état |k) est alors donnée par :

t

ar(t) = Z’% dt’ Ay (t)e ot Fient” (4.37)

—00

avec 0 = Wop — Wiy. L'évolution de cette amplitude, ainsi que de la population associée
sont représentées sur la figure 4.4. La population de I'état |k), Py (t) est représentée en (a)
et son amplitude est représentée dans le plan complexe en (b). La phase quadratique de
I'impulsion pompe est ¢® = —5.10* fs? et on a supposé ici étre a résonance (6, = 0). On

(a) (b)
0
£y
E
1 SN ;
o— i
2 0 2 4 0 /42

Temps (ps) Re(a,)

Figure 4.4 — Evolution de la population (a) et de Pamplitude de probabilité (b) dans
le plan complexe d’un état intermédiaire excité par une impulsion pompe a dérive de
fréquence ¢@ = —5.10%fs?. Les marqueurs représentent leurs valeurs & différents instants.
La fleche est le rayon vecteur dont le module au carré donne la valeur de la population.
Enfin la dynamique est séparée en trois parties décrites dans le texte.

observe sur la population P(t) un accroissement rapide autour de ¢t = 0 suivi d’oscillations
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transitoires qui se produisent durant l'interaction avec I'impulsion pompe. Ce sont ces os-
cillations que nous appelons transitoires cohérents. L’accroissement a ¢t = 0 correspond au
passage par la résonance, c’est-a-dire a I’arrivée dans I'impulsion de la pulsation wy,. A cette
contribution principale vient ensuite s’ajouter celles des autres pulsations, non résonnantes,
qui arrivent linéairement au cours du temps (voir équation 4.36). Selon la différence entre
la phase accumulée par ces pulsations et celle accumulée par la contribution résonnante, la
population va s’accroitre (interférence constructive) ou diminuer (interférence destructive).

L’effet de cette phase se voit encore mieux sur I’évolution de I'amplitude de proba-
bilité dans le plan complexe (figure 4.4(b)). Cette évolution est similaire a la spirale de
Cornu obtenue, dans 'approximation de Fresnel, par la diffraction d’une onde plane par un
bord d’écran. Le module du rayon vecteur (fleche) partant du point (0,0) et pointant vers
les différents points de la courbe est égal a |ag(t)| = v/ P (t). Suivre son évolution permet
alors de reconstruire la population de 1'état |k) en fonction du temps (figure 4.4(a)). Les
différents marqueurs permettent de pointer différents instants dans 1’évolution.

La population asymptotique du régime stationnaire est donnée par Py(t — o0) soit :
Py(+00) = |ap(+00)|* o< Ap(wry)? (4.38)

ce qui correspond au résultat connu sur les transitions a un photon, a savoir que la popu-
lation stationnaire ne dépend que de 'amplitude du champ spectral a résonance. L’étude
a été faite ici avec wy = wygy, l'effet d'un écart a résonance change l'instant ¢, auquel la
pulsation wy, arrive dans I'impulsion, rendant la spirale asymétrique.

4.2.4 Influence de la sonde

L’influence de la sonde sur des systemes atomiques et moléculaires a été étudiée dans
différents travaux théoriques [Metiu 90] et expérimentaux. En particulier, 'influence de sa
longueur d’onde [Nicole 99, Katsuki 06] et de sa polarisation [Zamith 00] permet la sélec-
tion de différents chemins d’excitations. Le controle de sa phase a permis la sélection de
I'état final de Liy [Dai 07] et dans des expériences CARS, « Coherent Anti-Stokes Raman
Scattering », il a permis d’améliorer la partie « résonnante » du signal ainsi que la résolu-
tion spectrale [Dudovich 02b, Lim 05] et temporelle [Polli 09].

Nous allons étudier ici son influence sur les transitoires cohérents. En particulier, nous
étudierons l'effet d’'une phase quadratique sur le signal global en pointant les différences
avec le systeme classique des transitoires cohérents. Nous verrons alors que le fagonnage de
la pompe et de la sonde entraine des résultats treés intéressants [Weber 10b].

4.2.4.1 Pompe courte-Sonde chirpée

La mesure de la population de 1'état |k), et donc des transitoires cohérents peut
se faire par mesure pompe-sonde. On utilise pour ¢a une impulsion femtoseconde courte
devant la durée des oscillations. Nous avons montré (équation 4.32b) que I’évolution de
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la population de I’état final, en fonction du délai 7, permet de retrouver la population de
I’état intermédiaire. La résolution est alors donnée par la durée de la sonde. Considérons
maintenant le cas symétrique ou la sonde est chirpée et la pompe est limitée TF. Le cas
classique correspond a la figure 4.5(a) et ce nouveau cas que nous allons étudier a la figure
4.5(b). On considere que l'impulsion pompe est tres courte et peut étre modélisée par un

) (@) (b)
Sonde % Sonde T %
) ——— ‘—H
p 1 I
T , Pompe ‘Pompe
B ‘—%

Figure 4.5 — Schéma de l'interaction Pompe-Sonde avec un systéme a trois niveaux.
(a) correspond au cas classique des transitoires cohérents : état intermédiaire excité par
une impulsion pompe chirpée et sa population mesurée par une sonde courte. (b) cas
inverse avec une pompe courte et une sonde chirpée. Les parties hachurées représentent
les fréquences ne participant pas a la dynamique.

Dirac. L’amplitude de probabilité de I'état final est donnée, aux temps longs, par (voir
équation 4.21) :

+oo t/
ap(1) = —_/lkggfk /dt' Es(t’—T)ei“f’“(t/_T)/dt” Eopo(t") e et (4.39)

L’équation se simplifie en notant que :

t/

o 1 >0
/ di" s(t")etnat" = - POt = (4.40)
0 pour t' < 0
soit une amplitude :
+00
ap(T) /dt' Ey(t' — 7)e™ =) (4.41a)
0
+0o0
as(r) / dt' B, (t')es (4.41b)

-7

La comparaison de cette équation avec celle des transitoires « normaux » (équation 4.37)
permet de voir les roles symétriques joués par la pompe et la sonde. Dans le cas normal
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(figure 4.5(a)) la sonde fige I’évolution de I'amplitude de 1’état intermédiaire a un délai 7
par rapport a la pompe, les fréquences arrivant apres ce délai ne sont pas prise en compte
(zone hachurée sur la figure).

Dans le cas présent (figure 4.5(b)), la pompe joue un role de « déclencheur » dans
I’évolution de la dynamique, et les fréquences de la sonde arrivant avant la pompe ne sont
pas prise en compte. Cependant, si les roles sont symétriques, la physique de I'interaction
est plus délicate a analyser. En effet, le signal mesuré n’est pas relié a la dynamique de
I’état final excité par I'impulsion chirpée, mais a sa valeur aux temps longs. Varier le délai
7 modifie juste l'instant de départ de la dynamique. A noter que l'effet de la pompe sur la
population de I'état intermédiaire est une simple marche dont la durée est de I'ordre de la
durée de la pompe.
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T T T
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Figure 4.6 — Représentation de la population de 1’état final en fonction du temps (t) et du
délai pompe-sonde (7) pour une impulsion pompe courte et une impulsion sonde chirpée
»?@ = —5.10* fs?. Le signal mesuré expérimentalement en fonction du délai correspond
a la population aux temps longs et est tracé sur la droite de la figure. La dynamique de
I’état final & différents délais est représentée par une coupe horizontale (pointillés blancs).
Les lignes horizontales (pointillés blancs) donnent la dynamique de 1’état final a différents
délais. Ces dynamiques correspondent aux différents cas de la figure 4.7.

Pour mieux expliquer cette dynamique complexe la figure 4.6 représente la simulation
de la population de I’état final en fonction du temps (t dans les équations) et du délai entre
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les impulsions (7). L’impulsion pompe a une durée de 50 fs et I'impulsion sonde a la méme
largeur spectrale mais une phase quadratique ¢® = —5.10* fs?. Les deux impulsions sont
résonnantes avec les niveaux atomiques. Une coupe horizontale donne 1'évolution de Py(7)
a un délai donné, pour ce délai le signal expérimental est celui obtenu aux temps longs. Le
signal Pompe-Sonde complet est représenté a droite de la figure et est obtenu par une coupe
verticale aux temps longs. On observe le méme type d’oscillations que pour les transitoires
classiques, cette courbe étant méme superposable a celle de la figure 4.4. Les roles joués
par la pompe et la sonde sont symétriques.

Pour comprendre comment évolue le signal complet, des coupes horizontales a diffé-
rents délais ont été faites (traits pointillés) et correspondent aux différents cas de la figure
4.7 ainsi qu’aux points rouges de la figure 4.4. La figure 4.7 représente dans la colonne
de gauche I'évolution de la population de I’état final en fonction du temps. La colonne de
droite représente dans le plan complexe, 'amplitude de probabilité. Chaque ligne corres-
pond a un délai 7 différent. Analysons en détail cette figure en commencant par les délais
les plus longs :

— Au délai 7 = 4000 fs cas (f), 'impulsion pompe a transféré une partie de la po-
pulation de I’état fondamental a I’état intermédiaire. Ainsi quand la sonde arrive,
tout se passe comme pour un systeme a deux niveaux (|k) et |f)) excité par une
impulsion chirpée. La population en fonction du temps présente des oscillations de
transitoires cohérents et 'amplitude est décrite par une spirale de Cornu. La fin
de "impulsion sonde correspondant a I’enroulement autour de la position asymp-
totique de I'amplitude.

— Au contraire pour un délai tres négatif, la sonde arrive bien avant la pompe et n’a
donc pas de population a transférer.

— Pour des délais positifs décroissants, 7 = 1840 fs cas (e), 7 = 1090 fs cas (d) et 7 =
480 fs cas (c), la pompe arrive de moins en moins en avance sur la sonde ; rognant
de plus en plus la contribution des fréquences arrivant les premieres et donnant
I’enroulement autour de I'origine des spirales. Cependant la fin de la sonde participe
toujours de la méme maniere. Cet effet est visible sur l'allure des spirales : leur
enroulement autour de 'origine est tres différent d’un délai a 'autre mais la fin est
identique. La position de la fin des spirales change car la dynamique part toujours
de Torigine (0,0). De plus, les pré-oscillations (particulierement visibles dans le
cas (d)) montrent bien que la dynamique de I’état final n’est pas un transitoire
cohérent, mais une dynamique plus complexe.

— Au délai 7 = 0 fs (b), exactement la moitié de I'impulsion sonde participe a la
dynamique et exactement la moitié de la spirale de Cornu est visible®. De plus,
des que la population est transférée a 1’état intermédiaire, a ¢ = 0, la sonde est
a résonance (car 7 = 0), transférant efficacement la population & I’état final. Le
passage direct par la résonance donne une évolution de la spirale tres importante
des le début.

— Enfin pour les délais négatifs 7 = —1000 fs (a), on observe de faibles oscillations et
une population dans ’état stationnaire quasi-nulle.

a. En effet, la moitié des fréquences de la sonde ainsi que celle a résonance ont été « utilisées ».
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Figure 4.7 — Evolution de la population (colonne de gauche) et de 'amplitude de proba-
bilité (colonne de droite) de I’état final en fonction du temps pour différents délais. Ces
délais correspondent aux lignes pointillées de la figure 4.6.

L’analyse par les spirales de Cornu permet de montrer que le probleme est complete-
ment inversé. La dynamique se déroule comme un transitoire classique, mais dans le sens
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opposé du temps : le départ de I’évolution semble commencer a la fin des spirales. La po-
pulation de I’état final, en fonction du délai, est donc identique au cas classique car elle est
proportionnelle au carré du module du rayon vecteur et donc ne dépend pas de la position
de la spirale dans le plan complexe.

4.2.4.2 Cas général

En fait, il est intéressant de regarder ’évolution de la population dans le cas général
d’une pompe et d’une sonde a dérive de fréquence qui peut s’exprimer de facon analytique.
Cette expression ” permet d’expliquer mathématiquement les comportement décrits dans la
section précédente, de relier les parametres physiques a la dynamique et d’envisager d’autres
cas intéressants. Nous allons donc présenter son calcul puis discuterons de différents cas
limites. On considére une pompe et une sonde a dérive de fréquence, de phase quadratique
spectrale gbz(f) et gng), données par :

Ey(t) = Egpe a?eworttort) (4.42a)
2
Ey(t) = FEoy ¢ ite? ¢ ilwosttast?) (4.42D)

ou les différents parametres ont été définis dans la section 4.2.3. En remplagant ces expres-
sions dans 1’équation 4.31, on obtient :

“+o0o t
ar(t) = —% / dt Ey(t — 7)e™ ! / dt' E,(t')e™rs (4.43)
—00 —0o0
On fait le changement de variable ¢/ —t —t" :
+o00 +oo
af(r) == Ay [t s [y et (4.44)
—00 0
ou l'on a posé

o :u‘kglu‘kaOPCEOSC — 10T
Af - 452 e

Bl:ﬁ—kiala (l:p,S)

(4.45)

517 = Wop — Wiy

(55 = Wps — Wrk

B peut aussi s’exprimer par
o~
T AN AL 4.46
b ANt At (4.46a)
¢(2)

0 = —arctan(; ) (4.46b)

AL,

b. Le détail des calculs se trouvent dans la these de Sébastien Zamith, nous ne les reprenons que pour
pouvoir relier les différents parametres a la dynamique mesurée et étudier les cas limites.
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Les deux intégrales peuvent alors étre permutées et en regroupant les termes en t dans la
seconde, I’équation devient :

+00 +oo
af<7_> _ —Af / dt/e—ﬁpt/2+i5pt’—5372+i6s7' / dt 6—(Bp+ﬂs)t2+t[2ﬁpt’+2ﬁsr—z‘(5p+5s)] (4'47>
0 —00

On reconnait une gaussienne dans la seconde intégrale © soit :

—+00
/ _ 4 2
B Af\/_ , (Bpt +/3SB"' +%B(5p+5s)) —ﬁpt/2—ﬁ57'2+’i(5pt/+’i557' 4 48
ag(T) = te p s (4.48)
VBt 55
Que 'on peut écrire sous la forme :
+

as(1) = / ety (4.49)

avec
_ BpBs
ﬁ B 2,85-5,-855 idsBp+i0y3
— pDsT—10sPp+10pPs
T e : (4.50)
U= _BPBSTZ—‘,-Z'T((;S,BP—&I?BS)_%

Bp+Bs

Cette intégrale se calcule en utilisant [Gradshteyn 80] :

+00 ~2
/ dt e PPt = \g_ﬂ—\j; [1 —erf (—ﬁ)} , Re >0 (4.51)
0

ou erf est la fonction erreur complexe définie [Gradshteyn 80] par erf(z) = % Jdt e
0

3

Apres calcul et simplification on obtient :

62 %
’N:ukgplfkEO;Dcl?OsceiE 40p 6_1687 TV 517 + /88
ap(t) = — 5 1—erf| ———— (4.52)
812/ B,5; 2/
Soit plus simplement pour I’amplitude et la population :
E 0y Es 05 ,—i0sT
ap(t) = gtk Ep(wig)e (wrk)e™ e (4.53a)
8h? 2, /
2| o 2
3 g5 | Eolig) ‘Es (wfk')‘
Py(r) = I 1 —erf (4.53b)
+oo

[ dtee 2424 bt _ f 2%

€ 4a2
— 00
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L’évolution du systeme est donc reliée a la fonction erreur, elle-méme reliée aux
fonctions de Fresnel¢. La fonction erf(z) est une fonction croissante. En 4oo, on peut
calculer ¢ sa valeur qui vaut £1. On a donc :

lim erf(—2

lim 35) = erf(+00) =1 = ag(r) =0

I E w eiGCT’ES w eiecse*i(ss‘r (4.54)
}Lrgo erf(—#g) = erf(—00) = —1 = ay(7) = — Motttk o (Wh) i (wrk)

On retrouve le résultat classique : pas de transition pour des délais tres négatifs et un régime
stationnaire proportionnel au champ spectral a résonance. A ce stade, la dynamique peut
étre simulée facilement mais cette expression ne permet pas d’expliquer facilement le lien
avec les parametres physiques. Ainsi, j’ai poussé le calcul de S. Zamith plus loin pour faire
apparaitre un certain nombre de temps caractéristiques. L’argument de la fonction erreur
peut se mettre sous la forme :

4 2
Pi(7) x ‘1 — erf (—w> (4.55)
To
ou l'on fait apparaitre trois temps caractéristiques :
1 . )
o= = = 20/ Ay Aleyei®s + Al At el (4.562)
VB e |
7, = 2Re (5pAthAtopew” — 55AtcsAtose’95) (4.56b)
7. = 2Im (5pAtcpAt0pei9" — 55AtCSAtOSeies) (4.56¢)
qui peuvent s’exprimer plus simplement en notant que :
Aty
0, = 4.57
cos 0, At (4.57a)
o
inf) = ————— 4.57b
S 2At01Atcl ( )

avec [ = p, s et en posant les grandeurs généralisée du probleme :

Aty = /At + Atys? (4.58a)

<Z5<2) _ gb](?z) + @ (4.58Db)

gén.

o
At. = Aty 1+4At04 (4.58¢)
Les temps caractéristiques s’expriment alors par :
2
70 = 2v/AtyAt, ,/At;;rtftc —iﬁir;é (4.59a)
i = 2(6,Atg,” — 5, Atg,?) (4.59D)
7 o= 608 — 6,08 (4.59¢)

d. Ce qui explique, ’analogie avec la diffraction pour les oscillations des transitoires cohérents
e. En utilisant le méme calcul de Gaussienne que précédemment.
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Ces différents temps modifient I’allure du signal Pompe-Sonde :

— 79 est le temps caractéristique de I’évolution. Sa partie réelle donne la durée du
régime transitoire (~ /2AtyAt.) et sa partie imaginaire est responsable de la
phase accumulée et des oscillations.

— 7, est du a I'écart a résonance des deux impulsions. Il indique le temps de passage
des fréquences de résonance dans les deux impulsions : le régime transitoire est
donc décalé d’un temps 7,.

— 7; est aussi du a l'écart a résonance des deux impulsions et rajoute une phase
constante. Dans le plan complexe, cette phase décale les extrémités de la spirale.
On a un enroulement plus important autour de l'origine pour 7; positif et plus
important autour de I'asymptote pour 7; négatif. Il est aussi responsable du pic
de cross-corrélation visible sur la figure 4.8(a) et (d). A noter que ce temps ne
dépend pas de la phase quadratique, l'effet est donc le méme quelque soit la phase
programmeée.

