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Introduction générale

La gamme des fréquences térahertz (THz) suscite actuellement un grand intérét, du fait des
nombreuses opportunités qu’elle tend a offrir dans divers domaines d’applications. Au sein du
spectre électro-magnétique, présenté sur la figure 1, les ondes THz s’étendent entre 0.1 et 30 THz
(1 THz = 1 x 10'? Hz), soit pour des longueurs d’ondes situées entre 10 um et 3 mm et des énergies
entre 0.4 meV et 0.12 eV, et se trouvent & l'interface des domaines optique et radiofréquence. De
ce fait, elles concilient diverses propriétés qui les rendent trés prometteuses pour de nombreuses
applications, que ce soit sur le terrain des télécommunications, de la sécurité et de la défense, ou
encore de I'analyse, de I'observation et du controle non destructif de nombreux matériaux.
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FIGURE 1 - Le spectre électro-magnétique. Les fréquences THz sont situées entre le domaine infra-
rouge et celui des micro-ondes.

Voisines du domaine des radiofréquences, ces ondes non ionisantes ont la capacité de traverser
un certain nombre de matériaux opaques dans d’autres gammes de fréquences, comme par exemple
certains diélectriques (béton, plastiques, céramiques...), ce qui les rend tout a fait appropriées
pour imager ces matériaux. En paralléle, de nombreuses substances chimiques présentent dans
ce domaine des signatures spectrales spécifiques, ce qui permet de détecter certaines d’entre elles
plus aisément qu’avec les méthodes ordinaires. Ainsi, certains polluants, drogues ou échantillons
bactériologiques toxiques [1-3| peuvent étre détectés quasiment sans équivoque. Dans le domaine
de la sécurité, des scanners THz corporels sont déja en place dans certains aéroports, ce qui
démontre 'utilité et la complémentarité des ondes THz pour un nombre croissant d’applications.
D’autre part, de nombreux autres développements sont en cours, que ce soit dans des thématiques



académiques, avec la biologie [4], archéologie [5-7], 'histoire de lart [8]... ou industrielles, avec
la possibilité d’exercer un controle non destructif sur certains matériaux, en aéronautique par
exemple |9,10] ou bien de caractériser ou trier les médicaments dans I'industrie pharmaceutique.

Devant un tel panel d’opportunités et d’applications, une question se pose : pourquoi la tech-
nologie basée sur les ondes THz, connues depuis de nombreuses années avec les premiers travaux
de Rubens en 1897 [11], en est-elle paradoxalement & un stade encore peu avancé, comparée &
Ioptique ou aux radiofréquences, déja largement intégrées dans notre vie quotidienne 7 L’une des
réponses a cette question est a voir dans la difficulté, jusqu’aux années 1990, de disposer de sources
et de détecteurs pour cette gamme de longueurs d’ondes. L’étude des rayonnements THz est ainsi
restée longuement délicate et uniquement accessible & des laboratoires trés spécialisés. Comme le
montre la figure 2, la puissance moyenne des sources chute drastiquement, dés lors que les fré-
quences atteignent le domaine 0.1 a 10 THz. Combler ce fossé a été et constitue encore l'un des
défis que la communauté scientifique s’efforce de relever depuis une vingtaine d’années [12].
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FIGURE 2 — Illustration du « fossé térahertz », figure reproduite & partir d'un document du Terahertz
Technology Trend Investigation Committee (Japon).

Malgré cela, et grace au développement croissant des lasers ultracourts, il est devenu aujour-
d’hui possible de disposer de sources THz de plus en plus performantes et fiables, aux intensités
croissantes en méme temps que celles des lasers sur lesquelles elles sont basées. On peut ainsi citer
les antennes photo-conductrices (PCA), qui reposent sur l'excitation de porteurs de charges d’un
matériau semi-conducteur a ’aide d’une impulsion laser. En paralléle, les développements de la
microélectronique permettent maintenant d’aborder le domaine THz par 'autre bord du spectre,
comme par exemple les diodes GGunn reliées a des multiplicateurs de fréquence. Les possibilités de
générer un champ THz sont donc extrémement nombreuses et 1’'on pourra se référer a [13,14] pour
plus d’informations.

Toutefois, ces systémes, en régle générale, n’émettent pas des rayonnements THz trés intenses
en comparaison de ceux émis par les sources lasers. Notons que, dans la gamme de fréquences THz,
on qualifie d’« intense » un rayonnement dont le champ électrique atteint ou dépasse la centaine
de kV.cm™!. Parmi les possibilités de générer un rayonnement THz, présentées sur la figure 3,
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seules quelques sources spécifiques permettent d’atteindre les intensités suffisantes pour générer
des effets non-linéaires dans des matériaux bien adaptés. Les lasers a électrons libres, comme
FELIX ou FLASH en Allemagne, permettent d’obtenir des champs électriques trés élevés [15],
et des lignes de rayonnements THz de trés forte énergie et puissance moyenne sont également
développées depuis plusieurs années sur des accélérateurs de particules, comme le SLAC aux
Etats-Unis [16], mais la taille et le cotit de telles installations ne répondent évidemment pas aux
besoins du plus grand nombre. Enfin, le pompage de certains cristaux organiques a des cadences
de répétition peu élevées (= 100 Hz) permet de générer par redressement optique des champs
électriques THz trés intenses, dont I'amplitude atteint plusieurs centaines de kV.cm™! [17,18].

Nous nous intéresserons, quant a nous, a deux types de sources dont les premiers pas datent des
années 2000. Elles générent toutes deux des impulsions qui s’étendent sur une durée de 'ordre de
quelques picosecondes (1 ps = 1 x 107!2 s) et sont basées sur des impulsions lasers femtosecondes
(1 fs = 1x 107 s) & une cadence de répétition de 1 kHz. La premiére d’entre elles repose sur
un plasma, induit par 'impulsion de pompe, mélangée a son second harmonique. La seconde
consiste a pomper un cristal de niobate de lithium a 1’aide d’une technique spécifique, dite « par
inclinaison du front de I'impulsion » ou TPFS (Tilted-Pulse Front Scheme). Ces deux méthodes de
génération THz sont remarquables, du fait qu’elles permettent de produire des champs électriques
THz intenses avec des systémes lasers certes onéreux et encombrants, mais qui restent malgré
tout relativement accessibles au sein des laboratoires, comparés aux accélérateurs de particules
par exemple : les amplitudes générées peuvent ainsi atteindre la dizaine de MV /cm, que ce soit
avec le plasma [19], ou avec le TPFP [20].
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F1GURE 3 — Vue d’ensemble des sources de rayonnement térahertz, reproduit a partir de [21].

