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Résumé

Les lasers femtoseconde amplifiés permettent grace a leur tres grande puissance d’étudier de
nouveaux phénomenes physiques tels que la filamentation laser, le faisceau laser se propagent alors
sur de grandes distances tout en maintenant une intensité créte élevée. Un filament laser résulte
d’une compétition dynamique entre I'effet Kerr (qui focalise le faisceau) et la défocalisation due au
plasma généré par I'impulsion laser. Dans ce travail de thése la filamentation d’un faisceau laser
femtoseconde IR a été étudiée aussi bien en terme de processus non-linéaire, que du point de vue
d’une source de rayonnements secondaires a grande distance. Lors d’'une propagation sur tres
grande distance (kilometre) la formation de plusieurs filaments est inévitable. L'interaction entre
deux filaments a donc été étudiée méthodiqguement dans un premier temps, ainsi que I'effet de cette
interaction sur les rayonnements secondaires générés par filamentation. Puis la génération de
continuum de lumiére blanche et d’émission conique par filamentation laser et la possibilité de
générer un continuum de lumiere blanche a grande distance ont été étudiées. Finalement, une étude
en plein air permettant une propagation sur 2 km a été réalisée. Nous avons démontré qu’il était
possible d’obtenir de la filamentation jusqu’a une distance de 1 km avec un laser femtoseconde de
200 mJ se propageant horizontalement a I’air libre. 1l s’agit, a ce jour, du record mondial en matiére
de filamentation laser a longue distance.

Abstract

Amplified femtosecond laser systems allow, due to their high power, to explore new physical
phenomena such as filamentation laser, where the laser beam propagates over long distances while
maintaining a high peak intensity. Laser filament is actually a dynamic competition between Kerr
effect (which focuses the beam) and defocusing due to plasma generation by the laser pulse. In this
thesis the filamentation of a femtosecond IR laser beam was investigated both in terms of non-linear
processes, and as a remote secondary radiation source, which can be displaced over long distance.
For long propagation distances (km) the formation of several filaments is inevitable. First the
interaction between two filaments has been studied methodically, and the effect of this interaction
on the secondary radiation generated by filamentation has also been investigated. Then the
generation of white light continuum and conical emission by laser filamentation and the ability to
generate a white light continuum over long distances has been studied. Finally, a study on a field
allowing propagation over 2 km was completed. We were able to demonstrate the possibilities to
obtain filaments at a distance of 1 km with a femtosecond laser of 200 mJ propagating horizontally in
the open air. This is, to date, the world record for long-distance laser filamentation.



Remerciement

Je tiens tout d’abord a remercier Antoine Rousse, directeur du laboratoire d’Optique Appliquée
(LOA), de m’avoir accueilli au sein de son laboratoire, ainsi que René Jalin directeur du DOTA pour
son accueil au sein de ce département de 'ONERA. Je remercie également Olivier Vasseur (ONERA)
d’avoir cru en mes capacités et de m’avoir soutenue dans 'obtention de la bourse de thése ONERA
qui a rendu possible ces travaux de thése.

Jadresse une profonde reconnaissance a André Mysyrowicz, mon directeur de these, pour son
soutien, ses conseils précieux, son accompagnement vers l'indépendance, sa confiance et son
implication durant ces travaux de thése.

Je remercie particulierement Emmanuel Rosencher, directeur scientifique de 'ONERA et professeur
de I'Ecole Polytechnique d’avoir présidé le jury de ma these, ainsi que mes deux rapporteurs,
Vladimir Tikhonchuk de I'Université de Bordeaux (CELIA) et See Leang Chin de I'Université Laval, qui
ont pris de leur temps pour examiner mon manuscrit et pour venir assister a ma soutenance. Je
remercie aussi chaleureusement Olga Kosareva pour avoir accepté de faire parti de mon jury de
thése.

Travailler au sein de deux entités de recherches différentes telles que I'ONERA et le LOA fat une
expérience des plus enrichissantes. Au contact de ces deux unités j’'ai ainsi pu appréhender au mieux
les différents aspects de mes travaux de these (scientifique et applicatif). Je tiens donc a remercier
mes différents encadrants qui m’ont initié a la recherche et grace a qui mes travaux de thése ont pu
étre aussi fructueux, Aurélien Houard, Yi Liu, Bernard Prade, Olivier Vasseur et Anne Durécu. Je
remercie aussi Amélie Jarnac avec qui j’ai pu faire équipe sur différentes expériences menées et qui a
toujours su continuer a avancer méme dans la difficulté. Je remercie également les différents
membres du groupe ILM avec qui j’ai eu grand plaisir a collaborer, Bing Zhou, Cord Arnold, Yves-
Bernard André, Jéréme Carbonnel, Armindo Dos Santos, Yohann Brelet, Kevin Verhaeghe et
Benjamin Forestier pour les nombreuses discutions.

Je tiens aussi a remercier les membres de I'unité SLS de ’ONERA avec qui j’ai eu aussi un grand plaisir
a collaborer, Didier Fleury, Bernard Moreau, Claudine Besson, Pierre Bourdon, Laurent Lombard,
Adrian Azarian, Matthieu Duhant, William Renard, Claire Alhenc-Gelas, et Julien Totems.

Cette these m’a donné I'occasion de collaborer avec un grand nombre de personnes du monde de la
recherche ou de I'entreprise et je tiens a leur témoigner ma gratitude. Je remercie ainsi Arnaud
Couairon du CPHT. Les simulations de la filamentation laser présentées dans ce manuscrit ont été
réalisées grace au code numérique qu’il a développé.

Merci a Davide Boschetto et Nicolas Moisan (LOA) grace a qui j’ai pu étudier la filamentation laser a
différentes longueurs d’onde, merci a Caroline Crotti et Karsten Plasmann (LOA) grice a qui j’ai pu
« voir » ces longueurs d’onde. Je remercie également Nicolas Forget et Stéphanie Grabielle
(FASTLITE) sans qui la mesure temporelle des filaments infrarouge aurait été impossible. Merci aussi
a I'équipe « salle rouge » du LOA pour leur aide sur ce laser si particulier, Magali Lozano, Julien
Gautier et Boris Vodungbo.

J'ai eu le plaisir de collaborer dans le cadre de la campagne de propagation laser longue distance au
Canada avec des équipes du DRDC et de I'ISL. Je tiens donc a remercier Marc Chateauneuf, Francis
Théberge, Jacques Dubois, Michelle Cardinal et Alain Fernet du DRDC pour leur accueil chaleureux au
Canada et grace a qui j'ai pu expérimenter les filaments jusqu’a une distance de 1 km. Je remercie
aussi Harmut Borchert, Karsten Diener, et Rudiger Schmitt de I'ISL ainsi que Bruno Desruelles de la
DGA qui était a I'origine de ce projet.

Ce travail n’aurait pas été possible sans I'aide précieuse de I'ensemble du personnels techniques du
Laboratoire d’Optique Appliquée, Jean-Lou Charles et Mikaél Martinez a la Mécanique, Fatima



Alahyane, Maxence Le Sourd, Thomas Dos Santos et Pierre Zaparucha a l'informatique, Denis
Douillet, Thierry Lefroux et Grégory laqueniello a la cellule des systemes expérimentaux ainsi que les
gestionaires Sandrine Bosquet, Patricia Toullier, Octavie Verdun et Claudine Leone.

Je remercie aussi mes amis thésards de I'Ecole Polytechnique avec qui j'ai passé de trés bon
moments, Louis Gorentin, Clément Fallet, Antoine Wojdyla, Nayely Panier, ainsi que tous ceux de
I’équipe X'doc. Je remercie particulierement Julien Labaune dont le point de vue atypique a toujours
mené a de grandes discutions intéressantes.

Enfin je remercie ma famille et mes amis et en particulier ma maman et mes grands-parents d’avoir
suivi avec soin cette grande aventure et d’étre venu depuis Montpellier assister a ma soutenance. Je
remercie Lucile avec qui j’ai pu partager mes expériences méme si bien souvent je n’ai pas trouvé
mon bonheur dans son catalogue. Je remercie également Mattéo, Fred et Tom d’avoir occupé
Thomas pendant mes longues soirées manips et mes campagnes au loin. Et surtout je remercie
Thomas qui m’a soutenue durant mes travaux de thése, et qui accepte de me suivre de I'autre c6té
de I'atlantique afin que je poursuive mes réves de recherche.



Sommaire

(ST U1 0 1SRN 2
FAY o 1Y 1 =Y o1 AR 2
[aX Ao Yo [V Lot To] s FHTTERRT N 11

Principe de la filamentation laser

I. Physique de 1a filamentation [aSer ... sree e e s raaeeeeas 12
.1 Effet Kerr 12
I.2  Défocalisation par le plasma 13
I.3  Equation simplifiée phénoménologique 13
.4 Milieux de la filamentation 15
. Effets non-linéaires survenant durant la filamentation ..........ccccoeciiiiiiiniiiiniien e 15
II.1 Auto-modulation de phase 15
1.2 Auto-raidissement du front 17
1.3 Multifilamentation 17
.4 Emission conique 17
II.5 Autres rayonnements secondaires 18
[Il. Génération d’impulsions courtes a haute PUiSSANCE Crete........ciivccieeeeiiiiee e e 19
1.1 Loscillateur 20
1.2 Létireur 20
1.3 Echantilloneur 20
lI1.4 Amplification 20
1.5 Le compresseur 21
RETEIEINCES ...ttt ettt h et ht e et e et e e bt e s bt e s he e ea e e e bt e bt e bt e ebe e ehe e eateeateenbeesheesaneea 22

Interaction de deux filaments

1) oo [¥ Tt o] o TP P TP PP URRUPRRPO 25
I. Réseau de plasma di a I'interférence de deux filaments ........cccceeeeciieiiciiiiiccie e 26
.1  Génération du réseau de plasma 26

.2 Mise en évidence du réseau de plasma 26

.3  Modélisation numérique 27

I.3.1  Superposition de deux ondes planes : dimensionnement .........cccccceeeeeciieeeniieeeennns 27

1.3.2 RESCAU A/ INAICE...coutiiiieiieeiierie ettt st st st e esree s es 28

I.3.3  Evolution temporelle du réseau d’'indiCe ..........cooucrieeieciiee e 28

1.3.4  Réflexion sur le réseau d iNdICe.......coiiiiiiiiiiiiie ettt 29

Il. Réseau de plasma pour deux faisceaux de fréquence différente.........cccoeeeecieiicciiiei e, 31



II.1 Différence de fréquence 31

II.2 Déplacement des franges du réseau 32

1.3 Mesure de la vitesse par effet Doppler 35

II.4 Durée du déplacement du réseau 36

[Il. Durée de vie du réseau de Plasma......ccccuieiieiiieeeciiiee et e e et e et e e et e e e eraa e e e eataeeeesnsaeeeennsaeeeeas 37
1.1 Durée de vie du plasma 38

1.1.1  Procédure eXperimentale......ccccceiecieieiiiiiee ittt e et e e s svae e e s eneeeessanee 38

H1.1.2  ANGIYSE NUMEIIQUE....cciciiieeeciieee ettt ettt e et ette e e e e tte e e e s ebteeeeebteeeeebtaeeeeseneaeaanes 39

[II.2 Durée de vie du réseau de plasma 44

1.3 Conclusion 46

LY ol T o=l e W= Y=Y =1 PPN 47
IV.1 Couplage de deux filaments 47

IV.2 Mise en évidence de deux régimes d’échange d’énergie 49

IV.3 Propriétés de I'échange d’énergie entre deux filaments 51
CONCIUSION L.ttt ettt ettt ettt e st e sttt e s abe e s bt e e bbeesabeeesabeesabeesabbeesabeesasbeeanbeesaneeesareesn 53
R EIEINCES ...ttt ettt ettt e e sh bt e s bt e s ab e e s bt e s be e e s be e e bbeesab e e e bae e s be e e hbeeeabeesnaeesbeeean 54

Interaction de deux filaments : Applications au contréle de rayonnement secondaire

T o o [V Tord o] o FHUR TSP P PO PRRRPPURRUPRUPON 57
I. Augmentation de la génération de troisieme harmonique par interaction de deux filaments......... 58
.1  Etudes antérieures 58

.2  Résultats expérimentaux 59

1.2.1  PrinCipe de I'EXPEIIENCE ...oeeeceeieee ettt ettt e e e e e etre e e e e tte e e e e ebte e e e ebeeeaeeanes 59

1.2.2  Caractérisation systématique du ph&nOMENE ........oeevivciiiiiiciiiie e 61

1.2.3  Interception du filament par un diaphragme en aluminium ........ccccccoecvieiiniieeeennns 63

I.3  Simulations numériques 66

1.3.1  Mise en équation du PhENOMENA ......cccviiiiiiiiiie et e e e 66

I.3.2  Evolution de I'impulsion selon I'axe de propagation ..........cccoceeeeeciieeieciieeecciiee e 67

I.3.3  Evolution dynamique spatio-temporelle de I'impulsion..........ccccecveeeiviieeeinciiieeenns 70

I.4  Conclusion 71

Il. Contréle de la génération de rayonnement Térahertz par interaction entre deux filaments
oo 1T =T 72

II.1 Méthodes de génération de rayonnement THz par filamentation laser 72

e 0t Y 1 F- T o Tt 1 Y [0 Y o] [ PSPPSR 72
11L1.2  Application d’un champ électrique sur la colonne de plasma .........cccoecvveeevciieeennns 73
11.11.3  Bi-filamentation 1aSer......coiiiiiiiiieee e 73

II.2 Contréble de la distance entre deux filaments par alignement moléculaire 75



II.3 Contrble de la génération de rayonnement THz par alignement moléculaire 76
(070 o To] (V1] o o SRR 79

(4] (=] =] Lol =L TP 80

Filamentation laser dans les solides : Influence de la dispersion

T (o o [V Tord o] o FHR TSSO PP PRRRPPUURUPRUPON 84
[ €] =Y o LYW T of- | = Yot =1 1) 4 (o [V =T SN 85
I.1  Indice de réfraction 85

.2 Puissance critique 85

.3 Dispersion 86

I.4  Potentiel d’ionisation 87

Il. Filamentation dans les solides en régime de dispersion Nnormale.........cccceeeeeiieeeiiiieeeincieee e, 88
II.1 Dispositif expérimental 88

II.2 Elargissement spectral 89

II.3 Etude de la polarisation de I'’émission conique : cas du CaF, 90

II.4 Evolution temporelle et spectrale 93

[ll. Filamentation dans les solides en régime de dispersion nulle et anormale........ccccevevviveeeiiinennn. 95
[II.L1 Dispersion nulle 95

11.L1.1 Caractérisation fréqUENTI@Il........ccuueee i e et 96

1.1.2  EvOlUtioN tEMPOTEHE .......eeeeeeee ettt e e e e ba e e e e aae e e e e 97

[1l.2 Dispersion anormale 98

I11.2.1  Caractérisation fréqueNtielle.......cccveeeieiieiiiee e 99

I11.2.2  Caractérisation SPAtiale.......cccuveiiiciiie e 100

11.2.3  EVOlULiON tEMPOTEIIE ... ..eeeieeeee e e e e e e e e aaeeeeas 101
CONCIUSTON .ttt b e s bt s a e et e e bt e bt e sheesaeesabeeabeebeesbeesbeesaeeenbeebeesbeesananas 103
RETEIEINCES ...ttt st st st e e e bt e s he e s et s bt e bt bt e n e re e s re e et e e e s 104

Etude de la filamentation longue distance

INEFOTUCTION. ..ttt ettt e st e st e e st e e s be e s bt e e s abeesabeeesabeesabaeennbeesabaeesaraenn 107
TR 3 =Y e L= I o SR 108
I.1  Contréle de la distance de filamentation par le chirp 108

I.2  Influence de la durée initiale des impulsions sur la génération de plasma 109

.3  Génération de lumiére blanche 110
1.4  Effets de la turbulence sur la filamentation laser 110
I.5 Conclusion 111

Il. Etude expérimentale de la propagation longue distance d’un faisceau femtoseconde intense.... 112

II.1 Conditions expérimentales 112




I1.1.1  Caractéristiques du laser femtoSECONde..........eeeeecviiiieiiiiee et
1.1.2  Moyens techniques a diSPOSItioN .......coccuiiiiiiiiiiiciie e

1.2 Calcul de la distance d’auto-focalisation

II.3 Détermination des parametres optimaux pour la filamentation

II.4 Longueur du canal ionisé

1.5 Conclusion

lll. Géneration de lumiere blanche dans des solides transparents a grande distance...........cccc........

1.1 Introduction

[ll.2  Evolution du spectre du faisceau en fonction du chirp initial

1.3 Lumiere blanche générée a distance dans les solides transparents

1.4 Application a I'éblouissement de capteur optronique

(00T o [ol [V ToT g W =1 A o 1] Y Y= 4 YR POTPPPPNE
RO <Y =T o Yol TSR
0] o] [Tor= Y 4 o o -3 USSR

(000Y 1 2T 0 4 11T or= 1 1 X0 =1 L= TR



Introduction Générale

Ce travail de these porte sur la filamentation laser femtoseconde infrarouge et plus particulierement
sur l'interaction de deux filaments laser et I'utilisation de la filamentation laser comme source de
rayonnement secondaire. L'une des principales propriétés de la filamentation laser est la
conservation d’une intensité laser élevée sur une distance surpassant largement la distance de
Rayleigh. La filamentation laser permet aussi grace aux intensités trés élevées qu’elle génére et donc
aux effets non-linéaire qu’elle excite, la création d’'un grand nombre de rayonnements secondaires
tels que la génération d’un continuum de Ilumiere blanche, d’'une émission conique, et
d’harmoniques. De plus, I'impulsion laser filamentée laisse dans son sillage une fine colonne de
plasma qui permet entre autres la production d’'un rayonnement THz, et le guidage de décharges
électriques.

Le travail présenté ici est découpé en cing parties. Dans un premier chapitre, le principe de la
filamentation laser est expliqué, ainsi que les principaux effets non-linéaires survenant lors de la
filamentation laser. Dans ce chapitre est aussi détaillé le principe de base des lasers femtoseconde de
puissance créte élevée utilisés durant ce travail de these.

Les chapitres deux et trois présentent I'interaction de deux filaments lasers. Dans le chapitre deux
cette interaction est étudiée méthodiquement et le réseau de plasma créé a l'intersection de ces
deux filaments est caractérisé spatialement et temporellement. On démontre de plus une application
de ce réseau de plasma a I'’échange efficace entre deux impulsions laser.

Le chapitre trois expose ensuite les effets de I'interaction de deux filaments sur les rayonnements
secondaires générés par filamentation laser. La génération efficace de troisieme harmonique par
interaction de deux filaments est démontrée et réinterprétée. L'effet de lentille moléculaire
permettant de contrbler la distance entre deux filaments se propageant colinéairement a été
démontré efficace pour contréler a distance le rayonnement THz émis par bifilamentation laser.

Le chapitre quatre prés

ente les résultats de I'étude sur le continuum de lumiere blanche et I'émission conique. De fagon
générale I'indice non-linéaire dans les solides est de trois ordres de grandeur supérieur aux indices
non-linéaires des gaz. Les non-linéarités sont donc plus importantes dans les solides, le continuum de
lumiere créé lors de la filamentation est alors plus étendu et plus stable en comparaison de celui
obtenu dans I'air. De plus, dans les solides la puissance nécessaire pour amorcer la filamentation
étant de I'ordre du MW, on peut générer des filaments plus facilement. Ceci m’a permis grace a un
Amplificateur paramétrique Optique (OPA) commercial de créer des filaments a différentes
longueurs d’onde et ainsi de caractériser la filamentation laser et I'émission conique émise pour

différents régimes de dispersion.

Enfin, le chapitre cinq présente les résultats de filamentation tres longue distance, enjeu primordiale
pour beaucoup d’application de la filamentation laser. Lors d’une campagne de mesure effectuée en
collaboration avec le centre de Recherche et Développement pour la Défense du Canada (RDDC) de
Valcartier, les filaments laser et I'émission conique générée dans I'air et dans des solides a distance
ont été caractérisés. Nous avons ainsi démontré qu’il était possible d’obtenir de la filamentation
jusgu’a une distance de 1 km avec un laser femtoseconde de 200 mJ se propageant horizontalement
a l'air libre. 1l s’agit, a ce jour, du record mondial en matiere de filamentation laser a longue distance.
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Chapitre | : Principe de la filamentation laser

Introduction

En 1960, le physicien américain Théodore Maiman obtient pour la premiére fois une émission laser
au moyen d’un cristal de rubis. En peu de temps, les lasers trouvent de nombreux débouchés
industriels. L'une des premiéres applications du laser fut réalisée en 1965 et consistait a usiner un
trou de 4,7 mm de diameétre et 2 mm de profondeur dans un diamant. Cette opération n’aura pris
que 15 minutes, alors gu’elle nécessitait 24 heures par des méthodes classiques. Le laser est
aujourd’hui utilisé couramment dans l'industrie, les télécommunications, I'informatique ou encore la
médecine. C'est aussi un outil puissant pour I'étude des phénomenes physiques et biologiques.
Grace a de nouvelles technologies, telles que I'invention du CPA (amplification a dérive de fréquence)
[Strickland 85] et le développement des cristaux de Titane:Saphir, il est possible générer des
impulsions de quelques dizaines de femtosecondes et de les amplifier pour atteindre des puissances
crétes de plusieurs centaines de Térawatts. On a longtemps pensé que les impulsions ultra-courtes
n’étaient pas adaptées a la propagation sur de grandes distances dans l'air. Par exemple, dans un
régime de propagation linéaire I'intensité créte d’une impulsion de 30 fs avec un faisceau de 5 mm
est supposée étre réduite d’un facteur ~ 5 x 103 aprés une propagation d’un kilométre dans I'air, en
raison des effets combinés de la diffraction (facteur 100) et de la dispersion de vitesse de groupe
(facteur 50). Cependant, les études de propagation d’intenses impulsions infrarouges d’une centaine
de femtosecondes ont prouvé le contraire. En 1995, Braun et al., ont découvert que l'intensité de
I'impulsion au cours de sa propagation augmentait au lieu de décroitre. L’intensité était telle qu’a
une distance de 10 m des micro-brulures ont été faites sur un miroir. Les chercheurs de I'université
du Michigan ont supposé que ces dommages étaient liés a un nouveau type de propagation
provenant d’effets non-linéaires excités par l'intensité de I'impulsion. L’intensité de I'impulsion
augmentait grace a un effet non-linéaire appelé auto-focalisation qui était suivi par un phénomeéne
de propagation autoguidée, puisqu’une partie de I'énergie reste concentrée dans le coeur intense du
faisceau sur de trés longues distances. La structure remarquable ainsi formée par le faisceau laser au
cours de sa propagation non-linéaire a par la suite été baptisée filament laser. Peu de temps apres,
en 1996, la filamentation d’une impulsion laser femtoseconde a été démontrée sur une distance de
plus de 50 m [Nibbering 96]. De nombreuses études ont par la suite montré que la filamentation
pouvait s’étendre jusqu’a plusieurs centaines de meétres et les filaments lasers sont devenus un
champ de recherche tres intense [Chin 05, Couairon 07]. Un grand nombre d’applications a la
filamentation laser ont été proposées et/ou démontrées pour des domaines divers tels que la
télédétection de la pollution atmosphérique [Kasparian 03], l'identification de cibles a distance
[Stelmaszczyk 04],[Xu 07], la génération de rayonnement TéraHertz (THz) a distance [D’Amico 07],
[Liu 07] ou le guidage de décharges électriques et méme de la foudre [Rodriguez 02].

Figure 1 : Photographie de la propagation non-linéaire d’un faisceau
TéraWatt issue de la chaine laser ENSTAmobile a 200 m.
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L. Physique de la filamentation laser

L’origine physique de la filamentation laser est maintenant connue. Méme si un grand nombre
d’effets physiques viennent jouer un réle, le processus de formation d’un filament peut étre décrit
par I'action de deux effets physiques non-linéaire : d’une part I'effet Kerr optique, qui contrebalance
la diffraction du faisceau et tend a le focaliser sur lui-méme, d’autre part l'ionisation multi-
photonique limitant l'intensité du faisceau. Le plasma créé par l'ionisation du milieu lors de
filamentation va agir comme une lentille divergente et défocaliser le faisceau. Il s’établit alors une
compétition dynamique entre la focalisation par effet Kerr, la diffraction et la défocalisation par le
plasma. La Figure 2 explicite ce principe. Cette compétition peut se poursuive sur plusieurs centaines
de meétres et il en résulte le filament laser.

Le processus de filamentation laser n’apparait qu’a partir d’'une certaine puissance laser, appelée
puissance critique de filamentation P,. Cette puissance critique a pour expression dans le cas d’'un
faisceau a profil gaussien [Marburger 75]:

3,773
P, =—""="=32GW -1

8mTngn,
ol ny est I'indice de I'air, A; = 800 nm est la longueur d’onde du laser, n, = 3,2 X 107 %cm?2. W1
est I'indice non-linéaire de I'air responsable de I’effet Kerr [Couairon 07].

Effet Ke
/ a Canal de Plasma d ~ 100 pm  Réservoir d’énergD
[ 1\ < b
Filament
- i
SO0 o0 ol . — ‘C-___-j]____ kY =>
.-—""/

N -/

Figure 2 : Schéma de principe de la filamentation laser.

Le filament laser est constitué de la partie intense du faisceau qui subit I'auto-focalisation et qui va
générer le plasma. Il contient une partie de I'énergie laser correspondant a peu prés a la puissance
critique [Braun 95]. Le cceur intense ionisé du filament est entouré d’un réservoir d’énergie qui
entretient continiment le coeur et qui est donc nécessaire au maintien de la filamentation [Mlejnek
99].

1.1  Effet Kerr

L’optique non-linéaire concerne les processus apparaissant lorsqu’un milieu matériel est soumis a un
faisceau lumineux suffisamment intense pour révéler la réponse non-linéaire du milieu sous I'effet du
champ électro-magnétique. La propagation d’un faisceau suffisamment intense pour exciter des
effets non-linéaires ne va donc pas étre régie par les lois de I'optique classique. Lorsque I'intensité du
faisceau est suffisante le premier effet non-linéaire a apparaitre dans I'air est I'effet Kerr. L’effet Kerr
est un effet non-linéaire du troisieme ordre. Ceux-ci sont a priori d’amplitude plus faible que les
effets du deuxiéme ordre, cependant dans les milieux centro-symétrique comme I'air, les effets du
second ordre (relevant du y(®) sont nuls.
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L'effet Kerr rend compte du fait que I'indice n du milieu dans lequel se propage un faisceau intense
est modifié par celui-ci. Ainsi, nous avons la relation :

n= ng+ nyl 1-2

On appelle n, I'indice Kerr optique. Lorsque l'intensité laser devient suffisamment importante, le
terme nzl lié a I'indice non-linéaire du milieu, n’est plus négligeable par rapport a ny. Dans le cas d’un
faisceau a profil gaussien, la variation de I'indice du milieu suivra la variation d’intensité du profil et
I'indice au centre sera alors légérement plus élevé qu’au bord comme une lentille convexe. Les
couches d’air traversées agissent alors comme une série de lentilles de plus en plus convergentes et
cet effet cumulatif entraine I'auto-focalisation du faisceau.

I.2  Défocalisation par le plasma

Pour que la filamentation apparaisse il est nécessaire que I'énergie des photons laser corresponde a
une petite fraction du potentiel d’ionisation du milieu. Il apparait ainsi une ionisation dite
multiphotonique. Dans le cas d’un faible potentiel d’ionisation U;, I'atténuation de I'impulsion due a
I'ionisation est trop importante pour permettre la formation d’un filament. La condition hwy < U;
est satisfaite dans I'air a 800 nm: hwy = 1,5eV, U;~ 12 eV lorsque I'on considére le premier
élément ionisé de I'air : I'oxygéne.

L'ionisation du milieu nécessite une absorption simultanée d’un grand nombre de photons,
processus trés peu probable a faible intensité. Cependant, lorsque le faisceau se focalise sous I'effet
Kerr il atteint un niveau d’intensité tel que I'ionisation devient possible.

La génération d’un plasma induit un changement local de I'indice de réfraction [Feit 74], qui suit

I’expression suivante :

_P@D)
2p¢

3
1

no

ou p est la densité électronique du plasma et p. indique la valeur critique de la densité de plasma au
dessus de laquelle le plasma devient opaque a I'impulsion laser. Ce changement local de I'indice de
réfraction agit comme une lentille divergente sur le faisceau laser. On parle alors de défocalisation
par le plasma.

.3 Equation simplifiée phénoménologique

Ainsi, si la puissance du faisceau laser dépasse une valeur critique telle que I'auto-focalisation
apparaisse, le faisceau tend a s’effondrer sur lui-méme. Il s’ensuit une compétition entre I'effet Kerr,
la diffraction, I'absorption multiphotonique et la défocalisation causée par la formation du plasma.
Cela méne a une propagation du faisceau laser sous la forme d’un filament créant dans son sillage un
canal plasma. Cette propagation du faisceau laser est dite autoguidée bien que ces termes ne
réferent pas a un guide ou un antiguide non-linéaire dans le plan de diffraction transverse. Les effets
non-linéaires tels que I'effet Kerr et I'ionisation multiphotonique ont été décrits précédemment mais
de facon indépendante. Deux équations couplées peuvent décrire la filamentation : I'équation
d’évolution de I'enveloppe du champ électrique de I'impulsion laser et de I'équation d’évolution de
la densité d’électrons.

Lorsque le champ laser est polarisé suivant I'axe x, le champ électrique peut étre décomposé en une
onde porteuse et une enveloppe telles que [Couairon 07]:
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E(x, V,z,t) = %E(x, v,z t)expli(kz — wot)]u, + c.c. I-4

ou z est 'axe de propagation, k et w, le nombre d’onde et la pulsation centrale de I'impulsion laser.
Une équation scalaire du type équation de Schrédinger non-linéaire peut ainsi étre obtenue. En
introduisant le temps retardé dans le référentiel de Iimpulsion t = tqp —z/v4(wo)
(ou vy (wy) = dw/0k|,, indique la vitesse de groupe) on obtient I'équation d’évolution de
I’enveloppe :

OE i k' 9%E ko p
% = LAE—i STy ik, |EPE — i 2 -
9z 2kt 2 oz T o 2lE] 210 Pe >

Cette équation décrit la propagation de I'impulsion dans la direction des z croissants, dans le cas
d’une enveloppe lentement variable E(x,y, z,t) et dans le cadre de I'approximation paraxiale. Le
premier terme du membre de droite représente la diffraction dans le plan transverse avec
A, = 0%/0x% + 0%/9y?. Le deuxiéme terme rend compte de la dispersion de vitesse de groupe, le
troisieme terme de I'effet Kerr optique. Enfin le dernier terme représentant la défocalisation par le
plasma est couplé a une équation traduisant I’évolution de la densité électronique du plasma p que
I’on suppose principalement généré par photoionisation, ce qui est le cas pour des impulsions ultra-
courtes. Notons que dans cette équation I'absorption multiphoton a été négligée.

ap

at amlElzmpat I-6

On suppose ici que la photoionisation est multiphotonique. La quantité ok représente le taux
d’ionisation tel que Wy,p; = g,,I™ pour une ionisation a m photons, oum = (U;/hw, + 1), Uest le
potentiel d’ionisation du milieu et p,; la densité d’atomes neutres.

Ces équations permettent de mettre en évidence les principaux effets non-linéaires mis en jeux dans
la propagation d’impulsions femtosecondes ultra-intenses sous forme de filaments. Elles tiennent
compte des effets linéaires comme la diffraction et la dispersion de vitesse de groupe, mais aussi des
effets non-linéaires comme I'auto-focalisation par effet Kerr et la défocalisation par le plasma généré
par ionisation multiphotonique des molécules d’air. La résolution du systéme des deux équations
couplées reproduit bien le régime d’autoguidage. Toutefois, le calcul montre qu’au cours de la
propagation I'impulsion a tendance a donner naissance a des structures temporelles tres breves
remettant en cause la validité de I'approximation de I'enveloppe lentement variable. La Figure 3
montre un exemple de résultat de simulation que j'ai obtenue en utilisant le code développé par
Arnaud Couairon du Centre de Physique Théorique de I'Ecole Polytechnique résolvant les équations
précédemment nommées. Elle présente les largeurs a mi-hauteur calculée a partir des distributions
de fluence F en fonction de la distance de propagation z.
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Figure 3 : Résultat de simulation pour une impulsion de 1 mJ, 50 fs, non-focalisée se propageant dans
I’air et dont la largeur a mi-hauteur initiale est de 0,5 cm.

.4 Milieux de la filamentation

Le phénoméne de filamentation laser est un phénomene universel qui apparait spontanément lors
de la propagation d’une impulsion laser intense dans un milieu transparent. Ainsi, elle a été observée
dans les gaz, les solides et les liquides.

Dans le cadre de ma these, j’ai étudié la filamentation laser dans les gaz ainsi que dans les solides.
Comparons les grandeurs caractéristiques de la filamentation pour le cas de I'air et de la silice.