A partir de ces expressions, nous allons décrire le comportement des différents cas
limites en terme de ces temps caractéristiques. Les cas sont : (a) pompe et sonde courtes,
(b) pompe courte et sonde chirpée, (c¢) le cas inverse et nous verrons que le cas (d) pompe

et sonde chirpée de signe opposé est particulierement intéressant car il implique gbgé)n' =0.

Pour chaque cas, le tableau 4.1 donne les expressions simplifiées des différents temps
caractéristiques, les valeurs approchées sont obtenues en considérant (bl(Q) > Aty pour
[ = p, s. De plus, la population et ’amplitude dans le plan complexe sont tracées en fonction
du délai sur la figure 4.8. Les deux impulsions pompe et sonde ont des durées limitées TF de
50 fs FWHM et quand elles sont chirpées, ont une phase quadratique ¢® = £1,4.10° fs*.
Les populations sont normalisées par rapport a la valeur de leur état stationnaire. Enfin
un code couleur correspond a des désaccords différents : en rouge désaccords nuls, en noir
0p = 1,1Aw, et 6, = —0,8Aw; et en bleu §, = —0, TAw, et d; = +0, 3Aw;. Ces différentes
valeurs, tout a fait arbitraires, permettent de voir l'effet des désaccords sur la dynamique.
L’amplitude des courbes noires et bleues est translatée verticalement dans le plan complexe
(40, 44) pour que les spirales ne soient pas confondues.

Cas (a) Dans le cas d'impulsions limitées par TF, le temps 7y est le double de la durée
de cross-corrélation entre les deux impulsions. On obtient donc une évolution rapide
de la population. Dans le cas d'un désaccord nul, il s’agit d’une simple marche. La
mesure permet donc une caractérisation partielle des impulsions, en particulier de
leur durée. 7, est nul car toutes les fréquences arrivent en méme temps dans une
impulsion limitée TF, il n’y a pas de « retard » de la fréquence de résonance. 7; est la
partie imaginaire des contributions hors résonances. En effet, si les impulsions ne sont
pas accordées sur les résonances, a 7 = 0, il n’y a pas interférences destructives com-
pletes des fréquences non-résonnantes (voir équation 4.30). On obtient un pic dans
I’évolution de la population a ce délai, connu sous le nom de pic de cross-corrélation
[Hertel 06]. Enfin il peut arriver que les désaccords se compensent (signe moins dans
I’équation 4.59¢) redonnant alors juste une marche. L’effet du désaccord est visible
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Cas Caractéristiques To T Ti

Pompe courte
Songl)e courte 2 At0p2 + Ato,” 0 2(6pAt0p2 - 55At052)

Pompe chirpée

Sonde courte |¢’(’2)’(1 — i) e 15’2) 2((517At0p2 - (53At052)

—
=}

~—
12

Pompe courte

Sonde chirpée ‘(b‘(f)‘(l +1) +(5S<;5§2) 2(8,Ato,” — 6. Ato,”)

—~
(@)
N
12

Pompe chirpée
(d) | Sonde chirpée | 2 Ato,? + Atos? | —(6, + 605 | 2(8,At0,% — 6:At0,%)
(¢s = —¢p )

Table 4.1 — Temps caractéristiques de la dynamique pour quatre cas différents. (a) pompe
et sonde courtes, (b) pompe courte et sonde chirpée, (c) le cas inverse et (d) pompe et
sonde chirpées de signes opposés. Les deux valeurs approchées de 7y sont obtenues en
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considérant que d)l(Q) > Aty pour | = p, s.

sur la figure 4.8(a) par un pic de cross-corrélation plus marqué dans le cas noir que
dans le cas bleu. De méme l'excursion de ’amplitude dans le plan complexe est plus
importante pour le cas noir.

Cas (b) L’évolution de la population, visible figure 4.8(b) se fait avec un temps carac-

téristique Re(7y) = 1/2Ato,Ale, = /|0P)| = 375 fs > Atg, auquel vient s’ajouter
une variation tres rapide de la phase responsable des oscillations. Le désaccord joue
ici deux roles : premierement il décale les transitoires d’un temps 7, = 3,6 ps pour
la courbe noire et 7. = —2,3 ps pour la courbe bleue. Ces temps correspondent aux
temps de groupe de la pulsation wy,, soit le passage de la fréquence de résonance
dans I'impulsion chirpée. Deuxiemement il augmente ou diminue les oscillations selon
le signe de 7; ce qui se voit clairement sur les spirales correspondantes.

Cas (c) Les évolutions de la population et de 'amplitude de probabilité sont visibles figure

4.8(c) pour un chirp ¢{¥ = —1,4.10° fs2. On obtient exactement la méme dynamique
que dans le cas opposé pompe chirpée et sonde courte, cas (2). Comme le désaccord
de la sonde est différent de celui de la pompe, seules les valeurs de 7, et 7; change.
L’augmentation et la diminution des oscillations sont inversées et les délais des ré-
gimes transitoires sont modifiés : 7, = —2,6 ps pour la courbe noire et 7. = 0,9 ps
pour la courbe bleue.

Cas (d) L’évolution de la population est visible sur la figure 4.8(d) se fait sur une durée

2v2At, , durée de cross-corrélation des durées limitées TF des impulsions. En cela,
on obtient exactement la méme dynamique que le cas pompe et sonde courtes. Ce-
pendant ici, les impulsions ont des durées de plusieurs picosecondes (At. = 3,3 ps).
Il est important de noter qu’on est alors capable d’obtenir une dynamique tres courte
avec des impulsions tres longues, ce qui remet en cause le schéma habituel pompe
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Figure 4.8 - Evolution de la population en fonction du délai pompe-sonde (& gauche)
et de Pamplitude dans le plan complexe (& droite) pour quatre cas limites. (a) pompe et
sonde courtes, (b) pompe courte et sonde chirpée, (c) le cas inverse et (d) pompe et sonde
chirpées de signes opposés. L’encadré représente les mémes courbes que (d) mais décalées
temporellement de leur temps 7, ce qui permet de bien les comparer aux courbes (a).
Les impulsions pompe et sonde utilisées ont des durées limitées TF de 50 fs FWHM et
quand elles sont chirpées, ont une phase quadratique ¢ = +1,4.10° fs?. Les populations
sont normalisées par rapport a la valeur de leur état stationnaire. Enfin un code couleur
correspond a des désaccords différents : en rouge désaccords nuls, en noir §, = 1,1Aw,
et 0, = —0,8Aws et en bleu ¢, = —0,7Aw, et 0, = +0,3Aw,. Enfin, 'amplitude est
translatée verticalement dans le plan complexe (£0,44) pour les courbes noires et bleues.

excitatrice, mise en forme, et sonde courte.

Il est alors possible d’envisager d’utiliser une sonde mise en forme compensant la
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phase résiduelle de la pompe. La seule restriction est d’avoir une bande spectrale de la
sonde suffisante pour que sa durée TF soit de l'ordre de la durée des variations de la dy-
namique a mesurer. A noter que I’on obtient le méme pic de cross-corrélation du au temps
T; mais que contrairement au cas pompe et sonde courte, le désaccord déplace temporelle-
ment le régime stationnaire 7, # 0. L’encadré représente les mémes courbes mais décalées
temporellement de leur temps 7, ce qui permet de bien les comparer aux courbes avec deux
impulsions limitées TF.

Cette compensation des phases peut aussi étre comprise par I'analyse de 1’équation
4.30 donnant la population en fonction des champs spectraux :

“+o00 ~ ~
~ ~ E Q) Fy (wos — Q) _,
Pf(T) o 7TEp (WkgEs (Wfk)) 4 / a0 =2 (C«JOp +Q l_ 5k(w0 )e W(Q+05)T (4.60)

—00

En regardant le détail de la phase totale du terme de droite, on a :

. ) i<¢'<§2)(wp+ﬂwcp)2+¢g;) (WOsQWOs)2>
ei0p(woptQ) ids(wos—Q) (4.61)
ol 'on a exprimé la phase spectrale quadratique des impulsions. En notant que (bl(,g) = —¢>§2>
la somme des phases se réduit a zéro, soit une population
oo 2
P(r) ox | m A, (g ) Ay (w5s) + i / 40 Ap(wop +QQzLA§k(WOS — ) =i+ (4.62)

Cette expression est identique au signal Pompe-Sonde utilisant deux impulsions de méme
spectre mais limitée TF. On voit ici que les phases se compensent exactement. De maniere
plus générale, on peut montrer que les ordres de phase pairs ¢ de signes opposés se
compensent ainsi que les ordres impairs ¢*t1) de méme signes.

4.2.4.3 Principe de ’expérience

Pour illustrer ces différents aspects, une expérience a été réalisée dans une vapeur
d’atomes de Rubidium. Le principe de 'expérience est schématisé sur la figure 4.9 avec les
détails expérimentaux. L’impulsion pompe courte, centrée a 808 nm, excite la transition
5512  — 5P a 795 nm. Une mise en forme de 'amplitude permet de supprimer la
fréquence de transition vers I’autre niveau du doublet de structure fine (5P5/5) a 780 nm
ainsi que celle de la transition a deux photons directe vers les niveaux 5D3/, et 5D5/5 a
778 nm. Apres un délai 7, la sonde centrée a 603 nm et étirée temporellement vient por-
ter atome vers les niveaux supérieurs (ns, n’d). La cascade radiative de ces états vers
le fondamental produit un signal de fluorescence a 420 nm via le niveau 6p détecté par
un photo-multiplicateur. Le tableau 4.2 regroupe ’ensemble des données relatives aux ni-
veaux impliqués dans le schéma d’excitation : longueurs d’ondes associées aux transitions,
moments dipolaires de transition et le taux de fluorescence vers 1'état 6p. Le dispositif
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|SSI/2>
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Figure 4.9 — Principe de I'expérience pompe-Sonde sur ’atome de Rubidium.

Etats Longueur d’onde de Moment dipolaire de Taux de fluorescence
transition (nm) transition (C.m) vers I'état 6p (%)

5Py 794,98 1,467.10~% /

6Ds3/9 620,08 —3,511.107%° 6

8512 607,24 —1,604.107%° 26

7D3/5 564,93 —2,570.107%° 12

Table 4.2 — Longueurs d’ondes de transitions et moments dipolaires impliqués dans 'ex-
périence. La derniere colonne donne le taux de fluorescence vers 1’état 6p dont on détecte
la fluorescence.

expérimental est représenté sur la figure 4.10 et le systeme laser est décrit au chapitre 1.

En sortie de chaine, on dispose d’impulsions limitées TF de durée 50 fs et d’énergie
1 mJ! centrée & 808 nm. Une partie du faisceau passe par notre faconneur a cristaux
liquides permettant le fagonnage en amplitude et /ou en phase [Monmayrant 04]. On obtient
environ 20 pJ pour I'impulsion pompe. Le reste du faisceau injecte un NOPA, produisant
une impulsion sonde centrée a 603 nm, de largeur spectrale 25 nm (durée limitée TF de
21 fs FWHM) et d’énergie 5 pJ. Les deux impulsions ont un désaccord a résonance :
ds = —4 nm = +0,02 rad/fs et §; = 13 nm = —0, 038 rad/fs. La longueur d’onde de la
sonde ainsi que sa largeur spectrale permet de limiter I’étude a un seul niveau final, ce qui
évite d’avoir des transitions a désaccord variable, ce qui change les transitoires cohérents
[Zamith 0la]. L’impulsion sonde est directement envoyée dans un étireur a réseaux en
double passage. Cet élément introduit une dispersion négative majoritairement quadratique

f. la chaine produit 3 mJ au total mais est partagée entre plusieurs bancs d’expériences.
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Figure 4.10 — Dispositif expérimental : G2 réseaux avec 600 traits/mm. G1, réseaux
de 2000 traits/mm. NOPA : Amplificateur Paramétrique optique Non-colinéaire, PM :
photo-multiplicateur, CPA : « Chirped pulse amplification » chaine amplifiée a dérive de
fréquence.

donnée par

L)*
wc2d? cos? 0,

PP = — (4.63)

avec dans notre cas 1/d = 600 traits/mm, un angle proche de Littrow, et L=50 cm la dis-
tance entre réseaux. On obtient alors une dispersion ¢(® = —1,4.10° fs?, soit une durée de
la sonde At,. = 3,5 ps (At, 1 =282 ps). Les deux faisceaux sont alors recombinés dans une
cellule de vapeur de Rubidium avec un léger angle et un délai 7 réglable leur est appliqué
par une table de translation motorisée micro-métrique.

La cellule de longueur 80 mm est fermée par des fenétres, d’épaisseur 3 mm, placées
en incidence de Brewster pour minimiser les réflexions. Elle est constituée de deux parties :
le queusot, contenant du rubidium solide, et le corps dans lequel se trouve le rubidium
gazeux et ou a lieu I'interaction. La pression de vapeur dans la cellule est controlée par le
température du queusot (69 °C, soit une pression d’environ 2,67.1073 Pa). On impose un
gradient de température entre le corps (80 °C) et le queusot pour éviter les points froids
et un dépot de rubidium sur les fenétres.

Enfin la fluorescence est collectée, orthogonalement aux faisceaux lasers, par deux
lentilles de grandes ouvertures, et filtrée spectralement par un verre coloré. Elle est alors
détectée par un photo-multiplicateur relié a un intégrateur de type « BoxCar ».
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4.2.4.4 Résultats

La figure 4.11 représente 'intensité collectée (points noirs) en fonction du délai pompe
sonde. L’évolution de la population a été normalisée a sa valeur stationnaire. Une étude
de puissance permet d’assurer une interaction perturbative. Les oscillations correspondent

1.5

-

Intensité normalisée
o
[$,]

O 0 1 2 3 4 s

Délai Pompe-Sonde (ps)

Figure 4.11 — Intensité de fluorescence détectée dans le Rubidium. Dynamique pompe
sonde avec excitation par une pompe courte, 50 fs FWHM et détection par une sonde a
dérive de fréquence ¢§2) = —1,4.10° fs? (points et courbe noirs). La théorie est représentée
par la ligne grise. Les courbes sont normalisées par rapport a leur valeur stationnaire.

bien aux transitoires cohérents « classiques ». Leur contraste est excellent et la théorie (trait
grisé), obtenue en utilisant les différents parametres expérimentaux, ajuste bien la courbe
expérimentale. Seul le délai a été ajusté ainsi que 'amplitude relative pour superposer les
courbes. Cette premiere expérience montre bien le role symétrique joué par la pompe et la
sonde dans la mesure du régime transitoire.

Par contre elle remet en question le fait bien établi selon lequel la mesure de la dy-
namique d’un état ne peut se faire qu’avec une pompe mise en forme et une sonde courte.
Pour démontrer le coté non-dissociable de la pompe et de la sonde, des valeurs croissantes
de phase quadratique ont été appliquées sur la pompe par le faconneur pour atteindre
finalement une dérive de fréquence opposée a celui de la sonde. La figure 4.12 (a gauche)

regroupe les différents résultats avec ¢g2) = —1,4.10° fs* pour la sonde et des chirps positifs
croissants pour la pompe, (a) qb;(,z) =0 fs%, (b) qbéz) =1,0.10° fs?, (c) gb;(f) =1,2.10° fs?, (d)
qbg) = 1,4.10° fs* et (e) ¢1()2) = 1,5.10° fs®>. La simulation correspondante est présentée &
droite avec les cas supplémentaires (b’) éQ) =1,1.10° fs* et (c’) qbéz) =1,3.10° fs*.

On observe une diminution des oscillations jusqu’a leur extinction (cas (d) et (e)).
On obtient pour le cas (d) un temps de montée tres court de 'ordre de 60 fs. Cependant,
étant données les contraintes sur le systeme laser, la pompe présente un large désaccord
(~ 13 nm) a résonance d’ott la présence d’un important pic de crosscorrélation. A noter que
le cas (e) ne présente ni oscillation ni pic, ce que nous pensons étre du a la compensation
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Figure 4.12 — Intensité de fluorescence détectée dans le Rubidium (& gauche) et simula-
tions (a droite). Les transitoires sont obtenus avec une sonde chirpée qﬁ 2 = —1,4.10° fs?
et des valeurs croissantes de la phase quadratique de la pompe : (a) g[)é,) = 0 fs2, (b)

2 = 1,0.10° £2, (c) ¢'2) =1,2.10° 52, (d) ¢ = 1,4.10° £s2 et (e) o\ = 1,5.105 fs2.
Les courbes sont normalisées par rapport a leur valeur stationnaire et translatées pour
plus de visibilité. Les deux courbes supplémentaires simulées correspondent aux cas inter-
médiaires (b') ¢\2 = 1,1.10° £s? et (') ¢2 = 1,3.10° £s2.

mutuelle des dérives de fréquence et des désaccords®. Le temps de montée dans ce cas est
plus long que dans le cas (d).

Il faut noter que l'accord entre la théorie et 'expérience est globalement bon. En
particulier, la disparition progressive des oscillations est obtenue ainsi que la présence du
pic de cross-corrélation. Cependant de maniere générale les oscillations théoriques sont 1é-
gerement plus importantes que dans I'expérience et durent plus longtemps. Apres environ
2 ps, il n’y a plus d’oscillation excepté sur la courbe (a) qui présente un tres bon contraste.
Enfin, le pic de cross-corrélation du cas (d) est moins important dans la théorie que dans
Iexpérience. Nous avons joué sur les différents parametres afin de 'augmenter, mais les
autres résultats ne correspondaient plus. Les différences observées peuvent aussi provenir
de l'existence de la réplique due aux interstices. En effet, quand la pompe est tres chirpée,
I'amplitude de cette réplique n’est plus négligeable et produit des oscillations du type (a).
Les deux impulsions, sonde et réplique, sont produire deux dynamiques différentes dont les
interférences peuvent expliquer 'amortissement plus rapide des oscillations.

Ce systeme permet deux applications immédiates : la premiere est de pouvoir mesurer
une dynamique courte en utilisant une impulsion sonde qui n’est pas forcément limitée TF.
Pour cela, il suffit que la phase de la sonde soit compensée par la mise en forme de la
pompe ou inversement. La résolution temporelle de la mesure n’est plus donnée par la
durée de la sonde mais par sa durée limitée TF [Polli 09]. La conclusion est qu’il n’y a pas
nécessairement besoin d’avoir des impulsions limitées TF au niveau de ’échantillon pour

g. L’analyse théorique ne permet pas de I’affirmer.
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mesurer sa dynamique. Bien stir, nous nous sommes placés ici dans le cas simple d’un état
électronique atomique a durée de vie longue. Ce type d’expérience appliquée aux molécules
ou a des états larges en énergie doit prendre en compte le caractere non-trivial du systeme.