En paralléle de cette thématique de I’'émergence des technologies THz, et pour continuer sur
une composante historique, rappelons que 'avénement des technologies laser dans les années 60
s’est accompagné presque immédiatement de la démonstration expérimentale de processus optiques
surprenants, qui n’avaient jamais été observés auparavant, malgré leur prédiction. Le laser nais-
sait en 1960 [22] et, seulement un an plus tard, Poptique non-linéaire apparaissait a son tour [23].
Lorsque un champ électrique incident sur un matériau atteint une valeur non négligeable devant
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le champ inter-atomique (inter-moléculaire ou cristallin selon le milieu), la réponse du matériau
ne varie plus proportionnellement & la valeur du champ incident : la relation entre la polarisation
du milieu et le champ électrique appliqué est alors modifiée et la polarisation admet un déve-
loppement en puissances du champ incident. Ceci conduit & de nombreux phénoménes originaux,
parmi lesquels la génération d’harmoniques, la diffusion ou ’absorption non-linéaire ou encore
I’autofocalisation de I'impulsion. Aussi 'optique non-linéaire est-elle devenue fondamentale pour
de trés nombreuses applications : développement et diversification constants des sources lasers,
spectroscopie non-linéaire, bistabilité optique, etc. sont autant de possibilités offertes par la mai-
trise des phénoménes non-linéaires, dans les domaines du visible et de I'infrarouge principalement.
Mais qu’en est-il dans le domaine térahertz ?

Les impulsions THz picosecondes, qui sont générées a partir d’impulsions optiques cent fois plus
courtes, oscillent lentement au cours du temps et peuvent donc étre échantillonnées de maniére
relativement simple dans le domaine temporel. L’utilisation d’une impulsion laser ultracourte
permet en effet de sonder la réponse d’un matériau (cristal électro-optique ou composé semi-
conducteur, par exemple) & I'excitation THz. En effet, les deux impulsions THz et sonde peuvent
étre facilement synchronisées a ’aide d’optiques bien adaptées. Ceci donne donc accés a la totalité
du champ électrique THz, a savoir son amplitude et sa phase, contrairement aux impulsions
optiques femtosecondes, dont seule le profil en intensité du champ est généralement accessible
par des méthodes simples (auto- et cross-corrélation). Remarquons qu’avec avénement récent
des impulsions de durée de I'ordre de Pattoseconde (1 x 107!% ), cela n’est plus tout a fait vrai
dans les domaines du moyen infrarouge et du visible [24|. Quoi qu’il en soit, il est possible,
dans le domaine THz, de mesurer directement le champ électrique, et d’en déduire la permittivité
diélectrique complexe de différents matériaux. Parmi les techniques d’analyse et de caractérisation
existant dans le domaine THz, la spectroscopie impulsionnelle résolue en temps (spectroscopie THz
- TDS) figure en bonne place. Elle consiste a mesurer le profil temporel d’'une impulsion ultra-
bréve située dans le domaine THz, en enregistrant a la fois sa phase et son amplitude. Lorsque
celle-ci traverse ou est réfléchie par un échantillon donné, de longueur connue, son profil temporel
est modifié. Grace a la comparaison des deux formes du champ électrique par 'intermédiaire d’un
traitement mathématique approprié (transformation de Fourier), la réponse spectrale du matériau
peut alors étre complétement déterminée, ce qui permet a ’expérimentateur d’extraire les parties
réelle et imaginaire de 'indice de réfraction du matériau étudié. Si I'intensité du champ incident
est suffisante, la réponse du matériau a I'excitation peut devenir non-linéaire. De nombreuses
expériences de spectroscopie non-linéaire ont ainsi déja été publiées dans la littérature [25], réalisées
sur des semi-conducteurs [26], des ferroélectriques [27], etc.

Par ailleurs, la spectroscopie THz - TDS permet également d’accéder a la dynamique électro-
nique et/ou vibrationnelle éventuelle des matériaux [28]|. Une impulsion optique peut étre utilisée
pour exciter 1’échantillon et induire une création de charges, dont I’évolution peut étre sondée avec
le champ THz. A I'inverse, il est possible d’utiliser I'impulsion optique comme une sonde, permet-
tant de mesurer ’excitation du matériau générée par une impulsion THz intense. Les expériences
menées dans ce travail sont majoritairement de ce type. Lors du passage d’une impulsion, les élec-
trons de I’échantillon oscillent avec le champ électrique et acquiérent une énergie proportionnelle
a l'inverse de la fréquence du champ électrique élevée au carré. Ce concept permet généralement
de comprendre certains phénomeénes non-linéaires qui ne peuvent étre décrits par la théorie des
perturbations, comme la génération d’harmoniques. Une excitation intense dans le domaine THz
- constitué de trés basses fréquences comparées au visible - permet donc d’augmenter de maniére
significative ’énergie des électrons, et offre un nouvel éclairage sur certains processus physiques
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difficiles a appréhender [29,30].

D’autre part, certains dispositifs électroniques atteignent aujourd’hui des fréquences de cou-
pures proches de 1 THz, et des champs THz de Pordre du MV /em peuvent étre atteints facilement
dans certaines antennes de taille nanométrique. Les propriétés de transport de charges au sein des
semiconducteurs soumis a un champ THz trés intense ne peuvent donc plus étre ignorées, et
I’étude de ceux-ci avec des champs THz trés intenses ouvre aujourd’hui la voie a une meilleure
compréhension de ces propriétés [31]. Enfin, une derniére possibilité d’effectuer des expériences
spectroscopiques non-linéaires dans le domaine THz est, naturellement, d’utiliser le rayonnement
THz a la fois comme impulsion sonde et pompe [32]. Ceci a notamment permis de suivre la dy-
namique de relaxation des porteurs libres excités par le passage d’'un champ THz trés intense
dans le germanium [33], ou encore la génération de porteurs libres par ionisation par impact dans
I'antimoniure d’indium [34], Parséniure de gallium [35] ou encore le graphéne [36].

Parmi les autres travaux d’optique non-linéaire effectués dans le domaine THz, on peut enfin
citer 'observation de procédés non-linéaires d’ordres deux et trois [28,37|, voire méme d’ordres
supérieurs, avec, par exemple, la génération d’harmoniques dans le graphéne |38].

Concilier le rayonnement térahertz, dont les sources ont été peu intenses pendant de nom-
breuses années, et I'optique non-linéaire, telle est la problématique dans laquelle nous avons sou-
haité inscrire ce travail. Au sein de I'environnement bordelais et de ses nombreuses institutions,
la recherche sur les lasers est une thématique historique, largement développée au Laboratoire
Ondes et Matiére d’Aquitaine. Ce travail de thése, effectué au sein du groupe PULS (Photonics
and Ultrafast Spectroscopy), s’inscrit donc tout naturellement dans ce cadre, et sera basé sur
I'utilisation et la maitrise des technologies laser ultrarapides. L'un des objectifs principaux de
ce travail a donc été, en premier lieu, de développer et optimiser différentes sources intenses de
rayonnement THz, afin, d’'une part, de compléter la gamme de fréquences déja accessibles au sein
du groupe PULS et, d’autre part, d’atteindre des intensités lumineuses suffisantes pour observer
des effets non-linéaires dans la gamme THz. Nous avons ensuite étudié et caractérisé un certain
nombre de ces effets non-linéaires, dont certains ont été appliqués a la détection et la mesure du
champ THz. Ce manuscrit se divise ainsi en quatre grandes parties.