Air : Silice :
. n, = 3,2.10 % ecm?/W * n,=3,010"cm*/W
. P, =5GW e Py=2MW
. Diamétre du filament : 100 um e  Diamétre du filament : 10 um
. Intensité dans le filament : 5.10" W.cm™ +  Intensité dans le filament : ~ 10 W.cm™

La puissance critique nécessaire a la filamentation laser est environ mille fois moins importante dans
les solides que dans les gaz. Ceci est d{ au fait que I'indice non-linéaire n, est mille fois supérieur
dans les solides que dans les gaz. Un faisceau de plus faible puissance peut donc étre utilisé pour
générer un filament dans un milieu solide. L’indice non-linéaire plus important dans les solides est a
I’origine des effets non-linéaires plus importants survenant lors de la filamentation (pour le détail des
effets voir 1l). Du fait de la plus grande densité de molécules, la densité électronique du filament est
plus importante dans les solides que dans les gaz. En revanche, pour la méme raison, la durée de vie
du plasma sera plus courte. Enfin, la dispersion est beaucoup plus importante dans les solides que
dans les gaz. On étudiera dans le cadre de cette these, l'influence du régime de dispersion sur la
filamentation laser.

II. Effets non-linéaires survenant durant la filamentation

1.1 Auto-modulation de phase

L'auto-modulation de phase est une manifestation de I'effet Kerr dans le domaine temporel.
Lorsqu’une impulsion suffisamment intense se propage dans un milieu, elle va induire une
modulation temporelle de l'indice de réfraction. Cette variation induit a son tour un décalage de
phase dans I'impulsion, ce qui conduit a une modification du spectre en fréquence de I'impulsion.
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n(r, t) = ng + nyI(#,t). -1

La variation temporelle de I'indice de réfraction est donc :

dan(r,t) =n, dI(r,t). 12
dt dt
Cette variation provoque un décalage de la phase instantanée ¢ (t) de I'impulsion [Couairon 07] :
$() = wot — - n(b)z, -3
0

ou A, est la longueur d’onde centrale du faisceau dans le vide, wy, = 2mc/A, la pulsation associée a
cette longueur d’onde et z la longueur de propagation. On peut ainsi définir la pulsation instantanée
de 'onde :

3Pp(O)

nywqo 0I(r,t)
= Wqg—
ot 0

w(t) - c ot

-4

A haute intensité le spectre de I'impulsion va donc s’auto-élargir lors de la propagation en générant
de nouvelles fréquences. La génération des nouvelles fréquences dépend du signe de la pente de
I'intensité du I'impulsion, du coefficient non-linéaire n, et de la distance de propagation z dans le
milieu Kerr. Dans un milieu Kerr, le front avant de l'impulsion génére des fréquences plus
basses (1 > A,), tandis que le front arriére génére des fréquences plus hautes (1 < 4;).
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Figure 4 : Phénoméne d’auto-modulation de phase. En haut, profil
d’intensité d’'une impulsion gaussienne. En bas, fréquence instantanée
de I'impulsion autour de sa fréquence centrale v,. La tangente a l'origine
est appelée chirp. Si elle est a pente positive (négative), on parle de chirp
positif (négatif).

L'auto-modulation de phase permet I'élargissement spectral de I'impulsion. Si I'on remet en phase
toutes les fréquences nouvellement créées, on peut raccourcir la durée de I'impulsion laser. Cet
élargissement important des fréquences de I'impulsion conduit a la génération d’un faisceau blanc
intense, appelé continuum de lumiére blanche.

16



Chapitre | : Principe de la filamentation laser

1.2 Auto-raidissement du front

L’auto-raidissement du front arriere de I'impulsion laser provient du fait que la partie de I'impulsion
centrale a une vitesse moindre que l'arrieére de I'impulsion. Ceci est d{ a la dépendance de I'indice de
réfraction par rapport a l'intensité laser, An = n, 1.

Pour une variation An positive et instantanée, la vitesse de la lumiére décroit pour des intensités
lasers croissantes. A partir d’un faisceau gaussien et en tenant compte de la dispersion de la vitesse
de groupe, le pic d’intensité est ralenti pendant que la partie arriére de I'impulsion le rattrape. Le
front arriere de I'impulsion se raidit alors, dissymétrisant I'impulsion. Cet effet se traduit par une
auto-focalisation plus rapide de la partie arriére par rapport a la partie avant de I'impulsion. En
conséquence, la génération des fréquences vers le bleu (A < A,) par auto-modulation de phase
provenant de la partie arriere de I'impulsion est augmentée.

1.3 Multifilamentation

Lorsque la puissance initiale de I'impulsion laser dépasse largement la puissance critique P, plusieurs
filaments se forment. Leurs caractéristiques (diamétre du cceur, intensité) sont assez similaires au cas
du filament unique. Les multifilaments formés interagissent de fagon complexe : fusion, apparition,
disparition au cours de la propagation du faisceau laser [Couairon 07].

1.4 Emission conique

Lors de la filamentation est générée une émission de lumiére colorée (dans le spectre visible). Celle-ci
se présente sous la forme de plusieurs disques concentriques de différentes longueurs d’onde (Figure
5). La distribution des longueurs d’onde est inversée par rapport a la diffraction, avec les fréquences
les plus hautes se situant sur le cercle le plus extérieur.

Figure 5 : Photographie de I’émission
conique obtenue avec le laser Alpha-100
par filamentation dans un cristal de CaF,
avec une impulsion de50 p et de
durée 50 fs.

Ce phénoméne est caractéristique de la filamentation laser. De nombreux modeles ont été proposés
pour tenter d’expliquer ce phénomeéne. Trois explications ont été proposées: émission de type
Cerenkov [Golub 90], propagation non-linéaire de type ondes X [Conti 03] dans laquelle I'émission
conique survient spontanément et mélange a quatre ondes pour la partie IR lointaine du spectre
[Théberge 08].

Un processus d’émission de type Cerenkov a été proposé pour la premiére fois par Golub et al., en

1990. La polarisation, I'excitation induite par le filament dans le milieu se propage a la vitesse de
groupe v, de I'impulsion. Il en résulte une émission dont la relation de dispersion est donnée par

17



Chapitre | : Principe de la filamentation laser

[Golub 90]; soit @ I'angle d’émission des fréquences nouvellement créées, & dépend alors de la
pulsation w de la fagon suivante :

cos(@) = v;;h -5
9

Avec v,;, = c¢/n(w) la vitesse de phase pour la fréquence nouvellement émise, n(w) I'indice de
réfraction de celle-ci et v la vitesse de groupe du filament.

Plusieurs auteurs [Conti 03, Couairon 07] ont proposés une autre interprétation en termes d’ondes X.
Les ondes X ont en effet la particularité de se propager sous la forme d’un coeur intense qui ne subit
ni diffraction ni dispersion et qui est accompagnée par une émission conique dont la forme en 6 (w)
est donné par I'expression :

P w=wo
9—\/1 k(w)(k0+ o ) -6

avec kg et wg le vecteur d’onde et la pulsation de I'impulsion initiale.

Dans le cas ou I'on suppose que la vitesse de groupe du filament est égale a la vitesse de phase de la
fréquence porteuse, la relation de Cerenkov peut alors étre vue comme un cas particulier d’ondes X.

Théberge et al. en 2008 ont découvert une composante infrarouge allant jusqu’a 8 um, émise sous la
forme d'un cone. lls ont associés cette composante infrarouge au terme émission conique,
cependant celle-ci proviendrait du mélange a quatre ondes entre la longueur d’onde initiale et la
partie « bleue » de I'émission conique. L’accord de phase kyryy = 2k — k¢ prewe » donne alors un
angle d’émission & tel que :

— taqn-1 "_l) -
6 = tan (Zko_kz, -7

avec k, et k, les composantes axiale et radiale du vecteur d’onde de la partie bleue de I'’émission
conique k¢g preve-

.5 Autres rayonnements secondaires

L'un des atouts de la filamentation laser femtoseconde est son caractere grandement non-linéaire
qui donne lieu a un grand nombre de phénomeénes dans I'air, en particulier la génération de
rayonnements secondaires.

Lors de la propagation dans l'air de I'impulsion femtoseconde, celle-ci s’autofocalise par effet Kerr.
Un autre phénomene résultant de I'action du ) de Iair se manifeste aussi lors de la propagation
de lI'impulsion laser : la génération de troisieme harmonique [Akdzbek 02]. De par le fait que la
filamentation laser peut étre réalisée a de trés grandes distances cela permet d’envisager la création
d’une source UV efficace, directionnelle et de courte durée.

De plus, le plasma créé par filamentation laser dans I'air émet des impulsions électromagnétiques
dans un domaine de fréquence a la limite entre I'optique et les fréquences radios (entre 100 GHz et
20 THz) appelé Térahertz (THz) [D’Amico 07, Proulx 00]. Pendant longtemps ce domaine de
fréquence a été inaccessible di au challenge technologique qu’il représentait; les sources et
méthodes de mesure issues du domaine photonique ou électronique ont du étre poussées jusqu’a
leur limite. Les propriétés remarquables du rayonnement THz sont qu’il est non ionisant, transparent
aux matériaux non polaires et non métalliques et qu’il est sensible aux fréquences de vibration des
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petites molécules. Cette propriété des filaments de générer une impulsion THz est intéressante car ils
représentent une source THz cohérente et pouvant étre réalisée a distance dans un domaine de
fréquence en pleine explosion. La notion de source a distance est primordiale vis-a-vis du fait que le
rayonnement THz est fortement absorbé par I’humidité de I'air.

III. Génération d’'impulsions courtes a haute puissance créte

La technologie des lasers avait peu évolué pendant plus de 10 ans mais aprés la découverture du
blocage de modes passifs sur un laser a colorant en 1972, les lasers femtoseconde amplifiés sont
apparus en 1985. Ce palier était di aux problemes de non linéarité qui causaient des dommages
irréversibles dans les solides d’amplification. La méthode d’amplification par dérive de fréquence
(CPA) [Strickland 85], développée a I'origine pour les radars, va introduire une véritable rupture en
résolvant ces problemes.

Les lasers utilisés au cours de ma thése sont tous issus de cette technologie et suivent tous le méme
principe que celui illustré en Figure 6. L'oscillateur fournit une impulsion femtoseconde qui va étre
étirée temporellement, amplifiée puis recomprimée.

6nJ
10 fs

‘ 78 MH -
2
l()nj

100 ps
78 Mhz

Echantilloneur
Etireur

6n]
- 10 Hz I
300 m]

100 ps

modules d'amplification 10 Hz
cavité régén. pré-ampli main amph Pulse cleaner
——
atténuateur
300 m]
Compresseur -~ o 30 fs
10 Hz
A

Figure 6 : Schéma de la chaine laser d’amplification par dérive de fréquence. Les valeurs correspondent au laser
ENSTAmobile.
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1.1 L’oscillateur

A l'origine de I'impulsion laser se trouve |'oscillateur basé sur la technologie du cristal de Saphir dopé
au Titane qui a pour avantage d’avoir un gain large autour de 800 nm. Grace a la méthode du blocage
de mode, en sortie d’oscillateur on obtient une impulsion de courte durée, quelques dizaines de
femtoseconde. Le verrouillage de mode est une technique optique par laquelle un laser peut générer
des impulsions lumineuses de durée extrémement courte. Le principe de cette technique est
d’introduire une relation de phase fixe entre les modes de la cavité résonnante du laser. Le laser est
alors dit a verrouillage de phase ou mode-locké. Chaque composante spectrale étant en phase, elles
vont interférer constructivement pour générer un train périodique d’impulsions ultrabréves.

1.2 L’étireur

Afin d’amplifier au maximum I'impulsion et d’éviter I'endommagement des cristaux dans les étages
d’amplification on « étire » temporellement I'impulsion laser. Le plus souvent, un systéme optique
comprenant un réseau de diffraction permet de retarder indépendamment les différentes
fréquences composant le spectre et donc d’augmenter la durée de I'impulsion laser jusqu’a une
durée de plusieurs dizaines ou centaines de picosecondes.

1.3 L’Echantilloneur

Les lasers de pompe des amplificateurs ont une cadence limitée a 10, 100 Hz voire 1 kHz. La
fréquence de tir de l'oscillateur de 78 MHz est ramenée a une cadence moindre a I'aide d’un
sélecteur d’impulsion basé sur un cristal électro-optique. Dans le cas du laser Thales Alpha 100 la
cadence est ramenée a 100 Hz et dans le cas du laser Amplitude ENSTAmobile et du laser canadien
TnT a 10 Hz. Pour un laser kilohertz, le cristal de I'étage d’amplification principal doit étre refroidi a
I"aide d’un cryostat pour éviter 'endommagement de celui-ci, si I'on souhaite atteindre la dizaine de
mJ. C’est le cas pour le laser kilohertz dit de la « salle rouge » développé au LOA.

.4 L’Amplificateur

Deux types d’amplification sont successivement utilisés. Dans un premier temps une cavité dite
régénératrice, composée d’un cristal en Ti :Sa dans une cavité Fabry-Pérot, va régénérer I'impulsion
laser. Ce type de cavité permet d’amplifier I'’énergie de I'impulsion d’un facteur 10> et d’améliorer la
stabilité de I'impulsion laser.

Puis des étages d’amplification multi-passage (un ou deux étages en général) sous la forme de cavité
en papillon augmentent I'énergie laser d’un facteur ~ 20.
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.5 Le compresseur

Enfin, I'impulsion passe dans un compresseur incluant un jeu de réseaux, qui est le complémentaire
de I'étireur et annule le retard entre les différentes fréquences. La durée de I'impulsion est alors
réduite a une valeur proche de 50 fs dans le cas de nos chaines laser.

La distance entre les deux réseaux du compresseur peut étre utilisée pour faire varier la durée
d’impulsion. L'impulsion sera alors dite « chirpée » ou possédant une dérive de fréquence. En effet,
le retard entre les différentes fréquences de I'impulsion ne va pas étre annulé. Ainsi, lorsque les
fréquences plus rouges se situent a I'avant de I'impulsion, et les fréquences plus bleues sont a
I'arriere, le chirp est alors dit positif.

1

0.5

-0.5

electric field (a. u.)

-1
-30 -20 -10 o 10 20 30
time (fs)

Figure 7 : Champ électrique d’une impulsion chirpée. La fréquence d’oscillation du champ électrique de
I'impulsion chirpée varie avec le temps. Ici, I'impulsion est chirpée positivement. (www.rp-
photonics.com)
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Chapitre Il : Interaction de deux filaments

Introduction

Ce chapitre est consacré a I’étude de l'interaction entre deux filaments produits par deux faisceaux
indépendants. On focalise deux impulsions laser afin d’obtenir des filaments que I'on croise avec un
angle ¢ et dont on peut contrdler le délai a I'aide d’une ligne a retard (Figure 8).

Laser 10 mJ 40fs

S

Séparatrice

Lentilef=1m

Ligne a retard

Lentille f= 1 m

Figure 8 : Schéma du montage expérimental

Apparait alors a l'intersection de ces deux filaments un réseau de plasma. Nous allons voir que ce
réseau de plasma permet d’échanger efficacement de I'énergie entre les deux filaments ou de
diffracter une sonde a distance. Pour cette étude, un systéme laser Alpha 100 de Thalés a été utilisé.

Il peut délivrer des impulsions avec une énergie maximale de 15 mJ, une longueur d’onde centrale de
800 nm, une durée de 40 fs a une cadence de 100 Hz.

2

Figure 9: (a) et (c) Schéma de lexpérience (b)
photographie de deux filaments s’interceptant.

L'étude du comportement de deux filaments s’interceptant est importante pour une meilleure
compréhension du phénomeéene de filamentation. Cette interaction permet de plus, de contréler la
filamentation a distance et la génération de rayonnement secondaire (cf chapitre Il).
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Ce réseau de plasma formé par l'intersection de deux filaments a été étudié par plusieurs groupes
tres récemment, qui aprés lI'avoir mis en évidence [Yang 09], ont caractérisé ses propriétés
diffractives [Yang 10], et sa durée de vie [Stundov 09]. Dans le cadre de mon travail de these, nous
avons pour notre part mis en évidence le déplacement des franges de ce réseau [Durand 11a], qui
permet d’induire un échange d’énergie tres efficace entre deux faisceaux. Jusqu’a présent I’échange
d’énergie entre deux faisceaux avait été prédit par I'optique non-linéaire lors du couplage de deux
ondes [Boyd] et mis en évidence récemment par Bernstein et al. [Bernstein 09] pour deux faisceaux
femtosecondes intenses se croisant dans I'air. Cependant, cet échange a une efficacité maximale de
7 %, tandis que nous avons montré que |’échange d’énergie entre deux filaments pouvait atteindre
50 % avec un réseau de plasma en déplacement [Liu 10]. Ce réseau de plasma pourrait permettre de
créer un commutateur optique a distance.

Enfin, j’ai étudié la décroissance du réseau de plasma de facon a comprendre I'évolution temporelle
des franges du réseau et ainsi déterminer les paramétres plasma associés a son évolution. Différents
gaz ont été étudiés, permettant de mettre a jour une différence de comportement notable entre les
plasmas créés dans un gaz moléculaire et dans un gaz atomique [Durand 11b].

L. Réseau de plasma dii a I'interférence de deux filaments

.1  Génération du réseau de plasma

Lorsque deux ondes cohérentes se superposent spatialement et temporellement, elles vont interagir
et donner lieu a des interférences. La période spatiale de la figure d’interférence ainsi obtenue est

donnée par la formule :

= ; -1
2sin(@/2)

ou A représente la longueur d’'onde des impulsions et @ I’angle entre les deux faisceaux.

Dans le volume défini par l'interaction des deux filaments la modulation de I'intensité laser suivant la
figure d’interférence va alors influer sur l'ionisation. Le plasma produit lors de la filamentation laser
est principalement généré via un mécanisme d’ionisation multiphotonique. La densité électronique
du plasma ainsi créé peut se décrire par la formule suivante :

p(#,6) = [* Ogpmarl® 7, )t 2

ol og représente la section efficace de I'ionisation multiphotonique pour I'oxygéne, oo la densité de
molécules neutres et / I'intensité du faisceau laser.

Le processus d’ionisation étant non-linéaire, la densité du plasma va donc varier fortement en

fonction de l'intensité laser. Le réseau d’interférence va alors se transférer au plasma lors de sa
génération en créant un réseau de densité de plasma.

.2 Mise en évidence du réseau de plasma

Afin de mettre en évidence ce réseau de plasma, un objectif de microscope de grandissement X 20 a
été utilisé pour imager le plasma créé a l'intersection entre les deux faisceaux sur une caméra CCD.
La caméra détecte la fluorescence des molécules d’azote excitées dans le plasma et dont la densité
est proportionnelle a la densité électronique [Luo 03].
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Deux photographies ont été prises pour différents angles (Figure 10). On distingue nettement les
franges d’interférences.

Figure 10 : Photographies du réseau de plasma créé dans I'air par
deux filaments. (a) ¢ = 6,9° (b) ¢ = 10°

Dans le cas d’un angle ¢ de 6,9° I'interfrange mesurée est de 6,57 um et de 4,46 um lorsque |'angle
@ est de 10°. On trouve alors un bon accord avec la théorie puisque l'interfrange calculée avec la
formule (I-3) est de 6,65 um et 4,58 um pour respectivement 6,9° et 10°. En effet, une différence de
2 % entre interfrange mesurée et calculée est un écart raisonnable compte tenu de la résolution, voir
Figure 10.

.3  Modélisation numérique

[.3.1 Superposition de deux ondes planes : dimensionnement

On considere deux faisceaux optiques non colinéaires de longueur d’onde A (voir Figure 11). Soient

k; et k, leurs vecteurs d’onde, I; et I, leurs intensités et ¢ |’angle avec lequel les deux faisceaux se
croisent.
Le champ électrique correspondant a la superposition des deux ondes a pour expression :

E = JLie® " + [LetT I-4

— {kcos(<p/2) — {kcos(<p/2)

aveck; = ksin(p/2) etk, = ksin(p/2) dans le repére (x0z)

onadonc:
=1 +1; + 2\/II;cos(2kz sin(¢/2)). -5

Figure 11 : Schéma de I'interaction des deux ondes planes
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[.3.2 Réseau d’indice

Considérons maintenant le cas de deux filaments. On sait que dans ce cas, 'onde optique génere
dans le cceur du filament un plasma de densité p dépendant de I'intensité suivant I™, ol m est
fonction des caractéristiques de chaque gaz et du régime d’ionisation. Dans notre cas, on s’intéresse
principalement a la densité de plasma maximum se situant au niveau de l'interférence constructive,
ou lintensité laser atteint 4/,. A ce niveau d’intensité lionisation n’est plus obligatoirement
multiphotonique, elle peut se faire par effet tunnel. Pour chaque gaz étudié on vérifie le régime
d’ionisation grace aux références [Chin] et [Couairon 07]. On choisit alors pour chaque gaz un
coefficient m tel que :

Air N, 0, Ne Ar Kr
m 5 7 5 5 5 4

Si les intensités des deux ondes sont égales, on a:
I =21,(1+ cos[2kz sin(¢p/2)]). I-6

On peut donc modéliser la distribution de densité électronique initiale par

m
pox I™= pna(1+4cos(qz)), -7
avecq = 7” et Pmax 12 densité électronique maximum dans le réseau de plasma a chaque instant t.

On définit N 'indice total du réseau de plasma en chaque point du réseau. N =1 —n, avecn = £

2pc
et ol p, = 1,7.10% cm™3 est la densité critique au-deld de laquelle le plasma devient opaque a

I'impulsion laser a 800 nm.

La variation d’indice n due au plasma est tres petite et est de la forme :
n= pz"‘%(l +cos(q2))". -8
c

[.3.3 Evolution temporelle du réseau d’indice

L’évolution du réseau d’indice est fixée par I’évolution du plasma, pour laquelle on considéere
simultanément l'effet de la diffusion et de la recombinaison. On considere ici que les deux
phénomeénes principaux responsables de la dégradation du réseau d’indice sont : la diffusion des
électrons a l'intérieur du plasma et la recombinaison des électrons. La recombinaison des électrons
dans un plasma s’effectue selon deux processus que I'on peut distinguer : la recombinaison sur les
ions parents et I'attachement sur les atomes neutres du plasma. Dans le cas d’un plasma créé par
filamentation laser le premier processus est beaucoup plus rapide que le second [Zhou 09]. On
néglige donc ici I'attachement des électrons sur les molécules neutres.

Dans notre cas, on peut considérer la diffusion de facon unidimensionnelle selon I'axe Oz, axe selon
lequel le gradient d’indice est le plus important.

La variation de la densité électronique du plasma au cours du temps obéit alors a I'’équation aux

dérivées partielles :

p _ d%p 2
50 = Dairr3,2 = Bp®, 9
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avec f le coefficient de recombinaison ions-électrons et Dy;ss le coefficient de diffusion des
électrons.

La variation d’indice étant proportionnelle a la densité électronique du plasma, I'évolution
temporelle du réseau d’indice est donc donnée par I'équation :

an(t,z) 9%n(t,z)
6tz = Ddlfszz— ZpCﬁnz(t,Z). 1-10

Pour résoudre cette équation aux dérivées partielles on exprime la solution sous la forme d’un
développement limité compatible avec la condition initiale :

n(t,z) = ag(t) + a,(t)cos(qz) + a,(t)cos(2qz) + -+ 1-11

En pratique on arréte le développement a l'ordre m, et on prend pour condition initiale le
développement a I'ordre m de :

n =Ny (1+ cos(qz))m. 1-12

On obtient ainsi un systeme d’équations différentielles ordinaires couplées que I'on peut résoudre de
maniére numérique.

[.3.4 Réflexion sur le réseau d’indice

Afin de reproduire les résultats expérimentaux, on modélise I'évolution de I'efficacité de réflexion du
réseau de plasma au cours du temps. Le réseau d’indice est éclairé par une sonde a 400 nm et on
mesure le coefficient de réflexion en fonction du temps. La Figure 12 montre la configuration.

o

Figure 12 : Schéma de la réflexion de la sonde a 400 nm par le réseau de plasma
Pour cela on écrit I’équation de Helmoltz pour 'onde incidente a 2w:
AE + k3n?E = 0. 1-13

Le réseau d’indice formé par les deux filaments est périodique et peut donc étre représenté par une
série de Fourier. Les ondes éclairant le réseau étant une impulsion a A et une autre a A/2, on utilise
uniquement par conditions de Bragg les deux premiers termes de la série, soit les vecteurs d’ondes
du réseau g; et du réseau double g,. Le réseau d’indice est stratifié dans des plans paralléles a Ox et
donc de normale paralléle a Oz :

— 0o, 0 . .
qq = {q etq; = {q vecteurs d'onde du réseau et du réseau double avec :
1 2

29



Chapitre Il : Interaction de deux filaments

n=1+nWcos(q,2) + nPcos(q,2). I-14

On résout I'équation de Helmholtz sous la forme d’une série :
E= Zm Zp Sm.p(Z)eiGm'p'r; 1-15

avec Gy, = EO —mg, — pg, le vecteur d’'onde de I'onde réfléchie et ou m et p sont des entiers
positifs ou négatifs.

On remplace ensuite E par son développement dans I'’équation de Helmholtz et on néglige les termes
du second ordre. On note de plus que dans notre cas g, = 2g;. On obtient alors un systeme
d’équations couplées et I'on considére uniquement les ondes qui satisfont la condition de Bragg qui
sont alors réfléchies comme sur un miroir. Le systéeme a résoudre devient alors:

. kon,

(Smt1p +Sme1p) +i——=(Spp+1 + Smp-1)- I-16

2cosa

dSmp _ l. konq
dz 2cosa

Rappelons que hormis I'onde initiale (m = p = 0) chaque onde de I'équation ci-dessus doit vérifier la

condition de Bragg. Remarquons que pour I'onde incidente Sg g, on am = p = 0 ce qui implique que
m + 2p = 0. La condition de sélection des ondes réfléchies est alors m + 2p = 2. On a donc les deux
égalités :

dSo.0 . kony

—2 = S

dz 2cosa ~ 01 117
dS(].l — l. konz S

dz 2cosa ~ 00

On résout le systéme avec comme conditions aux limites : I'onde incidente en z = 0 est égale a
S0.0(0) = A, et pour un réseau de taille finie L, il n’existe pas de réflexion sur la derniére couche,
soit Sy 1 (L) = 0. Le systéme s’écrit alors :

. iyz_ ,—iyz .
= iyz _¢ "¢ "|,ivL
SO.O - AO [e eiyz+e—iyz] e’ kon,
vz, ,—iyz avecy = ) I-18
S -4 iyz _ € YZ e~V iyL 2cosa
01 = 4o |€ PRz g ’
La mesure qui nous intéresse correspond a I'intensité / de I'onde diffractée Sq 1 (0) :
I = I,|1—et|”
1= Ip|1— e I-19

Si JL est petit, on obtient grace au développement limité une expression simple de l'intensité
réfléchie par rapport a la variation d’indice du réseau double n,.

kZLZ
0 n2l,. 1-20

4cos?a

30



Chapitre Il : Interaction de deux filaments

IL. Réseau de plasma pour deux faisceaux de fréquence différente

II.L1 Différence de fréquence

Pour deux faisceaux laser ayant une légere différence de fréquence, un réseau de plasma se
déplacant est alors créé a l'intersection des deux impulsions. On verra par la suite qu’un tel réseau
permet d’échanger efficacement de |’énergie entre deux filaments.

Pour créer une différence de fréquence instantanée entre les deux impulsions laser, on utilise une
propriété du compresseur de la chaine laser CPA. En effet, en changeant la distance entre les deux
réseaux du compresseur on peut imprimer au faisceau laser un chirp linéaire, dispersant les
fréquences sur toute la durée de I'impulsion de facon linéaire (voir Figure 13). Le chirp est dit positif
lorsque les basses fréquences devancent les hautes fréquences.

Td

impulsion 2

2ouanbai4
2ousnbai4

impulsion 1

t, durée

Figure 13 : Principe du chirp linéaire — Différence de fréquence instantanée entre deux impulsions.

Les deux impulsions ayant le méme chirp, la différence de fréquence instantannée pourra alors étre
contrélée en modifiant le retard z, entre les deux (voir Figure 13). Lorsque 7y est nul, il n"existe
aucune différence de fréquence entre les deux impulsions. De plus, la différence de fréquence entre
les deux impulsions Aw est constante pendant toute la durée de I'interaction.
On peut ainsi déduire la différence de fréquence des parametres lasers [Dogariu 971,

Aw = —Cty/73, II-1

avec 7, la durée de I'impulsion, et Cle paramétre de chirp défini par

avec 7, la durée minimale de I'impulsion laser.
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1.2 Déplacement des franges du réseau

La figure d’interférence de deux ondes de fréquence différente est modulée par le battement
correspondant a la différence de fréquence des deux ondes. Il en résulte un déplacement de cette
figure d’interférence. Dans notre cas, elle va se déplacer dans la direction

- —

Ak =k, —k, = Ak. %, -3

avec une vitesse
wW1—Wy —

vy = (Aw/Ak). U = ok W I1-4

ou w; représente la fréquence instantanée et k; = w;/c, le vecteur d’onde de chaque impulsion.

Pour deux impulsions laser présentant une dérive de fréquence et décalées temporellement I'une
par rapport a 'autre, on a vu qu’il existait une différence de fréquence instantanée non nulle et
constante pendant toute la durée de l'interaction. La figure d’interférence va donc se déplacer et en
conséquence le réseau de plasma va se déplacer.

Le vecteur d’'onde du réseau de plasma peut étre défini comme :
Ak = 2ksin(¢/2), I1-5

avec @ I'angle entre les deux faisceaux pompes. On peut alors exprimer la vitesse de déplacement de
la figure d’interférence en fonction du retard t4:

Ao —C7q/Tp*

Ak~ 2ksin(p/2) 1I-6

UOZ

Le réseau de plasma va suivre le mouvement de la figure d’interférence avec sa vitesse propre
Vysseau, QUi devrait étre proche de vy. En premiere approximation, on peut considérer que la vitesse
de déplacement du réseau de plasma est égale a celle de la figure d’interférence : Vy¢sequ = Vo -

Afin de caractériser le réseau de plasma ainsi créé, on utilise un faisceau sonde a 400 nm (2®w) pour
mesurer par effet Doppler la vitesse de déplacement du réseau. Cette sonde est créée a partir d’'une
lame séparatrice prélevant 10% du faisceau a 800 nm tandis que les 90% restants sont envoyés dans
le dispositif précédent (Figure 14).

Ligne a retard - Faisceau sonde

Laser 10 mJ 40fs BS

_ N R

Spectromeétre

Ligne a retard -Faisceau pompe

Lentilef=1m
Figure 14 : Schéma expérimental pour la mesure de la vitesse du réseau par effet Doppler.
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La sonde va étre partiellement réfléchie par le réseau de plasma. Par condition de Bragg on sait
gu’en présence du réseau de plasma la sonde a 2w superposée a un des faisceaux pompes va étre
diffractée dans la direction de I'autre faisceau pompe. On isole donc le faisceau a I'aide de filtres
colorés et on utilise un spectrometre pour contréler I’évolution du spectre de la sonde. Afin de
mesurer un effet Doppler exempt de toute perturbation, on effectue ces mesures dans I’Argon, gaz
monoatomique qui ne présente pas d’effets d’alignement moléculaire pouvant perturber le spectre
de la sonde diffractée [Varma 08].

Dans un premier temps, on mesure le spectre de la sonde a 2w, lorsque les deux faisceaux pompes
ne sont pas chirpés et ne présentent donc pas de différence de fréquence (voir Figure 15). On peut
voir que le spectre de la sonde diffractée par le réseau ne change pas en fonction du retard 74 entre
les deux pompes. Il n’y a donc pas d’effet Doppler ce qui confirme que le réseau ne se déplace pas.

1,0{=—1t , =-66fs
8 08
©
g
o 0,6 -
c
o
® 0,4
o
n
0,2 -
0,0-
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Figure 15 : Spectre de la sonde a 2w en fonction du retard t; entre les
deux faisceaux pompes lorsque les faisceaux pompes ne sont pas chirpés.

On étudie maintenant le cas, ou les faisceaux pompes sont chirpés négativement jusqu’a 91,7 fs
tandis que le faisceau sonde est maintenu non chirpé a 40 fs. Comme les deux faisceaux pompes sont
chirpés on peut maintenant contréler la différence de fréquence entre eux en changeant le retard .
On peut voir sur la Figure 16 que le spectre de la sonde diffractée change en fonction du retard 74
entre les deux pompes. Son centre de gravité est décalé sous I'effet du déplacement du réseau.
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Figure 16 : Spectre de la sonde a 2w en fonction du retard t; entre
les deux faisceaux pompes lorsque ceux-ci sont négativement
chirpés jusqu’a 91,7 fs.