La deuxieme application est la caractérisation de la phase d’une impulsion inconnue.
En effet, quand les phases (quadratiques dans notre exemple) se compensent, on observe
un temps de montée du régime transitoire extrémement court (durée de cross-corrélation
des impulsions limitées TF correspondantes). On peut donc, en scannant les parametres
de phases de la sonde, retrouver la phase opposée de la pompe .

La résolution d’une telle mesure dépend de deux parametres principaux : le premier
est la possibilité de varier finement la phase de 'impulsion et la seconde est 1’estimation
de la compensation. La différence de phase entre les cas (d) et (e) précédents est de l'ordre
de 10%. Cette résolution peut étre améliorée mais dépend de la détermination du temps
de montée.

Enfin cette caractérisation n’est pas limitée dans un domaine de longueur d’onde
particulier (comme de nombreux dispositifs de caractérisation) ce qui en fait son intérét
mais nécessite tout de méme une transition atomique voir un continuum. En effet, nous
allons montrer dans la section suivante, que I'utilisation des harmoniques d’ordres élevées
est possible et que I'on peut ainsi (théoriquement) appliquer le schéma précédent a ce type
d’impulsion.

4.2.5 Transitions vers un continuum et Harmoniques d’ordres
élevés

La génération des harmoniques d’ordres élevés, HHG pour « High Harmonics Genera-

tion », est un champ de recherche grandissant incluant la nouvelle atto-physique [Krausz 09].

Les harmoniques ont été utilisées comme pompe [Strasser 06, Haber 09] ou comme sonde

[Baker 06, Pfeifer 08] principalement dans des expériences de spectroscopie. Cette section

ne représente pas un travail de spécialiste du domaine mais propose quelques idées d'utili-
sation des harmoniques pour le controle cohérent tel que nous I’avons vu précédemment.

L’idée est d’utiliser le champ harmonique comme étape sonde dans 1'étude de dy-
namique femtoseconde. Comme le rayonnement harmonique est dans I'UV, il va le plus
souvent ioniser I'atome ou la molécule. Nous allons donc d’abord montrer sous quelles
conditions le schéma précédent, pompe courte et sonde chirpée, peut étre mis en ceuvre.
Puis si le chirp intrinseque des harmoniques [Mauritsson 04, Mairesse 05] ainsi que le trans-
fert de phase permettent 1’obtention de transitoires cohérents. Nous verrons ensuite une
proposition de faconnage par saut de phase.

4.2.5.1 Transition vers un continuum

Le systeme pompe-sonde étudié est schématisé sur la figure 4.13. On considere le
systeme classique mais avec une sonde qui ionise 1’atome en portant 1’électron dans un
continuum d’état . L’ionisation est considérée comme une somme incohérente sur toutes

h. Phase opposée pour les ordres pairs et méme phase pour les ordres impairs.



130 CHAPITRE 4. MISE EN FORME POUR LE CONTROLE COHERENT
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)

Figure 4.13 — Schéma de la transition a 2 photons avec une étape sonde ionisante vers
un continuum.

les transitions possibles, il faut donc intégrer le résultat classique (état 1ié) sur toutes ces
transitions c’est a dire sur le spectre de la sonde. Le signal total de photo-électron détecté
en fonction de 7, S(7), s’écrit :

S(r) = / dw. |a()|? (4.64)
0
ou a.(7) est 'amplitude transférée sur un état e d’énergie fww. et est semblable a I’équation
4.53a :

,ukgukap(wkg)ewpﬁs(ws)ewse‘i‘;“ (T — 7 +1i13)

) (=Y

Le signal de photo-électron est finalement proportionnel a :

| erf (_(7’ —rr+z'7,-))

To

9 2

E,(w.)

(4.66)

S(1) /Ooodws

Dans le cas d'une sonde courte limitée par TF, la dynamique de chaque transition est
identique, ainsi le signal total de photoélectron donne un signal de transitoires cohérents.
Ce genre de systeme pompe-sonde avec sonde courte ionisante a été utilisé dans notre
groupe [Zamith 0la], et permet de faire un suivi de la dynamique. Nous allons maintenant
voir l'effet d’une impulsion sonde chirpée.

4.2.5.2 Les harmoniques comme Sonde chirpée

Dans le cas d’une sonde chirpée, la somme précédente est une somme incohérente de
transitoires cohérents dont :



4.2. SYSTEMES POMPE-SONDE 131

— la valeur stationnaire décrit le spectre de la sonde

— Le désaccord a résonance 6, = wgs — w. variable induit un décalage temporel des
transitoires a travers 7,

— il induit aussi une asymétrie de la phase rendant les spirales asymétrique de part
et d’autre de wys.

L’équation 4.66 permet de prévoir 'allure de la dynamique mesurée. Si la sonde est
chirpée et la pompe courte, alors il va y avoir un brouillage des différents transitoires
cohérents du a leur décalage temporel. La figure 4.14 représente deux cas de figure : en
(a) pompe chirpée-sonde courte et en (b) pompe courte-sonde chirpée (encart). Le chirp
appliqué vaut £1.10° fs? et les impulsions sont les mémes que dans I'expérience précédente
(section 4.2.4.3). En (a), la dynamique est bien un transitoire cohérent similaire a ceux

(b)
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Figure 4.14 — Signal de photoélectron correspondant au schéma 4.13. En (a) la pompe
est chirpée et la sonde est courte. En (b) on a le cas inverse pour différentes tranche de
photo-électrons autour de la fréquence centrale. Avec tout le spectre (encart), une bande
de 6,9 meV (courbe trait-point), une bande de 3,5 meV (courbe pointillée) et une bande
de 1,7 meV (courbe continue).

obtenus par fluorescence d’un état final lié. Dans le second cas, la dynamique mesurée, due
au décalage 7, proportionnel a la phase quadratique, est tres longue (plusieurs ps). On ne
peut donc extraire aucune information sur le systeme ni le controler.

Cependant cela n’est plus vrai si on crée un état lié virtuel dans le continuum. En
effet, si on sélectionne une tranche d’énergie autour de wys — IP (avec IP le potentiel d’io-
nisation) dans le continuum alors on peut retrouver la dynamique habituelle. La figure
4.14(b) représente le signal de photo-électron obtenu en sélectionnant respectivement tout
le spectre (encart), une bande de 6,9 meV (courbe trait-point), une bande de 3,5 meV
(courbe pointillée) et une bande de 1,7 meV (courbe continue). On voit qu’avec un filtrage
(résolution) suffisant, la dynamique est bien un transitoire cohérent. Il n’y a donc pas de
limitation par rapport au cas classique avec état final lié.

La sonde ionisante peut alors étre une impulsion de type HHG ou méme attoseconde.
Seule la résolution de l'état virtuel détermine la bonne reconstruction des transitoires. En
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particulier il faut que le décalage temporel 7, = gng)és (voir tableau 4.1) maximal soit petit
devant la durée minimale de variation du signal, de 'ordre de Aty, soit

At
P

S

0s < (4.67)

ce qui fixe la résolution nécessaire du signal de photo-électron.

D’un point de vue expérimental la résolution des spectres de photo-électrons est de
l'ordre de 60 meV pour un VMI [Thiré 10], « Velocity Map Imaging » , et de 'ordre de 100
meV pour un TOF [Wiley 55], « Time of Flight Spectrometer ». Une résolution de 60 meV
correspond & &, = 0.091 rad.fs™ et donc

o® < 11At, (4.68)

soit ¢ ~ 550 fs* pour une durée de 50 fs. Cette valeur ne donne malheureusement pas
d’oscillations visibles.

Pour pouvoir utiliser 'ionisation comme étape sonde tout en gardant la résolution
temporelle nécessaire a la mesure, il faut donc un détecteur ayant une résolution en énergie
suffisante. Cela étant, les résultats démontrés avec un état lié restent valables. Regardons
maintenant si il est possible de controler la phase des harmoniques, en particulier y appli-
quer un chirp.

4.2.5.3 La phase des harmoniques

On suppose ici que I'on a un détecteur ayant une résolution suffisante pour visualiser
une dynamique transitoire. Pour que les oscillations soient visibles et donc que le controle
par des harmoniques soit efficace, le chirp doit étre suffisamment important. Reste a savoir
comment produire des harmoniques chirpées.

On peut noter tout d’abord que les harmoniques ont un chirp intrinseque da au pro-
cessus de génération. Mairesse et al. [Mairesse 05] ont par exemple mesuré un parametre
de chirp a = —4,8.1073 fs? sur harmonique 11 dans I'argon. De plus Mauritsson et al.
[Mauritsson 04] ont montré le transfert de phase entre le fondamental et les harmoniques.
Cependant la variation de durée des impulsions mesurée implique un chirp bien inférieur a
celui nécessaire a la production de transitoires cohérents. De cette maniere, il semble com-
promis de pouvoir avoir une phase suffisante pour modifier la dynamique de notre systeme.
Cela s’explique par le processus de génération, si I'impulsion génératrice d’harmoniques est
trop fagonnée, elle n’aura plus l'intensité nécessaire a leur production. On ne peut donc
pas appliquer une phase aussi importante qu’on le veut.

Une autre facon de mettre en forme le champ harmonique a été proposée par le
groupe de Stephen Leone [Strasser 06]. Ils utilisent la dispersion induite par la propagation
de I'harmonique 15 dans un milieu résonnant [Dudovich 02a], ici I'hélium, pour modifier
sa phase spectrale. Ce faconnage induit alors une dynamique transitoire de 1’état excité
dans un autre gaz d’hélium. Cette dynamique est similaire aux transitoires cohérents et les
mémes résultats ont été obtenus dans le visible [Jacquey 03, Bouchene 04].
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Le faconnage de l'impulsion génératrice a été utilisé pour maximiser la génération
d’harmoniques [Boyko 07], de plus les expériences précédentes montrent qu’il est possible
de fagonner les harmoniques pour les utiliser dans des schémas de controle cohérent. Cepen-
dant, les valeurs de phases, en particulier quadratique, ne permettent pas encore de mettre
en ceuvre les schémas décrits dans la section précédente. Il n’est cependant pas interdit de
songer a des fagonnages différents tels que sauts de phase et ordres du développement de
Taylor plus élevés.

L’obtention d’un saut de phase autour d’une fréquence de transition semble étre
envisageable. Une discussion (plusieurs en fait) avec Pascal Salieres (SPAM, CEA Saclay)
nous a donné deux pistes vers lesquels se tourner. La premiere est le transfert direct d’un
saut de phase du fondamental vers les harmoniques. Nous pensons qu’il peut étre intéressant
de regarder l'effet d'un saut de phase 7/q sur la q'®™® harmonique. Une autre solution
consiste a utiliser deux impulsions de génération retardées donnant alors des harmoniques
avec un délai qui peut étre interférométrique [Salieres 99]. Le délai interférométrique permet
de faire varier continuement la position du saut autour de la fréquence centrale!. La mise
en forme est alors en phase et en amplitude. Les harmoniques ainsi produites peuvent, a
priori’, controler la dynamique des systémes & transitions vers un continuum. L’expérience
correspondante serait alors similaire au controle du régime transitoire de Yaron Silberberg
[Dudovich 02a] décrite sur la figure 4.2.

4.2.6 Conclusion

La technique pompe-sonde permet de mesurer a ’aide d’'une impulsion sonde la dy-
namique crée par une impulsion pompe. Un grand nombre d’expériences I'utilise dans ce
but. En particulier la femtochimie. Cependant, nous avons montré que dans le monde du
faconnage d’impulsion, la sonde n’est pas forcément réduite a une position de spectateur
mais peut jouer un role actif dans la dynamique. Son role a été mis en avant sur les expé-
riences bien connues dans notre groupe de transitoires cohérents. Ainsi, I’expérience inverse
des transitoires classiques et utilisant une pompe courte et une sonde chirpée a été présen-
tée et décortiquée. La méme dynamique est mesurée dans les deux cas, mais provenant de
phénomenes différents. Enfin la prise en compte du systeme dans sa globalité a expliqué
les différentes dynamiques possibles par 1'utilisation de temps caractéristiques associés au
systeme.

Parmi celles-ci, une a un comportement tout a fait intéressant. En effet, quand la
pompe et la sonde ont la méme phase quadratique mais de signes opposés, les oscillations
de chaque sous-systemes a deux niveaux interferent destructivement ne laissant qu’un dy-
namique équivalente a celle obtenue par des impulsions limitées par Transformée de Fourier.
Un résultat contre-intuitif qui permet de mesurer des dynamiques tres rapides en utilisant
des impulsions tres longues. La condition étant que la largeur spectrale des impulsions soit

i. Ce type d’expériences avec double impulsions a été utilisée dans notre groupe pour ’holographie
d’états quantiques [Monmayrant 06b]
j. Des simulations sont a faire avant de méme songer aux expériences.
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suffisamment large. La dynamique est ainsi reconstruite avec une résolution temporelle
donnée par la durée limitée TF des impulsions. Une autre application est la caractérisa-
tion de la phase d’une impulsion inconnue par ce processus de compensation. A ce titre,
des idées ont été avancées sur l'utilisation des harmoniques d’ordres élevés dans ce type
de systeme. Elles pourraient étre ainsi caractérisées et permettraient le controle dans des
domaines de longueurs d’onde UV-VUV.

4.3 Absorption a deux photons

Jusqu’a présent, nous avons étudié un systeme a 3 niveaux en interaction avec deux
impulsions Pompe et Sonde. Dans le cas général, elles permettent la sélection de transitions
dans des gammes spectrales différentes. Or I'utilisation d’impulsions ultracourtes et donc
de spectre tres large permet dans certain cas de n’utiliser qu’'une seule impulsion excitatrice
pour les deux transitions. Ce type de systeme ne permet plus de suivre la dynamique d’un
état intermédiaire, mais vise la maximisation de différents signaux atomiques ou molécu-
laires par le controle de I'amplitude et de la phase spectrale de I'impulsion. On parle alors
d’absorption a deux photons que nous noterons TPA pour « Two Photon Absorption ».

Nous allons voir que le fagonnage d’impulsion permet de controler cette absorption,
comme la maximiser ou l'annuler. Plusieurs groupes ont étudié 'effet du fagonnage sur
la TPA. Celle-ci se classe en deux grand types : la TPA directe (sans état intermédiaire)
[Broers 92a, Meshulach 98, Meshulach 99] et avec un [Broers 92b, Dudovich 01, Panek 06,
Zhang 09] ou plusieurs états intermédiaires [Chatel 03, Chatel 04]. Les nombreux effets
d’interférences obtenus via les différents chemins d’excitation directe ont été baptisés MII
pour « Multiphoton Intrapulse Interferences » par le groupe de M. Dantus et ont donné
lieu & un grand nombre de publications en phase condensée [Walowicz 02, Lozovoy 03,
Comstock 04] et en imagerie [Ogilvie 06, Pillai 09]. Je me propose dans cette section de dé-
tailler les caractéristiques des deux grands type de TPA, de les comparer et de les illustrer
par des expériences clés. Tous les schémas que nous allons voir sont a la base du controle
cohérent et vont nous permettre d’introduire un certains nombres de notions. Cette section
doit donc étre considérée comme didactique et introductive sur le controle cohérent. Le cas
de la TPA avec plusieurs états intermédiaires, me permettra de parler de I'expérience sur
le controle de la précession de Spin-Orbite faite durant ma these [Chatel 08].

A noter, que le controle cohérent a d’abord été effectué dans le domaine temporel
[Bellini 97, Blanchet 97, Prakelt 04, Barros 06], ou des impulsions retardées et fagonnées
permettent un controle fin des mécanismes de ’absorption. Cependant avec le développe-
ment des outils de fagonnage [Weiner 00], les possibilités de controle ont été multipliées.
Nous nous restreindrons donc ici au controle par une unique impulsion mise en forme, les
équations de la section 4.1 seront utilisées dans le cas dégénéré avec une seule impulsion
E(t) de pulsation wy. Nous donnerons simplement quelques références et commentaires sur
le controle temporel. A titre de rappel, ’équation donnant la population de I’état final en
fonction des champ spectraux (équation 4.30) avec 7 = 0 s’écrit ici :
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~ ~ 2
3y 7 = : too B(wo + Q) E(w — Q
Prea o [ frbeg T E (wig) E(wpr) + Wfk,ukgP/ dQ) (wo Q —)l- 5(k 0 )
k —00

(4.69)

4.3.1 TPA sans état intermédiaire

Le schéma le plus simple que 'on peut envisager est celui sans état intermédiaire.
L’équation 4.69 se simplifie nettement ; en effet le terme a résonance est nul puisque tout les
états intermédiaires sont supposés tres loin de la résonance et on peut sortir le dénominateur
de l'intégrale en notant que 2 < ;. Cela signifie que le désaccord est grand devant la
largeur spectrale des impulsions, la ou l'intégrale prend des valeurs non négligeables. La
probabilité de TPA s’écrit alors :

2| too
PO, ‘Z “fg—:"“g / dQ F (wo + Q) E (wo — Q) (4.70)
k (o0}

avec la notation (0) pour une transition sans état intermédiaire. La probabilité est donc

proportionnelle a I’auto-produit de convolution du champ F, ce qui correspond a la TF du
carré du champ E(t) :

Fle 0]-Ew)

LA \ == /\_T_ M

2w, -0, 0 ® 2‘030 | g)

Figure 4.15 — Absorption & deux photons. La transformée de Fourier £2(w) de £2(t) est
représentée en (a) . Les possibilités en terme d’absorption et d’émission & deux photons
photons sont schématisées a coté des différents lobes spectraux. Le dessin (b) schématise
I’équation 4.71b en représentant tous les couples de fréquences permettant une absorption
a deux photons.

On peut donc I'écrire indépendamment sous une des formes :

400 2
(0) 20\ 2iwot| _ |19 > (2) 2
Prpy dt E*(t)e = |E2(2wp)| = |E"(2wo) (4.71a)
_iooo 2
PO / 40 B (wo+ Q) B (wo — Q)| . (4.71b)




136 CHAPITRE 4. MISE EN FORME POUR LE CONTROLE COHERENT

La premiere expression (équation 4.71a) met en évidence le caractere « deux photons » et
montre que la probabilité de TPA est proportionnelle & la TF de E?(t) a la fréquence
somme 2wy : E@)(Qwo). Il est alors intéressant de regarder ’allure du spectre associé au
carré du champ. Pour ¢a nous considérons un champ réel £2(t) et sa TF : £2(w) représenté
sur la figure 4.15(a). Le spectre présente deux lobes centrés en +2wy permettant la TPA
ou I’émission de deux photons. Cependant un troisieme lobe apparait centré a la fréquence
nulle, il correspond aux transitions dites « Raman » schématisées a coté. Les schémas de
controle que nous allons voir dans la suite peuvent alors étre appliqués a chacun de ces
cas. La deuxieme expression (éq. 4.71b) montre que tous les couples de fréquences (wy, ws)
vérifiant wy +wy = wyy = 2wy participent a la population finale ce qui est schématisé sur la
figure 4.15(b). La grande largeur des impulsions femtosecondes donne de nombreux couples
de fréquences possibles, ce qui représente autant de chemins d’excitations qui interferent.
Une généralisation [Meshulach 99] peut étre faite dans le cas d’'une absorption a N photons,
'amplitude étant alors proportionnelle & la TF de EV(t).