Le premier chapitre rappellera les fondamentaux de la génération et de la détection d’un
champ électrique THz intense. Dans une premiére partie, nous nous intéresserons au développe-
ment, & Poptimisation et & I'étude de deux sources térahertz intenses, dont la mise en place au
laboratoire a constitué I'un des premiers objectifs de cette thése. La premiére source repose sur la
focalisation dans ’air d’un laser de durée femtoseconde, composé du mélange de sa fréquence fon-
damentale et de son second harmonique. Dotée d'un large spectre, elle doit permettre de produire
des impulsions THz intenses et large-bande, centrées a 3 THz. La deuxiéme source de rayonnement
THz est fondée sur le redressement optique d’impulsions femtosecondes dans un cristal de nio-
bate de lithium. Elle devra délivrer des impulsions intenses et de bande spectrale étroite, centrées
autour de 1 THz. Dans la seconde partie, nous rappellerons plusieurs notions essentielles a la dé-
tection d’un champ THz, en s’intéressant tout particuliérement a la détection électro-optique dans
des cristaux de structure zinc-blende, taillés selon I’axe (110). Celle-ci repose sur effet Pockels et
sur la mesure de la biréfringence résultante, phénoménes induits par le passage d’un champ THz
dans ces matériaux.

Le deuxiéme chapitre du manuscrit sera consacré en détails a ’effet Pockels. Nous porte-



rons un nouveau regard sur cet effet non-linéaire du second ordre, usuellement utilisé pour détecter
un champ THz. Nous démontrerons tout d’abord que, pour une certaine géométrie des champs
électriques optique et THz & l'entrée du cristal, 'effet Pockels peut induire I'apparition d’une
composante, dite électro-optique, déphasée de 7/2 par rapport a 'impulsion optique incidente et
polarisée orthogonalement a cette derniére. En se basant sur ces caractéristiques, nous présente-
rons tout d’abord une alternative a la détection électro-optique conventionnelle, développée au
cours de cette thése et qui permet d’effectuer une mesure hétérodyne du champ THz. Par ailleurs,
la composante électro-optique pouvant étre facilement isolée expérimentalement, cela nous per-
mettra d’étudier son spectre en fonction du retard entre les impulsions optique et THz. Nous
verrons que cette expérience peut s’apparenter a la technique du « X-FROG » [39]. Celle-ci per-
met, par exemple, de mesurer la phase spectrale d’une impulsion optique inconnue, a partir de son
interaction avec une autre impulsion de référence. Par analogie, nous verrons qu’il est possible de
mesurer la dérive de fréquences de 'impulsion sonde avec la méme précision qu’un auto-corrélateur
conventionnel.

Le troisiéme chapitre sera consacrée a ’étude d’un effet non-linéaire effectif d’ordre trois.
Nous aborderons ainsi la génération de second harmonique induite par l'effet Pockels dans un
cristal de tellure de zinc. Nous verrons que ce processus est un effet de cascade de deux procédés
non-linéaires du second ordre, et nous montrerons que, malgré certaines ressemblances, il ne doit
pas étre confondu avec le procédé du troisiéme ordre dit TFISH pour « THz-field-induced Second
Harmonic » [40]. Les résultats expérimentaux obtenus seront ensuite comparés & un modéle ana-
lytique. Enfin, cet effet de cascade sera appliqué a la détection du champ THz, en utilisant une
méthode équivalente a la technique hétérodyne établie dans le chapitre précédent.

Dans le quatriéme et dernier chapitre, nous nous intéresserons finalement a un effet non-
linéaire d’ordre trois, 'effet Kerr THz. Nous montrerons que, dans un cristal électro-optique de
phosphure de gallium et pour une configuration particuliére des directions de polarisations des
impulsions THz et sonde & l'entrée du matériau, il est possible d’induire une modification de
son indice de réfraction, proportionnelle a l'intensité THz. D’une part, nous étudierons expéri-
mentalement les dépendances en intensité et en angle de cette biréfringence. D’autre part, nous
montrerons qu’il est possible de calculer analytiquement la réponse non-linéaire du matériau, de
la modéliser et d’en déduire, par comparaison avec les résultats expérimentaux, les éléments non
nuls du tenseur de susceptibilité non-linéaire du troisiéme ordre impliqués dans l'effet Kerr THz.

Enfin, en conclusion, nous nous attacherons a rappeler les différents résultats obtenus durant
cette thése, et & proposer quelques perspectives de travaux futurs.









Chapitre 1

(Génération et détection d’un rayonnement
THz intense
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Dans le cadre de ce travail de thése, nous disposions au laboratoire d’une plateforme laser
femtoseconde amplifiée, dont les caractéristiques seront présentées en détails dans la premiére
partie de ce chapitre. Dans le but de générer des champs THz intenses, il est possible d’utiliser un
tel outil de diverses maniéres. Une premiére technique trés répandue de génération THz intense
repose sur le redressement optique d’une impulsion laser de pompe dans des matériaux non-
linéaires. Ce processus, présenté sur la figure 1.1, peut avoir lieu dans de nombreux matériaux
possédant une non-linéarité d’ordre 2 (voir le tableau 1.1) : on peut citer par exemple le tellure
de zinc (ZnTe) ou 'arséniure de gallium (AsGa), qui sont des cristaux semi-conducteurs, mais
également le DAST (4-N,N-diméthylamino-4’-N’-méthylstilbasolium tosylate) ou le DSTMS (4-
N,N-dimethylamino-4’-N’-methylstilbazolium 2,4,6-trimethylbenzenesulfonate), qui appartiennent
a la catégorie des cristaux organiques. Le redressement optique consiste a générer, a partir de
deux photons de fréquences w; et wo appartenant a une méme impulsion optique, une seconde
impulsion de fréquence beaucoup plus faible, 2 = w; — wy, située dans le domaine THz et obtenue
par différence de fréquences.
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FIGURE 1.1 — Redressement optique - point de vue corpusculaire.

Cependant, cette méthode de génération THz a, en régle générale, une efficacité plutot réduite
pour plusieurs raisons :

— d’une part, certains milieux, trés utilisés pour le redressement optique d’une impulsion laser,
sont semi-conducteurs et ont donc une énergie de gap plutot faible. En conséquence, si ’'on
augmente l'intensité du laser pour contourner ce probléme, la création de porteurs libres,
qui absorbent le rayonnement THz au fur et & mesure de sa génération, conduit & une
saturation de l'efficacité de génération THz. Ce phénoméne est particulierement présent
dans le ZnTe [41-44] et, dans une moindre mesure, dans le GaP et le niobate de lithium
(LiNbO3) [41].