On peut de plus remarquer sur la Figure 16 un changement dans la forme du spectre diffracté. Ce
changement peut étre du a un chirp résiduel sur I'impulsion a 400 nm. En effet, on a appliqué un
chirp négatif aux faisceaux pompes et compensé le chirp du faisceau sonde a I'aide d’un échantillon
de silice d’épaisseur adaptée introduit dans son passage. Il est donc possible que le chirp de
I'impulsion sonde ne soit pas parfaitement compensé, et qu’en conséquence les longueurs d’onde les
plus grandes (petites) ne voient pas la méme vitesse du réseau que les longueurs d’onde plus petites
(grandes). Ce changement de forme du spectre a été supposé sans influence sur le résultat de
décalage du spectre par effet Doppler. En effet, les spectres restent symétriques et I'on va utiliser le
centre de gravité des spectres comme moyen de mesure du décalage spectral par effet Doppler. Le
centre de gravité du spectre a été choisi car I'impulsion sonde possede une largeur spectrale
importante.

Afin de caractériser la vitesse de déplacement des franges du réseau, on trace donc le centre de
gravité du spectre de la sonde diffractée en fonction du délai entre les deux pompes (Figure 17). On
effectue une mesure lorsque 7, est nul ce qui correspond au temps ou la sonde arrive au maximum
de recouvrement des deux pompes et une mesure lorsque la sonde arrive une picoseconde aprés la
formation du réseau de plasma, soit T, = 1 ps. On peut voir que pour 74,~0 ps le centre de gravité du
spectre se décale progressivement avec le délai 7, reflétant le déplacement du réseau de plasma
dont la vitesse augmente avec Aw. En revanche cet effet disparait aprés 1 ps en raison de la
disparition du réseau de plasma.
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Figure 17 : Centre de gravité du spectre du faisceau sonde en
fonction du retard entre les deux faisceaux pompes. En rouge : le
faisceau sonde arrive peu de temps aprés la formation du réseau de
plasma. En noir : le faisceau sonde arrive 1 ps apres la formation du
réseau de plasma.

II.3  Mesure de la vitesse par effet Doppler

On considére un récepteur (le spectromeétre) qui détecte une impulsion signal provenant d’un
réflecteur se déplagant a une vitesse v,.. L'effet Doppler va introduire un décalage de fréquence sur la
sonde incidente. En considérant un cas simple, la fréquence détectée est :

r [ok 7% _
fl= p— £, 11-7

avec v, la vitesse de déplacement du réflecteur et fla fréquence initiale de la sonde. Dans notre cas
le décalage de fréquence peut étre exprimé comme :

2v, ~ 2Vr
Af = C—_Urf = f 11-8
Comme A = c¢/f, onen déduit que AL = —cAf/f?. Finalement, on trouve :
20,
A = — - 1I-9

Considérons maintenant que la sonde est envoyée sur le réseau avec un angle ¢ /2 par rapport a la
direction des franges du réseau. Par conséquent v, = VpgsequSin(@/2) = vysin(e/2). En utilisant
les relations définies précédemment, on peut exprimer le décalage en fréquence du signal en
fonction des parameétres laser (fréquence et chirp) et du retard T entre les deux pompes :

Ctgq

nfrp?’

A= 2

11-10
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Figure 18: En rouge : Centre de gravité du spectre en fonction du
retard entre les deux faisceaux pompes, pour un faisceau sonde
arrivant lors de la formation du réseau de plasma. En bleu : Centre de
gravité du laser calculé via la formule précédente.

On peut alors extraire les vitesses de déplacement du réseau pour différents retards t, et les

comparer aux valeurs calculées. Pour un retard 7, = —100 fs, on trouve ainsi Vyggpqy = —2,3 X
107 m.s™ 1, qui est 8 comparer a la valeur calculée : v, = —2,76 X 107 m.s™ L.
La vitesse du réseau a pu &tre variée de Vysseqy = —2,3X 107 m.s713 3,1 x 10’ m.s™%, en

changeant le retard 7,4 (plus exactement la différence de fréquence) entre les deux faisceaux
pompes. Les résultats expérimentaux sont en bon accord avec notre modele.

[I.4  Durée du déplacement du réseau

Enfin, on détermine la durée effective de déplacement du réseau. Pour cela, on fixe le retard 7,4
entre les deux pompes a 80 fs tandis que I'on fait varier le retard 75 entre la sonde et la formation du
réseau. Les résultats sont présentés dans la Figure 19. Lorsque 75 = 0 fs on peut voir que le spectre
diffracté est fortement modifié. Cela peut s’expliquer par le fait que I'impulsion arrive alors que le
réseau de plasma n’est pas encore complétement formé. On peut cependant observer que le
décalage Doppler du centre de gravité du spectre est observé uniquement pour une dizaine de
femtosecondes, ce qui correspond au temps de chevauchement des deux faisceaux pompes. Cela
montre que le réseau se retrouve au repos en moins de 100 fs.

Le mouvement du réseau de plasma est uniquement di au déplacement de sa source, les franges
d’interférence qui suivent le front d’ionisation. Le déplacement dure donc trés peu de temps apres le
passage de I'impulsion laser. Le réseau reste ensuite stationnaire pendant un temps beaucoup plus
long que nous déterminerons dans la partie suivante.
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Figure 19 : Centre de gravité du spectre (a) et spectre normalisé (b) du

signal sonde en fonction du retard 7.

111 Durée de vie du réseau de plasma

Maintenant que nous avons bien défini les caractéristiques spatiales du réseau de plasma créé a
I'intersection de deux filaments, nous allons déterminer ses caractéristiques temporelles. La
décroissance du réseau de plasma est due a deux phénomenes distincts. Dans un premier temps, la
recombinaison du plasma diminue la densité du plasma, rendant le réseau moins efficace. De
nombreuses études ont été effectuées sur la durée de vie du plasma généré par un filament laser
filament laser dans I'air [Tzortzakis 00, Rodriguez 08, Zhou 09]. Dans cette section, nous étudierons le
cas d’'un plasma formé par l'interaction de deux filaments lasers et ceci pour I'air et ses principaux
composants : Azote, Oxygéne, Dioxyde de carbone et Argon, mais aussi pour le Néon et le Krypton.
L'efficacité du réseau de plasma va aussi étre affectée par I'étalement des franges du réseau. En
effet, par diffusion les électrons vont s’échapper des zones de forte densité électronique. Quelques
études permettent de connaitre les coefficients de diffusion des électrons dans les plasmas [Akbar
06], [Oskam 63] et [Biondi 54], mais aucune n’a été effectuée dans les conditions de température et
de pression propres a la filamentation. De plus, celles-ci portent uniquement sur I'étude des gaz
rares. Ici, nous essayerons de déterminer les parameétres de diffusion électronique aussi bien pour les
gaz rares que pour les gaz moléculaires.

37



Chapitre Il : Interaction de deux filaments

1.1 Durée de vie du plasma

I[I1.1.1 Procédure expérimentale

Dans un premier temps, on cherche a mesurer I'évolution temporelle de la densité électronique du
plasma généré par l'interaction de deux filaments lasers, afin de déterminer les paramétres de
densité initiale et de recombinaison plasma nécessaires a la compréhension de |’évolution
temporelle du réseau de plasma. On utilise alors un faisceau sonde non focalisé afin d’illuminer par la
tranche le réseau de plasma comme le montre la Figure 20. On observe alors sur une caméra (UEYE
CMOS UI-1240SE) le faisceau sonde 38 cm aprés son interaction avec le plasma. Cette technique a
déja été utilisée par les auteurs [Tzortzakis 00] et [Rodriguez 08] dans le cas d’un seul filament dans
I’air. Nous avons utilisé une chambre a vide équipée de plusieurs fenétres afin de modifier le gaz
dans lequel se forment les filaments.

-

AZ

Figure 20 : Schéma expérimental permettant de mesurer la recombinaison électronique du plasma.

Dans la Figure 21, on peut voir les images obtenues de la diffraction de la sonde par le plasma formé
a l'intersection des deux filaments dans Iair, ainsi que le traitement nécessaire afin de soustraire le
bruit. Ces images ont été obtenues en envoyant le faisceau sonde 1,13 ps aprés la formation du
réseau de plasma.
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Figure 21 : Résultats obtenus lorsque le faisceau sonde arrive 1,13 ps apres création du réseau de plasma dans I'air.
a) Image obtenue sur la caméra CCD des franges dues a la diffraction du faisceau sonde par le plasma.

b) Profil spatial du faisceau sonde sur la caméra CCD en I'absence de plasma.

c) Image des franges dues a la diffraction par la bulle de plasma aprés soustraction du fond.

d) Profil du faisceau a I’ordonnée, ou le contraste des franges est maximum.

Nous avons varié le retard du faisceau sonde grace a la ligne a retard. Onze points de mesure ont été
effectués entre 0 et 107 ps. Pour chaque retard, un profil des franges est extrait sur la ligne verticale
ou le contraste est le plus important. On mesure la décroissance de ce contraste. Cette mesure est
faite dans l'air puis dans l'oxygene, I'azote et I'argon. Le contraste des franges est bien plus
important avec deux filaments qu’avec un seul [Tzortzakis 00] et [Rodriguez 08].

[I1.1.2 Analyse numérique

II1.1.2.1 Calcul des franges obtenues par diffraction par une bulle de plasma

On calcule la diffraction de I'objet de phase (bulle de plasma) n(x) dans le plan mt situé a une distance
D. Le profil spatial de I'onde sonde incidente est supposé Gaussien :

—x2
¥(0) = Agexp (m ) n-1
et I'objet de phase, qui est un plasma d’indice de réfraction ntel quen = /1 — (w3/w?), avec

wp = +/pe?/m,ég, la pulsation plasma et p la densité électronique du plasma. Le rapport w3/w?
est tres petit, on peut donc effectuer un développement limité et ainsi obtenir une expression de la
variation de l'indice de réfraction due au plasma :
2
— _@p -

Ang = —5. n-2
Afin d’ajuster au mieux les profils de diffraction (exemple Figure 22), nous avons choisi de modéliser
la bulle de plasma par une super-gaussienne suivant x et une gaussienne suivant z :
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) sl ol
An(x,z) = Angy| Ae' 217/ + Be\ 23/ |e\ 23/, n-3

avec Ang la variation de I'indice maximum au centre, k etn des coefficients entiers, A et B des
coefficients réels, L;, L,, L; représentant les largeurs a mi-hauteur de la super-gaussienne et de la
gaussienne (parametres réels).

0,4 T T T T T T T
— courbe théorique
0,3+ — courbe expérimentale

0,24

-0,3 T T T T

X (mm)
Figure 22 : Ajustement théorique du profil des franges

d’interférence dans les mémes conditions que la Figure 21.

L'onde diffractée s’exprime alors de la fagcon suivante :

Y(x,D)~ Aof exp( )exp(—tAgo(x’))exp( k(x—x') ) -4
avec

Ap(x) = = f+°°An(x z)dz -5

Les parametres de la bulle de plasma déterminés par ajustement des franges de diffraction sont
présentés dans le Tableau 1 :

Air N, 0, COo, Ne Ar Kr
A 0,6 0,5 0,5 0,5 0,5 0,5 0,5

B 1 1 1 1 1 1 1

n 2 2 2 2 2 2 2

k 1 1 1 1 1 1 1

L; (um) 50 35 40 40 35 35 40
L, (um) 40 35 40 40 35 35 40
L3 (um) 80 90 90 90 90 90 90

Tableau 1 : Parameétres de la bulle de plasma déterminés numériquement pour les différents gaz.

lI11.1.2.2 Calcul des parameétres plasma po et 3

Le retour dans un état neutre d’énergie plus faible, d’un systeme atomique de type ion positif et
électron peut s’effectuer suivant différents processus. Ces processus de recombinaison peuvent étre
le résultat d’'une recombinaison direct a deux corps (recombinaison radiative électron-ion) ou d’une
recombinaison a trois corps qui nécessite l'assistance d’une particule tierce (molécule neutre,
électron...) qui absorbe I'excédant d’énergie. On considere une densité électronique p, de I'ordre de
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1017 cm™3 (densité plus élevée que le cas de la filamentation « classique » puisqu’elle résulte de
I'interférence de deux filaments), et une densité des neutres pp de 10'° cm™3. Si le processus
dominant est la recombinaison radiative électron-ion, alors le plasma issue de la filamentation aurait
une durée de vie de I'ordre de la centaine de nanosecondes. La recombinaison a trois corps assistée
par un électron donne quant a elle une durée de vie de l'ordre de quelques dizaines de
nanosecondes. Ces temps sont beaucoup trop longs pour correspondre a la réalité expérimentale, il

nous faut donc considérer d’autres mécanismes de recombinaison.

La recombinaison dissociative est généralement le processus le plus dominant, dans les plasmas de
décharge a basse pression. Ce mécanisme peut avoir lieu sur une échelle de temps aussi courte
gu’une nanoseconde, en fonction de la température électronique, de la pression et de la nature du
gaz. La recombinaison dissociative correspond a la collision d’un électron et d’'un ion moléculaire (ou
d’un ion atomique) qui résulte en deux molécules (atomes) neutres,
e+ M*T > M + M. La section efficace correspondant a cette réaction a la température ambiante est
de I'ordre de 1073 — 10~ cm? mais décroit de 2 — 3 ordres de grandeur pour une température
électronique de 'ordre de T, ~ 1 — 10 eV [Florecu 06].

Le dernier processus de recombinaison électronique possible est une recombinaison a trois corps ou
la particule stabilisatrice est une molécule (atome) neutre. Cela correspond a une collision d’un
électron avec un ion et une molécule neutre résultant en deux molécules neutres,e + Mt + M —
M + M. Comme le plasma généré par filamentation laser est un plasma faiblement ionisé, ce
processus aura un temps caractéristique de I'ordre de la centaine de picosecondes et devrait étre le
processus dominant. En effet, de nombreux auteurs I'ont déja considéré comme processus dominant
dans le cas de la recombinaison d’un plasma généré par filamentation laser [Rodriguez 08, Tzortakis
00].

Expérimentalement on étudie I'évolution du contraste des franges, soit le rapport AI/Al,, en
fonction du retard de la sonde par rapport au temps de création du plasma. On modélise donc la
décroissance du plasma en ne considérant que le processus de recombinaison des électrons sur les
ions parents, processus le plus rapide correspondant a nos échelles de temps. On ne considere pas la
diffusion car au vu des dimensions de la bulle de plasma, elle est négligeable.

On néglige dans ce cas-ci le terme de diffusion qui avait été introduit dans I'équation I-9, la
décroissance temporelle de la densité du plasma peut alors s’exprimer de la facon suivante :

1

1 ’
—+pt
POB

p(t) = -6

avec £ le coefficient de recombinaison du plasma, et py la densité initiale du plasma. En réinjectant
dans I'expression précédente de la variation d’indice du plasma, on obtient alors :

Ang(t) = —p(t) el e 1 n-7
0 meéo me“:oi"'ﬁt'

En ajustant les courbes théoriques de diffraction a celles mesurées on peut déterminer pour chaque
retard la densité électronique dans le réseau de plasma. Un autre moyen plus simple de déduire
I’évolution de p avec le temps consiste a approcher I’évolution de I'amplitude du contraste des
franges, qui est proportionnel a p(t), avec la formule (m-7). La Figure 23 montre les courbes
expérimentales et théoriques de I'évolution du contraste au cours du temps pour I'air, I'azote,
I’oxygeéne, le dioxyde de carbone, I'argon, le néon, le krypton et le xénon.
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Figure 23 : Contraste des franges de diffraction en fonction du retard du faisceau sonde par rapport a la création du plasma.
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Ces expériences de diffractométrie permettent ainsi de déterminer les paramétres du plasma créé
par l'interaction de deux filaments dans différents gaz. Ces valeurs de densité électronique initiale et
de coefficient de recombinaison électronique vont étre utilisées comme valeurs de départ pour
ajuster les courbes théoriques aux courbes expérimentales de la décroissance de l'efficacité de
diffraction du réseau de plasma détaillée dans le paragraphe suivant.

Le
Neon Argon Krypton Xenon 0, Air COo, N,
po(cm?) 7.410" 3.310% 1.810" 8.7 10" 1.210% 1.310% 910" 1.310%
B(cm’/s) 6.4 10" 1.810™ 9.510"° 1.7 10° 4.110°® 5.310° 1.810”7 3.310°
K (cm$/s) 23107 6.6 10>° 35107 6.310”° 15107 2107 6.7107% 1.2107%
Tableau 2 présente donc les parametres de densité électronique initiale et de recombinaison
électronique du plasma que nous avons pu déterminer par les mesures présentées précédemment.
D’aprés les hypothéses que nous avons faites précédemment, le coefficient f rend compte
principalement de la recombinaison a trois corps ol une molécule neutre stabilise le processus. Le
coefficient § introduit dans I'équation 111-6 peut alors s’exprimer sous la forme :
B=K.pp -8
avec K la constante de recombinaison et pp = 2.7 10 cm™3 la densité de molécules (atomes)
neutres. La constance K a déja été mesurée dans le cas de I'Hélium [Berlande 70] entre 102 et
10727 ¢cm®/s a 300 K pour des pressions trés basses (dizaine a la centaine de mTorr). Dans les
mémes conditions celle du dioxygéne K ~ 1073% c¢m®/s [Chanin 59] et du néon K ~ 10727 cm®/s
[Bhave 95] ont aussi été déterminées. Cette expérience nous permet donc de proposer un moyen de
mesure des coefficients de recombinaison K pour différent gaz dans le cas de ce plasma atypique,
dense mais faiblement ionisé.
Neon Argon Krypton Xenon 0, Air CO, N,
po(cm3) 7.4 10" 3.310"% 1.810" 8.7 10" 1.210" 1.310" 910" 1.310"
B(cm’/s) 6.410° 1.810™° 9.510™ 1.710° 4.110° 5.310° 1.8107 3.310°
K (cm6/s) 23107 6.610°° 3.5107% 6.3107%° 1.5107 2107 6.7107 1.2107
Tableau 2 : Paramétres du plasma déterminés par diffractométrie, K est déterminé a partir de favec np = 2.7 10%¢cm3

Afin de procéder a une comparaison avec la littérature, intéressons-nous au travail effectué par
Rodriguez et al. lls ont déterminé une valeur de recombinaison électronique S de 1,7 x 107 cm®s™
pour I'air en utilisant la méme technique que nous pour un seul filament. Notre valeur de
recombinaison électronique dans l'air résultant d’'un plasma produit par interaction de deux
filaments et donc ayant une température électronique plus élevée est cohérente avec la littérature.
De plus, les valeurs de densité électronique que nous avons déterminées sont entre un ou deux
ordres de grandeurs plus élevées que celles que I'on peut trouver dans la littérature [Couairon 08,
Tzortakis 99]. Cependant dans la littérature ces valeurs de densité initiale sont mesurées pour un seul
filament, il est donc cohérent de trouver des densités électroniques initiales maximales deux ordres
plus élevées puisque nous réalisons dans notre cas l'interférence de deux filaments laser.

43



Chapitre Il : Interaction de deux filaments

[1.2 Durée de vie du réseau de plasma

Afin d’étudier la durée de vie du réseau de plasma, on utilise un montage similaire au montage
présenté en Figure 14. Cependant, |'étude va porter sur I'efficacité du réseau de plasma a diffracter
la sonde a 2w en fonction du retard de celle-ci par rapport au temps de création du réseau de
plasma. Le spectromeétre est remplacé par une photodiode pour la mesure d’intensité du faisceau
diffracté a 2w.

Dans cette partie on modélise tout d’abord le phénoméne a partir d’'une équation décrivant
I’évolution temporelle de la variation d’indice du réseau de plasma puis a partir d’'une équation
modélisant la réflexion d’une onde incidente a 2w sur ce réseau. Par la suite, on analyse les données
recueillies afin de déterminer les paramétres de décroissance du réseau de plasma.

Les données recueillies sont présentées dans la Figure 24. Le laser utilisé est le méme que
précédemment. Des mesures systématiques de la décroissance du réseau plasma pour plusieurs
angles @ ont été effectuées afin de permettre un meilleur ajustement des parametres de diffusion et
de recombinaison pour chaque gaz étudié.

On peut voir que la décroissance du réseau ne dépend pas de I'angle de croisement ¢ entre les deux
filaments lorsque le milieu est un gaz moléculaire. Ainsi, dans I'azote, 'oxygene, le dioxyde de
carbone et I'air (dont la principale molécule ionisée est I'oxygéne) la recombinaison électronique sur
les ions parents est le phénoméne dominant. En effet selon I'équation 1-9, la recombinaison
électronique ne doit pas varier avec I'angle. En revanche, la diffusion des électrons est influencée par
I'angle ¢ entre les deux filaments. Plus I'angle est grand, plus l'interfrange est petit (voir premiére
partie du chapitre), plus les gradients d’intensité vont étre importants et plus la diffusion sera rapide.
Ainsi dans le cas de l'argon (le néon, le krypton et le néon) ou la diffusion est le phénomene
prépondérant dans la décroissance du réseau de plasma, la durée de vie du réseau change avec
I"angle ¢. Plus celui-ci est important, plus la décroissance de I'efficacité du réseau est rapide.
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Figure 24 : Résultats expérimentaux et théoriques de I'évolution de I'efficacité de diffraction du réseau de plasma en
fonction du retard t de la sonde par rapport au temps de création pour différentes valeurs de I’angle ¢. Les points
correspondent aux mesures expérimentales et les courbes continues aux ajustements théoriques.

Les parametres py, [ et Dgy des courbes théoriques sont ajustés pour minimiser I'écart entre les
courbes théoriques et expérimentales en Figure 24. Pour cet ajustement les valeurs de p, et
déterminées par diffractométrie sont utilisées comme valeurs de départ pour I'ajustement
numérique. Les nouveaux parameétres calculés par ajustement numérique des courbes théoriques
aux courbes expérimentales sont présentés dans le Tableau 3.

Air N, 0, CO, Néon Argon Krypton
po [cm™] 9,5.10" 1,3.10" 1,4.10" 7,8.10"  7,0.10° 1,18.10"%  2,2.10"
BIm?/s] 6,2.10™" 3,5.10™ 4,1.10™" 2,210  86.10" 6,110 1,110
p; [em?/(s.V)]

(T; = 295K, 1 bar) 1.36 1.8 2.2 0.84 4.2 1.6 0.9
[Handbook of physics]
Di é Ti = 295 K 6 6 6 6 5 6 6
KT; ) 3.46 10° 4.57 10 5610° 2.1410° 1.0710° 4.07 10 2.29 10°
Dy = —y; [m*/s]
e
T,
D, = D; (1 + F‘f) [m?2/s] 7.110° 9.410° 1.210"  4.410° 2210* 8410° 4.710°
i
Deyp [M/s] 8.710° 5.810° 1.110* 8210° 8.710° 6.8107 4.210°

Tableau 3 : Récapitulatif des parameétres de densité initiale, de recombinaison et de diffusion pour les différents gaz
considérés (mobilité ionique u;, diffusion ionique D;, diffusion ambipolaire D,,.

La valeur du coefficient de recombinaison de I'air trouvée ici est en cohérence avec celles rapportées
dans la littérature [Tzortzakis 00], [Rodriguez 08] dans le cas d’un filament laser unique. Il en est de
méme pour la densité initiale en tenant compte du fait que dans notre cas il s’agit de I'interférence
de deux filaments. Les valeurs des coefficients de recombinaison sont proches de celles trouvées
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précédemment dans le cas de la détermination par diffractométrie Tableau 2 et sont donc toujours
en accord avec la littérature.

Dans le Tableau 3 est présenté le calcul des valeurs de diffusion ionique D; des différents gaz étudiés
a partir des valeurs de mobilité ionique y; que I'on peut trouver dans la littérature (Handbook of
Physics). Ces valeurs ont été mesurées pour des conditions de pression et de température trés
proche de notre cas (T; = 295 K, 1 bar).

On suppose que la valeur de diffusion a considérer dans le cas présent est la diffusion ambipolaire. La
diffusion ambipolaire D, = D;(1 + T, /T;) représente la vitesse de diffusion des particules négatives
et positives qui vont étre diffusées a la méme vitesse en raison de leur interaction via le champ
électrique. On calcule donc dans I'avant derniére linge du tableau les valeurs de la diffusion
ambipolaire D, pour chaque gaz, pour une température électronique T, = 0.5 eV [Sprangle 04].

Les gaz pour lesquels la différence entre les trois angles de mesure est telle qu’on peut estimer une
valeur de la diffusion de fagon correcte sont le Néon, I’Argon, le Krypton, le Xénon et le dioxygéne.
On peut cependant voir que les valeurs de diffusion ambipolaire calculées sont en bon accord avec
les valeurs de diffusion trouvées expérimentalement pour tous les gaz.

A noter que la valeur de ces coefficients de recombinaison électronique et de diffusion n’avait pas
encore été mesurée pour des conditions de température et de pression similaires. Cette expérience
est donc une méthode originale qui permet de mesurer les valeurs de diffusion des électrons dans un
plasma créé par filamentation laser.

Pour le cas de I'argon, on peut voir que la décroissance du réseau est trés lente. En effet, la
recombinaison de I'argon passe par des états excités appelés « états de Rydberg » [Kabouzi 07] qui
sont sensibles a la moindre perturbation. Il est possible que lors de notre expérience la sonde soit
une perturbation suffisante pour réexciter les atomes d’argon dans les états de Rydberg, ce qui
expliquerait la longévité du réseau de plasma dans ce cas.

I11.3 Conclusion

Afin d’ériger un modele complet et de comprendre le mécanisme de décroissance du réseau de
plasma, nous avons dans un premier temps déterminé les parametres plasma de densité initiale et
de recombinaison propre a notre expérience par une méthode de diffractométrie. Par la suite, nous
avons déterminé les parameétres propres a |’évolution du réseau de plasma par une seconde
méthode utilisant directement I'efficacité du réseau.

Il ressort des résultats présentés dans ce paragraphe, une différence notable dans I'évolution du
plasma entre les gaz moléculaires et les gaz monoatomiques tels que I’argon. Du fait d’'un processus
de recombinaison comprenant un grand nombre d’étapes passant par des états dits excités, la durée
de vie du plasma dans I’Argon peut étre considérée comme beaucoup plus longue que dans les gaz
moléculaires tel que I'oxygéne ou I'azote.

L'analyse de I'évolution du réseau de plasma d’un gaz atomique a permis de déterminer pour la

premiere fois le coefficient de diffusion des électrons a lintérieur d’un plasma produit par
filamentation laser.
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IV. Echange d’énergie

Le réseau de plasma créé a linteraction de deux filaments a été caractérisé spatialement et
temporellement. On s’intéresse maintenant a I'application de ce réseau de plasma pour le contréle
de la filamentation laser. En effet, il existe plusieurs facons de contréler la filamentation laser. Par
exemple I'apparition de la filamentation peut étre retardée en modifiant les caractéristiques du
faisceau laser initial. De maniére différente nous allons voir que le réseau de plasma va permettre un
contréle a distance du filament sans changer les caractéristiques du faisceau laser, par le biais d’un
échange d’énergie efficace entre les deux filaments.

L'échange d’énergie entre deux puissants faisceaux laser (basé sur I'effet Kerr optique possédant une
composante retardée) a été démontré par Bernstein et al. [Bernstein 09], qui rapporte un échange
d’énergie de 7 % pour deux faisceaux s’interceptant avec un angle rasant. Nous allons voir que
I’échange d’énergie par réseau de plasma peut atteindre 50 % d’efficacité et peut également étre
également observé a angle de croisement important.

IV.1 Couplage de deux filaments

De facon générale, la réponse non-linéaire d’'un milieu transparent a un champ électro-magnétique
intense est constituée d’une partie instantanée et/ou d’une partie retardée. La réponse retardée du
milieu est la seule permettant d’induire un échange d’énergie, car elle seule induit un déphasage
spatial entre la figure d’interférence de I'intensité laser et la modulation de I'indice de réfraction.

D’apres la théorie standard du couplage de deux ondes, la variation d’intensité du faisceau /; peut
étre exprimée de la facon suivante [Boyd] :
ﬂ + anzlilj AwT

=z T Tiaen avec (i,j =1,2eti #j), Iv-1

ol T etn, sont respectivement la durée de la réponse non-linéaire et I'indice de réfraction non-
linéaire.

A partir de cette équation deux caractéristiques du processus d’échange peuvent étre déterminées :
e Un indice de réfraction (n,) positif va induire un transfert d’énergie laser de I'impulsion de
haute fréquence vers I'impulsion de basse fréquence, tandis qu’un indice de réfraction
négatif va induire un transfert d’énergie opposé.
o Afin d’obtenir un échange d’énergie, les impulsions interagissant doivent étre de fréquences
différentes (Aw # 0). La différence de fréquence détermine le sens du transfert d’énergie.

Dans le cas de deux filaments interagissant dans I'air, on considere deux réponses non-linéaires
retardées. Tout d’abord le cas plus classique ou le changement d’indice de réfraction est da a I'effet
Kerr optique qui comprend une réponse instantanée électronique et une réponse retardée due a
I’excitation rotationnelle Raman des molécules du milieu (composante dite Raman-Kerr). La seconde
réponse non-linéaire considérée est le changement d’indice de réfraction induit par la formation du
plasma.

Dans le cas de l'effet Kerr-Raman, I'effet non-linéaire est relié a l'intensité laser de la maniére
suivante :

Apaman(@ ) = ny [*_R(t—t") I(7,t)dt". V-2
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La fonction R(t) modélise la réponse des molécules au champ laser, avec un temps caractéristique
I'"! et une fréquence wg :

R(t) = Rpexp(—TI't)sin(wgt), Iv-3

avec Ry = (I'? + wg?)/wg . Dans lair pour une impulsion & 800 nm, '''=70fs, et
wg = 1,6 X 10'3Hz.

Dans la Figure 25 est représenté le calcul de I'évolution temporelle de I'intensité laser (a) et de la
modulation de I'indice de réfraction due a I'effet Raman (b) pour une distance de propagationz = 0
qui correspond a I’'endroit ol se superposent les deux faisceaux en fonction de x (axe transverse).
Pour ce calcul, les parameétres suivants ont été utilisés : Intensité laser 5 X 10'3W.cm™2, angle
@ = 2°, et une différence de fréquence Aw = 10 THz. Dans la Figure 25 (d), l'intensité laser et les
deux modulations d’indice de réfraction sont représentées a un temps t = -20 fs. On note un
déphasage spatial entre I'intensité laser et les deux modulations d’indice de réfraction essentiel afin
d’effectuer un échange d’énergie. (a) Les deux faisceaux pompes sont chirpés jusqu’a 200 fs de durée
et le retard est fixé a t; = 100 fs. La modulation se déplace alors vers le bas. (b) La modulation se
déplace également vers le bas, un retard par rapport a la figure d’interférence du laser est apparent

au début et a la fin du chevauchement des impulsions.
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Figure 25 : (a) Evolution temporelle de I'intensité laser pour z = 0. (b) Evolution temporelle de la modulation de
'indice de réfraction induite par effet Raman pour z = 0. (c) Evolution temporelle de la modulation de I'indice de
réfraction due a la génération de plasma pour z = 0. (d) Intensité laser (en bleu, axe gauche), la modulation de
I'indice de réfraction due a I’effet Raman (noir, axe droit) et due au plasma (rouge, axe droit) pour t = - 20 fs. Le
déphasage spatial entre I'intensité laser et les deux indices de réfraction est respectivement : 1,2 um et 0,5 um.

Pour la réponse due a la génération de plasma lors de la filamentation, le changement retardé de
I'indice de réfraction est relié a la densité de plasma par la relation :

Anplasma = —p(@ t)/2pcr, Iv-4

avec pg = 1,7 X 10%2cm™3 la densité critique du plasma pour une impulsion & 800 nm et

p(,6) = [° 03pmal(F t)dt’ Iv-5

la densité électronique du plasma a l'instant t. Les termes gg et p,,o; COrrespondent a la section

efficace pour lionisation multiphotonique de I'oxygéne, et la densité des molécules neutres
d’oxygéne.
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Le calcul de I’évolution de la modulation de I'indice de réfraction due a la génération de plasma est
présenté dans la Figure 25 (c). On ne considére ici que le processus de génération des électrons et on
néglige les processus de recombinaison qui se produisent a des échelles de temps plus importantes.
Durant la génération du plasma (-80 fs a 40 fs) la modulation se déplace vers le bas puis reste
stationnaire puisque aucun mécanisme de recombinaison n’est considéré.

La Figure 25 (d) permet quant a elle de voir un déphasage spatial de presque 180° entre la
modulation de l'indice de réfraction due a la génération de plasma et la figure d’interférence de
I'intensité laser. En conséquence, le flux d’énergie devrait étre dirigé de I'impulsion basse fréquence
vers son impulsion partenaire de haute fréquence.

IV.2 Mise en évidence de deux régimes d’échange d’énergie

On mesure maintenant I’énergie des deux pompes en fonction de leur retard 4, pour un coefficient
de chirp C = +5,i.e. on a imprimé a I'impulsion laser qui était a I'origine d’une durée de 7, = 45 fs
une dérive de fréquence positive afin d’atteindre une durée d’impulsion tp = 220 fs. On effectue
cette mesure dans l'air puis dans I’Argon afin de s’affranchir de I'effet Raman qui n’est pas présent
dans un gaz monoatomique (Figure 26). Dans ce cas la distance focale des lentilles était de 2 m.
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Figure 26 : Echange d’énergie dans Iair (a), (b) et dans I’argon (c), (d) pour P = 0,39 P_,. (a), (c) et P = 3,5 P, (b) et (d).