Le développement de E en amplitude et en phase E(w) = A(w)e“ donne cette
équation :

+oo 2

PiDy o / dQ A (wy + Q) 90D A (1w — Q) 0= (4.72)

o0

On note ¢g(Q2) = ¢ (wo + Q) + ¢ (wo — ). Une analyse rapide de cette équation montre
que, pour une puissance spectrale donnée A?(w), les impulsions limitées par TF, c’est & dire
avec une phase spectrale plate, impliquent ¢g = 0. Ce qui maximise la probabilité. Avant
d’étudier l'effet de diverses mises en formes, nous allons d’abord développer ’analogie avec
la génération de second harmonique dans les cristaux.

4.3.1.1 Analogie avec la somme de fréquence dans les cristaux

Nous venons de voir que la TPA est proportionnelle a la TF du champ au carré
a résonance E®)(2w;). Une autre facon d’obtenir ce champ harmonique, est d’utiliser la
génération de seconde harmonique dans un cristal non-linéaire d’ordre 2. En effet le champ
spectral associé a la génération de second harmonique s’écrit (voir section 2.1.1.1) :

F®(20) o D(2w) / 40 Ew+ Q) E(w—0) (4.73)
avec
) L
D(2w)  sinc {E(Ak + a(2w — 2wy)) (4.74)
ou D est 'acceptance spectrale avec L 1’épaisseur du cristal, Ak le désaccord de phase
et a = i — ﬁ le désaccord de vitesse de groupe entre la deuxieme harmonique et le

fondamental aux fréquences 2wy et wy. Pour un cristal tres fin, L < ﬁ 2 et a l'accord de

a. Aw est la largeur spectrale du champ.
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phase AkL < 1, on a la relation
- 2
PO, ‘E(Z)(Qwo)’ . (4.75)

La somme de fréquence est ainsi un moyen simple de mise en ceuvre de la TPA pour tester
I'influence d’une mise en forme. Elle est aussi plus générale dans le sens ou toutes les sommes
de fréquences sont possibles et pas uniquement celle a résonance. Inversement, le filtrage du
spectre a une fréquence 2w est identique a la TPA de fréquence wy, = 2w. Ce filtrage peut
étre fait soit par la mesure a cette fréquence par un spectrometre soit en utilisant un cristal
long rendant 1’acceptance spectrale tres piquée. Ainsi, de nombreuses études sur la TPA
ont d’abord été faites a partir de la somme de fréquence [Broers 92a, Zheng 00, Wnuk 07]
puis appliquées a un systeme atomique ou moléculaire. Le signal de second harmonique,
dans le cas d’un cristal fin, permet de mesurer le spectre doublé et de prévoir le signal de
TPA a toutes les fréquences.

A noter que cette notion de filtrage est identique a celle présentée pour retrouver la
dynamique avec une sonde fagconné qui ionise I'atome vers un continuum.

4.3.1.2 Phase anti-symétrique

De méme que pour une impulsion limitée TF, toutes phases anti-symétriques par
rapport a wp, c’est a dire telles que ¢(wy — w) = —@(w — wp), donnent ¢pg = 0 et donc
une probabilité de transition maximale [Meshulach 98]. Ce résultat est tres contre-intuitif
car habituellement, un fagonnage en phase donne une intensité temporelle maximale tres
faible. Par exemple un train d’impulsions produit par une phase sinusoidale anti-symétrique
donnera quand méme un signal maximal, tout a fait contraire a 'intuition que 1’on se fait
des effets non-linéaires. A I'extréme, une phase qui passe de 0 a m aléatoirement mais de
maniere anti-symétrique donnera un signal maximal de TPA alors que 'impulsion a perdu
presque toute sa cohérence.

(b)

Figure 4.16 — Figure extraite de [Ogilvie 06]. Effet d’une phase anti-symétrique sinu-
soidale sur la fluorescence de chromophores dans un embryon de Drosophile. En (a), la
fluorescence de la protéine verte est favorisée, en (b) la fluorescence endogene et en (c)
I’excitation des deux chromophores par une impulsion TF.

Ces schémas sont particulierement intéressants car peuvent exciter sélectivement une
seule transition a deux photons parmi une multitude. Ils ont ainsi été utilisés dans les mi-
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lieux biologiques et particulierement en imagerie ou des molécules fluorescentes, les chromo-
phores, peuvent étre ainsi sélectivement excitées. L’équipe de Manuel Joffre a ainsi utilisé
une phase sinusoidale [Ogilvie 06] et cubique [Pillai 09] pour obtenir des images d’embryons
de Drosophile. La mise en forme permet de favoriser soit la fluorescence de la protéine fluo-
rescente verte, GFP (exprimée chez I'individu par manipulation génétique), figure 4.16(a)
soit la fluorescence endogene (b). Le cas (c) est obtenu par une impulsion non-mise en
forme qui excite les deux chromophores.

4.3.1.3 Phase symétrique

A Topposé, on peut fagonner les impulsions avec une phase symétrique, ce qui aboutit
aussi a des résultats surprenants. En effet pour une phase symétrique (on suppose ’ampli-
tude spectrale aussi symétrique), la probabilité d’absorption s’écrit :

+o0 2

PO, / dQ A? (wy + Q) 290t (4.76)

[e.9]

(4.77)

Dans le cas particulier d'une phase quadratique, ¢p(w) = %qﬁ(Q) (w — wp)?, cette équation
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Figure 4.17 — (a) Figure tirée de référence [Broers 92a]. Puissance spectrale expérimen-
tale (trait plein) et théorique (pointillé) d’une impulsion doublée en fréquence issue d’une
impulsion fagonnée par une puissance spectrale de forme rectangulaire et par une phase
quadratique. Les spectres sont obtenus de haut en bas avec un chirp croissant. (b) Visua-
lisation des zones de Fresnel pour une phase ¢g quadratique. Ces zones sont définies par
une variation de phases inférieure a 7.

devient une intégrale de Fresnel pondérée par la puissance spectrale. Une transposition des
résultats connus sur les phases quadratiques dans le domaine spatial au domaine spectral
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est alors possible. La diffraction dans I’approximation de Fresnel en est un exemple. En par-
ticulier, si 'amplitude A(w) a un profil rectangulaire, elle modélise une fente rectangulaire
donnant alors exactement la diffraction de Fresnel par une fente [Bruhat 92].

(a) 4 s (b), (c)
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08 — 08 08
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m 04 r —o04 m 0.4
- 2 =
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Figure 4.18 — (a) Spectre d’une impulsion dont les zones de Fresnel paires sont program-
mées & zéro pour une phase ¢g = 10 000 fs?> quadratique. (b) Profil temporel correspon-
dant en noir et non-modulé en gris pour la comparaison. (c) Puissance spectrale doublée
du champ temporel représenté en (b).

En effet, le spectre de deuxieme harmonique d’une impulsion fagonnée par une am-
plitude rectangulaire et une phase quadratique donne les mémes oscillations que la figure
de diffraction de Fresnel par une fente. Ce résultat [Broers 92a, Broers 92c| est visible sur
la figure 4.17(a) ou le spectre du champ de seconde harmonique est tracée pour différents
chirps. Les spectres sont obtenus de haut en bas avec un chirp croissant. La probabilité de
TPA est alors égale a la diffraction au centre de I’écran. Broers et al. ont alors reproduit
I’équivalent d’une lentille de Fresnel dans le domaine spectral.

Une lentille de Fresnel sert a focaliser la lumiere quand les lentilles traditionnelles ne
sont pas adaptées. La focalisation au centre de I’écran est alors obtenue en « découpant » la
surface d’onde de maniere a ce que les parties se propageant interferent constructivement
au centre. On obtient la méme chose avec la TPA. En utilisant un fagonneur, ’ampli-
tude est mise en forme de facon a ne conserver que les parties du spectre qui interferent
constructivement. En effet comme la phase totale varie quadratiquement, e®s(? est une
succession de valeurs positives et négatives qui interferent destructivement entre elles. Il
ne faut alors garder que les parties du spectre ou la phase ne varie pas plus de 7. La figure
4.17(b) illustre ce découpage. La phase ¢g est représentée en fonction de 2. Les zones de
Fresnel sont délimitées par d; avec ¢ variant de 1 a 4. On peut alors choisir de ne garder
que les zones impaires ce qui correspond a une lentille de fresnel. La figure 4.18 simule
ce comportement : une phase quadratique ¢ = 10 000fs® est programmée et les zones
de Fresnel paires sont mises a zéro dans l'amplitude (a). On obtient un profil temporel
(b) (courbe noire) chahuté mais le spectre doublé est maximal & la fréquence centrale (c)
(courbe noire). On a un spectre doublé qui est « focalisé » sur la fréquence centrale. La
conséquence directe de ce faconnage est d’avoir une tres bonne résolution et sélectivité
spectrale partant d’impulsions large bande.

Ces résultats démontrés dans le cas d’une phase quadratique, sont valables pour
toutes phases symétriques. La focalisation spectrale, qui a été développée dans le groupe
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du Pr. Noordam [Broers 92a], est un des premiers résultats de controle de la transition a
deux photons. L’analogie avec la diffraction de Fresnel les a guidés tout au long de leurs
expériences. Pour illustrer cette focalisation, un ensemble de transitions a deux photons
d’un atome de Rydberg a été excité par de telles impulsions. Sans focalisation spectrale,
plusieurs niveaux de Rydberg sont excités par la bande spectrale du laser alors qu’avec la
lentille de Fresnel, un unique niveau est excité de maniere prépondérante.

Une autre fagon d’avoir une focalisation spectrale est d’encoder la phase par une série
binaire de 0 et de 1, la phase est alors égale a m pour un bit nul et 0 pour un bit égal a
1, soit (1 + (=1)"*)7/2. Comme la phase est symétrique en wy, on a ¢g = 2¢(w — wy) =
0 [27] soit I'équivalent d'une phase plate et donc une TPA maximale. Par contre aux
autres fréquences, la symétrie est brisée et la phase est aléatoire donnant une puissance
spectrale quasi-nulle. Ce fagonnage, introduit par le groupe de A. Weiner [Zheng 00] pour
les télécommunications, a été mis a profit par le groupe de Marcos Dantus [Comstock 04].
Ce codage binaire symétrique de la phase a ainsi été utilisé pour optimiser la puissance
spectrale a une fréquence donnée et la minimiser aux autres fréquences. On obtient ainsi
une bonne résolution spectrale par un fagonnage simple tout en utilisant des impulsions
tres courtes de type femtoseconde.

4.3.1.4 Autres phases

Au contraire des phases anti-symétriques donnant un signal maximal, il est possible
de jouer sur les interférences constructives et destructives pour moduler le signal de TPA
entre « rien » et un signal maximal. En effet, nous avons vu que ce qui est important pour
maximiser la TPA est d’avoir une puissance spectrale du champ doublé qui est maximale
a la résonance. Au contraire, si la puissance spectrale devient nulle a cette fréquence, la
TPA sera elle méme nulle dues aux interférences destructives completes entre les différents
chemins d’absorption. Une telle impulsion a été baptisée impulsion « noire » [Meshulach 98]
par Yaron Silberberg par analogie avec les états électroniques « noirs » qui ne sont pas cou-
plés au niveau fondamental par le champ électrique (voir section 4.3.3). Une trés grande
variété de faconnages permet la création d’impulsions noires. Nous allons détailler le cas
d’un fagonnage sinusoidal en phase.

La phase appliquée a I'impulsion s’écrit

d(w) = acos(B(w —wy) + ) (4.78)

avec a et [ la profondeur et la fréquence de modulation et ¢ la phase de modulation. La
probabilité de TPA est donnée par

2

400
PO, « ‘ / A9 A (wo + Q) A (wo — Q) exp{ia [cos(BQ + @) + cos(— B2 + )]} (4.79)
ou 'on peut développer les cosinus
+00 2
Pé(BA x ’/ dQ) A (wo + Q) A(wo — Q) exp{2iccos fQcos p}| . (4.80)




4.3. ABSORPTION A DEUX PHOTONS 141

En faisant le changement de variable 52 = 0 et en supposant que la puissance spectrale
est constante et égale a A sur une largeur Aw, on obtient

2

. (4.81)

Awp

A %0
3 /M df exp{2ia cosf cos p}

2
Enfin, en posant % = 27 la probabilité de TPA est proportionnelle a la fonction de Bessel
Jo

(0
P TPZA X

2

(4.82)

2A
Pé%)A x ’7J0(2a Cos )

Dans le cadre de cette approximation, différentes impulsions noires peuvent étre détermi-
nées a partir des zéros de la fonction Jy(z) soit z; ~ 2.40, z5 ~ 5.52 pour les deux premiers.
Pour un fagonnage « cosinus » (¢ = 0), on obtient :

AT
= — 4.83
g = (4.830)
ar~1.2 ou ap~2.76 (4.83Db)

Cet exemple, analytique, a permis de trouver deux exemples d’impulsions noires parmi une
grande multitude possible.

Le développement de ce concept et la mise en ceuvre expérimentale de ces impulsions
noires a été proposée par le groupe de Yaron Silberberg [Meshulach 98, Meshulach 99]. Les
figures 4.19(a) [Meshulach 98] et 4.19(b) [Meshulach 99] en donnent deux exemples. Elles
représentent la fluorescence normalisée, proportionnelle a la probabilité d’absorption du
niveau final aux temps longs, en fonction du fagonnage. Le premier cas est une modulation
de type sinusoidale ¢(w) = acos(fw + ) dont le parametre « varie. Les cercles repré-
sentent une modulation de type cosinus avec ¢ = 0. On voit que pour des valeurs précises
de «, la fluorescence est nulle, signature d’une absorption nulle. Une impulsion avec ces
parametres est alors une impulsion « noire ». A 'opposé, une phase anti-symétrique de type
sinus (¢ = 7/2) donne une fluorescence quasiment constante (carrés). La légere diminution
peut étre attribuée a la résolution finie du fagonneur ainsi qu’a sa discrétisation (pixels des
cristaux liquides). La théorie est représentée en trait noir.

Dans le deuxieme exemple, ils appliquent un saut de phase de 7 a I'impulsion. Les
cercles représentent la fluorescence en fonction de la position du saut dans le spectre. Pour
une phase purement anti-symétrique les cas 6 = 0 et 0| > Aw, avec Aw la largeur spectrale
des impulsions, la fluorescence est maximale. Par contre pour deux valeurs symétriques de
0 cette fluorescence diminue pour tendre vers 0. L’encart représente l'intensité temporelle
calculée pour une impulsion « noire » 6/Aw = 0.31 en pointillé et pour I'impulsion limitée
par transformée de Fourier de méme puissance spectrale en trait plein.

Enfin, I'utilisation de cristaux non-linéaires a permis de reproduire ces mémes résul-

tats [Wnuk 07], montrant bien la grande versatilité du mélange de fréquence pour « simu-
ler » la TPA.
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Figure 4.19 - Figures extraites de la référence [Meshulach 98] en (a) et [Meshulach 99]
en (b). Elles représentent la mesure de fluorescence proportionnelle a la population de
Iétat final pour deux type de fagonnage en phase. Dans le cas (a) ¢(w) = acos(fw + ¢),
la mesure en fonction de a donne pour une phase anti-symétrique, ¢ = /2, les carrés
et pour une phase symétrique, ¢ = 0, les ronds. Dans le cas (b) les ronds représentent la
fluorescence produite par une impulsion ayant un saut de phase de 7 a différentes positions
dans son spectre 0/Aw avec Aw la largeur spectrale. L’encart représente 'intensité tem-
porelle calculée pour une impulsion « noire » en pointillé et pour I'impulsion limitée par
transformée de Fourier de méme puissance spectrale. Les différents parametres de phase
permettent le controle du niveau de fluorescence. La théorie est représentée par une ligne
noire.

4.3.1.5 Transition Raman

Comme le montre la figure 4.15(b), les transitions Raman dites stimulées sont un cas
un peu particulier de la TPA. Leur controle par des impulsions faconnées a été introduit
par Y. Silberberg [Oron 02, Dudovich 02b]. Pour avoir absorption, il faut que wf, = Wraman
soit inférieure a la largeur spectrale de I'impulsion Aw, ainsi tous les couples de fréquences

(w1, ws) tels que w; — Wy = WRaman participent a la transition. La probabilité de transition
est alors donnée par :

+00 2
P, / dw E (w) E* (w — wgr)]| . (4.84)

On a donc un photon « absorbé » a w et un photon « émis» a w — wg. Le méme type
de controle que précédemment peut étre fait sur ce type de transition. En particulier, une
impulsion TF , ainsi que toute modulation de phase de période wg et produisant un train
d’'impulsions donnera un signal maximal.

Il a été montré que ces trains [Weiner 90| sont particulierement adaptés pour ces
transitions entre états vibrationnels : un signal maximal est obtenu et I'intensité réduite
des impulsions, comparée a une unique impulsion limitée TF, limite les effets de champ
fort. Cependant 1’état final est un niveau « bas » en énergie, il n’y a donc pas systématique-
ment de fluorescence a détecter. C’est pourquoi les expérimentateurs utilisent plutot des
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schémas a quatre ondes de type CARS [Silberberg 09] pour « Coherent Anti-Stokes Raman
Scattering ». Le systeme étant plus complexe qu'une simple transition a deux photons, je
ne présenterai pas de résultats de controle de spectroscopie Raman dans cette these mais
vous invite a lire ces références [Weiner 90, Oron 02, Dudovich 02b, Von Vacano 06] ainsi
que la revue de Y. Silberberg [Silberberg 09] sur le controle appliqué a la spectroscopie
non-linéaire .