— d’autre part, l'efficacité de conversion du processus dépend aussi de la réalisation de la
condition d’accord de phase dans le matériau utilisé pour le redressement optique. Pour une
génération THz optimale, la vitesse de groupe de 'onde optique, v;** = v, = ¢/ng, oll n, est
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lindice de groupe du milieu & la longueur d’onde de pompe, doit en effet égaler la vitesse
de phase de I'impulsion THz, v?HZ = ¢/nru,, OU Ny, est Uindice du milieu dans le domaine
THz. Toutefois, il n’est possible de satisfaire cette condition dans un schéma colinéaire,
c’est-a-dire lorsque les directions de propagation des impulsions pompe et THz sont les
mémes, que pour un certain nombre de matériaux et de longueurs d’ondes spécifiques [45].
Le tableau 1.1 présente quelques-uns des matériaux les plus fréquemment utilisés pour la
génération THz par redressement optique. On constate ainsi qu’a 800 nm, le ZnTe, le GaP
et le séléniure de gallium (GaSe) ont des indices n3" et nry, plutot proches, de méme
que le DAST et l'arséniure de gallium (GaAs) a4 1.55 um, ce qui indique que la condition
Vg = v%y, sera relativement bien respectée dans un schéma colinéaire. Cependant, un certain
nombre de facteurs limitent malgré tout 'efficacité de ces matériaux, comme le montrent
deg - L
nZ -, - Oy,
ou L, est la longueur du cristal, deg le coefficient non-linéaire effectif (on verra qu’il est relié
a la susceptibilité non-linéaire du second ordre par la relation (1.8)) et arp, le coefficient

d’absorption linéaire dans le domaine THz [46].

les valeurs relativement faibles du coefficient de mérite défini par FOM =

En conséquence, a ’heure actuelle, la configuration colinéaire permet difficilement d’atteindre
des amplitudes de champ électrique THz supérieures a la dizaine de kV /cm |25] : seuls les cristaux
organiques permettent d’atteindre le GV/cm [17], alors que certains cristaux de ZnTe de trés
grande ouverture numérique autorisent des amplitudes pouvant aller jusqu’a la centaine de kV /cm
[47]. 11 est donc assurément nécessaire de mettre en place des schémas de génération alternatifs.
Dans les cristaux & haute constante diélectrique tels que le niobate de lithium stcechiométrique
(s-LiNDbO3) ou le séléniure de gallium (GaSe), on constate que la vitesse de phase du rayonnement
THz est nettement plus faible que la vitesse de groupe de 'impulsion pompe a 800 nm. La condition
d’accord de phase v, = U%{Z ne peut donc étre remplie. Une solution envisagée pour contourner ce
probléme peut étre, par exemple, ’emploi de la biréfringence intrinséque du cristal, mise en ceuvre
par exemple au sein du GaSe dans [48]. Cependant, ce schéma a également pour effet de réduire
le coefficient non-linéaire effectif deg, ce qui ne permet pas de générer des champs trés intenses.

La technique la plus prometteuse & ce jour pour atteindre des champs THz intenses malgré
cette limitation de I'accord de phase est celle dite « du front de I'impulsion incliné » (Tilted Pulse
Front Scheme), mise en ceuvre dans un cristal de LiNbOj et, trés récemment, dans un cristal
d’Arséniure de Gallium (GaAs) [50], matériau dont 'absorption THz est bien inférieure a celle du
LiNbOj3 (voir tableau 1.1). Elle a été proposée par J. Hebling et ses collaborateurs en 2002 [51]
et réalisée expérimentalement pour la premiére fois en 2003 par la méme équipe [52|. Elle permet
d’atteindre des champs supérieurs au MV.cm™! [20]. A titre de comparaison, dans des conditions
équivalentes, cette technique permet d’atteindre environ 240 nJ d’énergie THz [53] alors que le
redressement optique dans le ZnTe ou le GaSe permet d’atteindre des énergies respectives de 150
nJ [43] et 12 nJ [54]. Dans le cadre de ce travail de thése, une source basée sur ce principe a été
développée au laboratoire et sera présentée dans la premiére partie de ce chapitre.

En paralléle, toutes ces méthodes d’émission de rayonnements THz, comme le redressement
optique dans des cristaux non-linéaires ou la photo-excitation de semi-conducteurs, ont le désa-
vantage certain de toujours présenter une limitation en intensité THz, du fait des propriétés
intrinséques de leur matériau constitutif. En effet, il existe dans tous ces matériaux structurés un
seuil de saturation ou de dommage, qui limite leur usage a une certaine gamme de puissance de
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Matériau deg ngoo N, n;'55 OTHS, FOM
(pm/V) (cm™) | (pm®.cm?/V?)
Zn'Te 68.5 3.13 | 3.17 | 2.81 1.3 7.27
GaP 24.8 3.67 | 3.34 | 3.16 0.2 0.72
CdTe 81.8 — 3.24 | 2.81 4.8 11.0
GaAs 65.6 4.18 | 3.59 | 3.56 0.5 4.21
GaSe 28.0 3.13 | 3.27 | 2.82 0.5 1.18
DAST 615 3.39 | 2.58 | 2.25 50 41.5
s-LiNbO3 168 2.25 | 4.96 | 2.18 25 18.2
4.8 a4 100 K 48.6 a 100 K

TABLE 1.1 — Paramétres optiques des principaux matériaux utilisés pour le redressement optique
d’une impulsion. Les exposants 800 et 1.55 signifient respectivement que les longueurs d’onde associées
a l'indice de groupe sont 800 nm et 1.55 um. Le coefficient de mérite FOM est calculé & 800 nm et
pour une longueur L. égale & 2 mm. Repris de [42] et de [49].

pompe. De plus, la bande spectrale de telles sources est également limitée, a la fois par la durée
d’impulsion initiale du laser, et par un certain nombre d’éléments inhérents au bon fonctionnement
de la source, comme la dynamique des porteurs de charge dans les semi-conducteurs [55], ou la
nécessité de 1'accord de phase dans les cristaux non-linéaires [56]. En comparaison, les « sources
plasma », proposées et démontrées expérimentalement en 1993 par Hamster et al. [57, 58|, pré-
sentent de nombreux avantages, et ont été particulierement étudiées et développées pour arriver
a d’excellents résultats en matiére de génération d’ondes THz intenses. Nous présentons ici un
rapide état de ’art de ces sources réellement prometteuses.