La direction du flux d’énergie entre les deux filaments change en fonction de la puissance du laser ou
plus particulierement en fonction du rapport P/P.,.. Dans un premier temps, portons notre attention
sur le cas de I'air. On peut observer deux régimes différents : pour une puissance inférieure au seuil
de filamentation, on observe un échange d’énergie toujours dirigé de I'impulsion haute fréquence
vers l'impulsion basse fréquence. De ces observations qui sont en accord avec les résultats de
Bernstein et al. on peut déduire que le mécanisme dominant est un réseau d’indice induit par la
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réponse rotationnelle des molécules. Pour une puissance laser plus élevée, P = 3,5 P.,, le transfert
d’énergie change de direction et est maintenant dirigé de l'impulsion basse fréquence vers
I'impulsion haute fréquence. Ce nouveau régime est propre a la filamentation dans le sens ou il
n’apparait qu’a partir du moment ou un canal de plasma est formé le long du passage des faisceaux 1
et 2.

On définit maintenant S I'efficacité maximum d’échange d’énergie :

Eq - E;
S — max max IV'G

Etmaxt E2max

La variation de S et le rayonnement THz sont tracés en Figure 27 en fonction de I'énergie initiale du
laser pour un retard 74 positif. Cette courbe montre que la transition entre les deux régimes apparait
pour une énergie ol I'on commence a détecter un signal THz, preuve de I'apparition de plasma. Cette
énergie est tres proche de I'énergie pour laquelle P = P,,. En effet, on peut voir en Figure 27 a) que
la valeur absolue de l'efficacité d’échange d’énergie va commencer par augmenter lorsque I'on
augmente I'énergie des faisceaux incidents jusqu’a ce que I'énergie de ceux-ci atteigne une valeur
~1 m] (ce qui correspond pour la durée d’impulsion choisie a P = P.,.). L'efficacité de I'échange
d’énergie va alors diminuer jusqu’a devenir nulle pour E = 2,4 m].

Lorsque P = P, la filamentation laser commence a apparaitre. On confirme cette hypothese par
une mesure de rayonnement THz. La Figure 27 b) montre le rayonnement THz mesuré a 'avant du
filament en champ lointain en fonction de I'énergie du faisceau laser. Comme le rayonnement THz
est dans ce cas produit par I'oscillation électronique du plasma, lorsque I'on détecte un signal THz,
cela traduit I'apparition de plasma produit par filamentation laser. On peut donc voir que le
deuxieme régime d’échange d’énergie apparait en méme temps que le rayonnement THz ; on peut
donc conclure qu’il est bien basé sur la filamentation laser et plus particulierement sur le réseau de
plasma généré par l'interaction de deux filaments laser.

Pour E = 2,4 mJ, on a alors les deux phénomeénes d’échange d’énergie qui se compensent
parfaitement. Enfin, en augmentant encore I'énergie des faisceaux incidents I'efficacité d’échange
d’énergie augmente a nouveau due a la prédominance de I'échange d’énergie via le réseau de
plasma.
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Figure 27: (a) S en fonction de I’énergie laser dans lair. (b) Intensité du
rayonnement THz mesuré vers I'avant a l'aide d’'un détecteur hétérodyne a
0,1 THz en fonction de I'énergie laser.
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Dans le cas de I'argon Figure 28, un gaz qui présente des caractéristiques tres proches de I'air du
point de vue de la filamentation (potentiel d’ionisation, n,), on note I'absence d’échange d’énergie
tant que la puissance du laser est inférieure a la puissance critique de filamentation. Observation qui
s’explique par le fait qu’il n’y a pas d’effet de rotation des molécules et donc pas d’effet Kerr-Raman
dans un gaz monoatomique comme l’argon. On ne trouve donc qu’un seul type de régime pour
lequel le ratio S est toujours négatif. Avec I'augmentation de la puissance laser S augmente presque
linéairement jusqu’a atteindre 12 %.

'15 T T T T T

5 T T T T T
0,0 0,5 1,0 15 2,0 2,5

Puissance Laser P/PCr

Figure 28: Efficacité de I’échange d’énergie S en fonction du
rapport P/P_, dans I’Argon pour C = + 5.

On peut donc conclure qu’il existe deux mécanismes d’échange d’énergie entre deux filaments ; le
premier reposant sur I'effet Kerr-Raman et le second sur la génération de plasma. Le deuxiéme
mécanisme est directement relié au phénomeéne de filamentation laser et tend a dominer lorsque la
puissance initiale du faisceau excéde quelques P/P.,.

IV.3 Propriétés de 'échange d’énergie entre deux filaments

Dans un premier temps, on étudie I'efficacité de I'échange d’énergie en fonction de la longueur
d’interaction entre les deux filaments. Cette longueur peut étre changée en modifiant I'angle
d’intersection ¢. Les résultats sont présentés dans la Figure 29 (a) avec indication de I’angle ¢ pour
chaque point. Comme on pouvait le prévoir, |'efficacité d’échange d’énergie augmente avec la
longueur d’interaction.

Le réseau de plasma est formé de gaz faiblement ionisé lors du processus de filamentation, ainsi un
plus grand contraste d’indice de réfraction devrait étre obtenu par une plus grande intensité a
I'intérieur du filament. En focalisant I'impulsion initiale avec une distance focale plus courte, il est
possible d’obtenir des filaments plus courts dans lesquels I'intensité laser est plus élevée [Théberge
06]. Pour le vérifier nous avons utilisé deux lentilles de focale f = 12,5 cm. Comme le montre la
Figure 29, on peut alors atteindre une efficacité S de 50 % pour des impulsions de puissance initiale
P~ 3P.,. Dans ce cas, la colonne de plasma est longue de 5 mm. A titre d’exemple, I'échange
d’énergie dans ces conditions (énergie de I'impulsion en fonction du retard 7;) est présenté en
Figure 29 (c) pour P = 1,5 P,

51



Chapitre Il : Interaction de deux filaments

-40 + a o 150
30 -
45° g ——
e
—~-30 - "
S 650/
7)) ||
-20 900/
|
-10 T T T T T T
0 100 200 300
Longueur effective d'interaction (um)
'50 - b ././.\.
-40 - "
~ -
S -30- Ve
0 o
/
-10 4 [ |
0 T T T T T T
0 1 2 3
Puissance laser incidente (P/Pcr)
2,5
C
=
£20
Q 1
2
o 1,51
c
w _ _ !
—&— impulsion 1
e impulsion 2

T T T T T
-1000 -500 0 500 1000
délai t (fs)
Figure 29: Efficacité d’échange d’énergie en fonction des
paramétres expérimentaux. (a) S en fonction de la longueur
d’interaction L. Pour P=1,15P . et f =30cm. (b) S en
fonction de la puissance laser incidente avec ¢ = 20° et

f =12,5cm. (c) Echange d’énergie dans les conditions (b)
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Afin de mieux comprendre le mécanisme d’échange d’énergie, nous I’avons aussi étudié dans le cas
de la multifilamentation. Ce mulifilament apparait lorsque la puissance du faisceau laser excede
largement la puissance critique. Nous avons utilisé le laser ENSTAmobile, qui permet de délivrer des
impulsions laser de 300 mJ, 50 fs a une cadence de 10 Hz.

Une dérive de fréquence a été imprimée a I'impulsion laser jusqu’a ce que celle-ci ait une durée de
200 fs. Les deux faisceaux étaient focalisés par des lentilles de 1 m de focale, et se croisaient avec un
angle de 20°. On observe toujours un phénomeéne d’échange d’énergie. L'échange d’énergie n’est
donc pas annihilé par la multifilamentation.

Pour une énergie par faisceau de 27 mJ, nous avons mesuré |'évolution de I'efficacité de I'échange

d’énergie en fonction de la dérive de fréquence. Comme le montre la Figure 30, I'efficacité de
I’échange d’énergie varie de fagon quasi linéaire avec la durée des impulsions laser.
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Figure 30 : Efficacité de I’échange d’énergie en fonction de la
durée de I'impulsion initiale contrélée en appliquant une
dérive de fréquence positive.

Enfin, nous avons tenté de mesurer une augmentation de la longueur du filament laser lorsque
I’énergie de celui-ci est augmentée par échange d’énergie via un réseau de plasma. Le filament gagne
de I'énergie mais celle-ci est en grand partie redirigée dans le réservoir d’énergie, la longueur de la
zone ionisée par le filament laser n"augmente pas. Nous avons pu mesurer cela a I'aide d’un filtre
spatial bloquant uniquement le coeur intense d’'un des filaments et laissant passer le réservoir
d’énergie aprés interaction puis en bloquant le réservoir pour ne laisser passer que le coeur intense.
En revanche, lorsque la bulle de plasma formée au centre des deux faisceaux est suffisamment
intense, dans le cas ou le filament donne son énergie a son filament partenaire, le canal de plasma
peut étre stoppé net (Chapitre Ill). Ce procédé peut étre utilisé pour arréter le processus de
filamentation a distance. On peut donc contrdler a distance la longueur de la zone ionisée par le
filament, et donc contrdler aussi les émissions secondaires émises par le plasma.

Conclusion

Dans ce chapitre a été étudiée l'interaction de deux filaments laser. Dans un premier temps, les
caractéristiques du réseau de plasma créé par le croisement de deux filaments ont été déterminées :
tout d’abord ses propriétés spatiales dépendant de I'angle entre les deux faisceaux mais aussi de la
dérive de fréquence imprimée a I'impulsion. Nous avons mis en évidence qu’une dérive de fréquence
initiale pouvait induire un déplacement des franges du réseau de plasma. Nous avons mesuré ce
déplacement par effet Doppler. Puis, nous avons déterminé que ce déplacement était a I'origine d’un
phénomeéne d’échange d’énergie efficace entre deux faisceaux filamentés.

L’échange d’énergie entre deux faisceaux a été décrit par Boyd puis observé par Bernstein et al. en
2009. Cet échange étant basé sur |'effet Kerr-Raman, son efficacité est limitée. Nous avons démontré
que via le réseau de plasma créé par l'interférence de deux faisceaux lasers on pouvait échanger
jusqu’a 50 % de I’énergie. Nous avons aussi mis en évidence deux régimes d’échange d’énergie en
compétition dans le cas de filaments dans des gaz moléculaires.

Enfin, nous avons mesuré et modélisé I'évolution temporelle de ce réseau de plasma. Ceci, nous a
permis de calculer les paramétres de I’évolution du plasma lors de la filamentation laser, notamment
les parameétres de recombinaison et de diffusion électronique dans divers gaz. Une meilleure
compréhension de la filamentation dans différents gaz a ainsi été possible.
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Introduction

Dans le chapitre précédent, l'interaction de deux filaments a été étudiée. On a pu caractériser le
réseau créé a l'intersection de deux filaments et découvrir ainsi un moyen d’échanger de I'énergie
efficacement entre deux faisceaux laser. On va maintenant essayer de comprendre comment
I'interaction entre deux filaments va influencer les différents rayonnements issus de la filamentation
laser femtoseconde.

L'un des atouts de la filamentation laser femtoseconde est son caractere grandement non-linéaire
qui donne lieu a nombre de phénoménes remarquables dans I'air. La génération de troisieme
harmonique est ainsi facilitée par le filament. Il suffit de créer un filament dans I'air pour générer une
onde a 3w par le biais de la susceptibilité de I'air. De par le fait que la filamentation laser peut étre
réalisée a de tres grandes distances cela permet d’envisager une source UV efficace, directionnelle et
de courte durée. Le rayonnement UV est a la base d’'un grand nombre de recherches pour son utilité
dans la spectroscopie, sa capacité a sonder la matiere et pourrait permettre de suivre I'évolution des
molécules.

La filamentation laser permet aussi de générer via son plasma une impulsion Térahertz (THz).
Compris entre 100 GHz et 20 THz, le domaine de fréquence THz est a la frontiere entre le domaine
Infrarouge lointain et les micro-ondes. Pendant longtemps ce domaine de fréquence a été
inaccessible d au challenge technologique qu’il représentait ; les sources et méthodes de mesure
issues du domaine photonique ou électronique ont du étre poussées jusqu’a leur limite pour arriver
aujourd’hui a une explosion de travaux et d’applications en développement.

Les propriétés remarquables du rayonnement THz (non ionisant, transparence des matériaux non
polaires et non métalliques et sensibilité aux fréquences de vibration de petites molécules) font
gu’un grand nombre de recherches se sont focalisées sur la recherche de sources efficaces. De
nombreuses applications basées sur ['utilisation du rayonnement THz ont déja été proposés,
principalement dans le domaine de I'imagerie pour la sécurité, pour I'analyse d’ceuvres d’art, ou
encore de la santé. Les propriétés des THz permettant de compléter, voir de supplanter les
techniques d’imagerie par rayon X ou IR car le rayonnement THz est non ionisant et n’altere donc pas
I'objet sondé. Le rayonnement THz peut aussi étre utilisé pour effectuer de la spectroscopie résolue
en temps par la mesure simultanée de I'amplitude et de la phase du champ électrique THz. Enfin, la
possibilité d’utiliser le rayonnement THz pour la télécommunication en altitude (suffisante pour que
I’humidité de I’air soit négligeable) est aussi envisagée.

Dans ce chapitre, I'’étude porte sur la génération de rayonnement secondaire, Térahertz et troisieme
harmonique ainsi que sur le moyen de contréler cette génération par le biais de I'interaction entre
deux filaments. Dans une premiére partie est présenté un moyen de générer efficacement une
émission a 3 w par un filament coupé en son milieu par un faisceau pompe. Cette étude nous a
permis de mieux comprendre le mécanisme de génération de 3w dans un filament. Dans une
deuxieme partie, nous avons démontré la possibilité de créer une source THz contrélable a distance
par le biais de deux filaments se propageant colinéairement.
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Augmentation de la génération de troisieme harmonique par interaction de
deux filaments

.1  Etudes antérieures

La génération par une impulsion laser intense d’harmoniques élevées dans les gaz a stimulé un grand
nombre de recherches, de part le fait qu’elle constitue une méthode simple pour obtenir un
rayonnement laser dans le domaine UV-XUV [Ward 69, L’Huiller 93, Macklin 93, Backus 96, Fedotov
97, Peatross 98, Ganeev 06, Steingrube 09]. En particulier, un grand nombre de publications rendent
compte d’'une conversion efficace de troisieme harmonique (TH) depuis une impulsion laser
femtoseconde se propageant sous forme de filament dans I’air ou dans les gaz nobles [Akdzbek 02,
Yang 03, Kolesik 06, Théberge 05, Théberge 07, Kortsalioudakis 05]. Le sujet initié en 2002 par
Akozbek et al. [Akozbek 02] a été relancé trés récemment par la découverte que la génération de
troisieme harmonique dans l'air pouvait étre augmentée de deux ordres de grandeurs en utilisant
une deuxieme impulsion infrarouge intense (faisceau pompe) interceptant le filament (faisceau
signal) [Stundov 09, Stundov 10, Yang 09].

pompe

>

Signal détection

Figure 31 : Schéma de I’expérience d’amplification de 3w par interaction de deux filaments

Cependant, les résultats expérimentaux rapportés par ces deux groupes différent sur plusieurs
aspects. Les divergences concernent I'effet du retard du faisceau pompe et de sa polarisation sur
I'augmentation de la génération de troisieme harmonique. Stundov et al. observent une
augmentation pour des délais longs de plusieurs picosecondes, tandis que Yang 09 et al. observent
cette augmentation uniquement lorsque les deux impulsions coincident temporellement.

De plus, Stundov et al. observent une augmentation de la troisieme harmonique, que les impulsions
laser soient polarisées parallelement ou orthogonalement, tandis que selon Yang et al., celle-ci
n’apparait que lorsque les impulsions sont polarisées parallelement.

Les divergences dans les observations expérimentales de ces deux équipes les ont menées a
différentes interprétations du phénomeéne. Les premiers ont proposé que I'’émission de troisieme
harmonique était formée a l'intersection du filament et du faisceau pompe. Les seconds que
I'augmentation était dlle a I'allongement de la longueur du filament provoquée par le faisceau
pompe.

Entre temps, Xi et al. ont simulé la propagation d’un filament bloqué en son centre par une goutte
d’eau de 40 um et ont remarqué eux aussi une augmentation de la troisieme harmonique [Xi 09].
Plus tard, le méme groupe a réalisé des expériences ol le filament était coupé en son cceur par un fin
fil de métal et a aussi observé une augmentation de troisieme harmonique d’un ordre de grandeur
[Zhang 10]. Existe-t-il une relation entre ces différentes méthodes pour augmenter la génération de
troisieme harmonique par filamentation laser ? Par ailleurs, est-il possible que toutes ces méthodes
partagent les mémes origines physiques ?
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Afin, d’investiguer ce phénoméne des expériences ont été menées en laboratoire avec le laser
commercial Thalés, Alpha 100. Nous avons étudié I'augmentation de la troisieme harmonique
générée par filamentation laser en fonction des paramétres du faisceau interceptant le filament : son
énergie, polarisation et retard par rapport au signal. Afin d’interpréter nos résultats nous avons
considéré le changement de phase qui existe entre I'onde harmonique générée au début et a la fin
du filament [Gouy 81, Ward 69, Boyd 80, Boyd 08]. Ce changement de phase, lié a la phase de Gouy
conduit a une annulation de la majorité des harmoniques créées par un court filament non perturbé.
En effet, au cours de sa propagation, un faisceau gaussien connait une inversion de phase
apparaissant a son point focal.

En limitant le filament a sa premiere moitié avec un diaphragme formé par le filament lui-méme
creusant un trou dans une feuille d’aluminium, nous avons pu observer une augmentation de deux
ordres de grandeur de la troisieme harmonique. Ceci est rendu possible car I'effet de I'interférence
destructive de la deuxiéme partie du filament est annulé. Dans un méme temps, des simulations
basées sur la propagation d’un faisceau a deux couleurs (w et 3w) reproduisent ces observations et
confirment nos interprétations phénoménologiques. De plus, les résultats des auteurs précédents
peuvent aussi étre interprétés de la méme fagon, a savoir la suppression de I'effet d’interférences
destructives qui empéche la conversion inverse du 3w vers I'impulsion initiale.

.2  Résultats expérimentaux

[.2.1 Principe de 'expérience

Nous avons donc utilisé le laser commercial Thalés Alpha 100 dont les caractéristiques principales
sont : 50 fs de durée d’impulsion, 800 nm de longueur d’onde centrale et une énergie d’impulsion de
15 mJ a un taux de répétition de 100 Hz. Le faisceau laser a la sortie de la chaine d’amplification a un
profil spatial de distribution Gaussienne avec un diamétre de 14 mm.

L'impulsion laser est divisée en deux, et la polarisation et I'énergie de chaque impulsion peut étre
controlée indépendamment a I'aide de lames demi-onde et de prismes de Glan. Les deux impulsions
(faisceau sonde et pompe) sont focalisées dans I'air a I'aide de deux lentilles de distances focales f; et
f> et se croisent avec un angle ¢. La focale du faisceau pompe est positionnée de facon a intercepter
le filament signal a mi-distance, comme le montre la Figure 32. Le retard t, entre les deux impulsions
au point d’interception peut étre controlé grace a une ligne a retard.

(a) Pulga 1
S

f \.;\%6 dete, tiog
(b) (©)
o
F S camera F L fiber

Figure 32 : Principe de I’expérience et des différents moyens de mesure.
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On projette sur un écran placé 70 cm apres la fin du filament signal le profil en champ lointain de la
troisieme harmonique, aprés avoir bloqué la fréquence fondamentale du laser a I'aide d’un filtre
coloré UG 11, afin de le photographier (Figure 32 (b)). Pour mesurer le spectre et I'intensité de la
troisieme harmonique, le rayonnement a 3w créé par le filament est focalisé sur un spectrometre ou
une photodiode calibrée a I'aide d’une lentille en silice fondue de focale f = 15 cm positionnée 50 cm
apres la fin du filament.

La Figure 33 montre des photographies de la luminescence du plasma généré lors de la filamentation
de I'impulsion pour différentes énergies du faisceau pompe. Les profils correspondant de la troisieme
harmonique en champ lointain généré par le filament signal sont montrés dans les Figure 33 (e)-(h).
La longueur du filament signal est de 4 cm pour un faisceau laser incident d’énergie 520 W ce qui
équivaut a deux fois la puissance critique (P., =5 GW pour une impulsion laser de 50 fs dans I'air).

Pour la Figure 33 (e), le faisceau pompe était éteint, on observe alors dans le champ lointain une
lumiere résiduelle provenant du faisceau infrarouge et un peu de continuum de lumiére mais
pratiguement aucune troisieme harmonique. De (b) a (d), I'énergie du faisceau pompe est
respectivement : 100, 210, 380 . En augmentant I'énergie de la pompe, on apercoit une bulle de
plasma brillante se former a l'intersection des deux faisceaux. A partir de 210 pJ, le faisceau pompe
forme son propre filament; en méme temps une augmentation significative de la troisieme
harmonique est observée en champ lointain. Pour une énergie du faisceau pompe faible, en dessous
de E, = 100 pJ, on observe une émission de troisitme harmonique sous la forme d’un disque
symétriqgue dans le champ lointain. Pour des énergies de faisceau pompe plus importantes
(E,>210pJ), une partie de I'émission de troisieme harmonique se situe a des angles plus larges,
préférentiellement dans la direction orthogonale au plan formé par le croissement des deux

filaments.
. -
g d
= :
P

Figure 33 : Photographies de la luminescence du plasma d’un filament se propageant librement (a) et d’un filament
intercepté par un faisceau pompe (b)-(d). Le faisceau signal (1) et le faisceau pompe (2) sont focalisés par des lentilles de
focale f; = 100 cm et f, = 50 cm. L’énergie du faisceau pompe est de 100, 210, 380 p respectivement pour (b), (c), (d). Les
images (e)-(h) montrent le profil du faisceau signal en champ lointain apreés le filament signal. On peut ainsi voir la
troisieme harmonique générée et la composante infrarouge résiduelle, ceci respectivement pour (a)-(d).

Le spectre de la troisieme harmonique mesuré avec et sans faisceau pompe correspondant aux cas
précédents (a) et (d) est présenté dans la Figure 34. Une augmentation de I'amplitude de la troisieme
harmonique d’un facteur 100 est observée pour un faisceau pompe de 380 .
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—=— sans pompe ( x 50)
| —=—avecpompe

8000 +
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longueur d'onde (nm)
Figure 34 : Spectre de la troisieme harmonique généré par le faisceau

signal avec et sans faisceau pompe, correspondant au cas (a) et (d) de la
Figure 33.

[.2.2 Caractérisation systématique du phénomene

Afin de caractériser la dépendance de ce phénomene vis a vis de la polarisation du faisceau pompe et
du retard t entre les faisceaux pompe et signal, des mesures systématiques ont été effectuées.

La Figure 35 montre la variation de I'amplitude de la troisieme harmonique générée par le filament
intercepté par le faisceau pompe en fonction du retard 74 entre les deux faisceaux. Cette mesure est
effectuée pour quatre énergies de pompes et pour des faisceaux ayant une polarisation paralléle et
orthogonale. Lorsque I'énergie du faisceau pompe E, est égale a 120 pJ, 'augmentation de troisieme
harmonique est observée dans le cas d’une polarisation paralléle dans un délai d’une centaine de
femtosecondes (Figure 35 (a)). Ces observations sont similaires a celles décrites pas les auteurs de la
référence [Yang 09]. Pour une énergie de faisceau pompe plus importante, £, = 520 w (Figure 35(d)),
guasiment aucune différence n’apparait entre les deux polarisations, en accord avec les références
[Stundov 09] et [Yang 09]. Lorsque E, est compris entre 120 p et 520 ), on observe un
comportement intermédiaire, dans lequel I'amplitude de la troisieme harmonique dépend de la
polarisation pendant une durée de 200 fs correspondant a la durée de recouvrement des impulsions,
tandis qu’aucune différence n’est observée pour des temps plus longs.
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Figure 35: Signal de la troisieme harmonique en fonction du retard t; pour différentes énergies et
polarisations du faisceau pompe. L’angle ¢ entre les deux faisceaux et de 90°. L’énergie de I'impulsion signal
est de 320 w.

Nous avons également mesuré le maximum d’augmentation de la troisieme harmonique en fonction
de I'énergie du faisceau pompe pour les deux polarisations. Les résultats sont présentés dans la
Figure 36. En accord avec les premiers résultats, pour une énergie du faisceau pompe relativement
faible (< 500 pJ) les deux polarisations présentent une différence significative tandis qu’une

augmentation similaire est observée pour des énergies de pompe plus élevées.

15000 T T
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Figure 36: Augmentation de la troisieme harmonique générée en
fonction de I’énergie du faisceau pompe. L’énergie du filament signal
est fixée a 330 . Les conditions expérimentales sont les mémes que

pour la figure précédente.
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On compare maintenant le signal a 3w obtenu pour un filament se propageant librement avec le
maximum de signal obtenu lorsque le filament signal est intercepté par un filament pompe de 300
Ww. Les résultats sont présentés dans la Figure 37 (a). Pour une énergie du filament signal faible
(< 400 pJ) une augmentation d’un facteur 100 est observée, alors que cet effet d’accroissement
s’affaiblit graduellement jusqu’a disparaitre lorsqu’on augmente I'énergie du filament signal.
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Figure 37 : (a) Signal a 3w mesuré pour un filament signal se propageant librement en fonction de son
énergie (carrés blanc) et pour un filament signal intercepté par un faisceau pompe de 300 W (rouge). (b)
Méme mesure que pour (a) avec le filament signal intercepté par une feuille d’aluminium percée. (c)
Energie calculée de la troisieme harmonique provenant d’un filament signal se propageant librement (10
cm apreés le point focal) et maximum d’énergie a 3w contenue dans une ouverture de 100 pm en fonction
de I'énergie du filament signal. L’indice non-linéaire estn, = 3,2 x 10~1°cm?/W. (d) Identique a (c)
mais le coefficient non-linéaire estn, = 1,8 x 10~ °cm? /W.

Concernant le mécanisme responsable de I'augmentation de la troisieme harmonique produite par
filamentation, on peut trouver quelques indices dans la Figure 33. Dans cette figure on peut voir la
longueur du filament signal décroitre progressivement avec I'augmentation de I'énergie du faisceau
pompe. De plus, on remarque que le maximum de troisieme harmonique est obtenu lorsque le
filament est le plus court. Cette observation suggere que la troisieme harmonique générée dans la
premiere partie du filament est annihilée par des interférences destructives avec la troisieme
harmonique générée par la deuxieme partie du filament.

[.2.3 Interception du filament par un diaphragme en aluminium

Afin de confirmer cette hypothése, nous avons utilisé une autre méthode afin de réduire la longueur
du filament signal en laissant la premiere partie de celui-ci non perturbée. On insére une feuille
d’aluminium de 150 um d’épaisseur dans le milieu d’un filament de 4 cm de longueur formé par une
impulsion de 600 pJ focalisée par une lentille de focale f = 1 m. Aprés deux secondes d’exposition au
filament a une récurrence de 100 Hz, le cceur de celui-ci perce un trou dans la feuille d’aluminium et
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commence a traverser partiellement la feuille. En conséquence, un diaphragme de faible ouverture
est créé, dont le diametre correspond au cceur intense du filament. Au cours de ce processus, on
mesure I"évolution du signal de la troisieme harmonique en fonction du temps d’exposition. Les
résultats sont présentés dans la Figure 38. L’évolution du diamétre du diaphragme en fonction du
temps d’exposition est aussi présentée en insert.
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Figure 38 : Troisieme harmonique générée apres l'insertion d’une
feuille d’aluminium de 150 um d’épaisseur dans le centre d’un
filament signal de 4 cm. En insert sont présentés des photographies
de la feuille d’aluminium apreés exposition au filament, le nombre sur
le dessus indique le temps d’exposition en secondes sachant que la
cadence du laser est de 100 Hz.

Durant la premiere seconde le diametre du diaphragme augmente graduellement avec le temps
d’exposition, suivi par une phase de stabilité pendant laquelle le diamétre reste constant malgré
I"accumulation des tirs laser. Cependant, I'énergie de la troisieme harmonique est maximum pour un
temps d’exposition de 2-3 s puis décroit fortement aprés 4 s d’exposition au laser lorsque le diamétre
du diaphragme s’est élargi. Avec un faible diametre de diaphragme (~ 60 um), correspondant a un
temps d’exposition de 2 a 4 s, I'énergie contenue dans le réservoir entourant le centre du filament
est en grande partie bloquée, interdisant la filamentation de se poursuivre aprés le diaphragme
[Boyd 08, Liu 05a]. Dans un méme temps, la troisieme harmonique générée avant le diaphragme
dans le coeur intense du filament est transmise a travers le diaphragme. Avec I'augmentation de
I’ouverture du diaphragme, la puissance laser transmise a travers le diaphragme devient supérieure a
P... En conséquence, un filament parvient a subsister apres le diaphragme [Liu 053, Liu 05b] devenant
une source additionnelle de troisieme harmonique et contribuant a la totalité de la troisieme
harmonique récoltée au champ lointain. Par conséquent, la diminution de troisieme harmonique
apres 3 s d’exposition (Figure 38) conduit a supposer que la troisieme harmonique générée par le
filament apres le diaphragme est en opposition de phase par rapport a la troisieme harmonique
générée avant le diaphragme.

Afin de mesurer la quantité de troisieme harmonique générée dans les différentes sections du
filament, on déplace la feuille d’aluminium le long de celui-ci tout en mesurant le maximum de
troisieme harmonique correspondant. Les résultats sont présentés dans la Figure 39. Le total de
troisieme harmonique généré augmente dans la premiére partie du filament, pour atteindre un
maximum au centre puis décroit sur la deuxieme partie du filament. Cette observation conforte
I’hypothése selon laquelle I'’émission de troisieme harmonique générée dans la fin du filament
interfére destructivement avec la troisieme harmonique générée lors du début de la filamentation.
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Cette hypothése est aussi confirmée par I'expérience suivante. Le filament est tout d’abord
intercepté en son milieu par le faisceau pompe, puis un diaphragme en aluminium préformé de
100 um est placé apres le croisement des deux faisceaux ; on mesure alors la troisieme harmonique
dans le champ lointain tout en déplacant le diaphragme le long de I'axe de propagation z. Les
résultats sont présentés dans la Figure 39 (courbe bleu ciel). Comme on peut le voir, la troisieme
harmonique générée reste constante apres le point de croisement, au lieu de décroitre rapidement
comme c’est le cas pour un filament se propageant librement. Ceci suggere que le plasma plus dense
créé a l'intersection des deux faisceaux agit comme un bloqueur qui va partiellement arréter la
filamentation et donc 'effet d’interférence.
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Figure 39 : Energie de la troisieme harmonique récoltée apres le diaphragme créé
par le cceur du filament dans une feuille d’aluminium. Les résultats sont
présentés pour trois énergies différentes de filament. Dans le cas ou 'on utilise
aussi un filament pompe, un diaphragme préformé est utilisé pour effectuer un
scan apres le croisement des deux filaments a z = 0. L’énergie des faisceaux signal
et pompe est respectivement de 320 et 300 pJ.

On peut donc conclure que les rayonnements de troisieme harmonique produits dans les parties
amont et aval du filament sont opposés en phase, ce qui est a I'origine d’une grande partie de
I"annulation de la troisieme harmonique a la fin d’un filament non interrompu. En la présence d’un
filament pompe interceptant le filament signal ou de tout autre objet perturbateur (diaphragme de
petit diametre, fin fil de cuivre, goutte d’eau..), le développement du filament est interrompu par
I’obstacle, stoppant I'annihilation de la troisieme harmonique par la fin du filament. Il en résulte une
forte augmentation de la production globale de troisieme harmonique par filamentation.