4.3.1.6 Conclusion

Le fagonnage d’impulsions permet de controler de différentes manieres 1'absorption
directe a deux photons. Ce que 'on a vu avec une seule impulsion fagonnée excitant la
transition a deux photons peut étre complexifié et le degré de controle amélioré. Ainsi,
en mixant les schémas précédents et ceux de controle temporel [Blanchet 97], plusieurs
groupes ont mis en évidence les différences subtiles entre interférences optiques et quan-
tiques [Prakelt 04, Barros 06]. Le controle peut aussi étre fait en polarisation [Brixner 01],
ce qui permet de choisir la distribution de moment angulaire dans I’état final [Dudovich 04].
De plus, la TPA a permis de visualiser la cohérence mutuelle de photons jumeaux issus
de la fluorescence paramétrique [Dayan 04]. Enfin, on peut noter que 'application de tels
schémas de controle a des systemes plus complexes de phase condensée telles des molécules
d’intéréts biologiques [Ogilvie 05, Ogilvie 06, Walowicz 02, Lozovoy 03] a donné lieu & de
tres jolis résultats.

4.3.2 TPA avec un état intermédiaire

Considérons maintenant le cas de ’absorption avec un état intermédiaire. La richesse
de ce type de systeme, que nous appellerons TPA résonnante, provient de la création de
deux chemins quantiques principaux d’excitation. Le premier est I'excitation séquentielle a
1+ 1 photons par cet état intermédiaire, premier terme comprenant les champs spectraux
aux résonances. Le second est 'excitation directe a deux photons. Ces deux chemins sont
cohérents et leurs interférences vont enrichir les possibilités de controle. L’équation 4.69
appliquée a ce cas devient

~ ~ +o0 A Q iqb(wo-‘rQ)A . Q i¢(w0—ﬂ) 2
Pl(“lP)A X WE(wkg)E(Wfk) + iP/ d0 (WU + )6 oE (S(wo )e
NN f

(4.85)

ou l'exposant (1) signifie une absorption avec un seul état intermédiaire. Les transitions
via les autres états non-résonnants sont négligeables devant celle-ci.

Premierement il est facile de voir qu’une impulsion TF ne donnera pas, contrairement
au cas précédent, ’absorption la plus importante. En effet, au passage par la résonance,
Q) = —0k, le dénominateur de l'intégrale change de signe alors que son numérateur a un
signe constant (phase plate) ainsi les contributions de chaque c6té le la résonance s’annulent
par interférences destructives et ne laissent que la contribution résonnante.

Ce constat simple permet d’envisager un faconnage maximisant les interférences
constructives. Trois groupes se sont principalement intéressés a cela, celui de L. D. Noordam
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[Balling 94, Maas 99], de Y. Silberberg (encore lui) [Dudovich 01] et le nétre [Chatel 03,
Chatel 04].

Comme la TPA directe, le controle temporel de la TPA résonnante est possible
[Felinto 00] mais nous nous restreindrons au schéma de fagonnage d’une impulsion unique.

4.3.2.1 Impulsions noires

Par analogie avec la TPA directe, Panek et al. [Panek 06] ont montré théoriquement
qu’il est possible d’obtenir des impulsions noires. Au contraire de la TPA non-résonnante,
un saut de phase de m ne permet pas de 'annuler. Pour trouver une famille d’impulsions
noires, ils postulent que deux parametres, variables et indépendants, sont nécessaires pour
annuler la partie réelle et imaginaire de 'amplitude de transition. Ils étudient donc I'effet
d’un saut de phase 6 a un désaccord dw variable, ce qui n’est qu'un exemple de para-
metres indépendants parmi d’autres. Leur étude a permis de trouver un couple de valeur
permettant I’'obtention d’une impulsion noire.

4.3.2.2 Maximisation de la TPA

Pour ce qui est de la maximisation, différentes approches sont possibles. La figure
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Figure 4.20 — Schéma modélisant la TPA avec un état relais et I’équation 4.85. L’axe
horizontal (w) représente les énergies des niveaux avec une origine sur ’état fondamental
ainsi que la pulsation de I'impulsion gaussienne du centre. L’autre axe (£2) représente la
variable Q0 de I’équation 4.85. Le niveau |k) est légérement hors résonance. Les couleurs
gris foncé et gris clair symbolisent respectivement les basses et les hautes fréquences de
I'impulsion. Enfin d > 0 et d < 0 représentent le signe du dénominateur de ’équation 4.85,
négatif pour 2 < —d; et positif dans le cas inverse.

4.20 va nous permettre de mieux comprendre le résultat du faconnage. Elle représente le
systeme : trois états |g), |k) et |f) ainsi que les deux champs électriques identiques. L’axe
horizontal (w) représente les énergies des niveaux avec une origine sur I’état fondamental.
Cet axe représente aussi la pulsation pour I'impulsion gaussienne du centre qui a ainsi une
pulsation centrale wy,/2 correspondant a la moitié de la transition a deux photons. L’autre
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axe () représente la variable Q de 'équation 4.85. Le niveau |k) est légérement hors ré-
sonance. Les couleurs gris foncé et gris clair symbolisent respectivement les basses et les
hautes fréquences de I'impulsion. La condition de TPA est alors que les basses fréquences
d’'une impulsion se somment avec les hautes fréquences de 'autre impulsion pour arriver
a I’état final et vice versa. Enfin d > 0 et d < 0 représentent le signe du dénominateur de
I’équation 4.85, négatif pour €2 < —d; et positif dans le cas inverse.

La premiere idée est de supprimer les composantes spectrales qui interferent destruc-
tivement par un faconnage en amplitude. En effet imaginons que le faconnage supprime les
composantes pour d < 0, soient les plus basses fréquences dans le spectre. Dans ce cas, il ne
reste que les interférences constructives pour d > 0. Ainsi bien que 1’énergie de I'impulsion
soit tres diminuée, on augmente fortement la TPA. A noter que les fréquences symétriques
de celles supprimées ne participent plus au signal de TPA. On peut donc aussi utiliser un
faconnage en amplitude symétrique, de type fenétrage qui a été appliqué par Dudovitch et
al. [Dudovich 01]. Tls ont obtenus une augmentation de TPA de 200% par rapport au cas
limité TF avec une impulsion 70% moins intense.

La deuxieme approche est de ne faire qu'un faconnage en phase, pour rendre construc-
tives toutes les interférences (ou presque). Il faut donc que le numérateur change de signe
en méme temps que le dénominateur. Pour cela, on peut utiliser des sauts de phase. Pour
comprendre comment fonctionne ce fagonnage, le tableau 4.3 explicite le signe du terme
hors-résonance pour les différentes fréquences dans le cas d'une fenétre de phase de /2
pour —d, > €2 > 0.

Q sg(d) | olwo + ) | 95 | sg(n) | sg(%)

—0, > <0 0 0 >0 <0
-0, >0>0,] >0 /2 T | <0 <0
Q> 6 >0 0 0 >0 >0

Table 4.3 — Tableau regroupant le signe (sg) du dénominateur (d) et du numérateur (n)
en fonction de la pulsation € pour une fenétre de phase de 7/2. Les phases et les différents
parametres se réferent a ’'équation 4.85 et a la figure 4.20

On obtient ainsi des interférences destructives (signe opposé) que pour |2 > ;. Ce
fagonnage [Dudovich 01] a été appliqué dans le rubidium. Quand la fenétre est centrée, ils
obtiennent une augmentation considérable du taux de TPA de 'ordre de 700%. De plus,
pour un certain décalage de la fenétre, une impulsion noire est presque obtenue. A noter
qu’en utilisant deux impulsions différentes, il est possible de rendre toutes les interférences
constructives [Zhang 08].

La derniere approche utilise des impulsions a dérive de fréquence. L’homothétie
temps-fréquence des impulsions chirpées rend la représentation de ’atome habillé parti-
culierement intéressante [Cohen-Tannoudji 96] et utile a la compréhension des différentes
interférences. En effet, la fréquence instantanée des impulsions variant linéairement avec
le temps, on suit 1’évolution temporelle du systeme en parcourant le diagramme des états
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habillés. Dans cette représentation, le probleme de l'interaction de I'atome avec 'impul-
sion lumineuse se ramene a un probleme de croisement de ces niveaux visible sur la figure
4.21(a) dans le cas du Rubidium. Dans le cas d’une phase quadratique positive, la fréquence
instantanée est donnée par w(t) = wy + 2at avec « le parametre de chirp (voir annexe).
Elle croit donc linéairement si le chirp est positif (dérive du rouge au bleu), le diagramme
se lit de gauche a droite. Partant de I’état non-perturbé fondamental |1), en bas & gauche
sur la figure , 'atome va suivre les chemins (i) et (iit) correspondant respectivement a la
transition directe |1) — |3) et séquentielle |1) — |2) — |3). Les interférences entre ces deux
chemins produisent une modulation de la TPA en fonction du chirp.

Brievement, la phase relative accumulée [Degert 02a] sur les deux chemins est égale

w(t2) g,
6= 50 | B - Eow) (4.56)

20 w(tr)

ol Femin représente 'énergie de I’état habillé le long du chemin considéré. Les instant ¢,
et ty représentent les instants ou les chemins se séparent et se recombinent. Qualitative-
ment et en régime de champ faible, cela représente 'aire de la zone hachurée divisée par
2a. Le signal de TPA oscille donc pour des valeurs croissantes de chirp positif. En effet,
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Figure 4.21 — Figures extraites de la référence [Balling 94]. (a) Diagramme des états ha-
billés des niveaux (5s,5p,5d) du rubidium. (b) Signal d’ionisation de I’état final en fonction
de la phase quadratique de I'impulsion.

pour un chirp négatif, seul le chemin (i) est possible mais avec une tres faible probabilité
sauf en champ fort. Ces résultats sont visibles sur la figure 4.21(b), ou sont tracées deux
transferts de population en fonction du chirp pour deux valeurs de fluence ainsi que la
théorie correspondante (ligne continue). Les oscillations sont clairement visibles.

L’étude de ces interférences peut aller encore plus loin dans le cas ou I'état intermé-
diaire est un doublet de structure fine. Cette étude a été faite dans notre groupe [Chatel 03]
sur I'atome de sodium et donne deux types d’oscillations. Le diagramme des états habillés
et la variation de la TPA en fonction du chirp sont représentés sur la figure 4.22. Dans
ce cas, I’atome peut parcourir un des trois premiers chemins du diagramme pour un chirp



4.3. ABSORPTION A DEUX PHOTONS 147

négatif. A noter que si le chirp est positif, 'atome reste principalement sur 'état |g+ fiw) et
seule la transition directe a deux photons est possible (chemin 4) mais treés faible en champ
faible. Les oscillations entre les chemins 1 et 3 ainsi que 2 et 3 donnent des oscillations
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Figure 4.22 — Figures extraites de le référence [Chatel 03]. Cas (a), représentation des
différents chemins quantiques d’excitation d’un systéme a quatre niveaux par une tran-
sition a deux photons dans la représentation des niveaux atomiques habillés du champ
et cas (b), fluorescence du niveau final en fonction du chirp. Les fleches des chemins 1 &
3 indiquent le sens de parcours du diagramme des niveaux habillés pour une impulsion
a dérive de fréquence négative w(t) = wp + 2at (o < 0) et pour un chirp positif pour
le chemin 4. Les chemins 1 et 2 représentent les transitions séquentielles par les niveaux
intermédiaires ki et ko alors que le chemin 3 et 4 correspondent a ’excitation directe a
deux photons.

rapides de la population (la phase varie rapidement) alors qu’entre les chemins 1 et 2 les
interférences produisent des oscillations lentes. Le résultat de leur somme est visible sur la
figure 4.22(b). Pour un chirp positif, seul le chemin 4 contribue, la fluorescence due a la
transition directe est nulle dans le régime perturbatif. Pour un chirp négatif, le signal oscille
avec deux périodes, une petite et une grande dues aux différentes interférences. On peut
noter le treés bon contraste obtenu dans les oscillations ainsi qu'un maximum aux faibles
valeurs de chirp, représentant 3 fois le signal obtenu par une impulsion limitée par TF.

Pour finir, en régime de champ fort, Broers et al. [Broers 92b] ont démontré qu’il était
possible de transférer toute la population de I'état fondamental vers ’état final par pas-
sage adiabatique, en utilisant une impulsion chirpée. Ils montrent que si la fréquence de la
premiere transition arrive en premier dans I'impulsion alors le transfert, via une excitation
séquentielle, de la population est maximum. Cependant et de maniere contre-intuitive, ils
montrent aussi qu’en faisant l'inverse, la population peut aussi étre entierement transférée
en empruntant le chemin (i) de la figure 4.21. Ils réalisent ainsi un équivalent du STIRAP
[Gaubatz 90] « Stimulated Raman Adiabatic Passage ».

La structure fine de I’état intermédiaire, aussi appelée couplage Spin-Orbite, rajoute
ici un degré de complexité supplémentaire a la TPA. L’étude de ce couplage, en particu-
lier la mesure de la précession de Spin-Orbite, a été précédemment effectuée dans notre
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groupe [Zamith 00]. Celle-ci correspond aux oscillations d’un paquet d’onde, superposition
cohérente du doublet de structure fine, et a été mesurée par la technique pompe-sonde. Au
cours de ma these je me suis intéressé a la manipulation de ce couplage par des impulsions
mises en forme.

4.3.3 Mesure et controle de la précession de Spin-Orbite

On considere donc un systeme a quatre niveaux dont deux intermédiaires. Ces deux
niveaux sont excités par une impulsion pompe. Elle est suffisamment large spectralement
pour pouvoir exciter une superposition cohérente de ces deux états. La dynamique de ce
couplage est sondée via une transition vers un état final grace a une impulsion courte.
L’étude de la dynamique de ces oscillations a été effectuée en détail durant la these de
Sébastien Zamith [Zamith Ola]. Je me suis intéressé pour ma part a la facon de manipuler
ces oscillations par le faconnage de la pompe. A cette fin, je rappellerai d’abord les expres-
sions théoriques de l'intéraction dans la base stationnaire puis dans le formalisme des états
brillant et noir.

4.3.3.1 Théorie
Base stationnaire

Les durées des impulsions pompe et sonde sont notées respectivement At, et At, et
leur fréquence centrale wy, et wys. Dans le cas d’impulsions limitées par TF, on a At,, = At,
et Aty = Atgy,. La fonction d’onde apres excitation par la pompe est une superposition
cohérente des deux niveaux intermédiaires que nous notons |a) et |b). En utilisant les
équations 4.3 et 4.19b elle s’exprime par

W) = o 3 e [

k=a,b -

t

dt' E,(t')e™*" |k) (4.87)

Pour un temps ¢t > At, correspondant au régime stationnaire, I'intégrale est égale a la TF
du champ pompe en wy, (ce qui correspond a la partie résonnante dans 1'écriture spectrale
des amplitudes, équation 4.30). On a alors

() = ;—h S g By ()41 [k) (4.88)
k=a,b

que l'on peut écrire de maniere générale

[W(t) = QAL Y ape k) (4.89)

k=a,b

ou €, est la pulsation de Rabi généralisée pour la pompe définie par

1 2

0, = ‘ E
P 2hAt, k;{) fkg Ep(Whg)

(4.90)
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N . . iy 2 2
de maniere a ce que les coefficients a,y soient normalisés (|ay.|” + |ap|” = 1) avec

_ fkg Ep(Whg)
Qpk =
\/EL )Nk/ng(wk/g)

L’équation 4.89 est valable pour tout type d’impulsion fagonnée tant que 1’on reste dans le
régime perturbatif €2,At,, < 1. Si 'impulsion pompe est faconnée, la phase et I’amplitude

. (4.91)

du champ E,(w) sont modifiées donnant un régime transitoire et stationnaire différents.
En effet, le régime transitoire est dépendant du champ spectral dans son ensemble et le
régime stationnaire est proportionnel au champ a résonance (a,; x E,(wgy)). De plus, la
durée des impulsions est changée en cas de fagonnage. En particulier I'instant d’arrivée de
la fréquence de résonance est différent et décale d’autant la transition.

Si on rajoute maintenant I’étape de mesure, équation 4.30, on obtient I’amplitude de
I’état final en fonction du délai

1 .
af(T) = _§QPAthsAtp Z apraspe“r*" (4.92)
k=a,b
avec
E,
age = —t2:E ) (4.93)

~ 2
\/ >k ‘ka’Ep (Wfk’)‘

I'amplitude de probabilité de transition de I'état |k) a |f) et €25 la pulsation de Rabi pour
la sonde. Enfin la probabilité de trouver ’atome dans I’état final est donnée par
1

Py(r) = ZQPQAtPQQSZAtPQ [|apaasa|2 + |apbasb|2 + 2 ’apaa;basaa:b

" coswpeT]  (4.94)
avec
0 = arg (apaaiyasaaly,) (4.95)

qui correspond ainsi a la phase a l'origine, sa valeur est donnée par la phase des champs
spectraux et des éléments de transitions. La population est la contribution de trois termes,
dont un présentant une oscillation a la fréquence wp, = w, — w,. Les oscillations de la
population du niveau final se font donc autour d’une population moyenne. Le contraste des
oscillations C' dépend de I'amplitude des coefficients a,, et ag, par :

C = meax B mein 2 }apaa;basaa:bl

-~ = . (4.96)
meax + mein |apaasa|2 + |apbasb’2

Toutes les informations sur la dynamique dans le régime stationnaire sont ainsi obtenues.
A noter que si I'impulsion est courte devant la dynamique du doublet, c’est a dire Atg, <
3—;, alors 'impulsion pompe connecte 'état fondamental & un état excité ayant la méme
orientation de spin. Puis le couplage donne la précession. Pour obtenir une signification
plus physique de ces phénomenes, nous allons maintenant utiliser la description en terme

d’états brillants et d’états noirs.
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Description par les états brillants et noirs

Un état brillant est défini de maniere générale par

Vp) = (4.97)

1
/—Zk ’Nk:gP ; ,ng|k5>

Les états noirs sont alors toutes combinaisons linéaires d’états orthogonaux a 1’état brillant
[Zamith 0la] (¢n|1p) = 0. En effet, on montre que

[0s) o< > pglk) = Y|k (k|ulg) = plg) (4.98a)

et
(Ynlpulg) o (Ynlp) =0 (4.98b)

Avec cette définition et N niveaux intermédiaires, on a N — 1 états noirs qui ne sont
pas couplés au niveau fondamental, d’ou leur nom. Les états brillant et noirs sont couplés
par 'hamiltonien, ainsi apres transition du fondamental a 1’état brillant on obtient une
oscillation du paquet d’ondes entre ces deux états. On peut modifier la définition de I’état
brillant dans le cas d’une impulsion limitée par transformée de Fourier (phase plate) large

bande (Aw, > wik), on a alors E(wy,) =~ E(wg,) et
[B) = aplk) (4.99)
k

avec a,, défini a I’équation 4.91. Cette définition correspond spécifiquement a une impulsion
avec phase plate (limitée TF). Dans le cas du doublet |a) et |b) et d'une impulsion centrée
entre les deux transitions E(w,) = E(wy), on obtient un état noir et un état brillant défini
par

[YB) = agla) + ap|b)
{WN> = apla) — a,|b) (4.100)

avec Gy, = a4 et ay = ap réels® et vérifiant |a,)? + |ap/* = 1. Inversement, les états
stationnaires s’expriment par

b) = ap|vp) — aalvn)
La fonction d’onde excitée par la pompe s’écrit :
WFT (1)) = iQ, AL e~ T <aaei—“’b£°’“t|a> + abe—i*“bé“"qb)) (4.102)

b. Cette condition est nécessaire a la clarté des calculs mais ne change rien a la physique du probleme.
Pour l'obtenir, il suffit de rajouter une phase absolue au champ limité TF.
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soit en fonction des états noir et brillant

|1/1FT(t)) = iQpAtpe_m ([aﬁei%t + aer_iw%t} [vg) + [aaabei%t — aaabe_iw%t} ]1/)N>>
(4.103)

avec w = 2t On peut faire apparaitre explicitement les oscillations en écrivant : a2 =

1/2(a.® + a®) + 1/2(a,® — ay?) et de méme pour a2, ce qui donne

[T (1)) = iQ, At e ([cos %t +i(a,® — ap?) sin %t} |YB) + 2ia,ap sin %t!sz))
(4.104)

Les probabilités de trouver le systeme dans 1’état brillant ou noir sont alors respectivement
Ppt) = [(wslp™ ()]’ = 02At,? (1 — da,ay?sin? “’7”15) (4.1052)
Py(t) = (x0T ()] = 02At,? (4%2%2 sin? “’7”15) (4.105b)

Ces expressions (équations 4.104 et 4.105 correspondent a une oscillation entre 1'état

b T=27/
: oy TS
@, [ ---q------D---

|2) &)

Figure 4.23 — Schéma d’excitation d’un doublet de structure fine. (a) dans la base sta-
tionnaire et (b) dans la base des états brillant |¢)p) et noir |n).

brillant et ’état noir a la fréquence wy,, voir figure 4.23. Pour les temps ¢t = iibp, p € N,

la population toute entiére se trouve dans 1'état brillant (|7 (t)) oc |[¢g)). Aux temps
t = %jl) la population de I’état noir est maximale, cependant la population de 1’état

brillant n’est pas nulle pour autant et dépend du poids relatif entre a,? et a;? dépendant
eux-mémes des moments dipolaires. La population oscille de maniere complete entre les

deux états uniquement si a,? = a2 °.