En premier lieu, la technique de génération THz par création d'un plasma photo-induit dans un
milieu gazeux permet d’atteindre de fortes intensités et de larges bandes spectrales, indispensables
pour les techniques émergentes de spectroscopies linéaire et non-linéaire. Une impulsion laser
femtoseconde dont ’énergie est supérieure a la centaine de pJ est focalisée dans un gaz, en ionise
les molécules et crée un plasma, qui devient une source d’émission THz. La cible gazeuse étant
indéfiniment renouvelée, il n’existe pas de seuil de dommage pour un tel émetteur. En 1993,
Hamster et al. [57,58] ont supposé que le mécanisme a 'origine de I’émission THz est basé sur
I'accélération radiale des électrons ionisés, sujets a la force pondéromotrice générée par le champ
électrique optique trés intense au point focal (voir la figure 1.2-a)). Toutefois, depuis cette premiére
tentative d’explication, d’autres schémas pour la génération THz au sein d’un plasma ont été
développés, qui ont largement permis d’améliorer les caractéristiques générales de ces sources.
Une vue d’ensemble de ces différents dispositifs est présentée sur la figure 1.2.
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a) Force pondéromotrice b) Tension externe DC

¢) Mélange a deux ondes W - 2w d) Quasi mono-cycle

FIGURE 1.2 — Vue d’ensemble des différents mécanismes envisagés pour la génération d’impulsions
THz au sein d’un plasma, tiré de [59]. Le schéma c) est celui que nous avons choisi d’implémenter au
laboratoire.

Le dispositif représenté sur la figure 1.2-b), ou une différence de potentiel externe est appli-
quée au niveau du point focal du laser, permet d’augmenter I'intensité du rayonnement THz, en
comparaison du schéma exposé en a). En 2000, Cook et al. [60] ont démontré que la différence
de potentiel requise peut étre produite en superposant le champ laser incident (& la fréquence
fondamentale) et son second harmonique (voir la figure 1.2-¢)). Il est également envisageable de
générer un champ THz sans I'aide du second harmonique, en créant un plasma a partir d’'impul-
sions pompes extrémement courtes, d’une durée inférieure a 10 fs (voir la figure 1.2-d)). D’autres
études ont été menées depuis lors sur le dispositif & deux couleurs [59,61-67] et les champs THz
émis aujourd’hui grace a cette méthode sont les plus élevés jamais atteints, en comparaison des
autres dispositifs a plasma (figures 1.2-a), b) et d)). Notre choix d’une source de rayonnement
THz intense et a large spectre s’est donc tout naturellement porté sur cette méthode, et les ca-
ractéristiques de la source développée au cours de ce travail seront présentées dans la deuxiéme
partie de ce chapitre.

En résumé, ce chapitre sera organisé comme suit : nous décrirons tout d’abord dans la section
1.1 les caractéristiques de la plateforme laser sur laquelle s’appuient les deux sources de génération
THz intense qui ont été développées au cours de cette thése. La premiére d’entre elles fera I'objet
de la section 1.2 : elle repose sur le principe bien connu du redressement optique d’une impulsion
ultracourte dans un cristal de niobate de lithium, impulsion dont le front sera préalablement
incliné pour satisfaire a la condition d’accord de phase. Cette source doit permettre de produire
des impulsions THz trés intenses, d’amplitude > 100 kV.cm™! et possédant un spectre relativement
étroit, centré a 1 THz. La seconde source sera décrite dans la section 1.3 : basée sur I'interaction de
deux impulsions lasers a la fréquence fondamentale (w) et harmonique (2w) au sein d’un plasma,
elle doit, quant a elle, permettre de générer des impulsions THz a trés large spectre, centrées autour
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de 1.5 THz et ayant une amplitude de champ électrique ~ 100 kV.cm~!. Enfin, nous compléterons
cette présentation des sources THz intenses disponibles au laboratoire par la présentation d’une
méthode couramment utilisée pour détecter les ondes THz. Nous verrons que la mesure, par
ellipsométrie, de I’état de polarisation d’un faisceau sonde qui se propage en paralléle du champ
THz au sein d’un cristal électro-optique permet de déduire la forme temporelle du champ THz,
ainsi que son amplitude au sein du cristal.

1.1 La source amplifiée Titane:Saphir de la plateforme COLA

Sources accordables
UV - Visible - IR lointain
(300 nm = 20 um)

Laser de pompe

532 nm A
1.5m)
» Y >  Source THz : plasma
1.5m)
Oscillateur Ti:Sa éL) Source THz : LiNbO,
800 nm
F 4.5m)J, 60 fs |
Cavité ‘ Amplificateur Y ‘
régénérative Simple passage 7 Sources accordables IR
A A 800 nm
: : 4.5mJ, 60 fs
Laser de pompe Laser de pompe
532 nm 532 nm

FIGURE 1.3 — Représentation schématique de la source Titane:Saphir amplifiée de COLA sur laquelle
reposent les différentes sources THz intenses développées dans ce travail. La premiére source (en bleu)
est basée sur un plasma, créé par focalisation des impulsions ultra-courtes de COLA, alors que la
seconde (en violet) repose sur le redressement optique de ces impulsions dans un cristal de niobate
de lithium.

Les sources THz intenses développées dans ce travail sont basées sur une source laser Ti-
tane:Saphir, représentée schématiquement sur la figure 1.3. Elle appartient a la plateforme COLA
(Centre Optique et Laser d’Aquitaine) présente au sein du Laboratoire Ondes et Matiére d’Aqui-
taine : il s’agit d’un oscillateur femtoseconde amplifié par une cavité régénérative, suivie d’un
amplificateur simple passage, commercialisés par la société Coherent(c). Il fournit en sortie deux
faisceaux d’impulsions infrarouges, centrées & 800 nm, de largeur temporelle 60 fs, & une cadence
de 1 kHz et d’énergie 4.5 mJ. Une seule de ces deux voies est utilisée pour générer des rayonne-
ments THz intenses, & hauteur de 1.5 mJ pour chaque source THz. On rappelle dans le tableau
1.2 les principales caractéristiques des impulsions optiques utilisées lors de ce travail.

Nous allons maintenant présenter la source THz basée sur le redressement optique des impul-
sions ultracourtes produites sur la plateforme COLA.
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Puissance créte | Energie Intensité Amplitude Durée

Laser de pompe | 2.5 x 101* W 1.5mJ | 2.6x 10" W/cm? | 2.6 x 10% kV/cm | 60 fs

TABLE 1.2 — Tableau récapitulatif des impulsions laser centrées & 800 nm et utilisées pour générer
un champ THz intense. L’intensité est définie comme l'intensité maximale, calculée au point de focali-
sation (wp = 10 pum?). La durée est définie comme la largeur & mi-hauteur en intensité de I'impulsion
et 'amplitude est celle du champ électrique.