Finalement, on compare le maximum de troisieme harmonique générée dans le filament en fonction
de I'énergie du filament signal lorsque celui-ci est interrompu par le diaphragme en aluminium avec
celle produite lors d’une filamentation non perturbée (Figure 37 (b)). Le comportement est le méme
qgue pour la Figure 37 (a), confirmant que le mécanisme est bien identique pour les deux méthodes
permettant d’augmenter la génération de troisieme harmonique.
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[.3  Simulations numériques

[.3.1 Mise en équation du phenomena

Afin de comprendre comment se développe la production de troisieme harmonique a l'intérieur
d’un filament, des simulations ont été effectuées par Arnaud Couairon du Centre de Physique
Théorique de I'Ecole Polytechnique. Ces simulations sont basées sur une extension du modeéle
développé par Akodzbek et al. [Akdzbek 02]. Traditionnellement, la filamentation est modélisée en
deux parties. L’évolution du champ laser est décrite par une équation de Schrédinger non-linéaire
couplée a une équation décrivant I'’évolution de la densité électronique dans le milieu ionisé. Dans le
cadre de I'approximation selon laquelle I'onde est lentement variable appelé (SEWA, slowly evolving
wave approximation [Brabec 97]) on décrit la focalisation spatio-temporelle et I'auto-raidissement du
pulse de facon satisfaisante. Le modeéle consiste donc a appliquer la SEWA au modele vectoriel
complet pour le systéme couplé d’équations de propagation reliant I'impulsion fondamentale et sa
troisitme harmonique. Une dérivation similaire du modéle est décrite dans la référence [Couairon

06]. Le champ électrique est par conséquent écrit en termes de champ fondamental Ewo(f’tlz) et

troisiéme harmonique E3,, (7). On prend pour dimension du champ électrique wW1/2 cm1,

Onadonc:
E= Ewoexp[i(kwoz - wot)] + E3w0exp[i(k3woz + Akz — 3a)0t)], 111

avec k,,, = k(wo), k3o, = k(Bwy), et Ak = 3k(wy) — k(3wg) = =5 cm~! dans I'air 3 800 nm, ou
k(w) indique la relation de dispersion dans I'air [Peck 72]. Les équations de propagation pour les
impulsions fondamentale et harmonique sont écrites dans le domaine de Fourier :

0F

0z
, dEs,, PN ~ L0 o ] - <~

2lK3w0(w)( P ¢ — AkE3w0) = - [A s DBwO] E3wo + 12 Nk 3w, = tk30,Np 30, =7 NM3w,- 13

2iK,, (w)

-~ . wz = . 5 w 5
= —[A, +Duy| Buy + 1% Niwy = thay Vo wy == Nar, 2

Les termes dispersifs pour les deux composantes sont décrites par D, = k?(w) —Kf,o(a)), ou
Ky, (@) = k(wo) +k'o(w—wy) , k'g = dk/dwl|,, et Kz, (w) =kBwy) +k'g(w —3w,) .
Aucun terme dispersif n’est tronqué a un ordre spécifique et comme les opérateurs dans les
équations dépendent de la fréquence, le modele est valide pour des impulsions allant jusqu’a un seul
cycle optique [Brabec 97]. On peut noter que la dispersion de vitesse de groupe est incluse dans les
termes dispersifs du modeéle pour la troisieme harmonique, puisque les impulsions fondamentales et
harmoniques sont toutes deux propagées dans le référentiel de I'impulsion fondamentale
T=t—k,'z avec t le temps dans le référentiel du laboratoire. Comma I'a souligné Kolesik et al.
dans la référence [11], la décomposition (1) du modéle suppose que le spectre du fondamental de la
troisieme harmonique ne se superposent pas. Cette hypothese est vérifiée dans le cas présent. Les
termes non-linéaires dans I'équation (2) et (3) décrivent :

e |'effet Kerr optique comprenant l'auto-modulation de phase, la modulation de phase

croisée, la génération de troisieme harmonique et sa conversion inverse:

. 2 2 .
Ny = 20,12 | (Eay | + 2|Esw,|” ) Ewy + Ei? Esw, |
. 2 2 3
Nig 30, = 2iN34,M2 [(|E3w0| + 2|Ea)0| )E3(u0 + E3u, /3]' I-4 (a,b)
e L’absorption par le plasma et la défocalisation due au plasma pour I'impulsion fondamentale
et la troisieme harmonique :

Np,wy = Ow, 1+ inTc)pEa)O:
Np 30, = 030, (1 +3woT)pE3,,- I-5 (a,b)
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e L’absorption non-linéaire multi-photonique pour les deux composantes

2Ky —2
NM,wO = nwoﬁKwoleol @0

2K30,—2
Ny 3w, = n3woﬁK3w0|E3w0| E3w, - 1-6 (a,b)

Ey,,

Les différents parameétres utilisés dans les équations précédentes (4 a 6) représentent : I'indice
linéaire de réfraction Ny, €t Ny, la section efficace pour le Bremsstrahlung inverse
Op, = 55 % 1072%cm? et 03, = 6,1 X 107*'cm?, la section efficace pour I'absorption multi-
photonique Bk, =1,8Xx 10~*cm®3. W7 et Bk, = 14X 10726cm®.W=2, le nombre de
photons nécessaires pour l'ionisation de l'oxygene pour la fréquence fondamentale et son
harmonique, respectivement K, = 8 et K3, = 3, le temps caractéristique de collision dans I'air
7. = 350 fs et le coefficient d’indice non-linéaire de I'air n,. Deux jeux de simulation on été réalisés
pour deux valeurs de n,, n, = 3,2 x 10719 cm? /Wetn, = 1,8 x 107 cm?/W. La premiére valeur
est plus appropriée pour des impulsions d’'une durée de 50 fs, tandis que la seconde s’utilise pour
des impulsions d’une durée plus courte telle que le réle de I'effet Kerr retardé est négligeable.
L'ionisation de l'air est décrite par I'équation modélisant I’évolution temporelle de la densité
électronique p dans laquelle les termes sources correspondent a l'ionisation multi-photonique et
I'ionisation par avalanche :

‘;_It’ = (UKwO |Ew0|2Kw0 + Gszo |E3w0|2K3w0) (pnt - ,0) + (onleolz + 0-3w0|E3w0|2)§ir 17

ol ok, =37X 107%°cm®W=8s1 et Oy, = 2:5 X 10728cm®W™3s~1 correspondent aux
sections efficaces pour I'ionisation multi-photonique pour les fréquences fondamentale et troisieme
harmonique ; p,; correspond a la densité de molécules neutres d’oxygéne, espéce principale ionisée
dans I'air pour une intensité de quelques 10*3W/cm? et U; indique son potentiel d’ionisation.

[.3.2 Evolution de I'impulsion selon I'axe de propagation

Dans la Figure 40, on peut voir I'’évolution de I'impulsion fondamentale incidente et de la troisieme
harmonique générée pour une impulsion de faible énergie (1 pJ). On montre simultanément
I’évolution du maximum d’intensité des impulsions fondamentale et troisieme harmonique, leurs
largeurs a mi-hauteur calculées a partir des distributions de fluence, et I'énergie contenue dans un
cylindre d’un diamétre de 100 microns en fonction de la distance de propagation. Ce dernier
parametre permet d’imiter le diagnostique expérimental. La propagation de ['impulsion
fondamentale est gouvernée par les lois de I'optique Gaussienne. On peut voir que I'énergie de la
troisieme harmonique croit alors progressivement avant le point focal pour décroitre ensuite. De
plus I'impulsion a 3w oscille périodiguement en raison d’un déphasage. L'amplitude de ces
oscillations décroit lorsque I'on diminue la zone focale géométrique du faisceau (zone de Rayleigh)
comme c’est le cas dans nos expériences. Dans le champ lointain, toute I'énergie de la troisieme
harmonique est rendue a I'impulsion fondamentale. Ce comportement est principalement attribué
au déphasage dit de Gouy, qui existe entre I'impulsion fondamentale et sa troisieme harmonique
[Ward 69, Akdzbek 02, Boyd 08]. Ce déphasage de Gouy conduit aux interférences destructives entre
les ondes a 3w générées avant et apres le point focal.

67



Chapitre Il : Interaction entre deux filaments — Application au controle de rayonnement secondaire

Impulsion fondamentale Impulsiona 3 w
IR 1"
§ 10° /\ o™
S 104 1018 Iqh ﬂ
— 0 5 i 5 10 w5 0 5 10
— 200 \/ 200
& e
0 0
i< -200 -200
A0 5 0 5 10 A0 5 0 5 10
— 10'28
=2 o 29
& 10
S
L 0%
-10 -5 0 5 10 -10 -5 0 5 10
z (cm) z (cm)

Figure 40: Dynamique de propagation de I'impulsion fondamentale
(premiére colonne) et de la troisieme harmonique (seconde colonne)
pour de faibles énergies. En premiére ligne est présenté le maximum
d’intensité en fonction de la distance de propagation z. En seconde
ligne, la largeur a mi-hauteur du faisceau en fonction de z, calculée a
partir de la distribution de fluence pour le fondamental et le troisieme
harmonique. En troisieme ligne, I'énergie contenue dans un cylindre
d’un rayon de 100 um. L’énergie de I'impulsion fondamentale est de 1
pJ et son diameétre au point focal (z=0 cm) est de 100 um.

Les mémes parametres sont représentés dans la Figure 41, mais dans le cas d’un court filament. Les
paramétres de calcul sont alors : impulsions d’énergies 100 et 500 W avec un diameétre au foyer de
30 pum. L'impulsion fondamentale forme un court filament dont la longueur augmente avec I'énergie
laser incidente. L’amplitude des oscillations de I'intensité de I'impulsion a 3w lors de sa propagation
est alors atténuée. Dans le cas ou I'énergie de Iimpulsion initiale est de 100 W ou
500 pJ, il semble que la troisieme harmonique générée décroisse légérement apres son maximum
mais toute son énergie n’est pas rendue a l'impulsion fondamentale. Bien que |’énergie de
I'impulsion a 3w a la fin de la filamentation soit en dessous (de plusieurs décades) du maximum
d’énergie atteint dans le filament, une énergie de plusieurs nanojoules est conservée pour une
énergie initiale de 500 W. La largeur du faisceau a 3w présente des discontinuités dans le régime
non-linéaire. Ceci est dd au fait que le faisceau a 3w comporte une composante axiale et conique,
comme cela sera illustré plus tard. Seule la composante axiale rend son énergie a l'impulsion
fondamentale, tandis que la composante conique pourvoit a la majeure partie de I'énergie de
I’harmonique détectée a la fin de la filamentation.
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Figure 41: Dynamique de propagation de Iimpulsion
fondamentale (premiére colonne) et de la troisieme harmonique
(seconde colonne) dans les conditions expérimentales décrites
dans le texte. Les mémes quantités que dans la Figure 40 sont
représentées, cependant I'échelle logarithmique est utilisée dans
la premiére et troisieme ligne afin d’accentuer le fait que I'énergie
contenue dans la troisieme harmonique n’est pas entiérement
restituée a la fin du filament.

Dans la Figure 37 (c, d) était présenté le champ a 3w pour un filament entierement développé et ce
pour des impulsions dont I'énergie initiale varie de 0 mJ a 2,2 mJ. Afin de reproduire numériguement
I'expérience avec le diaphragme en aluminium, on utilise dans la simulation numérique une
ouverture numérique d’'un diametre de 100 um et lI'on contréle le maximum d’énergie a 3w
contenue dans cette surface au cours de la filamentation. Ces résultats sont présentés dans la Figure
37 (c) pour un indice non-linéaire n, = 3,2 x 10~%cm? /W correspondant & une puissance critique
de 3 GW, et dans la Figure 37 (d) pour un indice non-linéaire den, = 1,8 x 10~%cm?/W
correspondant a une puissance critique de 5 GW. Le bon accord entre les résultats expérimentaux et
simulés confirme notre explication phénoménologique. Pour une énergie initiale faible, I'énergie de
I'impulsion a 3w croit rapidement avec I'augmentation de I'énergie de I'impulsion initiale mais
lorsque cette derniére dépasse 500 pJ, I'énergie de la troisieme harmonique continue d’augmenter
avec celle de I'impulsion initiale mais moins rapidement. On note aussi que I'écart entre |'énergie
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maximale passant au travers d’une ouverture de 100 um et I'énergie totale calculée a la fin du
filament décroit lorsqu’on augmente I’énergie initiale de w. Ceci est d( au fait que les non linéarités
qui croissent avec I'augmentation de la longueur du filament réduisent les interférences destructives
responsables de la reconversion de I'énergie contenue dans la composante axiale de I'impulsion a
3w. En conséquence, la fraction d’énergie de troisieme harmonique contenue dans la composante
axiale est plus proche du maximum de I'énergie de la troisieme harmonique pour des impulsions
fondamentales d’énergie plus importante.

[.3.3 Evolution dynamique spatio-temporelle de I'impulsion

La Figure 42 montre I'évolution dynamique spatio-temporelle de I'impulsion fondamentale (premiére
colonne) et de sa troisitme harmonique (deuxiéme colonne) en fonction de la distance de
propagation z (z = 0 correspondant au point focal) pour une énergie incidente de 500 pJ. L'impulsion
fondamentale présente une dynamique de filamentation classique, commencant par une auto-
focalisation, suivie de la génération de plasma qui va défocaliser la partie arriere de I'impulsion
(temps positifs) et former un faisceau ayant la forme d’un anneau entourant une partie centrale
intense ; le processus de refocalisation raméne I'énergie contenue dans I'anneau dans la partie
centrale. Cependant le profil de fluence a la fin de la filamentation montre toujours une intense
partie centrale entourée d’un anneau.
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Figure 42: Evolution spatio-temporelle (intensité en fonction des
dimensions r coordonnée radiale et t temps) de I'impulsion fondamentale
(premiére colonne) et de sa troisieme harmonique (deuxiéme colonne) en
fonction de la distance de propagation z pour une énergie incidente de
500 . Le waist devrait étre de 30 um si la propagation avait était
linéaire. Les courbes blanches intégrées sur la gauche de chaque figure
représentent les profils de fluence.
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L’évolution dynamique de I'impulsion a 3w suit en partie celle de I'impulsion fondamentale puisque
la premiére est générée par la seconde (dernier terme de I’équation (1-4)). Ce terme de génération
joue le role le plus important parmi toutes les non-linéarités affectant I'impulsion a 3w. La troisieme
harmonique forme un anneau que I'on peut voir sur le profil de fluence tracé en blanc sur le cte de
chaque figure, car elle suit le profil du fondamental de fagon non-linéaire. Comme cela a été
démontré précédemment [Akozbek 02, Théberge 05, Théberge 07], cet anneau de troisieme
harmonique n’est pas seulement di a I'anneau formé par I'impulsion fondamentale mais résulte
aussi du processus d’accord de phase entre la composante axiale du faisceau fondamental et I'angle
préférentiel pour I’émission d’une impulsion a 3w.

On peut voir que la partie conique de lI'impulsion a 3w ne se superpose ni spatialement ni
temporellement avec la partie conique de l'impulsion fondamentale. Cela confirme le fait que
I’énergie de la troisieme harmonique générée sous forme de cbne ne peut revenir au faisceau pompe
car le terme gouvernant le mélange a quatre ondes (dernier terme dans I'équation (4a)), qui devrait
induire cette reconversion, est entravé en I'absence de superposition spatiale et temporelle. En
revanche les parties axiales du fondamental et de la troisieme harmonique se superposent sur la
majeure partie de la filamentation, permettant ainsi la reconversion de l'impulsion a 3w vers
I'impulsion fondamentale.

.4  Conclusion

Pour conclure, revenons aux divergences observées dans la littérature pour I'augmentation de la
génération de troisieme harmonique par filamentation laser interrompue par un filament pompe ou
par un obstacle. On peut penser que les expériences précédentes annong¢ant une augmentation de la
troisieme harmonique a partir d’'un court filament perturbé peuvent étre interprétées de la méme
facon. Les résultats apparemment contradictoires concernant le retard et la polarisation des
faisceaux incidents peuvent étre conciliés si 'on considére les différents types de perturbations
induites sur le filament. Pour des impulsions de faibles énergies, comme c’est le cas de la référence
[18] et de notre Figure 35 (a), une augmentation de la génération de signal a 3w est observée
uniquement dans le cas d’'une polarisation parallele et pour un retard entre les deux impulsions
n’excédant pas une centaine de femtosecondes. Ceci s’explique par le fait que I'élément bloquant le
plasma est formé par l'interférence du faisceau pompe et du faisceau signal, agissant comme un
réseau d’interférence efficace pour diffracter le faisceau signal. Cela nécessite que les faisceaux
signal et pompe aient la méme polarisation et qu’ils se superposent temporellement. Pour des
énergies de faisceaux pompes plus importantes, |'effet de la polarisation et du retard entre les deux
impulsions est quasi nul [Stundov 09, Stundov 10], comme pour les résultats présentés dans la Figure
35 (d). On observe peu d’effets car le faisceau pompe est maintenant suffisamment intense pour
former son propre plasma capable de défocaliser efficacement le filament signal. La polarisation du
faisceau pompe vis-a-vis du faisceau signal n’est donc plus critique car le filament signal ne participe
plus a I'élaboration du bloqueur de plasma. Concernant les autres méthodes utilisées pour
augmenter la génération de troisieme harmonique par filamentation (utilisation d’'une goutte d’eau
ou d’un fin fil métallique pour bloquer partiellement le coeur du filament) le réle de ces obstacles est
aussi de perturber le développement du filament afin d’annuler la reconversion de la troisieme
harmonique vers le fondamental, comme cela a été souligné par les auteurs des références [Xi 09,
Zhang 10].

Dans le cadre de ma thése j'ai étudié la génération de troisieme harmonique par filamentation laser
et le moyen d’augmenter cette génération par le biais d’un faisceau pompe interceptant un filament.
Des mesures systématiques de cette augmentation en fonction des différents parametres
expérimentaux, comme la polarisation du faisceau pompe, son retard et son énergie, ont été
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effectuées. A partir de ces résultats, un modele montrant que I'augmentation de la génération de
troisitme harmonique était obtenue en brisant le processus d’interférences destructeur de la
troisieme harmonique dans le filament a été développé. Des simulations numériques ont permis
d’examiner I’évolution dynamique de la troisieme harmonique générée dans le filament. Il est
maintenant clair que pour des impulsions d’énergie relativement faible, c’est la phase de Gouy qui
est le principal responsable de I'annulation de la troisieme harmonique a l'intérieur du filament.
Tandis que pour des impulsions plus énergétiques, la propagation non-linéaire domine largement
I'effet de la phase de Gouy et une partie conséquente du signal de troisieme harmonique survit
jusqu’a la fin du filament, comme cela a été confirmé expérimentalement.

IL Controle de la génération de rayonnement Térahertz par interaction entre
deux filaments colinéaires

[I.1 Méthodes de génération de rayonnement THz par filamentation laser

[1.1.1 Filament simple

Depuis plusieurs années, de grand progrés ont été accomplis dans le développement de sources
capables d’émettre dans le domaine THz. De nombreuses applications comme dans le domaine de la
sécurité [Choi 04], de la santé [Pickwell 06] ou de la préservation d’ceuvres d’art [Labaune 10]
nécessitent d’éclairer une cible a distance avec une source THz cohérente et large bande. Il faut alors
réussir a compenser la perte de rayonnement THz par absorption par la vapeur d’eau présente dans
I'air. En effet, une impulsion THz autour de 1,5 THz est atténuée de 12,05 dB aprés 50 m de
propagation dans I'air dans une atmosphére comprenant seulement 39,4% d’humidité [Linden 05].
L'un des moyens permettant de surmonter ce probleme est d’utiliser la filamentation femtoseconde
dans I'air comme source de rayonnement THz. La colonne de plasma formée par filamentation émet
sous la forme d’une émission de transition Cherenkov, une radiation THz dans un céne creux orienté
vers I"avant [D’Amico 07]. En effet, les électrons a l'intérieur du filament oscillent a la fréquence wp,
telle que :
1

w e2
Vpe = L2=— [B< =0,2THz -1
2 2T | EgMe

avec p, = 10*%cm™3 représentant la densité électronique a I'intérieure du filament, ela charge d’un
électron, m, la masse d’un électron, et g, la permittivité du vide.

Comme cela sera détaillé plus en détail dans le chapitre V, il est aisé de déplacer longitudinalement
le filament (d’une distance de quelques centimétres jusqu’au kilometre). On peut alors “amener” la
source de rayonnement THz a proximité d’une cible lointaine. Cependant, la filamentation laser n’est
pas une source de rayonnement THz tres efficace. En effet, le facteur de conversion de I'énergie laser
vers les THz est trés faible, de 'ordre de 107°. De plus, I'émission sous forme de cdne et le fait que la
polarisation soit radiale, fait que la filamentation laser comme source de rayonnement THz n’est pas
tres adaptée pour obtenir une intensité élevée, comme le montre la Figure 43.
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Figure 43 : schéma de principe du rayonnement THz émis par un simple filament

I[1.1.2 Application d'un champ électrique sur la colonne de plasma

On dispose cependant de moyens pour compenser les désavantages d’une source THz d’un simple
filament laser. On peut par exemple appliquer un champ statique externe sur la colonne de plasma
et augmenter ainsi l'intensité de I'émission THz par trois ordres de grandeur, tout en changeant sa
forme. On a alors une émission THz linéairement polarisée dont le maximum d’intensité est émis
selon 'axe de propagation laser [Houard 08]. Cependant cette méthode nécessite I'utilisation d’un
champ électrique externe appliqué a I'endroit ol I'impulsion se propage sous forme de filament et
ne peut donc pas étre considérée comme une source de rayonnement a distance dans le sens strict
du terme. Une autre méthode consiste a utiliser une impulsion laser a deux couleurs, en propageant
colinéairement une impulsion a w avec son harmonique a 2w avec suffisamment d’intensité pour
ioniser I'air [Xie 06, Bartel 05, Wang 10]. Une efficacité de conversion de 10° peut alors étre obtenue.
Cependant, dans le cas d’une application visant une illumination a grande distance, la filamentation
laser est inévitable pour des impulsions dont la puissance excéde 5 GW. Une saturation de l'intensité
THz générée apparait alors en raison de la dispersion dans I'air entre les composantes a w et 2w du
champ laser bi-couleur [Liu 09].

[1.1.3 Bi-filamentation laser

AR e R

}

impulsion 1

) ) Détecteur THz
impulsion 2

Figure 44 : schéma de principe de la bifilamentation laser

Enfin la derniére technique utilisée est nommeée bifilamentation : deux filaments colinéaires se
propageant a proximité I'un de I'autre sont créés a partir de deux faisceaux laser a 800 nm [Liu 07].
La bifilamentation émet 60 fois plus de rayonnement THz a 0,1 THz que I'émission produite par
transition Cherenkov d’un filament simple. De plus, cette émission THz est orientée vers |'avant et sa
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polarisation linéaire peut étre controlée par 'orientation des deux filaments. Cette émission THz
peut étre modélisée par une ligne de transmission. La premiére impulsion forme une premiere
colonne de plasma, dont la durée de vie est de I'ordre de quelques nanosecondes, correspondant au
temps de recombinaison du plasma ; lorsque la seconde impulsion filamente a son tour son front
d’ionisation induit un courant transverse entre les deux colonnes de plasma. Ce courant transverse
oscillant a la fréquence plasma caractéristique de 0,2 a 1 THz est a l'origine de I'émission efficace de
rayonnement THz vers I'avant. Cette méthode ne nécessite pas d’avoir un controle absolu du retard
entre les deux impulsions, puisque la durée de vie du plasma est de plusieurs nanosecondes et que
celui-ci est I'origine du phénomeéne. En revanche I'alignement entre les deux filaments est le point
sensible de cette technique. Le bifilament n’émet plus de fort rayonnement THz si les deux filaments
le composant sont disjoints ou s’ils se superposent compléetement.

Dans la Figure 45 on peut voir la dépendance du rayonnement THz produit par bifilamentation par
rapport a la séparation d entre les deux filaments dans le plan transverse. L'intensité du signal THz
est mesurée a I'aide d’un détecteur hétérodyne sensible a la fréquence de 91 GHz avec une bande
passante de 6 GHz, sur lequel est placée une lentille en Téflon de diamétre 3 cm afin de focaliser le
rayonnement THz [Méchain 05]. Le détecteur hétérodyne était placé dans I'axe du laser aprés la
filamentation et détectait pour un angle compris entre 0 et 0,8° (Figure 44). Comme le suppose la
modélisation du bifilament par une ligne de transmission, les résultats montrent qu’il existe une
séparation optimum entre les deux filaments pour laquelle I'émission THz est maximum. Ce
maximum apparait lorsque les deux colonnes de plasma résultant de la filamentation sont sur le
point d’étre disjointes. L’alignement des deux filaments est effectivement un point critique de cette
technique puisque le maximum et le minimum d’émission THz ne sont séparés que d’environ 100 pum
alors que le diamétre de la colonne de plasma est estimé a 100-150 um.

151
S 3
& 10 P 'H/
g 51 * ® \69\96
a |
i
O_
-400 -200 0 200 400

d séparation entre les deux filaments (um)

Figure 45: Intensité du signal THz en fonction de la
séparation d entre les deux filaments. Chaque filament est
créé a partir d’'une impulsion laser de 1,5 mJ et de durée
50 fs.
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[I.2  Controle de la distance entre deux filaments par alignement moléculaire

Des études récentes ont montré qu’il était possible de dévier a distance un filament de sa trajectoire
en utilisant des résurgences d’indice de réfraction induites par une premiére impulsion qui ne
nécessitent aucune application de champ externe [Varma 08, Calegari 08]. Une impulsion optique
courte et intense permet d’aligner de facon éphémeére des molécules dipolaires le long de la
direction de polarisation du laser. D’un point de vue quantique, la plupart des états rotationnels des
molécules ayant une composante le long du champ laser vont étre excités avec une relation de phase
fixe entre eux. De méme que pour le verrouillage de mode d’un oscillateur laser femtoseconde, la
somme de ces états de rotation va produire un brusque alignement qui se répétera de facon
périodique. La période de ces alignements est déterminée a partir des constantes de rotation de
chaque molécule. En raison des polarisabilités différentes des molécules a I'égard de leur orientation,
ces alignements sont accompagnés par des changements retardés de l'indice de réfraction.

Calculons maintenant la contribution rotationnelle a la variation non-linéaire de l'indice de
réfraction, R(t). On exprime cette contribution rotationnelle pour des molécules linéaires (azote,
oxygene) en fonction du temps et de chacun des niveaux de rotation excités :

R(t) = ngrot Xj=o Fysin (wyt), -2
avec N, .o I'amplitude totale de I'effet qui est donnée par la relation suivante

Ny ot = 32B%(w)m? p/(heny), 113

et w; = 4mBc(2] + 3) représentant la différence de fréquence angulaire entre les niveaux de
rotation couplés /et (J + 2), B la constante de rotation de chaque molécule, p la densité du gaz
considéré, A la constante de Planck, cla vitesse de la lumiére, ng I'indice de réfraction linéaire a la
longueur d’onde laser étudiée et S (w) I'anisotropie de la polarisabilité moléculaire [Ripoche 97].

La réponse R(t) du gaz moléculaire correspond donc a la somme des réponses de chaque niveau de
rotation. F; exprime la contribution de chaque niveau de rotation excité par I'impulsion laser, tel que

_ Zj(pjez—py)J+1J+2)

F (2J+3) !

-4

avec p; la population du niveau de rotation J et Z; le coefficient dépendant de la molécule
considérée et de la parité de /. Dans le cas de l'air, les deux molécules contribuant principalement
sont |'azote et I'oxygéne dont les périodes de résurgence d’alignement T sont respectivement 8,4 ps
et 11,6 ps [Ripoche 97].

Dans la Figure 46 est présenté le résultat de ces calculs de R(t) pour les molécules d’oxygéne et
d’azote. On distingue des résurgences d’alignement sous forme de pics étroits et intenses avec une
période différente pour chaque molécule. Dans le cas de lI'oxygene, on peut voir a 11,6 ps
correspondant a une période d’alignement T une oscillation en sinus de la réponse. A 5,8 ps on
remarque l'alignement inverse correspondant a la demi-période T/2. Deux autres temps sont
remarquables au niveau de T/4 et 3T/4, correspondant a des alignements perpendiculaires a la
direction de polarisation du laser.
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Figure 46: R(t) calculé a partir de I'équation 1I-2 pour les
molécules d’oxygéne (en haut) et d’azote (bas).

L'indice de réfraction suit les variations de R(t) ; un second faisceau se propageant dans le sillage du
premier sera influencé par la forte variation de l'indice de réfraction et subira alors un effet de
lentille qui sera attractif ou répulsif suivant le signe du changement d’indice [Varma 08, Calegari 08].
Ceci suggére que l'on devrait étre en mesure de controler a distance la séparation entre les deux
filaments dans le processus de bifilamentation juste en changeant finement le retard entre les deux
impulsions. Cette technique permettrait de corriger a distance un défaut d’alignement du filament,
ou méme de controler précisément le gain de I'impulsion THz générée par bifilamentation.

1.3 Controle de la génération de rayonnement THz par alignement moléculaire

Vérifions maintenant cette possibilité de controler la radiation THz émise par bifilamentation laser
par simple action sur le retard entre les deux filaments. On utilise pour cette expérience le méme
systeme laser commercial Alpha 100 dont les caractéristiques principales sont: 50 fs de durée
d’impulsion, 800 nm de longueur d’onde centrale et une énergie par impulsion de 15 mJ a un taux de
répétition de 100 Hz. Les deux impulsions sont focalisées a 'aide de lentilles de distance focale
f=1m. On mesure a I'aide d’'un détecteur hétérodyne a 0,1 THz I’émission générée par un bifilament
dans l'air en fonction du retard entre les deux filaments. Dans la Figure 47, on modifie le retard
autour de la valeur de la demi-période correspondant a la résurgence d’alignement des molécules
d’azote. Le résultat est comparé a celui obtenu dans I'argon.

Dans le cas de I'azote on observe une forte modulation de I'intensité du rayonnement THz autour de
t = 4,2 ps, tandis que dans l'argon aucun effet n’est observé. En effet, 'argon étant un gaz
monoatomique il ne peut subir des effets d’alignement/rotation de molécule. Cependant on
confirme par cette premiere expérience que I'émission THz peut en effet étre contrdlée par effet de
lentille moléculaire puisque le phénoméne apparait précisément et uniquement au retard pour
lequel il existe une résurgence d’alignement moléculaire. Ce premier résultat permet aussi de voir
qgue I'on peut corriger a distance un désalignement du bifilament par effet de lentille moléculaire. En
effet, avant le temps de I'alighement moléculaire le rayonnement THz n’était pas a son maximum.
Celui-ci semble étre atteint en variant le retard entre les deux impulsions.
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Figure 47: Intensité du rayonnement THz produit par
bifilamentation en fonction du retard entre les deux filaments
lasers (impulsion d’énergie 2 mJ et de durée 50 fs) centré autour de
la demi-période de résurgence d’alignement des molécules d’azote
dans I'air (a) et dans I’argon (b).

On a de plus réalisé une série de mesures systématiques dans I'azote ou l'oxygéne autour des
périodes et des demi-périodes d’alignement moléculaire. Les résultats de ces mesures sont présentés
dans la Figure 48. Dans ce cas-ci, la séparation entre les deux filaments a été soigneusement
optimisée pour obtenir un maximum de THz pour un retard auquel n’apparait aucun effet de lentille
moléculaire. En conséquence, un réglage fin du retard autour de la période de résurgence de
I'alignement moléculaire ne peut conduire qu'a une baisse du rayonnement THz, car le second
filament sera alors dévié de la distance optimale. Il existe cependant un délai bien défini ou aucun
changement net d’indice de réfraction n’apparait, comme le montre la Figure 46, et pour lequel le
signal THz optimal est retrouvé. C’'est en effet le comportement expérimentalement observé dans la
Figure 48.
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Figure 48 : (a) et (b) présentent I'intensité THz variant en fonction du
retard entre les deux filaments ceci pour des valeurs proches de la
période et de la demi-période de rotation de I'oxygene. (c) et (d)
montrent les mémes mesures mais effectuées dans I'azote et pour
des valeurs de retard proches de la période et des 3/2 de la période
de rotation de la molécule d’azote.
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Afin de confirmer expérimentalement que la modulation de l'intensité THz est bien due a un effet de
lentille moléculaire, des échantillons de verre ont été introduits dans le bifilament reflétant ainsi la
disposition de ceux-ci. En effet, en endommageant le verre les filaments laissent une trace d’impact
sur I’échantillon permettant a I'aide d’un microscope de contrbler la distance entre les deux
filaments. La Figure 49 montre ces traces d’endommagements obtenues dans I'azote pour les trois
retards caractéristiques spécifiés (1, 2, 3) dans la Figure 48 (c).

Figure 49 : (a), (b) et (c) résultats d’endommagement d’une plaque de
verre introduite dans le bifilament formé dans I'azote aux trois retards
respectivement indiqués (1, 2, 3) dans la figure précédente.

L'image de la Figure 49 (a) correspond a un retard de 8,15 ps. On peut discerner deux filaments
limitrophes qui ont donc une séparation optimale (~ 100 pm) pour la génération de rayonnement
THz. Pour un retard de 8,32 ps, qui correspond alors a un minimum d’émission THz on peut
clairement voir que les deux filaments ont fusionnés sous I'effet de lentille moléculaire positif,
annulant ainsi la ligne de transmission et le rayonnement THz associé. Par la suite, pour un retard de
8,42 ps, correspondant au milieu du réalignement, I'indice de réfraction et par conséquent I'intensité
de rayonnement THz reviennent a leur valeur initiale.

Pour conclure, ces expériences ont permis de démontrer I'influence des états quantiques de rotation
des molécules sur le rayonnement THz émis par deux filaments se propageant conjointement. Un
réglage fin du retard entre les deux impulsions laser permet alors de controler a distance la
séparation entre les deux colonnes de plasma issues de la filamentation et donc de controler
I'intensité THz émise.
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Conclusion

Dans ce chapitre a été étudiée linteraction entre deux filaments et ses conséquences sur la
génération de rayonnements secondaires induit par filamentation tels que la génération de troisieme
harmonique et de rayonnement THz.