Dans le cas d’états de Spin-Orbite de type P5/, — Py /2 excités depuis un état fonda-
mental S /2 4 on a le rapport finy/flag = V2. De plus avec E(w,) = E(w), les coefficients

c. Nous verrons plus loin que la détection des oscillations va dépendre des éléments de transition de
I’étape sonde.
d. Cas des atomes alcalins avec lesquels les expériences de contrdle sont le plus souvent effectuées.
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ay, sont égaux a a, = 1/v/3 et a, = 1/2/3 et la population de I’état brillant, normalisée &
QzAtp2 oscille alors entre 1 et 1/9 alors que la population de 1’état noir, aussi normalisée,
oscille entre 0 et 8/9 avec une phase opposée.

Faconnage de I’impulsion pompe

Si on considere maintenant une impulsion mise en forme, alors 1’évolution station-
naire correspond aussi a une oscillation entre deux états du moment que l'on crée une
superposition d’états stationnaires (E(wqg) # 0 et E(wpy) # 0). Ces deux états sont en
général différents des états brillants et noirs définis a I’équation 4.100.

On s’intéresse ici au cas particulier d’'une impulsion pompe dans laquelle un saut de
phase de 7 est appliqué entre les deux états stationnaires et avec une amplitude inchangée.
La fonction d’onde est alors la combinaison linéaire des états |a) et |b) avec des coefficients
respectifs a, et —ay. Il y a alors oscillations entre les mémes états que précédemment mais
déphasées de 7. La nouvelle fonction d’onde dans le régime stationnaire est donnée par

(1)) = i, AL e (aaez‘%ﬂa) - a,,e—i“”%w) (4.106)

soit dans la base des états brillants et noirs définie a ’équation 4.100

|97 (1)) = i, At,e ™ <[z sin %t + (aq® — a?) cos %t] [Up) + 2a4ap cos %tWN))
(4.107)

qui est la méme dynamique que celle produite par I'impulsion limitée TF mais décalée de
T/2. Les populations sont données respectivement par

Ps(t) = [(Uslv™(®)] = Q2At,2 (1 — 4a,%a,? cos? “’7”75) (4.108a)

Pu(t) = || (0) = Q2At,2 <4aa2ab2 cos? %’t) (4.108b)

D’apres ces expressions, le déphasage du champ électrique sur I'état |b) se traduit dans le
régime stationnaire par un déphasage de 7w dans la dynamique des populations par rapport
au cas pompe limitée TF.

Détection des oscillations

Pour pouvoir observer ces oscillations, I'impulsion sonde doit connecter les états
brillants et noirs et I’état final avec des probabilités différentes. Autrement dit, si la proba-
bilité de transition |1)g) — |f) est plus importante que la probabilité de |¢n) — |f) alors
quand le paquet d’onde est sur ’état brillant, la population finale est maximale et quand
le paquet d’onde est majoritairement sur 1’état noir la population finale est minimale. Le
contraste dépend donc du poids relatif de a,? et a? comme on I'a déja dit mais aussi des
amplitudes de transition de I'étape sonde et donc de Ej, jit, et pis. Pour obtenir le meilleur
contraste, il faudrait que 1’état noir le soit aussi pour 1’étape sonde.
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Simulations

La figure 4.24 présente le calcul théorique a partir de 1’équation 4.87 des populations
dans le rubidium avec une impulsion pompe de 30 fs. Les états brillants (courbes grises) et
noirs (courbes noires) sont représentés en fonction du temps pour : cas (a) une impulsion
limitée par TF, et cas (b) avec un saut de phase de 7. On observe effectivement un fort
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Figure 4.24 — Evolution temporelle théorique dans le rubidium des population des états
brillants (courbes grises) et noirs (courbes noires) en fonction du temps pour : cas (a) une
impulsion limitée par TF, et cas (b) avec un saut de phase de 7.

contraste (~ 90%) des oscillations, un déphasage de 7 entre les états brillants et noirs et un
autre déphasage de 7 entre les cas avec impulsion pompe limitée TF et avec impulsion avec
saut de phase. Le régime transitoire met en évidence, dans le cas de la pompe limitée TF,
que ’état brillant est peuplé en premier (cas (a) courbe noire) alors que la population de
I’état noir n’est maximale qu’apres une demi période. Dans le cas avec la pompe faconnée,
I’état noir est cette fois significativement peuplé avant que I’état brillant ne soit maximal.
Avec le faconnage de la pompe, nous sommes capable de controler la dynamique mais
aussi de coupler 1’état noir au niveau fondamental. Il s’agit en fait de 1’état noir défini
pour une impulsion limitée TF, qui n’est alors plus un vrai état noir dans le cas d’une
impulsion fagonnée. A noter enfin, que le régime stationnaire dure environ une période,
ce qui correspond a la durée de I'impulsion pompe. La population est transférée de 1’état
brillant vers 1’état noir alors que 1’état brillant continue d’étre peuplé via la transition
depuis I’état fondamental, ce qui ne serait pas le cas pour une impulsion plus courte.

4.3.3.2 Expérience

Les expériences sur le couplage Spin-Orbite ont été effectuées sur 'atome de Ru-
bidium avec un schéma pompe-sonde identique a celui de la section 4.2.4.3, c’est a dire



154 CHAPITRE 4. MISE EN FORME POUR LE CONTROLE COHERENT

un atome de Rubidium avec un état fondamental 5s (1S;/2) et deux niveaux intermé-
diaires constitués du doublet de structure fine 5p (*P; /s — *Ps ) ayant un écart en énergie
Wpe =4,48 rad/fs=14,73 nm soit 7' = 140 fs. La pompe est mise en forme en amplitude
de maniere a couper la fréquence de transition directe a deux photons et en phase par un
fagonneur haute résolution [Monmayrant 04]. Les seules interférences possibles sont celles
entre les chemins d’excitations via le doublet de structure fine. La sonde connecte alors
ces niveaux avec les états finaux (majoritairement ’état 8s et un peu 'état 6d). Les élé-
ments de transition sont tels que la probabilité de transition depuis 1’état brillant est plus
important. Le dispositif expérimental est celui de la figure 4.10 excepté pour la sonde qui
n’est pas étirée par la paire de réseaux mais compressée a sa durée limitée TF de 'ordre
de 25 fs par un compresseur a prismes et la pompe a une durée TF de 50 fs. Les résultats

Fluorescence (arb.u.)

O 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Délai Pompe-sonde (fs)

Figure 4.25 — Evolution temporelle expérimentale de la fluorescence de 1’état final en
fonction du délai pompe-sonde. La courbe en tiret représente la dynamique de la population
dans le cas d’une impulsion pompe limitée par TF et la courbe noire pour une impulsion
présentant une saut de phase de 7w entre les niveaux du doublet. L’origine des temps est
arbitraire.

Pompe-Sonde expérimentaux sont présentés sur la figure 4.25. La fluorescence de 'état fi-
nal, proportionnelle a sa population, est tracée en fonction du délai pompe-sonde, avec une
origine arbitraire. Les deux oscillations sont déphasées de m conformément aux prévisions
théoriques. Dans le cas de I'impulsion limitée par TF, le premier maximum est plus faible
que prévu car la durée de I'impulsion (60 fs) n’est pas beaucoup plus courte que la période
des oscillations (140 fs). Ainsi, I’état noir commence a étre peuplé avant la fin de 'impulsion.

Il est clair que la dynamique de précession de Spin-Orbite (oscillations entre états
brillant et noir) est controlée par le fagonnage de la pompe. De méme qu’un délai T" a été
induit sur la dynamique par un saut de phase de # = 7 sur la pompe, un délai arbitraire
T" = 0’/ Aw peut étre induit par un saut de phase #’. Cette approche, relativement simple
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dans le cas d'un doublet, peut étre étendue a des systemes avec de multiples niveaux telle
qu’une molécule diatomique afin de controler la création et les oscillations d'un paquet
d’ondes vibrationnelles.

4.3.3.3 Ouverture

Il est possible de généraliser le controle par saut de phase vu précédemment a N états
vibrationnels d’une molécule. En particulier, la transition Franck-Condon directe peut étre
modifiée. Une étude théorique de Garraway et al. [Garraway 98| a montré que le décalage
par effet Stark de potentiels moléculaires donnait lieu a des transitions non Franck-Condon.
Des calculs effectués sur I, ¢ par Chris Meier (LCAR) ont montré une analogie complete
avec notre expérience sur le Spin-Orbite.

L’idée est de créer une superposition cohérente de plusieurs niveaux vibrationnels
|ug) d'un état excité d’une molécule. Dans le formalisme des états brillant et noirs, cette
superposition donne un état brillant et N — 1 états noirs. Les fonctions d’onde de 1’état
brillant et d’un des états noirs sont données par

[YB) = Z@kem’“tlvd (4.109a)
k

[on) = ) (1) fare™ o). (4.109b)
k

Il est alors possible de coupler le fondamental a cet état noir en appliquant des sauts
de phases de 7 entre chaque niveau vibrationnel comme schématisé sur la figure 4.26(b).
Cette approche est similaire a celle du Spin-Orbite, ainsi I’état précédemment noir devient
brillant. A noter que cet état noir correspond a une fonction d’onde localisée au départ
sur I'aile droite du potentiel moléculaire. La transition obtenue serait donc, théoriquement,
non Franck-Condon.

La figure 4.26 montre 1’évolution du paquet d’onde créé par la superposition cohérente
des niveaux excités par 'impulsion femtoseconde en fonction du temps. Ce paquet d’onde
oscille dans le puit de potentiel mais est créé a différents endroits selon le faconnage. En
(a), 'impulsion pompe est limitée TF et en (b) elle est fagonnée par des sauts de phase de ™
comme schématisé sur le dessus. On voit que dans le cas limité TF, on a un paquet d’onde
transféré sur I'aile interne (gauche) du potentiel (a environ 4 ps) suivant les régles Franck-
Condon. Le paquet oscille ensuite dans le puit de potentiel. Dans le cas avec faconnage, il
est plus difficile de dire ce qu’il se passe. On peut tout de méme noter que le paquet d’onde
semble étre majoritairement transféré a droite du potentiel, ce qui suggere une transition
non Franck-Condon. Cependant, le faconnage important de la pompe la rend tres longue
temporellement. Il n’est alors pas vraiment possible de dire quand a réellement lieu la
transition. Il est plus probable que I'état excité est alimenté des le délai 3,8 ps (et du coté
gauche du potentiel) et ce pendant au moins une picoseconde.

e. Le choix de cette molécule a été fait suite aux travaux précédents sur la mesure de paquets d’ondes
[Katsuki 06, Katsuki 09].
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Figure 4.26 — Evolution d’un paquet d’ondes vibrationnelles dans un potentiel molécu-
laire. Cette superposition est créée par une impulsion limitée TF, en (a), ou faconnée par
des sauts de phase de 7 en (b). L’évolution est représentée en fonction du rayon atomique
et du temps. Les schémas au-dessus représentent le type d’interaction, le faconnage et la
direction de la transition.

Une facon de voir cela est de noter que I'impulsion fagonnée a une phase quasi-
périodique et donc est en fait une succession d’impulsions dans le domaine temporel.
Chaque impulsion va alors contribuer a la population de 1’état excité, et les interférences
tendent a refocaliser le paquet d’onde sur la droite.

4.3.4 Conclusion

Dans cette partie, nous nous sommes intéressés aux transitions a deux photons n’uti-
lisant qu’une impulsion femtoseconde. De telles transitions, appelées « Absorption a deux
photons » dans notre cas, sont alors controlées par la mise en forme de 'impulsion. Les
capacités de modulation de la phase et de 'amplitude des faconneurs modernes permettent
ainsi un degré de controle tres important. Nous en avons montrés quelques exemples sur
deux systemes principaux.

Le premier est la transition directe a deux photons. Dans ce cas, une grande variété
d’impulsions permettent de maximiser la probabilité de transition voire méme de I'annuler
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créant ainsi une impulsion « noire ». Un grand nombres d’expériences en phase condensée
ont utilisés ce controle pour sélectionner différents signaux voir méme faire de I'imagerie
sélective sur des embryons vivants.

Le second systeme est la transition avec un état intermédiaire résonnant avec le champ
laser. Dans ce cas, la physique est tres différentes et les impulsions maximisant ou annulant
la probabilité ne sont plus les mémes. Un effet supplémentaire vient, de plus, complexifier
le systeme. En effet, I'état final est atteint via deux chemins quantiques possibles. La tran-
sition directe a 2 photons ou résonnante a 1+1 photons. Leurs interférences diversifient les
phénomenes observés et un grand nombres d’expériences de controle jouant sur la phase
entre les deux chemins sont possibles.

Un phénomene d’interférences particulier nous a intéressé, il s’agit du controle de
la précession de Spin-Orbite, superposition cohérente d'un doublet de structure fine. En
particulier, nous montrons que le fagonnage en phase de I'impulsion excitatrice permet de
coupler I'état noir du systeme atomique au niveau fondamental et ainsi de piloter la dyna-
mique électronique de ’atome.

Toutes ces études ont été faites dans le régime perturbatif. Il est alors possible d’uti-
liser des expressions analytiques pour postuler et prévoir les phénomenes ensuite mesurés.
Cela reste vrai dans le régime intermédiaire, ou les perturbations sont prises a des ordres
supérieurs. Cependant, les mathématiques ne sont plus vraiment possibles en régime de
champ fort ou 'intuition et les simulations sont nos seules armes. Il reste ainsi une grande
variété de systemes et de possibilités de controle a découvrir et a explorer.

4.4 Controle du refroidissement vibrationnel de mo-
lécules froides

Les travaux présentés dans cette section constituent le résultat d’une collaboration
avec ’équipe de Pierre Pillet du Laboratoire Aimé Cotton (LAC). Nous avons apporté
notre savoir faire sur la mise en forme d’impulsion?® et eux la production de molécules
froides par photo-association d’atomes froid de Césium.

La production de molécules froides est un champ de recherche tres actif en propo-
sitions théoriques et expérimentales. Leur production ouvre des perspectives d’applica-
tions pour des mesures de précision, production d’horloge moléculaire, les tests fondamen-
taux comme la variation de constantes ou encore pour l'information et le calcul quantique
[Doyle 04, Krems 08, Hutson 06, Dulieu 06]. Différents schémas permettent leur obtention
par photo-association [Fioretti 98], résonance magnétique de Feshbach [Theis 04] ou en-
core par collision [Jochim 03]. Les molécules obtenues par ces techniques sont froides d'un
point de vue translationnel mais ont de nombreux niveaux vibrationnels peuplés. D’autres

a. Ainsi qu’'un voyage pour notre fagonneur infrarouge jusqu’a Orsay dans le 806 de ma chere direc-
trice de these.



158 CHAPITRE 4. MISE EN FORME POUR LE CONTROLE COHERENT

techniques sont alors utilisées pour porter les molécules dans leur niveau le plus bas.

Une de ces techniques a été proposée dans une publication antérieure a ces travaux
[Viteau 08] et propose l'obtention de molécules froides dans le niveau vibrationnel v = 0
du niveau fondamental. Ce résultat est obtenu par pompage optique (processus incohé-
rent) utilisant quelques centaines d’impulsion large bande femtosecondes. La possibilité de
mettre en forme en amplitude ces impulsions, par notre fagonneur, a alors ouvert la voie
au choix de I’état vibrationnel cible du pompage optique. Cette technique de controle in-
cohérent a alors permis de peupler sélectivement les niveaux v = 0, 1,2, 7 [Sofikitis 09].

Je vais présenter le fonctionnement de 'expérience en détaillant les trois étapes que

sont : la photo-association d’atomes froids, le pompage vers un niveau vibrationnel cible et
enfin le schéma de détection.

4.4.1 La photo-association
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Figure 4.27 — Schéma de la photo-association de molécules de Csg extrait de [Viteau 08].
Courbes de potentiels moléculaires principales utilisées dans le processus de photo-
association. La formation débute par la collision de deux atomes de Cs dans leur niveau
fondamental (asymptote du potentiel moléculaire fondamental) puis par absorption d'un
photon légerement désaccordé sur la transition 6s—6p. Par conversion interne puis cascade
radiative, une molécule est formée dans 1’état fondamental.