1.2 Redressement optique et génération THz intense : la
technique de l’inclinaison du front de 'impulsion
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FIGURE 1.4 — Evolution de l'efficacité de la génération d’impulsions THz par la méthode du front de
Iimpulsion incliné dans un cristal de LiNbO3 au fil des ans. Les données proviennent de la littérature
[20,41,52,68-78].

A Theure actuelle, 'une des sources les plus efficaces en terme de génération THz intense
est basée sur le redressement optique d’'une impulsion laser par la méthode de l'inclinaison du
front d’onde (TPFS : Tilted-Pulse Front Scheme). Nous avons donc développé un tel dispositif
au laboratoire, dont les caractéristiques sont données dans cette partie du manuscrit. Il est a
noter que nous restreindrons la discussion aux seules études et réalisations effectuées a partir des
impulsions disponibles ici, et dont la longueur d’onde centrale est de 800 nm. Cependant, il faut
savoir que de trés nombreuses études et réalisations ont été mises en ceuvre, en paralléle, pour
augmenter au maximum lefficacité de génération THz. A I'heure actuelle, I'efficacité énergétique
de génération THz atteinte est de 0.1 % en moyenne. Le graphe 1.4 présente un apergu de l'efficacité
de conversion énergétique de cette méthode pour différentes sources développées au fil des ans,
pour deux longueurs d’onde de pompe couramment utilisées. Notre source (en bleu) se place plutot
dans la partie basse de la courbe, nous y reviendrons par la suite.

Nous allons tout d’abord présenter les principales propriétés du niobate de lithium afin de
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justifier son intérét pour la génération d’un rayonnement THz intense.

1.2.1 Le cristal de LiNbO;

a)
. QL
@ Nb
) ® o

FIGURE 1.5 — a) Maille élémentaire du réseau cristallographique du cristal de LiNbOgs. b) Réseau
plus complet : les ions lithium forment un réseau cubique, intercalé avec celui formé par les ions
niobium. Enfin, les atome d’oxygéne forment un triangle associé a chaque paire d’ions [Li - Nb].

Le LiNbOj est un cristal diélectrique transparent, de groupe d’espace R3c et de classe cristal-
line 3m [79]. Sa structure cristalline est présentée sur la figure 1.5. Il peut étre dopé a 'oxyde de
magnésium MgQO), ce qui augmente sa résistance aux dommages optiques [49] et diminue son ab-
sorption dans le domaine THz (voir la figure 1.6 et le tableau 1.1). Dans notre cas, nous disposons
d’un cristal steechiométrique, dont le dopage est de 0.6% en MgO. Il s’agit d’'un matériau uniaxe
négatif, dont l'axe c est dirigé selon la direction (001).

Avec une énergie de bande interdite égale a 3.8 eV, ce matériau est transparent entre 350
et 5200 nm et posséde une susceptibilité non-linéaire d’ordre 2 de 'ordre de dog = 168 pm/V,
bien supérieure a celle des matériaux habituellement utilisés (voir Tableau 1.1). Ces différentes
caractéristiques le rendent donc trés attractif pour générer un rayonnement THz intense par re-
dressement optique d’impulsions de longueur d’onde centrale égale & 800 nm. Dans le domaine
THz, le coefficient d’absorption de ce matériau comprend principalement deux contributions et
peut donc s’écrire sous la forme :

a(€, 2) = () + (9, 2), (1.1)

— Le premier terme, «(2), est di & la réponse diélectrique du matériau, donnée dans le
domaine THz en fonction de la fréquence €2 par I'expression [46] :

ero Q%o 9 . \9 e (Q)c 2
E(Q):EOO+Q3FO—QQ—2i7Q:n =(n+ik)* = (n+i 50 : (1.2)

ol €5, = 5.3 et v, Q1o et epp sont respectivement la largeur de raie, la pulsation et le poids
associés au phonon transverse optique du LiNbOs3. Ce phonon est situé vers Qo = 7.7 THz.
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L’absorption «a.(2) s’obtient directement a l'aide de (1.2) et est présentée sur le graphe 1.6.
Nos conditions expérimentales correspondent a une température ambiante et & un cristal
stoechimétrique dopé a 0.6 % de magnésium, i.e. & la courbe noire continue sur la figure
1.6-b). Pour plus de détails sur le taux de dopage du cristal, on pourra se référer a [46].

60 T
".:-‘ i
E 4 ]
§ 4 '
5 ;
8 !
5 '
= 20 } N
' T=10K
—— SLN{D.68%)
=== CLN(6.1%)
o L : L - 1
50 100 150
(a) Frequency (cm’')
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=150}
3
E 100
8
B sol T=300K
g —— SLN{0.68%)
- == -CLMN(B.1%)
0 Il , 1 "
50 100 150
(b} Fraquency {cm”)

FIGURE 1.6 — Spectres d’absorption du s-LiNbOg entre 0.1 et 5 THz, pour différentes températures.
Repris de [49].

— Le second terme (€2, 2) est di aux porteurs libres générés par I'absorption & plusieurs
photons de I'impulsion pompe lors de sa propagation dans le milieu. Dans un cas idéal
de matériau extrémement pur, les photons a 800 nm, soit 1.54 eV, excitent les porteurs
présents dans la couche de valence du matériau. Le LiNbO3 possédant une bande interdite
importante, avec £, = 3.8 eV, un porteur ne pourra passer dans un état excité que dans le
cas ofl all moins trois photons sont apportés par I'impulsion pompe. A 800 nm, le phénoméne
limitant principal sera donc ’absorption a trois photons. Simultanément, les porteurs libres
générés par la pompe vont absorber le rayonnement THz produit, ce qui se traduit par un
coefficient d’absorption de la forme [45] :

ap (€, 2) = 2 % Im{\/eoo (1—%)} (1.3)

ol T est le temps de diffusion des porteurs et w, la pulsation plasma, dont I’expression est
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donnée par :

Np1<z)

wp(z):e' EO'EOQ'meff7

oll meg est la masse effective des électrons. La pulsation w, dépend également du nombre de
porteurs générés lors de l'interaction Np), lui-méme fonction de la distance de propagation
z dans le cristal [45] selon 'expression :

I(2) -7
.wo

N,

() = BT () + T + gl + ) (1.4

ou 7y est la durée de I'impulsion & 800 nm, I(z,7) l'intensité du faisceau pompe moyenné
sur le temps et wy la pulsation associée a la longueur d’onde centrale de I'impulsion pompe.
Enfin, a.(wo), 2 et B3 sont respectivement les coefficients d’absorption linéaire, & deux
photons et a trois photons.

Du fait de ’absorption a plusieurs photons, la présence de porteurs libres explique ’existence
d’un palier de saturation pour la génération THz lorsque l'intensité de la pompe augmente
[41], et ce, quels que soient les matériaux envisagés pour le redressement optique. Cependant,
le Zn'Te et le GaP ayant chacun une bande interdite proche de 2.25 eV a 800 nm, ’absorption
a deux photons limite largement la génération THz dans ces matériaux, alors que dans le
LiNbOg, ’absorption a trois photons provoque un seuil de saturation bien supérieur a celui
atteint pour le ZnTe et le GaP. Il sera donc possible de générer une impulsion THz de facon
bien plus efficace dans un cristal de LiNbOs.