Dans un premier temps, nous avons pu mettre en évidence le mécanisme limitant la génération de
troisieme harmonique dans un filament, par l'utilisation d’'un second filament interceptant le
filament signal. En effet, dans le cas d’un filament court, la phase de Gouy conduit a une inversion de
phase entre la troisieme harmonique générée au début et a la fin du filament. Il advient alors un
phénomeéne d’interférences destructives diminuant fortement le total de troisieme harmonique
pouvant étre généré par filamentation. L’interaction entre deux filaments croisés permet alors
d’augmenter la génération de troisieme harmonique en interrompant le filament en son milieu.

Dans un second temps a été étudiée l'interaction de deux filaments se propageant colinéairement.
Dans ce domaine un grand nombre de recherches avaient déja été effectuées, mettant en avant le
phénoméne de lentille moléculaire qui permet de dévier un filament se propageant dans le sillage
d’un filament le précédent temporellement. Les travaux effectués dans le cadre de ma thése ont
permis de mettre en application ce principe pour contréler a distance la génération de rayonnement
THz par bifilamentation, et ainsi contribuer a I'élaboration de la premiére source THz modulable
permettant l'illumination de cibles a distance.
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Chapitre IV: Filamentation dans les solides — Influence de la dispersion

Introduction

Dans le premier chapitre était évoquée la possibilité de filamenter dans différents milieux
transparents. Dans les chapitres précédents la filamentation dans les gaz et principalement dans I'air
a été étudiée.

Le but de ce chapitre est de caractériser la filamentation laser dans différents solides transparents,
tels que la silice, le CaF, et le ZnSe (Figure 50). De fagon générale I'indice non-linéaire dans les solides
est de trois ordres de grandeur supérieur aux indices non-linéaires que I'on peut trouver dans les gaz.
Les non-linéarités sont donc plus importantes dans les solides, le continuum de lumiére créé lors de
la filamentation est alors plus étendu et plus stable en comparaison de celui obtenu dans I'air. Parmi
les nombreuses applications possibles pour ce continuum de lumiére blanche, on trouve la
spectroscopie large bande résolue en temps, en émission et en absorption [Alfano], la compression
temporelle d’'impulsion optique [Alfano] et I'amplification paramétrique optique (OPA) [Wilson 97].

Figure 50 : Photographie des différents solides étudiés

De plus, dans les solides la puissance nécessaire pour amorcer la filamentation est de I'ordre du MW.
On peut donc générer des filaments plus facilement, ceci va nous permettre grace a un OPA
commercial de créer des filaments a différentes longueurs d’onde. Nous avons ainsi généré des
filaments pour des longueurs d’onde allant de 800 nm a 2 um. Ceci nous a permis d’étudier la
filamentation dans différents régimes de dispersion. En effet, dans le cas de la silice, la longueur
d’onde de dispersion nulle, (valeur pour laquelle le signe de la dispersion s’inverse), est 1270 nm.
Ainsi, nous verrons que le comportement de la filamentation est fortement influencé par le régime
de dispersion.
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L. Grandeurs caractéristiques

Les différents solides que nous allons étudier sont des matériaux optiques couramment utilisés. lls
sont de plus transparents dans I'Infrarouge. Le ZnSe et le CaF, sont sous forme cristaline alors que la
silice est amorphe. L'échantillon de silice étudié a été purifié pour en retirer I'eau, il est dit de qualité
Hérasil. Commencons par définir les grandeurs caractéristiques dans ces différents solides, ainsi que
I’évolution de leurs caractéristiques en fonction de la longueur d’onde considérée.

.1 Indice de réfraction

On peut trouver dans les ouvrages comme le handbook of physics et quelques sites internet tels que
http://refractiveindex.info les valeurs d’indice de réfraction. D’aprés les calculs de [Sheik-Bahae 90],
la variation de l'indice de réfraction non-linéaire des différents matériaux utilisés en fonction de la
longueur d’onde peut aussi étre déduite.

n(ZnSe)
2.6 — n(BK7) 1
— n(silice fondue) 1x10™4
—n (CaF) < n, (ZnSe)
242 L g — n, (silice)
= 1x107°4 —n, (CaF)
CN
———
— 16 [———
1.4 1x10 ™ 1 . . ] ! !
072 096 120 144 168 192 216 068 102 136 170 2.04
longueur d'onde (um) longueur d'onde (um)
Figure 51 : Indice de réfraction en fonction de la Figure 52 : Indice non-linéaire de réfraction en
longueur d’onde. fonction de la longueur d’onde.

On peut voir que les solides comme la silice, le BK7 et le CaF, ont des comportements trés similaires,
contrairement au ZnSe utilisé pour réaliser des optiques dans la bande infrarouge et qui ne transmet
pas tout le spectre visible, comme le montre le fort accroissement de la courbe d’indice de réfraction
a partir de 0,6 um.

I.2  Puissance critique

A partir de ces données, nous pouvons estimer la puissance nécessaire pour filamenter dans les
différents matériaux a différentes longueurs d’onde. On utilise pour cela la formule de

Marburger [Marburger] :

0,14822
By = ’ -1
Nony

ol ng est I'indice de réfraction du milieu, n, (m?/W) l'indice non-linéaire et A (m) la longueur

d’onde considérée. On peut donc en déduire la valeur de la puissance critique P.. (W) de
filamentation dans chaque matériau en fonction de la longueur d’onde.
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10M 4
— P_ (silice)
g m —P_ (CaF)
5 P_ (ZnSe)
o
100k -
10k

06 08 1.0 12 14 16 1.8 2.0 22
longueur d'onde (um)

Figure 53 : P, puissance critique nécessaire a la filamentation
pour chaque matériau en fonction de la longueur d’onde.

I.3  Dispersion

Dans ce chapitre, nous expliciterons le réle de la dispersion, qu’elle soit normale (positive) ou
anormale (négative) lors du processus de filamentation. Dans le cas d’une dispersion dite normale les
plus basses fréquences se propagent plus rapidement que les hautes fréquences. Afin de se
représenter les différents cas de dispersion, étudions le signe de k'’ tel que :

_ 0%
T dw?’

k" 1-2

avec k le vecteur de I'onde considérée et w sa pulsation. La Figure 54 montre I'évolution de k"’ en
fonction de la longueur d’onde et pour différents solides.

La dispersion des différents matériaux est obtenue a partir de la relation entre I'indice de réfraction
et la longueur d’onde n(A) explicitée dans la Figure 51. D’apres la relation de Sellmeier :

2 2 2
2_ 1= G2 CsA CsA
n 22-C,2 + 22—¢,? + A2—C¢?

-3

avec A la longueur d’onde considérée, n 'indice de réfraction et C,, des coefficients réels tels que
pour la silice :

C; = 0,6961663; C, = 0,0684043; C; = 0,4079426; C, = 0,1162414; C5 = 0,8974794; Cs; = 9,896161

A partir de cette relation, on en déduit k'’ (1), en effectuant la dérivée seconde par rapport a w,
sachant que k = 2nn/A = nw/c.
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k" (ZnSe)
780 — k" (silice)
—k" (CaF))
E 520
£
©
= 260+
4
0 \
-260 L T T T T
0.76 1.14 1.52 1.90

longueur d'onde (um)

Figure 54 : Dérivée de la vitesse de groupe par rapport a
w en fonction de la longueur d’onde pour différents
matériaux.

Le changement de signe de la dispersion (dispersion nulle) pour la silice se situe autour de 1,27 um,
et autour de 1,55 um pour le CaF,. Dans le cas de la silice, avant 1,27 um, la dispersion est dite
normale, aprés elle est dite anormale. On voit que pour le ZnSe la dispersion reste toujours positive
dans cette gamme de longueur d’onde.

.4  Potentiel d’ionisation

Brodeur et al. ont observé en 1998 que le potentiel d’ionisation du solide transparent dans lequel la
filamentation avait lieu, influait sur le continuum de lumiére blanche généré. Leurs expériences ont
permis de constater que plus I’énergie nécessaire pour amener un électron de la bande de valence a
la bande de conduction, Ey, était élevée, plus le continuum généré était étendu spectralement
[Brodeur 98, Brodeur 99]. Ainsi les matériaux tels que le CaF, ou la silice fondue sont intéressants
pour la génération de continuum de lumiére blanche (Tableau 4).

Milieu CaF, Silice Fondue ZnSe
Egap (€V) 10,2 7,5 2,4
Elargissement Anti-stokes

Aw (cm™) [Brodeur 98] 18300 13500 0

Tableau 4 : Elargissement spectral et énergie d’ionisation pour les différents solides étudiés.

Nagura et al., ont proposé en 2002 que cette dépendance de I'élargissement spectral par auto-
modulation de phase lors de la filamentation laser par rapport a Ey ), €tait due a la compétition qui
existe entre 'auto-modulation de phase et I'absorption a deux photons. Ainsi, I'élargissement
spectral créé lors de la filamentation laser par auto-modulation de phase dépend de Egq,), qui est
propre a chaque milieu mais aussi de la longueur d’onde 4, utilisée pour filamenter. lls ont pu
conclure gqu’il existe un seuil pour la génération de continuum fixé par la relation :

E
;T“: =2, I-4
avec hv, I'énergie du photon incident.

Ce seuil provient donc la compétition entre I'auto-modulation de phase et I'absorption a deux
photons. Il ne limite pas uniquement la génération de continuum dans les solides mais aussi la
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filamentation laser dans les gaz [Couairon 07]. En effet, Couairon et al. affirment que pour un faible
potentiel d’'ionisation U; < 3hv,, dans le cas de la filamentation laser dans les gaz on considére le
potentiel d’ionisation U;, I'atténuation de I'impulsion par absorption a deux ou trois photons est trop
importante pour permettre la formation d’un filament.

Lors de I'étude de la filamentation en fonction du régime de dispersion, nous allons faire varier la
longueur d’onde de I'impulsion laser incidente. Il est donc important de connaitre ces parametres.
De plus, on peut voir que la filamentation laser dans le ZnSe n’est pas possible a 800 nm puisqu’il ne
remplit pas les conditions précisées précédemment. Afin d’espérer filamenter dans le ZnSe, il faut
augmenter la longueur d’onde pour pouvoir s’affranchir de I'absorption a deux photons.

I1. Filamentation dans les solides en régime de dispersion normale

La filamentation dans les solides en dispersion normale a été longuement étudiée. En effet, les lasers
femtoseconde qui sont tous basés sur le Titane:Saphir génerent des impulsions a 800 nm donc dans
le domaine de dispersion normale. Le plus souvent la filamentation a ensuite été étudiée a
différentes longueurs d’ondes en doublant ou triplant la fréquence de I'impulsion initiale a I'aide
d’un cristal non-linéaire tel que le BBO, donc toujours dans un régime de dispersion normale. La
filamentation dans le régime de dispersion normale est un phénomeéne ayant fait I'objet de
nombreuses publications aussi bien dans les solides que dans les liquides et les gaz [Faccio 06a, 06b,
08], [Théberge 08], [Maioli 09]. Dans cette partie, je reviens sur les principales caractéristiques de la
filamentation laser a 800 nm afin de pouvoir ensuite la comparer a celle obtenue en régime de
dispersion anormale et pour préparer les campagnes de mesures qui ont été effectuées a grande
distance au Canada dont les résultats sont détaillés dans le chapitre V.

II.L1 Dispositif expérimental

Pour les expériences de filamentation dans les solides, nous avons utilisé le laser construit au LOA
appelé « laser de la salle rouge » qui alimente un OPA commercial « Palitra » construit par la société
Quantronix. Le laser de la salle rouge délivre des impulsions de 9 mJ, d’'une durée de 38 fs, a 810 nm
et a la cadence de 1 kHz. L'OPA commercial Palitra permet de convertir des impulsions vers
différentes longueurs d’onde allant de 400 nm a 2,5 pum pour des durées d’impulsion de I'ordre de
50-100 fs. L’énergie des impulsions est de I'ordre de 100 pJ, et elle varie en fonction de la longueur
d’onde. On utilise un filtre passe haut pour séparer I'impulsion pompe a 800 nm de I'impulsion émise
par I'OPA, puis grace a un filtre passe-haut (ou passe-bas) a 1,6 um l'idler est séparé du signal (et
inversement). On focalise le faisceau sur la face d’entrée de I'échantillon a I'aide d’une lentille (L;) en
silice et de focale 20 cm. Une deuxiéme lentille en silice est utilisée afin de reconcentrer le
continuum de lumiére ainsi que I’émission conique sur un écran diffuseur. On utilise deux
spectrometres afin de pouvoir couvrir un spectre allant de 400 nm jusqu’a 2,7 um. Les spectrometres
ont été calibrés afin de corriger leur gain qui diminue fortement sur les bords de leurs plages de
détection respectives. Le recouvrement entre les deux spectrometres est suffisant pour raccorder les
spectres. Les spectrometres utilisés sont tous deux de la marque Océan Optics, modele NIRQUEST
(800 nm a 2,5 um) et HR4000CG-UV-NIR (250 nm a 1,1 um).
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L, L,

Ecran diffuseur I

OPA Palitra

% Echantillon

L. Vers spectrometre UV-VIS
Vers spectrometre NIR —

Figure 55 : Schéma du principe de mesure

II.2  Elargissement spectral

Comparons les continuums générés dans la silice et le CaF, en utilisant un faisceau de 35 W a
800 nm, en suivant la disposition expliquée dans la Figure 55. Les résultats des mesures de spectres
sont présentés dans les figures suivantes. lls sont comparés au spectre de I'impulsion laser avant
filamentation. On peut ainsi voir I'élargissement spectral induit par la filamentation.

1'0 1 1 1 1 1

— Silice
— OPA
0,8+ i

0,6+ _

0,41 .

Amplitude (u. a.)

0,2 - .

0,0-
200 400 600 800 1000 1200 1400

longueur d'onde (nm)

Figure 56 : A gauche : Spectres obtenus avant et aprés filamentation dans un cristal de silice de 1 cm
d’épaisseur. A droite : photographie du continuum de lumiére blanche (au centre) et de I'émission
conique (cercles colorés) générés dans le méme échantillon.

1,0

0,81

0,6+

0,4-

Amplitude (u. a.)

0,2 -

0,0
200 400 600 800 1000 1200 1400

longueur d'onde (nm)
Figure 57 : Spectre obtenu apres filamentation dans un cristal de CaF, de 1 cm d’épaisseur (en rouge).
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On peut voir que les spectres obtenus dans la silice et le CaF, sont similaires. De plus, ils s’étendent
de 400 nm a 1,2 um et l'utilisation de deux spectrometres complémentaires permet de voir que le
spectre s’étend des deux cotés de la longueur d’'onde fondamentale. L’élargissement est néanmoins
plus important du c6té bleu, celui des courtes longueurs d’onde. Ceci est d{i au phénomeéne d’auto-
raidissement du front, phénomene expliqué dans le premier chapitre. On confirme ainsi les résultats
de Brodeur et al., le CaF, possédant un élargissement légerement supérieur a la silice.

La méme expérience est ensuite effectuée dans un cristal de ZnSe. On peut voir en Figure 58
gu’aucun élargissement spectral n’est observé, ce qui est en accord avec la théorie développée par
les auteurs des références [Brodeur 98, Nagura 02, Couairon 07] : il n'y a pas de filamentation, ni
d’élargissement spectral a 800 nm dans le ZnSe. Il y a en revanche une forte absorption a deux
photons se manifestant par I'apparition d’une luminescence bleue sur la face avant du cristal de
ZnSe.

1,0 —— 7ZnSe
— OPA

0,81

0,6 -

Amplitude (a. u.)

0,4 -

0,2+

0,0 T - T = T
200 400 600 800 1000

longueur d'onde (nm)

Figure 58 : A gauche : Spectre obtenu apreés filamentation dans un cristal de ZnSe de 0,5 cm d’épaisseur. A
droite : Photographie présentant la fluorescence du ZnSe excité par une absorption a deux photons.

[1.3  Etude de la polarisation de I'émission conique : cas du CaF:

Afin de caractériser dans son ensemble I'émission de continuum de lumiére blanche et I'émission
conique générée lors de la filamentation laser, attardons-nous sur la polarisation de celle-ci. Le
phénoméne a déja fait I'objet de plusieurs publications [Midorikawa 02, Buchvarov 07, Kartazaev 08].
L’étude de la polarisation de I'’émission conique a été nécessaire afin de préparer au mieux la
campagne expérimentale de filamentation longue distance. Pour cela, on utilise le montage détaillé
dans la Figure 59. Pour ces expériences de polarisation, nous avons utilisé le laser de la salle blanche,
soit le laser Thalés alpha 100, qui émet des impulsions a 800 nm de 12 mJ, d’une durée de 35 fs, et a
une cadence de 100 Hz.

Densité optique
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=
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Figure 59 : Schéma expérimental pour I'étude de la polarisation de I'émission
conique et du continuum de lumiére blanche
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On se limite au cas du CaF, qui posséde les particularités d’étre isotrope (ayant un systéme cristallin
cubique) dans le cas d’une propagation linéaire, et de développer un caractére biréfringent par le
biais de I'indice non-linéaire [Midorikawa 02, Kartazaev 08]. Celui-ci apparait a haute intensité, et on
observe donc un effet de biréfringence lors de la filamentation de I'impulsion laser dans un cristal de
CaF,. On mesure l'intensité de continuum de lumiere blanche émis dans I'échantillon de CaF, en
fonction de I'angle du cristal (rotation dans le plan perpendiculaire a I'axe de propagation). Le
polariseur est croisé par rapport a I'axe de polarisation du laser. Les résultats sont montrés dans la
Figure 60.
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Figure 60 : Mise en évidence de la biréfringence induite par non-
linéarité dans le CaF, a 800 nm pour 1,6 p.

Cette biréfringence induite par le laser, provient du fait que l'indice de réfraction non-linéaire varie
avec lintensité laser. Le changement de l'indice de réfraction non-linéaire est dépendant de
I'intensité et de la polarisation du faisceau laser incident. Ainsi, ce changement d’indice est en
général inégal et il apparalt deux axes orthogonaux du cristal sur lesquels I'amplitude du signal est
nulle, appelé lignes neutres [Midorikawa 02]. Un phénoméne non-linéaire appelé modulation de
phase croisée apparait et induit un couplage entre les deux composantes orthogonales du champ
laser.

Du fait de cette biréfringence, un autre phénomeéne peut étre observé, le changement de
polarisation de la lumiére blanche qui a été rapporté dans la référence [Buchvarov 07]. Pour
caractériser la polarisation de la lumiere blanche, on mesure la variation de I'énergie sur la
photodiode avec I'angle du polariseur placé aprés I’échantillon et en laissant I'orientation du CaF,
fixe. Afin d’observer cet effet, le cristal de CaF, est orienté pour qu’aucun des axes développés non-
linéairement ne coincide avec la polarisation du faisceau laser, « = 60°. La Figure 61 présente le
diagramme de polarisation de la lumiére blanche en fonction de I'intensité laser utilisée pour générer
le filament dans le cristal de CaF, de 1 cm. On peut remarquer qu’en augmentant I'intensité laser, le
continuum de lumiére blanche perd sa polarisation linéaire progressivement. Pour une énergie de
0,4 W (puissance proche P..), la lumiére blanche est polarisée linéairement suivant l'axe de
polarisation du faisceau laser incident. Lorsque I'énergie augmente, la lumiere blanche est de moins
en moins polarisée linéairement pour devenir quasi-elliptique pour une énergie laser incidente de 4
. On note aussi que I'axe principal de polarisation change d’orientation a mesure qu’on augmente
I’énergie incidente.
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Figure 61 : Diagramme de polarisation de I'émission conique et du
continuum de lumiére blanche apres filamentation dans un cristal de CaF,
de 1 cm d’épaisseur en fonction de I’énergie de I'impulsion laser incidente.

La biréfringence du cristal de CaF, affecte différemment chaque composante spectrale du continuum
de lumiére blanche comme I'a montré Buchvarov et al. [Buchvarov 07]. La Figure 62 montre cet effet
pour cing longueurs d’onde différentes, isolées a I'aide de filtres interférentiels. On peut voir que
lorsque le cristal est orienté pour faire apparaitre des effets de biréfringence a = 60°, la polarisation
de chaque composante spectrale est de plus en plus décalée par rapport a la polarisation du laser a
mesure que I'on s’éloigne de la longueur d’onde du laser (800 nm). Si le cristal est orienté pour que la
polarisation du laser coincide avec un axe du cristal @ = 0°, on n’observe aucun effet de rotation de
la polarisation en fonction de la longueur d’onde.
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Figure 62 : Diagramme de polarisation des différentes longueurs d’onde provenant du continuum de lumiére blanche.

La silice fondue étant non cristalline, elle ne présente aucun effet de biréfringence. La polarisation
de la lumiére blanche générée par filamentation dans la silice reste donc linéaire parallele a I'axe de
polarisation du laser.
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II.4 Evolution temporelle et spectrale

Lors de la filamentation laser, un grand nombre d’effets non-linéaires se manifestent. Dans les
solides, du fait d’'un indice non-linéaire n, mille fois plus important que dans I'air, tous les effets
non-linéaires s’expriment de facon plus importante.

Dans le domaine temporel, I'impulsion subit un phénomeéne appelé « pulse-splitting » qui dans les
solides est principalement d{ a la dispersion de vitesse de groupe [Bergé 96]. L'impulsion se scinde
en deux impulsions distinctes, I'une se propageant en dessous de la vitesse de groupe (partie
subliminale) et I'autre se propageant a une vitesse supérieure (partie superluminale), voir la Figure
63. Cette figure présente le résultat d’une simulation numérique effectuée par Arnaud Couairon,
chercheur au Centre de Physique Théorique de I'Ecole Polytechnique.

“Pulse-splitting” : Partie subliminale

maxr(I(z,t,r))

Partie superluminale

Figure 63 : Résultat de simulation représentant I’évolution selon I’axe de propagation z de la forme temporelle
d’une impulsion a 800 nm (4 wJ, 50 fs) au cours de sa propagation sous forme de filament dans de la silice. t est
le temps dans le référentiel de I'impulsion. Mise en évidence du phénomeéne de « pulse-splitting ».

Ces simulations numériques sont basées sur la résolution d’une équation de Schrodinger non-
linéaire, décrivant I'évolution de I'enveloppe du champ électrique fondamental, et d’'une équation
(ou d’une série d’équations) décrivant la génération d’un plasma électronique par divers processus
d’ionisation [Couairon 11]. A partir de ces simulations, on peut aussi déterminer la répartition
spatiale des longueurs d’onde générées dans le continuum de lumiére blanche et I'émission
conique par la filamentation laser. La Figure 64 montre la répartition spatiale des fréquences apres
filamentation laser.
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400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400
A (nm)

Figure 64 : Résultat de simulation numérique représentant la répartition angulaire &des longueurs d’onde
A générées au cours de la filamentation laser dans la silice pour 49 = 800 nm.

A l'aide d’un spectromeétre, on mesure ce diagramme représentant la répartition angulaire des
différentes longueurs d’onde comprises dans le continuum de lumiére blanche et I'émission
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conique. Cette mesure est présentée dans la Figure 66. On déplace la fibre optique de collection
suivant le schéma indiqué dans la Figure 65.
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Figure 65 : Schéma expérimental pour la mesure de la répartition spectrale de I’énergie en fonction de I’angle
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Figure 66 : Répartition spectrale de I’énergie en fonction de I'angle 6 pour A, = 800
nm dans la silice pour une énergie laser incidente de 15 pJ. Les niveaux de couleurs
représentent I'amplitude des différentes longueurs d’onde.

Cette figure est en bon accord avec la figure théorique précédente, on voit le méme comportement
de la partie conique de 350 nm a 800 nm, la répartition angulaire est identique. L’élargissement du
coté des grandes longueurs d’onde est aussi identique. Le code de simulation reproduit donc les
résultats expérimentaux de répartition spectrale angulaire.

Nous avons pu de plus grace a deux spectrométres couvrant le domaine visible-proche infrarouge
avoir I'étendue compléete du continuum de lumiére blanche généré a partir d’une impulsion a 800
nm. Nous avons montré qu’il s’étend pour la silice et le CaF, de 400 nm jusqu’a 1,5 um.

Lors de la propagation de I'impulsion a 800 nm dans un solide transparent, en régime de dispersion
normale, I'impulsion se scinde en deux temporellement (pulse-splitting). De plus, les nouvelles
fréquences générées sur le front avant de I'impulsion sont des fréquences de plus grande longueur
d’onde (« plus rouges ») et vont se propager plus vite que les longueurs d’onde plus courtes. De la
méme fagon, les fréquences créées a l'arriere de I'impulsion étant de plus courte longueur d’onde
(« plus bleues »), elles vont se propager plus lentement. Il en résulte un étalement temporel de
I'impulsion qui a pour conséquence d’accélérer 'arrét du processus de filamentation. La Figure 67
est un schéma explicatif reprenant ce concept.
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Figure 67 : Schéma explicatif des phénomeénes de
dispersion au cours de la filamentation laser en régime
de dispersion normale.

I11. Filamentation dans les solides en régime de dispersion nulle et anormale

Nous venons de voir I'évolution temporelle et fréquentielle de I'impulsion laser lors de la
filamentation dans des solides transparents de dispersion normale a la longueur d’onde laser. Dans
le cas de la filamentation dans un milieu a dispersion anormale, plusieurs publications ont prévu
théoriquement que les filaments devraient étre plus longs [Moll 04], de taille constante, avec un
continuum généré plus important [Skupin 07] et ne devraient pas subir de « pulse-splitting ».
L'impulsion se propagerait alors sous la forme d’un « quasi-soliton » [Liu 06], [Bergé 08]. Un
continuum de lumiere blanche, s’étendant de 400 nm a 1750 nm, a été observé expérimentalement
dans la silice a partir d’une impulsion laser a 1500 nm [Saliminia 05]. De plus une dissymétrisation
spectrale du continuum de lumiéere blanche a été observée pour une impulsion initiale a 1600 nm
par Faccio et al. [Faccio 06c].

Nous allons montrer qu’un continuum couvrant toute la gamme de nos deux spectrométres peut
étre obtenu a partir d’un filament de longueur d’onde initiale 1, = 1,2 um, longueur d’onde proche
de la dispersion nulle de la silice. De plus, nous allons étudier le cas de la dispersion anormale
(4o = 1,9 um) en comparant de fagon systématique avec le cas de la dispersion normale : le
spectre, le rayon du filament ainsi que la durée d’impulsion. Nous mettrons ainsi en évidence un
mode de propagation filamenté ou I'impulsion est progressivement comprimée spatialement et
temporellement. L'impulsion se propage alors sous la forme d’un « quasi-soliton » ou d’une « bulle
de lumiére».

1.1 Dispersion nulle

L'OPA est réglé pour délivrer une impulsion a 1,2 um, d’'une durée de 54 fs et d’une énergie
maximale de 58 pJ. Cette longueur d’onde est proche de la longueur d’onde de dispersion nulle de
la silice (1,27 um). Ainsi, I'impulsion subira un minimum de perte de sa puissance créte par
étalement da a la dispersion, augmentant ainsi les effets non-linéaires tels que I'auto-modulation
de phase.
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[II.1.1 Caractérisation fréquentielle

A cette fréquence spécifique (15 = 1,2 um), on obtient I'élargissement spectral le plus important
des trois longueurs d’onde étudiées (800 nm, 1,2 um, 1,9 um). La Figure 68 montre le spectre du
continuum généré par filamentation dans 3 cm de silice mesuré selon le dispositif de la Figure 55.
On peut voir que plus I'énergie initiale de I'impulsion est grande, plus le spectre est étendu. En
augmentant I'énergie, on allonge la longueur du filament et ainsi la longueur sur laquelle I'auto-
modulation de phase génére de nouvelles fréquences.
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Figure 68 : Spectre du continuum généré par filamentation
dans 3 cm de silice a 1,2 um pour différentes énergies
incidentes.

En positionnant les spectrometres comme montré dans la Figure 65 on effectue une mesure de la
répartition spatiale des longueurs d’onde nouvellement créées (Figure 69).
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Figure 69 : Répartition spectrale de I’énergie en fonction de I’angle 6 pour A, = 1,2
um dans la silice pour une énergie laser incidente de E = 15 pJ. Les niveaux de
couleurs représentent 'amplitude des différentes longueurs d’onde.
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On peut voir dans cette configuration que la partie centrale du faisceau pour 8 = 0, le continuum
généré s’étend de 500 nm a plus de 2,3 um. La répartition spatiale des fréquences pour une
filamentation a Ay = 1,2 um présente une similitude dans la partie visible du spectre avec celle
observée pour A, = 0,8 um (Figure 66). Cependant, la partie dans linfrarouge s’étend sans
présenter une forme conique. Cette mesure a été simulée par le code de simulation numérique
d’Arnaud Couairon. Le résultat est présenté dans la Figure 70. Le résultat numérique est en bon
accord avec le résultat expérimental.
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Figure 70 : Résultat de simulation numérique représentant la répartition angulaire & des longueurs d’onde A
générées au cours de la filamentation laser dans la silice pour 4o = 1,2 pm.

On peut conclure que le changement de répartition spatiale et I'élargissement spectral sont dus a
la différence de dispersion.

[11.1.2 Evolution temporelle

Le code de simulation de la filamentation laser permet aussi de suivre I'évolution temporelle de
I'impulsion laser au cours de la propagation filamentaire au sein de la silice, Figure 71.

maxr(I(z,t,r))
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Figure 71 : Résultat de simulation représentant I'évolution temporelle d’'une I'impulsion a 1,2 um
(4 W, 50 fs) au cours de sa propagation sous forme de filament. Mise en évidence d’un phénoméne de
multiple « pulse-splitting ».

Dans ces conditions, I'impulsion laser subit de multiples « pulse-splitting ». L'impulsion se sépare

une premiére fois a 1,5 cm puis a 2,25 cm. Cependant en comparaison de I'évolution temporelle
dans le cas de la dispersion normale, I'impulsion reste concentrée temporellement au cours de sa
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propagation sous forme de filament. L'impulsion est scindée en deux mais n’est pas dispersée. Les
deux sous-impulsions présentent alors des durées tres courtes de I'ordre de 10 fs.

Dans le cas de la filamentation en régime de dispersion quasi-nulle, le continuum de lumiere
blanche est tres étendu. Dans le continuum se situant au centre du faisceau, le spectre s’étend de
500 nm a 2300 nm. Les fréquences nouvellement créées par auto-modulation de phase se
propagent a une vitesse trés proche de celle de la fréquence centrale. Le c6té infrarouge du
continuum créé a I'avant de I'impulsion est légérement ralenti et renvoyé au centre de I'impulsion
tandis que le coté visible (en dessous de la fréquence centrale) créé a I'arriere de I'impulsion est
aussi ralenti par rapport a I'impulsion initiale mais se trouve éloigné des zones de forte intensité
vers le bord du faisceau.

De plus, la forme temporelle de I'impulsion laser est plus stable que dans le cas du régime de
dispersion normale.

[1.2 Dispersion anormale

On regle maintenant I'OPA pour délivrer des impulsions a 1,9 um d’une durée d’environ 50 fs et
avec une énergie maximum de 28 pJ. On se situe ainsi dans la zone de dispersion anormale de la
silice, ainsi lors de la filamentation laser et de la génération de continuum, le continuum se situe
toujours dans la zone de dispersion anormale (voir Figure 72). La Figure 73 montre une
photographie de I'émission conique obtenue apres filamentation dans la silice d’'une impulsion a
1,9 um, 50 fs, 28 wl. L’émission conique présente des anneaux colorés allant du jaune au bleu mais
aucun anneau rouge.
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Longueur d'onde (um) Figu.re 73 : ’Ph,ot’ographie qe I’émission
conique générée par filamentation
laser dans un échantillon de silice de
Figure 72 : Dérivée seconde de k par rapport a w en 3 cm d’épaisseur dans le cas d’une
fonction de la longueur dans la Silice. Points de mesure dispersion anormale, Ay = 1,9 um.

pour les différents régimes de dispersion (fleche rouge).
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[I1.2.1 Caractérisation fréquentielle

En positionnant les spectrométres comme montré dans la Figure 65, on effectue une mesure de la
répartition angulaire des longueurs d’onde nouvellement créées (Figure 74).
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Figure 74 : Répartition spectrale de I’énergie en fonction de I'angle 8 pour A; = 1,9 pm
dans la silice pour une énergie laser incidente de E = 15 pJ. Les niveaux de couleurs
représentent 'amplitude des différentes longueurs d’onde.

Grace au code de simulation d’Arnaud Couairon, on calcul le profil théorique de répartition spatiale
des fréquences (Figure 75). On remarquera que cette courbe de répartition est similaire a celle
observée a 1,2 um avec pour seule différence une absence d’énergie autour de 2,4w, ce qui
correspond a 1 ~ 860 nm.
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Figure 75 : Résultat de simulation numérique représentant la répartition angulaire 8 des longueurs d’onde A générées au
cours de la filamentation laser dans la silice pour 15 = 1,9 pm.

Comme le suggérait la photographie de I'’émission conique Figure 73, avec I'absence de rouge dans
I’émission conique, les longueurs d’ondes proches du zéro de dispersion de la silice ne sont pas
générées. En effet, on peut apercevoir dans les Figures 74 et 75 une absence de longueur d’onde
dans le continuum de lumiere entre 1,3 um et 750 nm. Les traits continus bleus dans la Figure 75
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correspondent a un calcul analytique de la courbe de dispersion de la silice. La dispersion de la silice
est donc responsable du développement du continuum de lumiére blanche et de I'émission conique
générés lors de la filamentation laser.