Les molécules de Csy sont préparées a partir d’'une vapeur d’atomes de Césium re-
froidis et piégés dans un MOT « Magneto Optical Trap » [Metcalf 99]. Les atomes doivent
vérifier deux conditions pour étre photo-associés [Fioretti 98]. Deux atomes doivent d’abord
rentrer en collisions et en méme temps absorber un photon (issu d’un laser continu) dont la
fréquence est légerement désaccordée par rapport a la transition 6s; /o —6ps/2. Le schéma de
photo-association est visible sur la figure 4.27. Ce photon crée une molécule sur la branche
asymptotique d’un potentiel moléculaire électronique excité. Par couplage interne puis par
émission spontanée en cascade via les potentiel 0, une molécule est obtenue dans son

u
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état électronique fondamental X 12;. L’émission spontanée implique que plusieurs niveaux
vibrationnels sont peuplés.

4.4.2 La détection

Le processus de détection doit discriminer les différents niveaux vibrationnels peuplés.
Pour cela, on utilise une ionisation résonnante multiphotonique REMPI par un laser pulsé
picoseconde (voir figure 4.28). Sa fréquence est accordée sur la transition depuis un état
vibrationnel fondamental vers ’état moléculaire excité C'II,. On mesure alors les ions
produits en scannant la fréquence du laser. Les spectres obtenus représentent les états
vibrationnels peuplés du niveau fondamental.
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Figure 4.28 — Schéma de détection par ionisation REMPI extrait de [Viteau 08]. Un laser
picoseconde est accordé sur la transition du fondamental vers le potentiel C'IL,. Les ions
sont détectés en fonction de la longueur d’onde du laser. Les spectres obtenus refletent la
population vibrationnelle de 1’état fondamental.

4.4.3 Le pompage optique

Le pompage consiste en un schéma incohérent, séquence d’absorption et de désexci-
tation. Une impulsion femtoseconde excite les molécules depuis I’état fondamental, noté X
par simplicité vers I'état excité B'II, P, noté B par simplicité. Cependant, un faconnage
en amplitude rend un des états vibrationnels cible noir. L’exemple de la figure 4.29 rend
I’état vy = 0 noir. En effet, les hautes fréquences sont mises a zéro de maniere a interdire
toutes transitions depuis vy = 0 (cycle 1) . Apres l'excitation, les molécules se désexcitent
spontanément vers les différents niveaux vibrationnels fondamentaux (cycle 1’). Une partie
de ces molécules s’accumulent alors en vy = 0. En répétant, ce cycle un grand nombre de
fois on obtient une distribution de molécules majoritairement centrée sur vy = 0 (cycle n),
les molécules sont froides vibrationellement. L’exemple de vy = 0 peut étre répété pour
tout autre niveau vibrationnel, le faconnage est alors plus complexe.

b. La courbe de potentiel de cet état est représentée sur la figure 4.28.
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Figure 4.29 — Schéma de pompage optique. Une impulsion femtoseconde large bande
excite les molécules de 'état fondamental X 12; vers I’état BII,. L’état vibrationnel
cible, vx = 0 sur la figure, est noir pour cette transition. Les hautes fréquences du spectre
sont mises a zéro et ce niveau n’est pas couplé aux niveaux vg. La désexcitation spontanée
des molécules les redistribue dans les différents niveaux vy, et donc un peu dans vx = 0.
On répete le cycle un grand nombre de fois, ce qui accumule les molécules dans vy = 0
comme schématisé au cycle n.

4.4.4 Résultats expérimentaux
4.4.4.1 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental est présenté schématiquement sur la figure 4.30. Les atomes
de Césium sont piégés dans un MOT constitué de 6 lasers et deux bobines produisant
un piege pour les atomes de Césium. Le laser de photo-association est un Titane-Saphir
continu, alors que celui pour la détection REMPI est un laser pulsé picoseconde a colorant.
Les molécules ionisées sont détectées par une paire de plaques a micro-canaux a travers
un spectrometre de masse a temps de vol. La longueur d’onde de ce laser est scannée
pour reconstruire les spectres vibrationnels des molécules. Enfin un laser femtoseconde
(oscillateur Titane-saphir) de taux de répétition 80 MHz et de fréquence centrale 773 nm
passe par notre faconneur haute résolution. Il est utilisé ici en géométrie repliée et on ne
se sert que du faconnage en amplitude. Une fois mis en forme, il pompe les molécules dans
le niveau vibrationnel cible.

4.4.4.2 Résultats

La mise en forme adéquate pour peupler les niveaux 0, 1 2 et 7 a été calculée puis
appliquée par le fagonneur aux impulsions femtoseconde. Les spectres correspondants a ces
mises en formes ainsi que les spectres d’ions détectés par REMPI sont présentés sur la figure
4.31. En (a) les hautes fréquences ont été éteintes interdisant le pompage des molécules
déja dans le niveau v = 0, le spectre d’ions correspondant est représenté a droite et les
transitions depuis les niveaux vibrationnels de 1’état électronique X vers ceux de I'état B
sont précisés. 0 — 1 signifie, par exemple, une transition depuis I’état X, du niveau vx = 0,
vers I’état B, du niveau v = 1. On remarque que dans les cas (a) et (b) le signal est
tres bon, seules les transitions depuis 1’état cible sont présentes. Cependant pour le spectre



4.4. CONTROLE DU REFROIDISSEMENT VIBRATIONNEL DE MOLECULES FROIDES161

Ein(®)

Détection

Figure 4.30 — Dispositif expérimental. Les atomes de Césium sont piégés dans un MOT
constitué de 6 lasers et deux bobines produisant un champ magnétique. Le laser de photo-
association est un Titane-Saphir continu, celui pour la détection REMPI est un laser pulsé
picoseconde a colorant. Les molécules ionisées sont détectées par une paire de plaques a
micro-canaux a travers un spectrometre de masse a temps de vol. Un laser femtoseconde
(oscillateur Titane-saphir) de taux de répétition 80 MHz et de fréquence centrale 773 nm
passe par le faconneur haute résolution utilisé en géométrie repliée.

(c) on note la présence d’'un léger signal correspondant aux transitions depuis vx = 0 et
dans le spectre (d) la présence des transitions vx = 0 et vy = 1. Ceci est probablement
di a la complexité de la mise en forme. En effet, le spectre femtoseconde doit avoir des
extinctions tres bonnes sur une faible largeur spectrale. Or la pixellisation empéche d’avoir
une résolution parfaite, d’ou une extinction non-totale.

Une autre approche consiste a n’autoriser que les transitions ayant les coefficients
Franck-Condon les plus importants. Le résultat correspondant a l’accumulation des mo-
lécules dans vy = 1 est représenté sur la figure 4.32. Le spectre femtoseconde est une
succession de pics mais le spectre d’ions est bien identique a celui de la figure 4.31(b).
Des simulations ont montré que ce cas permet une dynamique de population plus rapide
et plus efficace. Ces simulations donnent une population de 57% accumulée dans vy = 1
apres 10° impulsions. La variation expérimentale de la population en fonction du nombre
d’impulsions ¢ est qualitativement en bon accord avec la simulation mais les mesures ne
donnent pas de valeurs quantitatives [Sofikitis 09].

c. Le nombre d’impulsions est réglé par un filtre acousto-optique.



162

CHAPITRE 4.

(a)

o
o

C

N
'S

o
=)

12

[+
(=3
o

12800 13000 13200

(b)

o
©

Intensity (Arb) Intensity (Arb)
[=]
>

-

o
)

12

[=2]
(=3
o

12800 13000 13200

(c)

0.8

0.4

Intensity (Arb)

~

0.0
12600

12800 13000 13200

(d)

0.8

0.4

Intensity (Arb)

-

0.0
12600 12800 13000 13200
Wavenumber (cm-)

+
Cs,
N
S

Cs,*

w b
e .°

-
° 3

MISE EN FORME POUR LE CONTROLE COHERENT

B
o

w
(=]

N
o

-
o

15920 15960 16000
F 10 # 11 ¢ 12 5 1

15920 15960 16000

924
1

§2-2 §2-3
1

1
1
1
! !

16000

»7-11

15920
p7-9

15960

§7-10
1

0—L
15920

T 1 1
15960 16000
Wavenumber (cm-)

Figure 4.31 — Résultats expérimentaux. A gauche sont tracés les spectres des impulsions
femtosecondes fagonnées et a droite la spectre de détection REMPI correspondant. Chaque
trou dans le spectre femtoseconde correspond a une transition interdite depuis le niveau
cible. Ce niveau vibrationnel est : vx =0 en (a), vx =1 en (b), vx =2en (c) et vx =7

en (d).
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Figure 4.32 — Un fagonnage théorique et expérimental est représenté en (a) sous forme
de « pics ». Il permet d’exciter uniquement les transitions ayant les coefficients Franck-
Condon les plus importants depuis vx # 1. Le spectre d’ions est représenté en (b) et est
similaire & celui & « trou » de la figure 4.31(b).
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4.4.5 Conclusion

Le controle, ici incohérent, par le faconnage d’impulsions femtosecondes a été étendu
avec succes a la physique des molécules froides. En particulier, nous avons produit sélec-
tivement des molécules de Csy dans leur état électronique fondamental et dans le niveau
vibrationnel de notre choix. Il s’agit ici d'un processus d’excitation et de désexcitation
radiative permettant d’accumuler les molécules dans le niveau désiré. Différentes mises en
formes aboutissant au meéme résultat ont été envisagées et mises en ceuvre.

Le taux de population atteint est limité par la bande du laser femtoseconde, en effet
les niveaux vibrationnels les plus hauts ne sont pas excités par le laser vers I'état B. De
plus 'extinction par le fagonneur n’étant pas totale, une partie des molécules dans vx =0
sont excitées vers d’autres niveaux.

Enfin, les perspectives sont de deux ordres. Il faut d’abord améliorer le taux de
population par un meilleur faconnage et une bande spectrale plus large et une extension
de cette technique au refroidissement rotationnel est envisagée. Enfin, il faut noter que
ce schéma de refroidissement est difficilement adaptable a d’autres molécules. En effet,
dans le cas du Césium les différentes courbes de potentiels s’arrangent idéalement pour
permettre le refroidissement selon le schéma proposé, ce qui n’est pas forcément le cas
dans d’autres molécules. Pour finir, des schémas de controle cohérent ont été proposés par
plusieurs groupes mais sans succes pour l'instant [Bartana 01].
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CONCLUSION

Cette these m’a introduit dans le monde de l'interaction ultra-rapide entre la lumiere
et la matiere . Le champ d’étude couvert par cette problématique s’est avéré beaucoup plus
large que prévu initialement, en particulier pour la factorisation de nombres et le refroi-
dissement de molécules. Outre les notions de controle abordées, il a fallu m’intéresser aux
techniques de plus en plus variées de fagonnage et de caractérisation. Cette étude a donné
lieu & un tutoriel co-écrit avec Béatrice Chatel et Antoine Monmayrant, ou les notions de
bases (voire méme un peu plus) sont passées en revue.

Pendant mes trois années au laboratoire LCAR, je me suis intéressé au fagonnage
dans 'UV en utilisant un AOPDEF. Cet outil utilise la diffraction acousto-optique pour
faconner les impulsions. Nous avons démontré ses capacités de mise en forme pour des
phases « classiques », par exemple pour différents ordres du développement de Taylor ou
des trains complexes d’impulsions. Outre le fagonnage, nous en avons testé I’accordabilité.
Pour cela, trois sources ont été construites dans I'UV. Elles utilisent diverses sommes de
fréquences entre un amplificateur visible (NOPA) et le rayonnement fondamental.

La problématique de la génération de sources accordables est toujours associée a un
probleme d’accordabilité de la caractérisation. Différents dispositifs ont alors été mis en
place, cross-corrélation et mesures XFROG par somme ou différence de fréquences. J’ai
pu par la mise en ceuvre de ces différentes techniques me familiariser avec 1’optique non-
linéaire et ses richesses. Une étude en efficacité a ensuite montré une valeur de ’ordre de 30%
dépendante de la longueur d’onde et de I’énergie a ’entrée. Des impulsions fagonnées ayant
une énergie d’environ 5 pJ (au maximum) a 270 nm ont été obtenues. Nous avons aussi
mesuré un début d’absorption a deux photons a cette longueur d’onde limitant I’énergie en
entrée.

L’utilisation de ’AOPDF a alors été envisagée et testée pour produire des impulsions
accordables et faconnables dans I’'UV. Pour cela, une étude de la génération de continuum
dans des fibres photoniques micro-structurées a été débutée. Des résultats encourageants,
avec notamment l'obtention d’un continuum dans la zone des 330 nm, sont malheureu-
sement confrontés a de gros problemes de stabilité. Leur utilisation comme signal dune
amplification paramétrique semble donc compromise.

L’AOPDF a aussi été utilisé pour démontré les propriétés d’accordabilité des mesures
de cross-corrélation dans le diamant. Nous avons (re)-démontré que I’absorption différen-
tielle d’une sonde faconnée dans le diamant est proportionnelle a la cross-corrélation de
la sonde par la pompe. Des mesures de mises en formes diverses ont alors corroboré ce
résultat. La technique demande aujourd’hui une étude plus approfondie afin de détailler,
entre autre, la gamme de longueur d’onde mesurable ou encore 'effet d’une trop haute
intensité. En effet, il semblerait quune trop haute intensité crée des porteurs de charges
augmentant alors I’absorption linéaire.

Enfin, nous avons commencé une campagne de mesures spatio-temporelles (mon suc-
cesseur en présentera les conclusions dans la prochaine these de I'équipe). Elles permet-
tront de comprendre et peut étre de compenser les différents couplages entre les profils
spatial et temporel de 'impulsion diffractée par 'onde acoustique. La caractérisation est
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basée sur I'interférométrie spectrale encodée spatialement, équivalent a référence de la tech-
nique SEA-Spider. Cette mesure permet de mesurer exactement la fonction de transfert de
I’AOPDF et donc de visualiser les effets introduits sur les impulsions fagonnées.

Apres ce volet plutot technique, je me suis intéressé a I’application du fagonnage pour
la factorisation de grands nombres par les sommes de Gauss. Ce sont des sommes de termes
de phases quadratiques dites de Gauss. La présence de ces sommes dans de nombreux sys-
temes physiques et leur comportement périodique en a fait un outil remarquable pour la
factorisation dans le domaine classique (au contraire des algorithmes quantiques). Nous
avons développé un schéma de factorisation qui utilise nos compétences en faconnage et
controle. Ainsi I’étude des limites de notre faconneur haute résolution a permis de générer
un train d’une trentaine d’impulsions dont la phase relative est controlée. La programma-
tion de la phase de Gauss adéquate et la mesure du train donne alors un interférogramme
dont la valeur a la fréquence centrale est proportionnelle a la somme de Gauss. On obtient
par cette méthode la factorisation de nombres a plusieurs chiffres.

Le nombre de chiffre est limité par I'existence de fantomes, artefact di a la troncature
de la somme et donc au nombre limité d’impulsions dans le train. Cet effet a été contrecarré
par l'utilisation de sommes dites aléatoires. Un nombre de 13 chiffres a alors été factorisé
par nos 30 impulsions. Il faut noter que toutes les expériences faites a ce jour nécessitent
un calcul préalable des phases de Gauss. Elles sont alors programmées dans leurs systemes,
pour nous il s’agit de la phase relative des impulsions. Les démonstrations expérimentales
ne sont donc que des expériences de principes démontrant les possibilités de factorisation
par un systeme physique.

Cette derniere considération n’est plus entierement vraie a la vue de notre derniere
proposition théorique. Il s’agit de la somme de fréquences entre un train d’impulsions et
une longue impulsion a dérive de fréquence. La phase quadratique de I'impulsion chirpée
est transférée au train dont le spectre se transforme a la fréquence centrale en une somme
de Gauss. La phase de Gauss est alors encodée par le délai entre impulsions du train ainsi
que par la valeur de la phase quadratique. Une mise en ocuvre expérimentale est prévue
pour bientot.

Le dernier theme abordé utilise les compétences acquises dans le faconnage pour
développer des expériences de controle cohérent. Nous avons en effet présenté les résultats de
mesure et de controle d’une dynamique transitoire dans le Rubidium. Le role de I'impulsion
sonde a été étudié en détail sur 'exemple des transitoires cohérents. Nous avons montré
que les roles de la pompe et de la sonde sont en fait symétriques : la dynamique mesurée
dans le cas d'une pompe chirpée et d'une sonde courte est identique a celle du cas opposé
pompe courte et sonde chirpée. Nous avons détaillé les origines physiques différentes qui
donnent malgré tout le méme résultat. Le role équivalent entre pompe et sonde a alors été
poussé jusqu’a mettre en forme les deux impulsions. Un résultat étonnant a été obtenu
quand les deux impulsions sont fagonnées par des chirps opposés. La dynamique obtenue
est alors similaire a celle donnée par deux impulsions limitées TF. Les applications d'un
tel résultat pour les expériences de controle et de caractérisation ont alors été discutés.

Cette derniere expérience peut en fait se classer sous l'appellation de transition a
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deux photons, dans lequel se range aussi I’absorption directe a deux photons. Nous avons
passé en revue les différents techniques de faconnage pour le controle de cette absorption et
introduit notre expérience de contrdle des oscillations de Spin-Orbite dans le Rubidium. Il
s’agit de I'excitation d’une superposition cohérente d’états de structure fine. Le formalisme
des états brillant et noir a alors montré que ’état noir du systeme peut étre connecté a
I’état fondamental. Ce résultat contre-intuitif est obtenu par I'excitation du niveau fon-
damental par une impulsion faconnée présentant un saut de phase de m a une fréquence
comprise entre les deux niveaux de structure fine.

Enfin, une collaboration riche en nouveauté nous a introduit dans le monde des mo-
lécules et des atomes froids. Par la réunion de nos savoirs faire réciproques, une expérience
de controle de I'état vibrationnel de molécules froides a été effectuée. Le résultat est obtenu
par pompage optique utilisant une impulsion femtoseconde faconnée en amplitude. Les mo-
lécules sont pompées dans un état vibrationnel cible. Le pompage vers les états v=0, 1, 2
et 7 de I'état fondamental de molécules de Césium a été mis en ceuvre.
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Annexe A

Formalisme et notations

A.1 Champ électrique

A.1.1 Définitions - Notations

Le champ électrique est une quantité réelle, que nous noterons £(t) et que nous
décomposerons comme :

[E@) + E*(1)] = RIE()] (A1)

E(t) est le champ complexe correspondant a sa partie de fréquence positive, il se met sous
la forme :

E(t) = A(t)e~#® (A.2)

avec @(t) = wot + @(t) ol wy est la pulsation centrale du champ électrique, A(t) son
enveloppe et ¢(t) sa phase temporelle, p;(t) étant une phase temporelle supplémentaire
due & un fagonnage.