Enfin, absorption dépend trés fortement de la température du cristal [75], comme on peut
le constater sur la figure 1.6. Lorsque le cristal est refroidi a ’aide d’un cryostat, la mobilité
des porteurs diminue fortement et ’absorption est considérablement réduite dans la zone
d’intérét de 0.1 & 5 THz. A température ambiante, le coefficient d’absorption du LiNbOs
dans le domaine entre 0.1 et 2 THz est proche de 20 cm~!. La génération THz n’aura donc
lieu que sur une courte distance, d’environ 0.5 mm, soit en sortie du cristal de LiNbOs.

1.2.2 Quelques considérations théoriques

Nous rappelons ici briévement le principe de la génération THz par la technique d’inclinaison
du front de 'impulsion, qui a été abondamment documentée dans la littérature [45,51-53,68,80,81].

1.2.2.1 Procédé de redressement optique

La propagation d’une impulsion optique linéairement polarisée & travers un cristal de LiNbOg3
produit, par redressement optique, une impulsion THz polarisée linéairement également. Il s’agit
d’un phénomeéne non-linéaire du second ordre, qui a lieu en méme temps que la génération de
second harmonique dans le cristal. Nous nous placons dans le cadre de certaines hypothéses :
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— Nous considérerons uniquement des ondes planes et une onde optique linéairement polarisée
selon I'axe (001) du cristal (aussi dénommé axe c) et se propageant selon la direction z.

— L’approximation de I’enveloppe lentement variable habituellement utilisée pour décrire les
ondes optiques n’est pas valide dans le cas d’'une impulsion THz. En effet, ici, le champ
électrique associé a 'onde THz est un monocycle et oscille trés lentement au cours du
temps, comparé aux impulsions optiques, dont la fréquence est plusieurs milliers de fois plus
élevée.

— Nous supposerons que ’absorption de I'impulsion de pompe est négligeable.
— Enfin, nous négligerons les effets de diffraction.

Pour décrire la génération de I'onde THz, on part de ’équation d’onde, obtenue a partir des
équations de Maxwell, en incluant la polarisation non-linéaire comme terme source :

82ETHZ(z,t) . TL(Q)2 82ETHZ(z,t) o 1 82PNL(z,t) (1 5)
022 c2 ot?  ep? ot? ’ '

ou n(Q) = /1 + xM(N) est 'indice de réfraction du milieu & la pulsation €.

Le passage dans le domaine spectral s’effectue par une transformation de Fourier du champ élec-
trique. L’équation (1.5) devient :

9 2
0 ETHZ(Q, Z) + k%HZ(Q>ETHZ (Q7 Z) = _Q_PNL(Q’ Z)' (16)

072 €02
La polarisation associée s’exprime sous la forme :

+oo
PNYQ, 2) = PP (Q,2) = 26—;/0 Xg?,l(ﬂ;w +Q,—w) - E(w+Q,2) E"(w,2) dw. (1.7)

o, par définition, ngz)g = 2d;;1, et E(w, z) est la transformée de Fourier de 'enveloppe de 'impul-
sion pompe au point d’abscisse z.

Dans le LiNbOs3, le tenseur de susceptibilité non-linéaire du second ordre comporte 27 éléments
dont trois sont non nuls et indépendants, on a donc :

0 0 0 0 dis —da
Xg])ﬁ(Q, Qtw,—w)=2-|—dyp dp 0 ds 0 0 ; (1.8)
dis dis dss O 0 0

égalité exprimée avec la notation contractée usuelle [82]. D’autre part, dans la mesure o, loin des
pics d’absorption du cristal, la susceptibilité non-linéaire du LiNbOg3 varie peu sur la largeur de
I’impulsion optique, on obtient :

+oo w
PO =@ [ B+ 0,9 B w2) (1.9)

ijk 27T
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Enfin, le coefficient non-linéaire ds3 étant trés largement supérieur aux autres éléments du
tenseur, la configuration simple ol le champ optique est paralléle a I’axe ¢ du cristal permet de
générer une polarisation non-linéaire induisant un champ THz maximal, telle que :

+oo
PN (Q, 2) = 260deg/ Ew+Q,2) - E* (w,2) Z—w, (1.10)
0 m
avec deg = 168 pm/V [83].

Dans le domaine spectral, le champ électrique de 'impulsion pompe s’exprime sous la forme
suivante [84] :

Wz
E(W,Z) = E()(M,O) 1 eXp {_} )
Vg
avec v, = g—‘;{’)w la vitesse de groupe de 'impulsion & la pulsation centrale wy et Fy(w,0) le spectre

complexe de l’é)nveloppe a P'entrée du cristal. Celui-ci est donné par la transformée de Fourier de
la fonction enveloppe, soit :

+00 T _w2
Ey(w,0) = / Eo(t,0) - exp(iwt) dt = Ey, /F— . exp{ T } : (1.11)
- P P

o0

avec I') =2In2/ 7'13, Ey I'amplitude du champ pompe et 7, la largeur a mi-hauteur en intensité de
I'impulsion optique.

En insérant ces équations dans (1.9), on obtient :

PYN(Q,2) = 2 dog eo-exp{m—z} -C(Q), (1.12)

Vg

ou C(2) est défini comme la densité spectrale d’énergie, soit, a I'aide de I’expression (1.11) :
+00 dw +o00 T QQ
Cc(Q) = E Q,0)-E* (w,0) — = E(t,0)]*-exp(iQt) dt = E2, |~ ——s.
@ [ Per0E @0 = [0 et a - B [ exp{ Srp}

L’équation de génération de 'onde THz (1.6) se simplifie alors en :

0?Ern,(Q, 2 02 iQz
ngg ) + kg, Brina(Q, 2) = —52 dofr - €XP {—} c(Q), (1.13)

Ug

et d’aprés [84], la solution de cette équation est donnée par :

Brm,(Q,2) = 2 dug - C(Q) - = - —+Q . exp [z (kTHZ(Q) + 9) ﬂ - sinc (Ak%) . (1.14)

Vg

ot Ak représente le désaccord de phase, défini par Ak(Q) = krn,(Q) — Q/v, (voir 1.2.2.2).