En choisissant une longueur d’onde laser adaptée au régime de dispersion du matériau dans lequel
on filamente, on peut choisir différents « profils » de continuum. Les différences spectrales entre les
continuums générés dans les deux régimes de dispersion sont mises en évidence dans la Figure 76.
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Figure 76 : Intégrale du spectre du continuum généré par filamentation dans la
silice dans le cas d’un régime de dispersion normale (800 nm) et anormale (1,9
1m).

[11.2.2 Caractérisation spatiale

Dans un premier temps, grace a un appareil photographique numérique couplé a un objectif
macroscopique, des photographies des filaments ont été prises. On voit que le filament formé a
Ao =1,9um dans un cube de silice est stable et reste de diamétre constant au cours de sa
propagation (Figure 77), contrairement au filament obtenu pour 1, = 0,8 um.

Figure 77 : Photographie d’un filament dans un cube de silice fondue de 3 cm d’épaisseur pour une impulsion de
15 W, 50 fs a) pour g = 1,9 pm, b) pour 5 = 0,8 pm.

En imageant le faisceau en sortie du cube de silice sur une caméra (UEYE), nous avons mesuré le

diametre du filament. On trouve ainsi un diametre de 17,2 um en sortie de I'échantillon de silice
correspondant bien aux valeurs théoriques du diameétre du filament obtenu avec le code numérique.
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Un filament formé a partir de 45 = 1,9 um dans la silice est donc plus uniforme qu’un filament a
800 nm comme I'avait prédit Moll et al., [Moll 04].

[11.2.3 Evolution temporelle

Pour vérifier s’il est possible d’avoir une propagation de type « soliton » pour cette impulsion laser
filamentant dans la silice dans un régime de dispersion anormale, il est important de vérifier la
stabilité temporelle de cette impulsion. Tout d’abord, regardons les résultats de simulation
présentant I'évolution du profil temporel de I'impulsion au cours de la propagation sous forme de
filament dans 3 cm de silice (Figure 78).
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Figure 78 : Evolution temporelle d’une I'impulsion a 1,9 um (4 W, 50 fs) au cours de sa propagation sous
forme de filament. Mise en évidence d’une impulsion comprimée par filamentation a ~ 10 fs et stable
sur 1,5 cm (partie subliminale).

L'impulsion est comprimée jusqu’a atteindre une durée d’environ 10 fs et reste stable sur les 15
premiers millimétres de filamentation. On observe quand méme un phénomene de pulse-splitting
autour de z = 2 cm. Les premiéres tentatives de mesure effectuée a I'aide d’un wizzler infrarouge, en
collaboration avec FASTLITE, semble montrer que la durée d’impulsion reste stable sur une quinzaine
de millimetre autour de 15 fs.

On peut conclure sur I'influence de la dispersion du milieu lors de la filamentation laser. Celle-ci
influe sur I’évolution spatio-temporelle du filament et a pour conséquences de profonds
changements spectrals dans le continuum généré par filamentation laser.

Dans le cas de la dispersion anormale, les premieres fréquences générées par auto-modulation de
phase lors de la filamentation laser vont étre retardées vers la zone de forte non-linéarité. En effet,
comme I'explicite le schéma présenté en Figure 79, les nouvelles longueurs d’onde générées a I'avant
du front d’impulsion qui sont plus grandes que 1, vont se propager a une vitesse moindre et donc
réintégrer le coeur de I'impulsion, tandis que les nouvelles longueurs d’onde générées a I'arriere de
I'impulsion, plus petites que Ay, vont se propager plus rapidement est « rattraper » le coeur de
I'impulsion. Ce comportement est valable pour des longueurs d’onde initiales, situées en régime de
dispersion anormal c'est-a-dire pour A > 1,27 um.
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Figure 79 : Schéma explicatif de I’évolution temporelle de
I'impulsion au cours de la filamentation laser en régime de
dispersion anormale.

La filamentation a 2 um dans la silice peut étre considérée comme un cas particulier de
filamentation. En effet, sur une distance de plus d’un centimétre, I'impulsion se propage en restant
compressée spatialement et temporellement. Ce type de propagation n’est pas sans pertes mais
peut étre vu comme une propagation de type soliton : une bille de lumieére.
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Conclusion

Dans ce chapitre la filamentation laser dans différents solides transparents tels que la silice, le CaF, et
le ZnSe a été étudiée. Plus particulierement le continuum généré par filamentation laser a été
caractérisé pour ces différents matériaux (largeur spectrale, répartition angulaire et polarisation des
différentes fréquences émises). Ce continuum de lumiere blanche a de nombreuses applications
possibles comme la spectroscopie résolue en temps, en émission et en absorption [Alfano], la
compression temporelle d’impulsions optiques [Alfano] et I'amplification paramétrique optique
(OPA) [Wilson 97]. Il est donc primordial de caractériser ce rayonnement et de comprendre le
mécanisme de filamentation laser dans les solides.

Dans ce chapitre I'influence de la dispersion sur la filamentation laser a été étudiée a |'aide d’'un OPA.
On a ainsi pu changer la longueur d’onde initiale pour la filamentation laser et donc modifier le
régime de dispersion. Dans la Silice, nous avons caractérisé la filamentation laser dans le cas de la
dispersion normale pour 4, = 800 nm, puis pour 4y = 1,2 um, cas de la dispersion nulle et enfin
pour A5 = 1,9 um cas de la dispersion anormale.

L’évolution spatiale des filaments a pu étre caractérisée pour les trois régimes ainsi que la répartition
angulaire de I'émission conique. Ces mesures sont en bon accord avec les simulations réalisées par
Arnaud Couairon. Nous avons ainsi pu montrer une plus grande stabilité spatiale de la filamentation
laser dans le cas de la dispersion anormale.

Le code de simulation prédit aussi une plus grande stabilité temporelle de la filamentation laser dans
le cas de la dispersion anormale avec la formation d’une impulsion de 10 fs se propageant sur plus de
1 cm. Ceci met en évidence un mode de propagation ou l'impulsion se propage en restant
compressée spatialement et temporellement. Ce type de propagation n’est pas sans pertes mais se
rapproche d’une propagation de type soliton : ou bille de lumiére.
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Introduction

L'étude de la filamentation grande distance est un des enjeux principaux de la filamentation laser.
Etendre au maximum le filament sur des distances de I'ordre du kilomeétre est primordial pour des
applications telles que le guidage de la foudre [Kasparian 08], la génération de rayonnement THz a
tres grande distance et la contre-mesure optronique [Durécu 07]. Cependant, trés peu d’études ont
été réalisées en conditions réelles, c'est-a-dire en propageant le faisceau laser sur des distances de
I'ordre du kilometre en air libre [Méchain 04], [Méchain 07]. De plus, la filamentation étudiée en
laboratoire est principalement mono-filamentaire. Dans le cas présent, au vu des énergies
nécessaires pour obtenir un effondrement du faisceau a plusieurs centaines de meétres, le régime de
filamentation est principalement multi-filamentaire.

Dans le cadre d’une collaboration internationale entre la Délégation Générale de I’Armement (DGA)
et le centre de Recherche et Développement pour la Défense du Canada, RDDC sur la thématique de
la propagation laser longue distance (kilométrique) et I'efficacité des lasers femtoseconde comme
moyen de contre-mesure optronique, j'ai effectué une série d’expériences en partenariat avec
I’Onera, le LOA, I'ISL (Institut Saint-Louis) et le RDDC. Deux campagnes d’essais ont été effectuées au
Canada, une premiere en atmosphére contrélée dans un tunnel de 250 m, et une deuxieme en
propagation libre sur un champ de tir de 2,5 km.

Le but de ces campagnes était d’étudier la possibilité d’utiliser la filamentation laser femtoseconde
comme contre-mesure optronique. L’ISL étudiait I'endommagement de matériaux non-transparents
par le faisceau femtoseconde, tandis que |'Onera caractérisait I’éblouissement de capteurs
optroniques par la lumiere blanche créée lors de la filamentation laser dans I'air ou dans un hublot
placé devant le capteur. Lors de ces campagnes, j'ai étudié la filamentation laser femtoseconde a
grande distance et caractérisé celle-ci a 'aide de papier photosensible, d’un détecteur GHz et de
mesures de spectres de lumiére blanche générés par filamentation dans un solide transparent a
différentes distances de propagation.

Une premiere campagne (endommagement d'optiques, éblouissement de capteurs, caractérisation
de la lumiére blanche générée par filamentation) a été réalisée dans des conditions intermédiaires
entre les essais terrain et les expériences de laboratoire. Cette campagne servant de démonstration
de principe, s’est déroulée dans un tunnel protégé des turbulences et des résultats intéressants ont
été obtenus jusqu’a une distance de 200 meétres. Faisant suite a cette étude, une seconde campagne
s’est déroulée avec pour but de prolonger les résultats obtenus sous abri en effectuant des essais
dans des conditions plus réalistes, a 'air libre, et a plus grande distance. Les résultats de cette
campagne sont présentés dans ce chapitre.
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I. Etat del'art

Les premieres expériences de filamentation horizontale sur de longues distances ont été menées en
2003 par le LOA sur le site de I’Ecole Polytechnique avec le laser Teramobile [Méchain 04], [Méchain
07]. Ce laser terawatt transportable peut délivrer des impulsions de 100 fs, 200 mJ a une cadence de
10 Hz. Lors de ces essais, le faisceau de 30 mm de diameétre était collimaté ou trés faiblement
divergent. Ces expériences ont permis de montrer que la distance de filamentation pouvait étre
controlée en appliquant une dérive de fréquence (chirp) négatif a I'impulsion laser. Par ailleurs, en
filamentation a longue distance, deux cas de filamentation laser ont été mis en évidence :
filamentation avec création de canaux de plasma sur des distances allant jusqu’a 400 m et au-dela
formation de canaux de lumiere intense sans plasma. Les filaments lasers créant un canal de plasma
résultent de la compétition dynamique entre effet Kerr et défocalisation par le plasma ; dans le cas
des canaux de lumiere ceux-ci résultent de la compétition entre effet Kerr et diffraction. Enfin, des
mesures de la taille du faisceau apres 1 km de propagation ont été effectuées.

.1  Contrdle de la distance de filamentation par le chirp

En 2002, il avait été avancé que théoriquement, lors de |la propagation longue distance d’un faisceau
laser dans lair, la dispersion de vitesse de groupe jouait un réle non négligeable [Sprangle 02]. Les
différentes fréquences de l'impulsion se propageant a des vitesses différentes, la durée de
I'impulsion augmente au cours de la propagation alors que la puissance créte diminue. Ainsi, dans
I’air a 800 nm, les hautes longueurs d’onde se propagent plus vite que les basses (le « bleu » est
retardé). Cet effet de la dispersion peut en théorie étre pré-compensé en appliquant a I'impulsion
initiale un chirp (dérive de fréquence) négatif, complémentaire de la dispersion de I'air. L’air devrait
compresser I'impulsion lors de sa propagation et la puissance créte maximale pourra étre atteinte
apres plusieurs métres (centaines de métres) de propagation. L’analyse des résultats de la campagne
de I'Ecole Polytechnique avait montré que la dispersion de Iair avait finalement peu d'influence dans
le cadre de ces expériences ou la filamentation était obtenue uniquement a partir de quelques
centaines de metres. Toutefois, son effet pourrait se cumuler et devenir significatif pour des
distances beaucoup plus importantes comme celles étudiées ici, ceci constitue donc un point a
vérifier lors de cette étude.

Pour des impulsions d'énergie constante, appliquer un chirp a une impulsion laser entraine une
diminution de la puissance créte, et donc se traduit par un allongement temporel de I'impulsion. Par
ailleurs, pour un faisceau laser collimaté, la distance de formation des filaments est inversement
proportionnelle a la puissance créte dans le faisceau. On peut ainsi aisément controler la distance a
partir de laquelle la filamentation commence : plus I'impulsion initiale sera chirpée (et donc
allongée), plus la distance nécessaire a la formation des filaments sera grande (Figure 80). Ce
principe a été utilisé lors des essais de 2003 sur le site de I'Ecole Polytechnique.

Dans le cas des lasers basés sur I'amplification a dérive de fréquence, on peut facilement ajouter du
chirp a I'impulsion en réglant la distance entre les réseaux du compresseur. On dispose ainsi d’'un
outil pour controler la distance a partir de laquelle la filamentation commence : plus I'impulsion sera
chirpée négativement, plus la distance avant le collapse sera grande (Figure 80).
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Figure 80 : Evolution de la longueur de filamentation en fonction de la distance
de propagation en variant le chirp initial de I'impulsion laser. L'impulsion non
chirpée a une durée minimum de 100 fs. Les lignes noires et les points noirs
rendent compte de la présence d’ionisation et des canaux de plasma dans la
section transverse du faisceau laser. Les lignes grises représentent la localisation
des canaux de lumiére intenses au cours de la propagation.

.2 Influence de la durée initiale des impulsions sur la génération de plasma

La Figure 80 différencie également la propagation filamentaire avec canaux de plasma et la
propagation filamentaire avec canaux de lumieres (représentée en gris sur la Figure 80). Ces résultats
ont été obtenus lors de la campagne sur le site de I'Ecole Polytechnique. Pour des impulsions
faiblement chirpées, I'ionisation est nécessaire pour contrebalancer I'effet Kerr. On obtient alors des
canaux de plasma suivis de canaux de lumiére ou I'effondrement est arrété par d’autres phénomeénes
saturants (dispersion de vitesse de groupe...) [Méchain 04], [Méchain 07]. Lorsqu’on augmente le
chirp (t >> 1 ps), le « régime » canaux de lumiere devient dominant, et 'on n’observe que de rares
points de plasma localisés. Enfin, pour un chirp trés important (9,6 ps) on ne génére plus de plasma
mais de tres longs canaux de lumiéere jusqu’a 600 m.

Deux régimes de propagation autoguidée, ont donc été révélés lors de cette campagne, a courte
distance et a longue distance :

- entre 0 et 150 m, on forme des filaments « classiques » qui s’Taccompagnent de la création
de canaux de plasma et dans lesquels I'intensité laser est de I'ordre de 5.10" W.cm-2. Leur longueur
peut atteindre quelques centaines de meétres.

- au-dela de 150 m, on ne forme plus de filaments mais des canaux de lumiere dans lesquels
I'intensité est comprise entre 5.10™ et 10" W.cm™. Lintensité dans ces canaux est plus faible que
dans les filaments, ils génerent donc moins de lumiére blanche dans I'air et ne produisent pas de
plasma. Mais cette intensité est a priori suffisante pour produire du continuum dans des solides
(comme, par exemple, une lame de verre).

109



Chapitre V : Etude de la filamentation longue distance

Figure 81 : Comparaison de deux profils transverses du faisceau laser a 1010 m.
(a) chirp négatif minimum tp = 0,2 ps, (b) chirp négatif maximum tp = 9,6 ps.

.3  Génération de lumiere blanche

Lors de la filamentation laser femtoseconde, I'effet Kerr focalise spatialement le faisceau et modifie
simultanément la forme temporelle de I'impulsion. C'est le phénomeéne d’auto-modulation de phase
qui va se traduire dans le domaine spectral par la génération de nouvelles fréquences de part et
d’autre du spectre du laser, initialement centré a 800 nm. On parle de génération de continuum de
lumiére blanche, puisque le spectre en sortie de filament peut couvrir toute la gamme du visible. En
laboratoire, la filamentation dans la silice d’une impulsion dont le spectre est centré a 800 nm et de
20 nm de largeur a mi-hauteur, peut ainsi produire un continuum allant de 400 nm a 1,2 um
(chapitre IV). De plus, ces nouvelles fréquences ne sont pas toutes générées suivant 'axe de
propagation et une partie du continuum va former un cone divergent que I'on appelle émission
conique.

Pour la génération de lumiere blanche, plus I'impulsion initiale est courte, plus I'extension du
continuum dans le domaine visible va étre importante. Le cone de lumiere blanche généré est alors
fortement divergent. Afin de produire une lumiére blanche a grande distance, deux solutions sont
envisageables. La premiere consiste a créer des filaments dans I'air a ~ 50 m avec une impulsion
faiblement chirpée pour obtenir a 1 km un faisceau de continuum de 1 m de diameétre (Figure 81a).
La deuxiéme option est de former des canaux de lumiére a grande distance (Figure 81b) pour les faire
filamenter dans des solides permettant la filamentation laser et ainsi générer un continuum intense a
tres grande distance.

1.4  Effets de la turbulence sur la filamentation laser

Dans le cadre d’une propagation trés longue distance dans I'air, on ne peut que supposer que la
turbulence atmosphérique aura une importance capitale. De nombreuses études ont été faites sur
I'influence de la turbulence atmosphérique sur la propagation linéaire de faisceau laser.
Dernierement deux groupes se sont attachés a I'effet de la turbulence sur la propagation non-linéaire
de faisceau laser [Houard 08] et [Salamé 07]. Grace a des expériences en laboratoire avec une cuve a
turbulence et une étude numérique du phénomene, ils ont pu conclure qu’une fois le filament formé
celui-ci est moins affecté qu’un faisceau linéaire par les turbulences atmosphériques. En revanche, si
les turbulences affectent le début de la propagation du faisceau avant I'effondrement de celui-ci,
elles peuvent empécher la formation de filaments laser.

Une expérience de filamentation sur une distance de plusieurs kilométres n’ayant jamais été

effectuée, il se peut que la turbulence atmosphérique affecte le faisceau pendant sa propagation
linéaire de telle maniere que la filamentation a une distance aussi éloignée soit impossible. Nous
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avons essayé pendant cette campagne de tenir compte des paramétres météorologiques pouvant
affecter la propagation du faisceau. Cependant, nous ne possédions pas le matériel adéquat pour
mesurer le niveau de turbulence et ainsi mener une étude approfondie du phénomeéne.

1.5 Conclusion

Lors de la campagne de filamentation longue distance effectuée a I'Ecole Polytechnique en 2003, la
production de plasma par filamentation avait été observée jusqu’a une distance de 400 m environ
mais pas au-dela. La distance de filamentation laser avait été contrélée uniquement au moyen d’un
chirp négatif imprimé a I'impulsion et le faisceau laser n’était pas focalisé mais se propageait de
facon collimatée. Deux modes de propagation non-linéaire avaient alors été mis en évidence : les
filaments classiques (canaux de plasma) et les canaux de lumiére.

Pour la campagne de juin 2010 effectuée au Canada, nous avons choisi de faire varier la durée initiale
de I'impulsion a l'aide du chirp (comme précédemment) ainsi que le diametre et la convergence du
faisceau laser initial. L'objectif de la campagne était de générer localement une intensité laser élevée
jusqu’a une distance de 1 kilométre ou au-dela. Pour atteindre cet objectif, nous avons cherché a
optimiser tous les paramétres du faisceau laser pour obtenir un nombre maximum de filaments le
plus loin possible.

111



II.

Chapitre V : Etude de la filamentation longue distance

Etude expérimentale de la propagation longue distance d’un faisceau
femtoseconde intense

II.1 Conditions expérimentales

[.L1.1 Caractéristiques du laser femtoseconde

La source laser utilisée est le laser canadien T&T, un laser de classe Terawatt transportable qui
permet de faire des expériences en laboratoire et sur le terrain. Intégré dans un demi-conteneur
standard, il est composé d’une partie laser et d’une partie contenant le systeme d’air conditionné, les
différents circuits de refroidissement et les commandes de contrdle du laser.

Le laser délivre des impulsions de 45 fs avec une énergie de 170 mJ (P, 5 ~ 4 TW) a une cadence de
10 Hz. Ce systéme basé sur la technologie CPA (Chirped Pulse Amplification) utilise des cristaux de
Ti:Sa comme milieu amplificateur. Le spectre du laser est centré a 800 nm et a une largeur a mi-
hauteur de 27 nm. Le profil spatial du faisceau en sortie de chaine est supergaussien et présente une
|égere ellipticité avec une largeur a mi-hauteur de 30 mm horizontalement, et 17 mm verticalement,
voir Figure 82.

FWHM=3cm

B -1 o 1 2

Frofiltem) 24

1 FWHM=1.7cm

Profil {crm)

Figure 82 : Profil initial du faisceau laser

Lors des expériences, le régime de filamentation laser est contrdlé grace a un télescope permettant
de changer la convergence du faisceau et un étireur d’impulsion permettant de changer la durée
initiale de I'impulsion en lui imposant une dérive de fréquence (chirp).

Le télescope était placé a 3,8 m de la sortie laser et le faisceau incident sur le télescope avait un
diamétre de 30 mm.

Deux combinaisons de miroirs ont été utilisées pour un grandissement G de :

-G=3 Miroir convexe multidiélectrique : f = —50 cm
Miroir parabolique métallisé (15 cm de diametre) f = 152,4 cm

-G =4,1 Miroir convexe multidiélectrique : f = —50 cm
Miroir paraboliqgue métallisé (30 cm de diametre) f = 203.2 cm
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[I.1.2 Moyens techniques a disposition

Le site, mis a disposition par le RDDC Valcartier permet d’effectuer en toute sécurité des tirs lasers
horizontaux en plein air sur des distances continiment variables pouvant aller jusqu’a 2,5 km. Une
photographie de ce corridor est présentée a la Figure 83. Le premier kilometre est constitué d’une
route carrossable paralléle a un chemin au-dessus duquel se propage le faisceau laser. Apres le
premier kilometre, un abaissement de terrain, causé par une riviere, rend impossible la prise de
mesures sur 200 m. Enfin, a partir de 1,3 km, on retrouve le chemin carrossable le long du faisceau
laser. Au-dela, le chemin monte rapidement a flanc de montagne jusqu’a 2,5 km.

laser

Figure 83 : Champ de tir du RDDC ou la 2nde campagne d'essais a eu lieu.

La source laser était installée dans un hangar dont une porte s'ouvrait a une extrémité pour laisser
passer le faisceau vers le corridor. Le faisceau se propageait en extérieur et était donc soumis aux
turbulences atmosphériques ce qui risquait de perturber la formation des filaments [Houard 08, Chin
02]. Un faisceau femtoseconde s'autofocalise sur une distance qui peut varier de quelques metres a
plusieurs centaines de meétre suivant le chirp, le diamétre du faisceau et la focale du télescope. Puis,
le régime de propagation non-linéaire commence, c'est-a-dire le faisceau reste filamenté sur dix a
cent metres. D’apres plusieurs études expérimentales antérieures, les perturbations prédominantes
sont celles induites avant la formation des filaments (lors de la propagation linéaire) [Houard 08].
Ainsi, pour diminuer |'effet des turbulences atmosphériques sur la filamentation du faisceau, des
tentes ont été installées en sortie du hangar sur 15 m pour protéger la propagation du faisceau. Le
faisceau laser femtoseconde se propageait donc sur 15 m dans le hangar, puis sur 15 m sous des
tentes, comme illustré sur la photographie de la Figure 84. Les distances de propagation données
dans ce rapport ont été mesurées a I'aide d’un télémetre depuis le télescope en sortie de laser.
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Figure 84 : Installation du laser femtoseconde.

Par ailleurs, comme les essais ont eu lieu en extérieur, les expériences d'endommagement et
d'éblouissement ainsi que les mesures de spectres de lumiere blanche ont été réalisées dans une
camionnette équipée d'une table optique (Figure 85). Ce dispositif présentait de nombreux
avantages :

- les équipements de mesure étaient a |'abri en cas d'intempéries,

- le banc de mesure était mobile et pouvait se déplacer le long du faisceau,

- en fermant la camionnette a l'aide d'une bache, il était possible de réduire la luminosité a

I'intérieur pour la visualisation du faisceau et I'acquisition des spectres,

- la table optique était au niveau du faisceau laser.

Figure 85 : Laboratoire mobile.

1.2 Calcul de la distance d’auto-focalisation

Rappelons que dans I'air, un faisceau laser d’'une puissance créte P supérieure a la puissance critique
Pcr = 3,2 GW peut donner naissance a des filaments au cours de sa propagation. Un filament consiste
en un canal cylindrique de 0,1 mm de diamétre, d’une intensité optique de 10" Watt/cm® et
générant un plasma d’une densité de 10'® électrons /cm?®.

Potentiellement, dans nos expériences avec le T&T, le rapport P/P. étant trés supérieur a 1, on

s’attend a pouvoir former plusieurs centaines de filaments. La position, la longueur des filaments et
leur nombre dépendent de deux paramétres que I'on peut faire varier facilement :
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1) la courbure initiale du front d’onde : le T&T est muni en sortie d’un télescope a miroirs hors axe de
focale variable.

2) la durée initiale de I'impulsion : en faisant varier I'écartement entre les réseaux du compresseur
du laser T&T, on imprime une dérive de fréquence a I'impulsion délivrée. Il est alors possible
d’augmenter la durée de I'impulsion et donc d’abaisser le rapport P/Pcr. Nous avons utilisé une
dérive de fréquence positive et négative afin d’étudier I'influence de la dispersion de I'air dans la
propagation d’une telle impulsion sur plusieurs centaines de métres.

Il n’existe pas de relations simples permettant de prévoir la localisation et le nombre des filaments
ionisés en fonction des caractéristiques initiales du faisceau. Cepedant il est utile de rappeler
qguelques relations gouvernant I'auto-focalisation. Ces relations sont valables pour un faisceau
gaussien et vont donner une idée qualitative de certaines propriétés des canaux ionisés. On utilisera
ce dimensionnement des canaux ionisés pour caractériser la propagation du faisceau laser afin
d’exploiter les mesures faites au Canada.

e Champ électrique d’une onde gaussienne
Considérons une impulsion de pulsation w,, de durée 7 définie en 1/e?, de chirp linéaire C. Le champ
électrique d'une onde gaussienne correspondant peut s’écrire :

i 2 /2 42 a2 g2 _irt2 a2
E = Eoe lwgt o= /WOe t/2t e ikr /2Re iCt*/2t , -1

ou E, est le champ électrique initial, w, est le col et R le rayon de courbure.
Remarquons que la durée 3 mi-hauteur est At = 2 t (In(2))"2

Si I’'on comprime cette impulsion, sa durée minimale 1, est donnée par :

To = T/V1+C? avecC=Z—§, -2
0

ol v, est la phase quadratique (chirp initial) que I'on exprimera en fs’.

e Puissance critique d’auto-focalisation [Marburger 75]:
Elle se calcule suivant la relation :

377"

P == 11-3
cr 8mngyn,

Pour mémoire, dans I'air, la dispersion de vitesse de groupe est donnée par S, = 21 fs*/m,
I'indice non-linéaire est donné par n,=3 10" cm?/W et la puissance critique est P., = 3,2 GW pour
Ao =800 nm.

e Distance d’auto-focalisation
Pour une onde plane, la distance d’auto-focalisation Z, (ou distance de collapse) [Marburger 75] :

0.367z,
Zp = R -4

1/2 2
j[(i) —0.852] —0.021904
Pcr

ol zz est la longueur de Rayleigh zz = kowy?/2.
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Pour une onde focalisée, dans le cas d’une courbure initiale R du faisceau, la distance d’auto-
focalisation Zyest donnée par :

11,1
=4 -5
Z; R Zp

1.3 Détermination des parametres optimaux pour la filamentation

Nous souhaitons déterminer les caractéristiques optimales du faisceau pour obtenir pour chaque
position du laboratoire mobile le maximum de filaments laser. Pour cela on maximise la densité du
plasma puisqu’une densité de plasma maximale correspond a un maximum d'intensité laser. On
modifie alors la courbure du front d’onde et la durée initiale de I'impulsion en sortie de laser,
parameétre qui vont influer sur la distance de filamentation laser.

On a pu mesurer I'évolution de la densité électronique de plasma en fonction des paramétres lasers
en détectant le rayonnement émis latéralement par le plasma a la fréquence de 10 GHz. La Figure 86
montre le schéma de principe du détecteur a 10 GHz et la Figure 87 montre une photographie du
détecteur muni de son cornet de réception.

Le détecteur est constitué d’un cornet d’adaptation en forme de pyramide, relié a un guide d’onde
métallique de section rectangulaire agissant comme un polariseur. Le signal détecté est ensuite
directement amplifié par un amplificateur a faible bruit (Miteq) puis filtré par un filtre passe bande
10-12 GHz (Micro-tronics, BPC12545). Le signal est ensuite réamplifié (Miteq) et détecté par une
diode a effet tunnel (Herotek, DT8016).

guide d'onde | |
D—:li MITEQ filtre —— MITEQ | |

cornet d'adaptation dicde a effet tunnel

Figure 86 : Schéma de principe du détecteur RF a 10 GHz.

i ser '
Faisceau l& I'

Figure 87 : Photographie du montage a l'intérieur du laboratoire mobile.
La Figure 88 donne un exemple de courbe d’optimisation tracée pour une focale de 154 m en

fonction du chirp de I'impulsion initiale, a 145 m. Les caractéristiques optimales sont rassemblées
dans le Tableau 5.
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Position : 145 m - G=4.5 - F=154.39 m

140 - .

120+ .

100 - I\

4 . . 4

80 .
u

2 1 0 -1 -2 -3
durée d'impulsion laser initiale (ps)

amplitude signal 10 GHz (mV)

Figure 88 : Signal mesuré a 145 m avec le détecteur 10 GHz en fonction de
la durée de I'impulsion que I’on fait varier en changeant le chirp initial (le
signe du chirp est traduit par le signe de la durée sur le graphique).

D; en métres G At (ps) y, (fs?) B,D (fs?)
145 3 1,19 -55930 3045
145 4,1 1,19 -55930 3045
300 4,1 3,68 -173 000 6 300
500 4,1 4,39 -206 300 10 500
1000 4,1 2,97 -139 600 21 000
1300 4,1 2,97 -139 600 27 300
1467 4,1 2,97 -139 600 30810

Tableau 5 : Valeurs optimales du chirp obtenues expérimentalement a différentes distances Di, pour différents
grandissements G avec At la durée d’impulsion initiale, y, le chirp en fsz, et B,D la dispersion subie par I'impulsion au
cours de sa propagation dans I’air.

Nous souhaitons vérifier si la dispersion de vitesse de groupe joue un réle important pour ces
grandes distances de propagation comme cela avait été expliqué théoriquement [Sprangle 02]. La
filamentation du faisceau femtoseconde a été observée a des distances trés supérieures a celles de la
campagne de 2003 a I'Ecole Polytechnique. Il est donc intéressant de comparer le chirp négatif y,
imprimé a l'impulsion initiale pour I'optimisation des filaments, a la dispersion D subie par
I'impulsion au cours de sa propagation dans l'air sur une distance D. Le Tableau 5 rassemble les
résultats. La durée de I'impulsion compressée vaut 1, = 47 fs. L’'examen du tableau montre que la
dispersion de l'air B,D reste négligeable devant le chirp y, pour toutes les distances étudiées. On
retrouve donc un comportement similaire a celui observé lors des premiéeres expériences effectuées
par le LOA. Ainsi, méme a tres grande distance, la fonction principale du chirp n’est pas de pré-
compenser la dispersion de I'air mais uniquement de réduire la puissance créte de I'impulsion afin de
retarder la formation des filaments. Notons que, dans ce cas, le chirp imprimé a I'impulsion peut
aussi bien étre positif que négatif.

L’énergie délivrée par le laser est 175 mJ. La durée de I'impulsion comprimée est 47 fs. La puissance
créte des impulsions est alors P, = 3,7 TW et le rapport Py/P., vaut dans ces conditions 1000. Quand
on augmente la durée de I'impulsion (en augmentant le chirp), la puissance créte diminue dans le
rapport At /1. L'allongement de I'impulsion est utile pour rallonger la distance a laquelle le faisceau
va s’effondrer jusqu’a la distance désirée en modifiant le rapport P/P. Examinons alors I'influence
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de la variation du rapport P/P,, sur la distance d’auto-focalisation du faisceau laser. Dans le Tableau 6,
ces grandeurs sont indiquées en fonction des différentes distances étudiées.

d
D; (m) G Diamétre At (ps) P/P,, Fc(:::)le Z; (m)
(cm)
145 3 120 1,19 40 205 158
145 4,1 164 1,19 40 154 138
300 4,1 164 3,68 13 293 277
500 4,1 164 4,39 11 432 405
1000 4,1 164 2,97 16 1426 1044
1300 4,1 164 2,97 16 2583 1553
1467 4,1 164 2,97 16 2067 1073

Tableau 6 : Calcul du rapport P/P,,, et de la longueur d’auto-focalisation Z;du faisceau focalisé pour les configurations
optimales déterminées précédemment avec d diametre initial du faisceau laser aprés passage dans le télescope.

Dans la référence [Fibich 05], I'auteur définit plusieurs régimes d’auto-focalisation en fonction du
rapport P/P.. Lorsque P/P.> 40, I'effondrement du faisceau est accéléré, on atteint un régime de
multifilamentation qui commence avant |'effondrement du faisceau dans le cas d’'un mono-filament.
Dans ce régime, les filaments s’organisent autour des points chauds du faisceau. Cela a pour
conséquence d’avancer la position du collapse, c'est-a-dire de réduire la distance d'auto-focalisation,
considérablement par rapport aux prévisions données par la formule de Marburger [Marburger 75]
rappelée a I'équation 4.