On note E(w) la transformée de Fourier directe de E(t), que 'on décompose en
amplitude et phase spectrale :

B(w) = A(w)e®®) (A.3)

Attention, il ne faut pas se laisser abuser par les notations prises dans les équations A.2
et A.3: A(t) et A(w) ne sont pas liées par transformée de Fourier. De méme, p(t) et ¢(w)
n’ont pas de lien direct. Ces notations traduisent juste la séparation habituelle en enveloppe
réelle lentement variable et phase.

A.1.2 Durée - largeur spectrale

Pour avoir des durées et des largeurs spectrales d’impulsions dont la définition ne
dépend pas de la forme, on utilise la définition RMS pour « Root Mean Square ». On note
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At la durée RMS et Aw la largeur spectrale RMS, elles sont définies par :

At = 4/ (t2) — () (A .4a)
Aw = {w—wn)?) — {(w— ) (A.4b)
(A.4e)
ou les moyennes sont définies par :
) — / QHEOR et (w—wpy) = / i (@ — wo)| B(w)? (A.5a)
oo 7
(t*) = / dt C|E@) et {((w—w)?) = / dw (w — w0)2|E(w)|2 (A.5Db)

Dans le cas particulier d'une Gaussienne limitée par Transformée de Fourier, on obtient
ces expressions pour le champ électrique :

+2 )
E(t) = Epe aaze 0! (A.6a)
Ew) = Epe~ A (A.6b)

Cependant les expérimentateurs le savent bien : on ne mesure que des largeurs a
mi-hauteur (ou presque). Le plus souvent méme, on mesure la largeur & mi-hauteur d’une
intensité. Il est en effet treés rare que l'on arrive a mesurer une largeur RMS ou a 1/e
d’un simple coup d’ceil sur un signal expérimental. Nous appellerons donc durées et largeur
spectrale les quantités Aty /o et Aw;/o. Je présente ici le lien entre les largeurs a mi-hauteur
en intensité dite FWHM et les grandeurs RMS.

Le champ électrique s’écrit avec ces notations :

—21n(2)

E(t) = Epe “?/z —iwot (A.7a)
~ _ —21n(2)(°;$0>
E(w) = Epe 1/2 (A.7b)
Ces grandeurs FWHM sont reliées aux valeurs RMS par :
Atl/g = 8111 At >~ 2 35At (AS&)
Awip = /8In(2)Aw ~ 2,35Aw (A.8Db)

Ainsi définies, les largeurs spectrales et les durées de ce champ limité par transformée de
Fourier sont liées par les relations :

Atl/Q.AC{)l/Q = 411’1(2) >~ 2, 8 (A9a)

At Aw = 1/2 (A.9D)

Pour des raisons de commodité de calcul, nous utiliserons dans cette these les valeurs RMS,

les applications numériques ou les mesures expérimentales seront alors données implicite-
ment en FWHM.
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A.1.3 Fréquence instantanée-Temps de groupe

A partir de I'expression des champs, en particulier leur phase spectrale et temporelle,
deux quantités importantes pour le controle peuvent étre définie.
La premiere est la fréquence instantanée, elle est définie par :

dip(t)

W= "G

(A.10)

et correspond a la fréquence dite « instantanée » a laquelle le champ E(t) oscille a I'instant
t.
La deuxieme s’appelle le temps de groupe, il est défini par :

T(w) = dgi)ig:u)

(A.11)

et correspond a l'instant d’arrivée de la fréquence w dans I'impulsion. Ces deux grandeurs
permettent de connaitre, par exemple, a quel moment I'impulsion est résonnante avec une
transition électronique ou la structure frégentielle d’une impulsion mise en forme.

A.2 Transformée de Fourier

A.2.1 Définitions

F désigne la transformée de Fourier directe et on notera E(w) la transformée de
Fourier de E(t). Celle-ci est définie par :

“+o0

E(w) = / dt B(t) ' = F[E(t)] (w) (A.12)
La transformée de Fourier inverse est notée F ! et est définie par :
1T
E(t) = — / do Bw) e = 7 [B(w)] () (A.13)

:27r

— 00

A.2.2 Propriétés et transformées de Fourier usuelles. ..ou non
Un pic de Dirac temporel, centré en ty a pour transformée de Fourier :

F5(t —to)] (w) = et (A.14)

Une impulsion monochromatique, centrée en wy s’écrira dans le domaine temporel comme :

F 5w —w)] (1) = %e—iwot (A.15)
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La distribution de Heaviside notée H(t) et définie par :

1 t>0
H(t) =4 P (A.16)
0 pourt <0
s’exprime dans le domaine spectral par :
~ 1
H(w) = m0(w) + iP (;) (A.17)

avec P désignant la partie principale de Cauchy.
De plus, on a les relations suivantes entre produit et produit de convolution (noté

®) :

Flfg) = 1 F )@ Flg (A18)

Flfegl = FIf].Fld) (A.19)

En combinant ces différents résultats, on obtient la relation suivante dans le domaine
spectral pour un décalage temporel de t; :

FE(t—to)] (w) =F[E()] (w)e™ (A.20)

A.2.3 TF d’une impulsion limitée par transformée de Fourier

On considere le champ électrique complexe E (w) dans le domaine spectral :

_ (w—wp)?

E(w) = Ege™ 1au (A.21)
avec Aw la largeur spectrale RMS et Ey un coefficient de normalisation défini par :

+o00

/ dw |Bw)? = 1 (A.22)

soit en utilisant I'intégrale d'une Gaussienne® [Gradshteyn 80|
~ 1
E; = :
O V2rAw
Sa transformée de Fourier inverse, correspondant au champ dans le domaine temporel, est
donnée par :

(A.23)

- 1 ~ ‘
) = F[Bw)] =5 / dw B(w) e (A.24a)
T
~ +o0 )
= ?e‘iwot/dwe(ji%) —i(w—wo)t (A.24D)
T
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En utilisant I'intégrale d'une gaussienne, on obtient :

EyAw _, 2
E(t) = ST ot o= APt (A.25a)
N3
= Eoe_‘mtter’mot (A.25b)
avec
1 E,
AtgAw = = et Fy= ——+. A.26
D VN Y~ (4.26)

A.2.4 TF d’une impulsion avec une phase quadratique

On considere maintenant un champ électrique avec une phase quadratique E. dans
le domaine spectral, avec ¢ pour « chirpé » :

~ _(w—w0)2 .¢(2)

E.(w) = Ege™ 1.2 ¢l'z (@=w0)? (A.27)

Le champ électrique temporel correspondant est donné par :

+o00
_ 1 - .
E.(t) = F! {Ec(w)} = / dw E(w) et (A.28)
~ “+o00
= @e_i“’ot/dweﬂ(“’_wO)Z_i(“’_wO)t (A.28Db)
2m

o . L : .
Avec v = m — z‘sz). En exprimant l'intégrale de la gaussienne on obtient :

E . 2
E.(t) = ﬁeﬂwme—ﬂ (A.29a)
1 1 1 A
t = = — +iq= —i0e A.29b
YT AT Anant (A.29b)

avec At, le temps « chirpé », « le parametre de chirp et 6, une phase relative comparée a
I'impulsion limitée par TF donnés par :

P
4Aty*

¢(2) ¢(2)
DALyt 4+ 220 208 AL

(A.30b)

o)
0. = arctan (—m) (A.30c)
0
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On obtient finalement pour le champ électrique :

Ey 0.

B — it i i A3l
O = S/manarc ¢ e (A31a)
E.(t) = Ege 2 e iwot—iat? (A.31b)

~ L6
FEope "2

ou Eg. = o0/nAto AL,



Annexe B

Marche aléatoire

La marche aléatoire a été utilisée pour donner une estimation de la troncature de la
somme de Gauss en fonction du nombre N. Pour cela, nous avons utilisé I’expression ap-
prochée de la distribution de probabilité du marcheur ivre dans I’approximation des grands
nombres. Cette annexe est l'occasion de présenter la théorie et d’obtenir les expressions
exactes. Enfin nous verrons que la limite des grands nombres est tres rapidement atteinte,
d’ou la validité de nos calculs.

B.1 Expression exacte

On note R, le rayon vecteur donnant la position d’un marcheur completement
« ivre » apres n pas. La marche commencant a l'origine on a :

R,=> Y, (B.1)
j=1

ou le vecteur Y; représente le déplacement du j-ieme pas. Ces vecteurs sont un ensemble de
variables aléatoires indépendantes (le pas j+1 ne dépend pas du pas j) et de méme densité
de probabilité notée p,(r) = p(r). La probabilité de trouver notre marcheur dans une
surface dr autour de la position r est notée P,(r)dr ou P,(r) est la densité de probabilité
pour la position R,, du marcheur. La position du marcheur au pas n + 1 est égale a :

R, =R+ Yoii (B.2)

soit la somme de deux variables indépendantes qui correspond du point de vue des proba-
bilités a leur produit de convolution [Hughes 95] :

Py (r) = / P (r — 1) Py (r')dr (B.3)

avec une intégrale sur les deux dimensions. En introduisant p(k) = [ e®**p(r)dr la trans-
formée de Fourier de p(r), et en 'appliquant a I’équation B.3, on obtient :

Pui() = Prsa(k)Pu(k). (B.4)
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Soit Py(r) la densité de probabilité au départ et Py(k) sa transformée de Fourier, la marche
débutant a l'origine des coordonnées on a :

Py(r) = 6(r) et Py(k) = 1. (B.5)
On obtient par récurrence :
Po(k) = Fo(k)p "(k). (B.6)

En prenant la transformée de Fourier inverse de ’équation B.6 , on obtient la densité de
probabilité apres n pas :

P,(r) = (271T)2 / e~y " (k)dk (B.7)

On peut maintenant déterminer la densité de probabilité de chaque pas. Pour cela, on
note que la distribution est isotrope et que les pas sont de longueurs constantes a ainsi
[Hughes 95] :

1
r)=_—9r—a B.8
plr) = 5 —0(r —a) (B3)
ou r = |r| est la norme de r. Sa transformée de Fourier se calcule en introduisant les

coordonnées polaires (p,6). On prend le vecteur k comme origine des angles soit r - k =
r|k| cos@ et r = p ce qui donne

w0 = [ [ gt (B.92)

1 27 400 )
= —/ d@/ dpe?lesf5(p — ) (B.9b)
2m Jo 0
1 2m K o
- dfetklacos B.
o J, e (B.9¢)
— Jo(|K|a). (B.9d)

On obtient une expression simple en fonction d’'une fonction de Bessel [Gradshteyn 80] du
premier type et a 'ordre 0. Le méme genre de calcul permet alors d’exprimer la densité de
probabilité du marcheur :

Pu(r) = —— / e~ 17 (|k|a)dk (B.10)

T An?

qui en utilisant les coordonnées polaires (u, ¢) dans le plan des vecteurs k, se réduit a

P,(r) =¢(r) = %/0 OOuJo(ur)JO”(ua)du . (B.11)
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La probabilité associée a la norme de r est alors donnée par :

P/ (r) =2mry(r) = 7“/0 h udo(ur)Jo™ (ua)du |. (B.12)

Cette expression, bien que complexe, permet d’obtenir des informations précises sur la
marche aléatoire. Par I'analogie que l'on a fait avec la somme de Gauss, on peut obtenir
une expression de ses différentes probabilités. Cependant le résultat ne s’exprime pas de
maniere simple, or a partir d’'un certain nombre de pas, on peut faire 'approximation des
grands nombres que nous allons détailler.

B.2 Calcul approché

Jusqu’a présent les calculs sont exacts et sont utiles pour faire des simulations nu-
mériques cependant on ne peut pas prévoir de comportement particulier des différentes
probabilités. Dans ce but, on va faire un passage a la limite qui correspond a un grand
nombre de pas n > 1 et démontrer le théoreme centrale limite dans notre cas. Quand n de-
vient grand ?, 'intégrande de I’équation B.11 prend des valeurs non négligeables seulement
pour des petites valeurs de u. On peut donc faire un développement limité de Jy(z) :

%@y:1—i£+ouﬂ (B.13)

que l'on peut remplacer dans I’équation modifiée B.11

1 [t
P,(r) =v(r) = 2—/ udo(ur)exp{nlog(Jo(ua))}du (B.14)
T Jo
et en notant que
log(1 +¢) = e+ O(e?), (B.15)
on obtient
1 +00 1 5 5
P,(r)=4¢(r)=— udo(ur)exps ——nu“a® pdu (B.16)
2m Jo 4
En utilisant cette identité [Gradshteyn 80]
> v+1 —a?u? . BV 52
/O du u’t Jy<ﬂu)€ = Wexp{—<4a2)} (l/ > —1) (Bl?)

et en posant v =0, f=ret a= inaQ, on obtient I'expression Gaussienne tres connue des
probabilités dans I'approximation des grands nombres

Po(r) = (r) ~ — exp{—i} (B.18)

Tna? na?

a. Des simulations viendront dans la suite estimer la valeur de n nécessaire aux approximations.
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et la densité de probabilité associée a la norme de r est donnée par

2r

P/ (r) =2mr(r) = @exp{—

7”2

na?

|

(B.19)

On peut alors calculer la moyenne et la variance des différents parametres du probleme

définies par :
<Rnk> = /dr r* P,
(R,") = /dr r*p

(r)
(7)

o*(X) = (X) - (x)?

et qui sont présentés dans le tableau B.1.

(B.20a)

(B.20b)

(B.20c)

Variable X R, R, R,
Valeur moyenne ( ) (X) 0 Vrng na*
Ecart type o (X2 —(X)? | na® | na®(1 - 2) | n?a’

Table B.1 — Statistiques de différentes variables de la marche aléatoire. La premiere ligne
indique ces variables, le rayon vecteur, sa norme et sa norme au carré; la deuxiéme ligne
donne 'expression de leur valeur moyenne et la derniere ligne de leur écart type.

9
n
w N
[S, B RS B
I ! I ]

Densité de proabilité P

o - N
(5 B S I B
I ! I ! I \

o
1

0 02 04 06

Rayon r

Figure B.1 — Densité de probabilité P/, en fonction de la norme du rayon vecteur pour
différents nombres de pas n. Les courbes noires sont calculées par 1’équation approchée
B.19 et les grises sont celles calculées numériquement a partir de ’équation B.12

Pour vérifier la validité de nos expressions, la figure B.1 montre la distribution de
probabilité P/ en fonction de la norme du rayon vecteur pour différents nombres de pas n.
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Les courbes noires sont calculées par I’équation approchée B.19 et les grises sont celles cal-
culées numériquement a partir de I’équation B.12. On voit que des n = 10 'approximation
des grands nombres est tout a fait valable, on peut donc parfaitement utiliser les résultats
précédents a partir de n = 10. Pour n < 5 les différences sont trop grandes, cependant on
peut trouver des expressions littérales simples pour les cas n = 1, 2 et 3 [Hughes 95]. De
plus, on voit que la densité de probabilité pour n > 15 prend des valeurs non-négligeables
pour un rayon r < 0.7 qui est le seuil des somme de Gauss, il semble donc que n=15 soit
suffisant pour éliminer tous les fantomes dans la factorisation.
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RESUME

Cette these présente 'étude théorique et expérimentale de la mise en forme et de la caractérisation
d’impulsions courtes dans l'ultraviolet ainsi que l'utilisation du faconnage pour le controle cohérent de
systemes simples.

Trois grandes directions ont été suivies, dans un premier temps, nous présentons les caractéristiques
et le fonctionnement d’un filtre dispersif acousto-optique programmable et son utilisation pour produire
des impulsions femtosecondes de profil temporel arbitraire dans le domaine ultraviolet. Les limitations de
ce dispositif ainsi que les résultats obtenus sont ensuite présentés et discutés.

Dans un deuxieme temps, un autre fagonneur dans l'infrarouge est utilisé pour montrer comment le
controle cohérent de paquet d’ondes atomiques, moléculaires ou optiques permet la factorisation de grands
nombres par I'utilisation d’une somme de Gauss. Une étude théorique en est faite ainsi que des expériences
ou un nombre de 13 chiffres est factorisé. Cette technique est comparée a la factorisation quantique utili-
sant 1'algorithme de Shor.

Enfin, des schémas de controle, utilisant ce méme fagonneur, ont été mis en ceuvre avec succes sur
I’atome de rubidium. Ces expériences, de type pompe-sonde, reposent sur le controle et la mesure de la
dynamique d’un atome lors de son interaction avec une impulsion laser courte. La théorie et une expé-
rience de controle du régime transitoire, que nous appelons transitoire cohérent, sont présentés. Le role de
la sonde, dans le processus de mesure, est mis en avant et nous montrons qu’elle n’a pas un role limité a la
mesure mais participe activement a la dynamique globale du systeme. Celui-ci est modélisé par une transi-
tion a deux photons sur un systeme a deux, trois. .. niveaux électroniques. Cette expérience nous amene a
considérer I'absorption a deux photons, cas particulier des systemes précédents. Nous en introduisons alors
les bases et les expériences clés de son controle. Puis, la discussion nous améne au controle de la précession
de Spin-Orbite, liée a I'excitation d’un doublet de structure fine de I’atome de rubidium.

Finalement, une application du fagonnage a la production de molécules froides vibrationnelles est
présentée.

Mots clés : Mise en forme d’impulsions, Ultraviolet, Caractérisation , Impulsions a dérive de fréquence,
Transitoires cohérents, Expérience pompe-sonde, Factorisation, Spin-Orbite, Molécules Froides.

In this thesis we study the shaping and characterisation of ultrashort UV pulses. Shaped femtosecond
pulses are then used in various coherent control experiments.

Firstly, a shaper based on a acousto-optic interaction is described. Then its capabilities for shaping
and tuning in the UV range are analyzed and experimentally tested. Finally we describe different applica-
tions using this shaper.

Secondly, we use another shaper in the near-infrared to perform two types of experiments. The first
one deals with factorisation of numbers using Gauss sums. This experiment use shaped pulses train to
produce a Gauss sum and then to factorise different numbers. The second one deals with coherent control
of atomic and molecular systems. We investigate the role of a shaped probe in a pump-probe experiment.
Then a overview of the control of two photon transitions is given and the intererences between the different
quantum paths are illustrated by the control of the spin-orbit precession. Finally, we use shaped pulses for
the incoherent control of the vibrationnal cooling of molecules.

Key words : Shaping, Ultraviolet, Characterisation, Chirped pulses, Coherent Transients, Pump-probe,
Factorisation, Spin-orbit, Cold molecules.
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