Dans le cas d’un rapport P/P. < 40, le bruit spatial du faisceau, c’est-a-dire les points chauds dans son
profil spatial, n"ont pas d’influence sur la distance de collapse du faisceau. Lors des expériences au
Canada, nous étions dans ce cas, ce qui nous a permis de mieux controler la filamentation.
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Figure 89 : Distance focale du télescope et distance de collapse mesurée en
fonction de la distance de travail D;.

La Figure 89 présente la distance focale du télescope utilisé et la distance de travail en fonction de la
distance de travail. On peut remarquer une cohérence entre le modéle simple, qui prévoit le début
de la filamentation avant le foyer linéaire, et les mesures. Jusqu’a une distance de 600 m, les
résultats optimums sont obtenus lorsque le foyer non-linéaire est situé quelques métres avant la
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distance de travail. Ce résultat n’est plus valable pour les deux derniers points. On peut conclure que
jusqu’a 1 km, il est possible de jouer sur les parameétres lasers afin de repousser le collapse jusqu'a la
distance souhaitée pour I'expérience. Apres 1 km, I'optimisation de la focale du télescope est plus
difficile (car les réglages du télescope sont plus sensibles et les aberrations et les effets de la
turbulence deviennent prépondérants). Par conséquent, on imprime a l'impulsion un chirp plus
important afin de repousser le collapse.

1.4 Longueur du canal ionisé

Pour chaque distance d’observation Di, le profil du faisceau et le nombre de filaments ont été
mesurés a |'aide de br(lés sur papier photographique a différentes positions autour du point focal
géométrique. Ces mesures permettent d’identifier la présence de filament et ainsi d’estimer Ia
longueur des canaux ionisés, et le nombre de filaments observés a chaque position. Pour chaque
valeur de Di, la longueur sur laquelle I'air est ionisé est mesurée a I'aide d’impacts sur du papier
photographique Fujifilm (Fujipro WP FM2). Le papier photo est préalablement insolé pendant
quelgues minutes pour augmenter sa sensibilité. Il est placé devant le faisceau et recoit une
impulsion laser unique. Les longueurs sur lesquelles nous avons pu observer de l'ionisation en
fonction des paramétres laser sont indiquées dans le Tableau 7.

Amplitude maximale

) At (ps) Longueur d’ionisation (m)
D; mesurée pour le i . .
G 3 X Position début-fin (m)
(m) détecteur a 10 GHz F(m) Longueur totale (m)
(mv) 8
1,19 125-165
145 4,1 160 154,39 40
3,68 215-335
300 4,1 XX 292.8 120
4,39 350-500
500 41 15 432,14 150
597 650-1000 (mesure impossible apres
1000 4,1 1,6 ! 1 km : présence d'une riviere)

1425,83 350

Tableau 7 : Parameétres laser retenus et longueur du canal ionisé pour chaque distance de travail. (N = non mesuré).

Ces résultats sont présentés a nouveau dans la Figure 90, les points noirs indiquent la distance a
laquelle le bralé effectué a révélé la présence d’un canal de plasma. Les lignes grises traduisent la
présence de canaux de lumiére. L'insert en Figure 90 montre un exemple d’impact sur papier
photographique produit par un canal de lumiére et par un canal de plasma. Un filament produit une
tache ronde dont le centre d’'un diamétre de ~ 100 um est totalement br{lé. Au contraire, un canal
de lumiére va produire une tache ronde symétrique d’un diamétre de 2 mm environ. Les canaux de
lumiere permettent a I'énergie de I'impulsion de continuer a se propager avec un minimum de
diffraction sur de longues distances de l'ordre de plusieurs centaines de metres. lls ne sont
cependant pas assez intenses pour ioniser 'air. A une distance de 1,5 km, aucun canal de plasma n’a
pu étre obtenu mais nous avons observé des canaux de lumiere. Ces résultats confirment les
observations de Méchain et al., selon lesquelles les canaux de plasma évoluent en canaux de lumiere
dans le cas d’une filamentation laser longue distance.
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Figure 90 : Mesure de la position des canaux de plasma (point noir) et la
position des canaux de lumiére (ligne grise) pour différentes distances
D.. En insert : exemple d’impact sur papier photographique montrant la
présence de canaux de plasma et de canaux de lumiére a une distance
de 700 m.

La Figure 90 montre que la longueur sur laquelle I'air est ionisé augmente linéairement avec la
distance d’optimisation Di, pour atteindre 350 m pour D; = 1 km. L’évolution du nombre de filaments
est présentée en Figure 91. Le nombre moyen de filaments décroit de 17 a ~ 3 au-dela de 300 m puis
reste le méme jusqu’a 1 km.

Il convient de préciser que lors de ces mesures, il ne s'agit évidemment pas du méme filament en
début et en fin de zone ionisée. En effet, dans le cas de la multifilamentation, comme la puissance
laser créte est largement supérieure a la puissance critique, certains filaments peuvent débuter au
début de la zone d’ionisation et d’autres commencer uniquement au milieu de la zone ionisée. Ainsi,
le nombre de filaments (Figure 91) fait ici référence au nombre de filaments observés au point de la
mesure, c'est-a-dire également le nombre moyen de filaments observés en différentes positions le
long de la zone ionisée.
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Figure 91 : Mesure de la longueur sur laquelle on observe de
I'ionisation (point carré bleu) et du nombre moyen de filaments
observés (barres) en fonction de la distance d’optimisation D;.
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On peut noter que le nombre moyen de filaments est en corrélation directe avec le rapport P/P.. ou
P, = 3,2 GW est la puissance critique pour I'auto-focalisation dans I'air a 800 m (voir Figure 92). En
effet, a 150 m P/P,, est estimé a 40 puis a été diminué autour de 13 afin de pouvoir filamenter a de
plus longues distances. Cette corrélation est en bon accord avec les prédictions théoriques [Couairon
07].

On définit le rendement de la fagon suivante :

_ Nfilaments
n= Tpcr 11-6
Ce rendement met en avant le nombre de filaments disponibles par exemple pour endommager des
fenétres non transparentes ou créer un continuum de lumiere blanche dans les solides transparents.
On remarque que pour une distance D; > 200 m, P/P.,. = 15, le rendement est de 0,25, tandis que
pour une distance D; = 145 m, P/P., = 40 le rendement est de 0,43. Le rendement diminue presque
d’un facteur 2 au-dela de 200 m.

80 . T
—m- P/Pcr
Nombre de filaments observés
60
g
o 40+ |
201
S
o T T
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Distance D (m)

Figure 92 : Rapport P/P., et nombre de filaments observés en
fonction de la distance D;.

1.5 Conclusion

Nous avons montré qu’il était possible d’obtenir de la filamentation jusqu’a une distance de 1 km
avec un laser de 200 mJ, 50 fs se propageant en espace libre. Il s’agit a ce jour d'un record mondial
pour la filamentation laser a longue distance. Nous avons noté, qu’en propageant ainsi le faisceau
horizontalement, la turbulence atmosphérique pouvait perturber le faisceau mais qu’elle n’annihilait
jamais totalement la formation de filaments.

Nous avons déterminé pour différentes distances les parametres laser optimaux, démontrant ainsi
qgue I'on peut contréler la distance de filamentation. Le chirp initial du laser ainsi que la convergence
du faisceau nous ont permis de régler la distance de formation des filaments : le télescope modifie le
point de focalisation linéaire et le chirp réduit la puissance créte afin de retarder la focalisation non-
linéaire. La distance de filamentation a ainsi été repoussée jusqu’a 700 m. La production de plasma
par filamentation laser a pu étre mise en évidence, a I'aide d’un détecteur 10 GHz et de papier
photographique pour la premiere fois jusqu'a une distance de 1 km. La longueur de la zone
filamentée et le nombre de filaments dans le faisceau ont été mesurés grace aux profils du faisceau
recueillis sur papier photographique. Une longueur d’ionisation de 350 m a été mesurée. Nous avons
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aussi confirmé expérimentalement que le nombre de filaments produits était lié au rapport P/P..
Enfin, nous avons confirmé les précédentes observations de I’évolution des canaux de plasma en
canaux de lumiere a grande distance. Ces canaux de lumiéere ont été observés jusqu’a 1500 m
[Durand 11].

Géneration de lumiere blanche dans des solides transparents a grande
distance

La partie précédente a présenté I'étude de la propagation longue distance d’un faisceau laser
femtoseconde intense. Nous allons maintenant nous intéresser au laser femtoseconde comme
source d'éblouissement pour des capteurs optroniques. La filamentation dans des matériaux produit
une lumiére blanche dont les propriétés particulieres offrent de nouvelles perspectives.

1.1 Introduction

De nombreuses études ont démontré l'intérét de la génération de supercontinuum par la
filamentation laser dans les solides dans le domaine de la spectrométrie résolue en temps, de la
compression d’impulsion, des lidars large spectre. Ces études se sont concentrées sur la partie du
supercontinuum coté anti-Stokes (coté bleu du spectre) et sur des longueurs d’onde de filamentation
de 800 ou 400 nm.

Lors de la filamentation laser, le spectre du laser s’élargit principalement dans le centre du faisceau,
(partie blanche dans la Figure 93) en raison de I'automodulation de phase. Les anneaux colorés
présentés en Figure 93 sont appelés émission conique. L'automodulation de phase étant
proportionnelle a l'intensité laser, plus les filaments produits dans le solide seront intenses, plus la
génération de lumiére blanche dans le filament sera importante. De plus, dans le cas de la
multifilamentation, chaque filament va générer du continuum et les continuums de lumiére émis par
chaque filament vont s’additionner de facon cohérente [Yang 07], (Figure 94).

Figure 93 : Photographie du faisceau Figure 94 : Photographie de I’émission
multicolore obtenu en laboratoire en conique (diameétre 30 cm) produite par
focalisant une impulsion de 50 pJ dans un filamentation dans l'air a 145 m du
cristal de CaF,. Les anneaux colorés faisceau laser T&T (campagne d’octobre
observés sont appelés émission conique 2009 dans le tunnel du RDDC Valcartier).

(diameétre 10 cm).
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1.2 Evolution du spectre du faisceau en fonction du chirp initial

Le spectre du laser mesuré apres propagation montre une forte dépendance a I'intensité initiale de
I'impulsion, due aux interactions non-linéaires de I'impulsion laser avec l'air. L'insert en Figure 95
montre deux résultats typiques obtenus apres 1 km de propagation correspondant respectivement a
une impulsion initiale de 0,84 ps (courbe rouge) et 6 ps (courbe noire). Il est a noter que cette
mesure du spectre concerne lI'ensemble du faisceau. La partie filamentée représente unique
qguelques pourcent de I'énergie laser (Figure 96). Pour cette raison nous négligeons dans la partie qui
suit la contribution de l'ionisation au décalage spectral de I'impulsion. La comparaison des deux
spectres montre que le faisceau ayant la durée d’impulsion initiale la plus courte, qui correspond a
I'impulsion la plus intense, subit un décalage vers les basses fréquences. Les points rouges de la
Figure 95 montrent la variation du centre de gravité du spectre en fonction de la durée de I'impulsion
initiale lorsque la durée d’impulsion était changée en imposant un chirp négatif.
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Figure 95 : Décalage Stokes du spectre aprés 1 km de propagation dans
I’air en fonction de la durée de I'impulsion initiale. Les résultats de la
mesure (points rouges) et du calcul (courbe continue) basé sur I'équation
(111 1) sont représentés. La figure en insert montre le spectre du laser pour
une durée initiale de 6 ps (courbe noire) et le spectre pour 0,84 ps
(courbe rouge).
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Figure 96 : Impact sur papier photographique obtenu a 1 km montrant la proportion de plasma (cercle rouge) vis-a-vis de
I’ensemble du faisceau laser.

On attribue ce décalage Stokes du spectre de I'impulsion propagée dans I'air a I'effet Raman-Kerr

[Ripoche 97] et on développe un modele simplifié afin d’expliquer de fagon plus quantitative les
résultats expérimentaux.
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En tenant compte uniquement des effets de phase et en négligeant les effets de diffraction et
d’ionisation, I'’équation d’évolution du champ électrique E dans |'approximation « semi-onde »
s’écrit :

dE/dz = ikn(t)E, -1
ou k est le nombre d’onde et n(t) représente I'indice de réfraction dépendant de I'intensité.

En prenant la transformée de Fourier du champ électrique E, on obtient I'équation d’évolution du
spectre F:

dF/dz = lkf “n(t)Ee2mvt s, n-2

En multipliant les membres de I'équation précédente par F* et en additionnant le complexe
conjugué, on obtient I'équation de propagation du module du spectre :

dIF|1?/dz = ik [* n(t)EF*e2™dt + C.C. -3

On caractérise le décalage Stokes du spectre en introduisant la fréquence moyenne du spectre (v)
définie par (v) = f:: vIF()|?dv /f_Jr::lF(v)lzdv .

W) — ik [T vdv [P n()EFTe™tde/ [T I()dt + C.C. -4

En utilisant les propriétés de la transformée de Fourier inverse, on obtient en intégrant sur v,

aw) _ k dE” +oo

— =5 [ (t)E dt/f I(t)dt +C.C. -5
et finalement,

d(w) kf+°° ® a dt/f+°°I(t)dt -6

ol w = 27nvest la pulsation. On spécifie maintenant n(t) et I(t). La réponse de I'effet Kerr retardé peut
étre modélisée de la fagon suivante :

n(t) = %f; xp( )I(t —u)du, n-7

ol n, est le coefficient de réponse de I'effet Kerr instantané et rest le retard. On rappelle que la
variation de la durée de l'impulsion est obtenue en modifiant la distance entre les réseaux du
compresseur. Sous cette condition, comme I’énergie du pulse reste constante, son intensité ne
dépend que de sa durée. On modélise I'intensité /(t) de I'impulsion de la facon suivante :

1(t) = (Atg/At)Igexp(—t/At)?, n-s

qui représente I'intensité de I’enveloppe d’une impulsion chirpée de durée At et d’énergie Aty
indépendante de la durée d’impulsion. Avec Aty correspondant a la durée d’'impulsion minimale
lorsque I'impulsion est au maximum de compression.

En utilisant les expressions de n(t) et I(t) I'évolution du centre de gravité du spectre est donnée par
I'intégrale suivante :

—u —(t-w?

L9 = —(2knylotto/tV (A)*) [*7 [ “teitere s dedu, e
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Chapitre V : Etude de la filamentation longue distance

L'intégration donne

d(w) _  knalghte JV2m | m A;_i AtV2Y
dz 20w {At trer [erf( 21) 1] 1i1-10

En pratique, pour les valeurs de 7 et At considérées, le second terme de I'expression précédente est
négligeable, on a donc dw/dz = — kn,IyAty/TV2At.

Finalement, le décalage Stokes apres une longueur de propagation z est donné par :

MY Mw) _ knyly Aty
pol o = TVawe ot ¥ -11
montrant que le décalage Stokes est inversement proportionnel a la durée de I'impulsion At.

La courbe noire (Figure 95) montre le décalage Stokes calculé a partir de I’équation (1-11). Ce modele,
méme tres simplifié, est en bon accord avec les mesures effectuées point rouge sur la Figure 95.

1.3 Lumiere blanche générée a distance dans les solides transparents

Nous avons étudié a différentes distances la capacité du faisceau filamenté dans I'air a générer du
continuum de lumiére blanche dans différents matériaux transparents connus pour étre adaptés a la
génération de continuum, tels que la silice, le CaF,, le BK7 et le saphir [Brodeur 99]. Pour les
distances d’optimisation D; entre 150 m et 1 km, la présence de canaux de plasma permet de générer
une émission de lumiéere blanche significative. Le continuum généré dans les différents matériaux a
été observé sur un écran diffuseur. Une lentille a été utilisée pour collecter I'ensemble du céne de
lumiére blanche et le coupler dans la fibre optique du spectromeétre (Figure 97).

Figure 97 : Montage pour mesurer les spectres de
continuum générés dans les solides a distance.

Les spectres mesurés pour toutes les distances D; sont présentés dans les figures suivantes ol chaque
courbe est une moyenne sur 10 tirs laser. La courbe noire a été mesurée en I'absence d’échantillon
et correspond donc au spectre du faisceau laser apres propagation dans I'air sur une distance D..
Pour chaque courbe, la réponse du spectrometre et de I'ensemble des optiques de collection a été
prise en compte.
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Chapitre V : Etude de la filamentation longue distance
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Figure 98 : Spectre généré dans différents solides Figure 99 : Spectre généré dans différents solides
transparents a une distance D; = 145 m. La courbe transparents a une distance D; = 145 m. La courbe noire
noire montre le spectre obtenu en I'absence montre le spectre obtenu en I'absence d’échantillon.

d’échantillon.

A 145 m, la distance choisie lors de la campagne précédente, nous avons étudié deux grandissements
du télescope. Celui utilisé lors de la campagne d’octobre dans le tunnel G = 3 et celui utilisé pour
étudier les distances supérieures a 145 m G = 4,1. Le spectre de la Figure 98 est assez similaire a ceux
obtenus lors de la précédente campagne. La propagation en atmosphére turbulente (en extérieur) du
laser femtoseconde influe donc peu sur le continuum généré a cette distance. Dans la Figure 98 et la
Figure 99, on peut s’apercevoir que le grandissement du télescope n’a que peu d’influence sur le
spectre de lumiére blanche généré dans des solides a une distance de 145 m.
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Figure 100 : Spectre généré dans différents solides
transparents a une distance D; = 300 m. La courbe noire
montre le spectre obtenu en I’'absence d’échantillon.

Figure 101 : Spectre généré dans différents solides
transparents a une distance D; =500 m. La courbe
noire montre le spectre obtenu en I'absence
d’échantillon.

A 300 et 500 m, on constate que la contribution de la lumiére blanche émise par le solide (courbes
colorées) est plus importante que la lumiere blanche générée lors de la propagation du filament laser
dans I'air (courbe noire). Le faisceau filamente dans I'air sur une grande distance permettant ainsi
I"accumulation de continuum. Cependant, les solides possédant un indice non-linéaire mille fois plus
important que l'air, ils apportent une contribution importante au continuum de lumiére blanche
méme si le filament créé a I'intérieur de ces solides est de trés petite taille (ordre du mm/cm).
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Chapitre V : Etude de la filamentation longue distance

A 500 m, plusieurs épaisseurs d’échantillons ont été utilisées. Lorsque I’échantillon est plus épais, ce
qui correspond a une augmentation de la longueur de filamentation dans le solide, on observe un
continuum de lumiere blanche plus intense entre 400 et 750 nm. En revanche, I'extension spectrale
du continuum ne semble pas étre liée a I'épaisseur du matériau.

1004 — CaF,

— Vitre
— sans échantillon

Amplitude (u.a.)

400 600 800 1000
longueur d'onde (nm)

Figure 102 : Spectre généré dans différents solides
transparents aprés une propagation de 1 km dans lair. La
courbe noire montre le spectre obtenu en ['absence
d’échantillon.

A 1 km, la mesure du spectre du continuum de lumiére blanche produit dans les solides transparents
était particulierement ardue en raison de l'instabilité du pointage du faisceau laser liée aux
turbulences atmosphériques. Comme le montre la Figure 102, le spectre en sortie du solide (vitre ou
lame de CaF,) ne présente pas d’extension significative du c6té du visible (aucun signal entre 400 et
700 nm). En revanche, une légére extension est observée du c6té infrarouge.
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Figure 103 : Spectre intégré entre 400 et 750 nm, obtenu Figure 104 : Spectre intégré entre 850 et 1050 nm,
pour les différentes distances d’observation D;. obtenu pour les différentes distances d’observation D;.

Les figures montrent qu’en moyenne, le continuum généré dans I'échantillon s’étend de 400 nm a
1,1 um. Comme pour le nombre de filaments présenté en Figure 92, on observe une forte diminution
de I'efficacité de génération de continuum dans les solides aprés 150 m puis une production stable
jusqu’a 1 km (Figure 103 et Figure 104). Si I'on compare I'efficacité des différents matériaux pour
générer du continuum, on ne note pas de différence significative et reproductible. Cette absence de
différence, contraire aux prédictions théoriques, peut étre due a l'instabilité de pointage du faisceau.
Une étude en laboratoire serait plus a méme de mettre a jour de fagon quantitative les mérites
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Chapitre V : Etude de la filamentation longue distance

respectifs de ces différents matériaux. On note cependant que, comme on pouvait s’y attendre, les
échantillons plus épais produisent un continuum plus intense quel que soit le matériau utilisé.

A une distance de 1,5 km, l'optimisation des parametres laser n’a permis que I'obtention de canaux
de lumiere. Ces canaux de lumiere sont cependant suffisamment intenses pour induire de la
filamentation laser dans les solides transparents et générer un continuum de lumiére blanche ainsi
que de I'’émission conique. Cependant, la mesure de ce continuum était rendu impossible par la
grande instabilité du pointage du faisceau laser a cette distance.

1.4 Application a I'éblouissement de capteur optronique

Une des finalités de cette étude de la génération a distance de lumiére blanche dans un solide est de
tester la capacité d’un filament a éblouir a distance une caméra CCD sur un large domaine spectral
en générant du continuum dans un hublot placé en avant de celle-ci. Une des caractéristiques
importantes de la lumiére blanche générée dans le solide est sa forte divergence, d’ou I'appellation
de cone de lumiére blanche. Nous allons voir que cette particularité rend possible un éblouissement
du capteur méme lorsque la source laser est hors du champ de la caméra.

Afin d’éviter un éblouissement par la longueur d’onde fondamentale du laser, le capteur était
protégée par deux filtres colorés BG 39 qui ne laissent passer que la partie visible du spectre
(A < 700 nm). Le dispositif expérimental est décrit dans la Figure 105. On notera que la lumiere
blanche obtenue lors de la filamentation laser dans I'air est négligeable devant celle produite par le
hublot.

laserf - - === = mimim e A S he o he

-V

Filtres de
protection

Figure 105 : Dispositif expérimental des expériences d’éblouissement de capteurs.

Les paramétres h et a permettent de déplacer le capteur de fagon a ce que celui-ci ne soit pas dans
le champ du laser. Comme I’émission conique provenant d’un hublot est tres divergente, on peut
toujours éblouir le capteur méme si celui-ci est hors champ (Figure 106). La % divergence du cbne a
été estimée a partir de la taille du céne de lumiere blanche visible a I'ceil sur I'objectif de la caméra,
on trouve alors 150 mrad pour le BK7, 100 mrad pour la silice fondue et 65 mrad pour le CaF,.
Plusieurs épaisseurs de hublot et plusieurs matériaux ont été testés, tels que la silice fondue et le
CaF,. La distance du capteur par rapport au laser a aussi été variée de 300 m a 1,5 km. Des séries
d'images ont été acquises pour chaque configuration lors de l'illumination par le laser.
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Chapitre V : Etude de la filamentation longue distance

o =20°

Figure 106 : Exemples d’images éblouies obtenues a 300 m du laser pour des angles axe laser-axe de caméra allant de 0°,
10° et 20°.

Comme on pouvait le supposer le diamétre du céne de lumiéere blanche est assez critique. En
réduisant la distance hublot-caméra, et donc le diamétre du céne, le taux d’images éblouies diminue.
De plus, nous avons pu constater que le taux d'images éblouies décroit lorsque la distance entre le
laser et la cible augmente. Cette décroissance est principalement causée par l'augmentation de
I'amplitude des déviations du faisceau laser : il devient de moins en moins probable que le cone de
lumiere blanche soit généré devant I'objectif et donc collecté. Pour un méme niveau de turbulences,
I'amplitude des déviations du faisceau augmente avec la distance de propagation, le diamétre du
faisceau laser s'élargit également, augmentant ainsi la zone ou peuvent se former les filaments. A
1 km de distance, sans aucun moyen de contréle de la turbulence et avec un faisceau dont le profil
spatial est de faible qualité, on a observé I'éblouissement du capteur. La Figure 107 montre I'image
présentant I'’éblouissement le plus important a 1 km.

A
ONERA ﬂ

Figure 107 : Exemple d'image éblouie obtenues a 1 Figure 108 : Exemple d'image éblouie enregistrée
km de la source laser. a 1500 m de la source laser.

Pour finir le capteur a été placé a une distance de 1500 m, I'effet de la déviation du faisceau par les
turbulences est alors important. A cette distance, le faisceau femtoseconde ne forme plus de
filaments associés a la génération de plasma mais il donne naissance a des canaux de lumiére. Méme
si la filamentation dans l'air n'a pas lieu, ces canaux de lumiére sont suffisamment intenses pour
générer une filamentation dans un hublot. En effet, les seuils de filamentation sont 1 000 fois plus
faibles dans les matériaux que dans I'air. Il est ainsi possible de montrer un effet d'éblouissement sur
une caméra placée a 1 500 m du laser en filamentant dans son hublot comme le montre la Figure
108.
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Conclusion et perspectives

La propagation filamentée d’un faisceau femtoseconde sur une distance kilométrique et en extérieur
a été étudiée ainsi que les effets des filaments. Nous avons démontré qu'’il était possible d’obtenir de
la filamentation jusqu’a une distance de 1 km avec un laser femtoseconde de 200 mJ se propageant
horizontalement a Iair libre. Il s’agit, a ce jour, du record mondial en matiere de filamentation laser a
longue distance. De plus, I'expérience a démontré qu’en propageant le faisceau horizontalement, la
turbulence atmosphérique perturbe le faisceau mais n’annihile jamais totalement la formation de
filaments. En jouant a la fois sur la durée initiale de I'impulsion laser et sur I'ouverture numérique du
faisceau, il est possible de controler efficacement la distance de filamentation jusqu’a 1 km : résultats
primordiaux pour des applications a grandes distances telles que la génération de rayonnement THz
et 'utilisation des filaments comme paratonnerre ou la contre-mesure optronique. Finalement, les
précédentes observations de I'évolution a grande distance des filaments en canaux de lumiere de
plus faible intensité ont été confirmées. Ces canaux de lumiere ont été observés jusqu’a 1500 m.

Par ailleurs, le cone de lumiere blanche généré par le faisceau filamenté dans différents types de
hublots transparents a des distances allant jusqu’a 1 km a été caractérisé. En moyenne, le continuum
généré dans I'échantillon s’étend de 400 nm a 1,1 um. Une forte diminution de I'efficacité de
génération de continuum dans les solides a été observée au-dela de 150 m, méme si cette
génération demeure importante jusqu’a 1 km. Des différences d’efficacité significatives et
reproductibles entre les différents matériaux n’ont pu étre observées. En revanche, nous avons pu
démontrer I'utilisation de cette lumiére blanche pour éblouir des capteurs CCD.

En conclusion, lors de ces essais, sans aucun dispositif de compensation du dépointage laser par la
turbulence et avec un faisceau dont le profil spatial n'était pas optimal, un filament laser
femtoseconde a été obtenu jusqu’a une distance de 1 km. L'éblouissement de caméras et
I'endommagement d'optiques ont été démontrés jusqu’a 1 km et 1,3 km respectivement. Les
principales difficultés rencontrées pour étendre la distance de propagation sont dues au profil spatial
du faisceau et aux turbulences atmosphériques. Pour poursuivre ces travauy, il serait indispensable,
dans un premier temps, d'améliorer le profil spatial du faisceau (par exemple, en modifiant le
télescope) et d'étudier les possibilités de compensation du dépointage causé par les turbulences
atmosphériques. A plus long terme, il serait nécessaire de mener une étude plus approfondie des
effets de la turbulence sur la propagation du faisceau, en régime de multi-filamentation, pour vérifier
I'intérét d'une compensation compléte des effets de turbulence par correction du front d'onde laser.
En effet, la turbulence atmosphérique entraine une déformation de la distribution spatiale du
faisceau et crée donc localement des surintensités qui peuvent réduire la distance de propagation en
générant les filaments trop en amont de la position souhaitée méme si elles n'empéchent pas
totalement la génération des filaments.
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Conclusion générale

Dans ce travail de these j'ai étudié le processus de filamentation d’un faisceau laser femtoseconde IR
aussi bien en terme de propagation non-linéaire, que du point de vue d’une source de rayonnement
a grande distance. Lors d’une propagation sur trés grande distance (kilometre) la formation de multi-
filaments est inévitable. J'ai donc été étudiée I'interaction entre deux filaments méthodiquement en
laboratoire dans un premier temps, ainsi que |'effet de cette interaction sur les rayonnements
secondaires générés par filamentation. Je me suis ensuite attardée sur la génération de continuum
de lumiére blanche et d’émission conique et sur la possibilité de générer un continuum de lumiere
blanche a grande distance. Pour cela, une étude sur un terrain permettant une propagation d’un
kilométre a été réalisée.

Jai donc dans un premier temps étudié l'interaction entre deux filaments et mis en évidence la
formation d’un réseau de plasma provenant de l'interférence des deux filaments laser. Ce réseau de
plasma a été caractérisé spatialement et temporellement. Les mécanismes responsables de la
détérioration du réseau de plasma ont été mis en évidence, recombinaison des électrons du plasma
et diffusion de ces mémes électrons. Les coefficients de recombinaison électronique et de diffusion
électronique on pu étre déterminés pour de nombreux gaz: atomiques et moléculaires. Un
déplacement des franges du réseau a pu étre observé lorsqu’une différence de fréquence est
introduite entre les deux impulsions laser. Ce déplacement est responsable de I'échange d’énergie
qui apparait entre les deux filaments. Le réseau de plasma peut étre utilisé pour échanger
efficacement de I’énergie entre deux filaments (jusqu’a 50 % d’efficacité d’échange). Afin de
poursuivre cette étude, il serait intéressant de développer un modele plus complet décrivant les
processus de détérioration temporelle du réseau de plasma. Les coefficients de recombinaison et de
diffusion pourraient alors étre extraits avec une plus grande précision permettant une plus grande
compréhension du mécanisme de la filamentation laser.

Jai ensuite étudié les conséquences de linteraction de deux filaments sur les rayonnements
secondaires émis par le filament. J’ai montré que I'on pouvait controler I’émission de troisieme
harmonique et I'’émission de THz du filament laser a I'aide d’'un deuxiéme filament. J’ai pu mettre en
évidence le mécanisme limitant la génération de troisieme harmonique dans un filament, par
I'utilisation d’'un second filament interceptant le filament signal. L’interaction entre deux filaments
croisés permet alors d’augmenter la génération de troisieme harmonique en interrompant le
filament en son milieu. De ces résultats j’ai pu proposer une nouvelle interprétation du phénomeéne.
On pourrait maintenant généraliser cette technique a d’autres fréquences générées par le filament
comme le rayonnement THz produit par filamentation laser a deux couleurs.

Les travaux effectués dans le cadre de ma thése ont permis de mettre en application le principe de
lentille moléculaire apparaissant lors de la propagation colinéaire de deux filaments pour contréler a
distance la génération de rayonnement THz par bifilamentation, et ainsi contribuer a I’élaboration de
la premiere source THz modulable permettant I'illumination de cibles a distance.

J'ai aussi étudié I'évolution de la filamentation en fonction du régime de dispersion. Au vu de
I’énergie disponible avec I'OPA cette étude s’est effectuée dans les solides transparents. Les
principales caractéristiques de la filamentation laser a 800 nm ont été retrouvées. Le continuum de
lumiere généré et I'émission conique générée par filamentation laser ont été caractérisés. Enfin, en
changeant la longueur d’onde initiale pour la filamentation j'ai pu observer un changement de
comportement du filament laser en fonction du régime de dispersion. En effet, celle-ci influe sur
I’évolution spatio-temporelle du filament et a pour conséquence de profonds changements dans le
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continuum généré par filamentation laser. La filamentation a 2 um dans la Silice peut étre considérée
comme un cas particulier de filamentation, sur une distance de plus d’un centimetre I'impulsion se
propage en restant compressée spatialement et temporellement. Ce type de propagation n’est pas
sans perte mais peut étre vu comme une propagation de type soliton, ou « light bullet ». La suite
logique de cette étude consistera a réaliser la mesure temporelle de I'impulsion laser lors de la
filamentation dans le cas d’une dispersion anormale.

Enfin une campagne de propagation longue distance en collaboration avec le RDDC, m’a permis de
démontrer qu’il était possible d’obtenir de la filamentation jusqu’a une distance de 1 km avec un
laser femtoseconde de 200 mJ se propageant horizontalement a I'air libre. Il s’agit, a ce jour, du
record mondial en matiére de filamentation laser a longue distance. En jouant a la fois sur la durée
initiale de I'impulsion laser et sur I'ouverture numérique du faisceau, il est possible de contréler
efficacement la distance de filamentation jusqu’a 1 km. Résultats primordiaux pour la contre-mesure
optronique mais aussi pour des applications telles que la génération de rayonnement THz a tres
grande distance et I'utilisation des filaments comme paratonnerre laser. Afin de poursuivre cette
étude de filamentation trés longue distance, il serait intéressant de chercher a compenser les effets
de la turbulence atmosphérique sur le faisceau de maniere a optimiser la production de filaments a
distance et a augmenter encore la distance de filamentation.
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