1.2.2.2 Condition d’accord de phase

Idéalement, I'onde THz et I'onde optique doivent se propager avec une vitesse identique pour
que leffet non-linéaire soit cumulatif. En effet, pour une propagation colinéaire, la condition
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d’accord de phase s’écrit :
AE(QY) = krm () + k(w) — k(w + Q)

_ Ok(w)
= kru,(Q2) — Q % )wo

(1.15)

Satisfaire cette condition revient donc a avoir égalité entre la vitesse de groupe de I'impulsion
optique v, et la vitesse de phase v?HZ dans le domaine THz. Dans le LiNbOg3, & une longueur
d’onde de 800 nm, I'indice THz, nry,, est cependant prés de deux fois plus élevé que l'indice de
groupe dans le visible n, (voir le tableau 1.1). L’accord de phase n’est donc pas réalisable dans un
schéma colinéaire.

Front de I'impulsion l

FIGURE 1.7 — Géométrie de la génération THz non colinéaire, & I'aide de la technique du front de
Iimpulsion incliné au sein d’un cristal de LiNbOg3. L’onde THz générée par redressement optique de
I'impulsion pompe se propage selon la perpendiculaire au front de l'impulsion (en pointillés sur la
figure), si celui-ci est incliné d’un angle v par rapport au front d’onde. Pour que les deux impulsions
restent en phase au cours de leur propagation, la projection du vecteur v, de l'impulsion doit étre
égale a la norme de la vitesse de phase 17$HZ de 'onde THz.

Pour résoudre ce probléme, Hebling et al. ont proposé en 2002 [51| d’incliner le front de
I'impulsion d’un angle ~ judicieusement choisi. Cette méthode est illustrée sur la figure 1.7 et
repose sur le raisonnement suivant : lors de sa génération par redressement optique, I'onde THz
se propage a sa vitesse de phase, v?HZ. De plus, selon le principe de Huygens, sa direction de
propagation est perpendiculaire au front de 'impulsion pompe. Bien que celle-ci se propage a la
vitesse de groupe v, sa projection selon la direction de propagation du champ THz sera égale a
vy X cosy. Dans cette direction, et si v, > vfﬁHZ, soit ng < nru,, ce qui est bien le cas dans le
LiNbOj3 (voir le tableau 1.1), la condition d’accord de phase (1.15) devient alors :

Vg X COSY = Uy, (1.16)
On obtient I'égalité des vitesses de phase et de groupe pour les deux impulsions dans la
direction perpendiculaire au front de 'impulsion lorsque v = 62.7°. L’accord de phase peut alors

étre réalisé et la génération THz optimisée. Cependant, dans la pratique, d’autres conditions
doivent étre également remplies pour obtenir une génération véritablement optimale.
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1.2.3 Mise en ceuvre expérimentale

Cette section est dédiée a la mise en ceuvre expérimentale de la source THz reposant sur le
principe du front de I'impulsion incliné expliqué auparavant. Nous en présenterons également les
performances.

1.2.3.1 Présentation du dispositif expérimental

Le dispositif expérimental de génération THz par inclinaison du front de 'impulsion pompe
que nous avons développé au laboratoire est présenté sur la figure 1.8. Le faisceau pompe d’éner-
gie 1.5 mJ, qui provient de la plateforme COLA décrite précédemment, est envoyé sur un réseau
de diffraction, qui permet de controler I'inclinaison du front de 'impulsion. Une lame demi-onde
permet de tourner la polarisation de I’onde optique afin qu’elle soit, comme on I’a vu précédem-
ment, suivant la direction verticale, paralléle a ’axe ¢ du cristal. L’impulsion est ensuite envoyée
dans le cristal de LiNbOj3 a l'aide de deux lentilles convergentes et génére par redressement op-
tique le rayonnement THz. Celui-ci est polarisé verticalement et collimaté puis focalisé a ’aide de
deux miroirs paraboliques hors-axe. Un filtre de plastique noir permet enfin d’éliminer les com-
posantes optiques provenant de la pompe ou de la génération de second harmonique ayant lieu
simultanément dans le cristal.

FIGURE 1.8 — Schéma de principe de la génération THz intense par redressement optique et incli-
naison du front de I'impulsion dans un cristal de LiNbOj3. La position du front de I'impulsion est
représentée par le segment rouge en pointillés. Initialement perpendiculaire & ’axe optique, le passage
par le réseau permet de l'incliner d’'un angle ; puis le systéme d’imagerie par les lentilles Ly et Lo
le modifie 1égérement en 7o, permettant enfin d’obtenir I’angle optimal « au sein du cristal. L’encart
donne une vue détaillée du cristal de LiINbOg utilisé dans le cadre de cette thése.
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1.2.3.2 Choix des optiques : réseau et lentilles

En pratique, l'inclinaison du front de I'impulsion d’un angle ~ est réalisée a ’aide d’un réseau
de diffraction. Celui-ci disperse également les composantes spectrales de 'impulsion pompe et il
est donc nécessaire de ré-imager le faisceau pompe sur le cristal non-linéaire. Pour une génération
optimale, I'image du réseau par le systéme d’imagerie doit coincider avec I'image du front incliné
de I'impulsion. Ceci peut étre réalisé a I'aide de différents schémas constitués d’'une ou plusieurs
lentilles convergentes ou de miroirs sphériques [85]. Cependant, la dispersion angulaire du réseau,
alliée aux aberrations géométriques et chromatiques du systéeme d’imagerie, peut provoquer une
importante distorsion du front de 'impulsion au fur et & mesure de la propagation et diminuer
I'intensité THz générée. Cette question a été étudiée méthodiquement dans le cas d’une seule
lentille convergente dans [45]. Une solution proposée pour éliminer toutes les erreurs d’imagerie est
de graver directement le réseau sur le cristal de LiNbO3 [85,86], et a été réalisée expérimentalement
par Minami et al. [87]. Remarquons que cette solution a également été envisagée théoriquement
pour mettre en place I'inclinaison du front de I'impulsion dans un cristal de ZnTe. En effet, a des
longueurs d’onde éliminant I’absorption a deux photons dans le ZnTe, la condition d’accord de
phase n’est plus respectée dans la géométrie colinéaire, et il est donc envisageable de passer a la
génération par TPFS [88|. Au laboratoire, nous avons, quant a nous, utilisé la méme configuration
que [20], avec deux lentilles convergentes, de focales f; et f.

En amont du réseau de diffraction, le front de I'impulsion est perpendiculaire a la direction
de propagation de I'impulsion. La condition d’accord de phase est remplie lorsque le front de
I'impulsion du faisceau pompe fait un angle v avec le front d’onde dans le cristal. Le calcul de la
différence de marche imposée par la diffraction du réseau permet d’obtenir I’équation :

Ao p
cosfy’

tany; = (1.17)
ou ~v; est 'angle entre le front d’onde et le front de 'impulsion aprés le réseau, p le nombre de
traits/mm du réseau, 6, I'angle de diffraction du réseau au premier ordre et \g la longueur d’onde
centrale de I'impulsion pompe. L’action des lentilles, caractérisées par le facteur de grandissement,
B = fa/ f1, et celle de la réfraction a 'entrée du cristal permettent ensuite d’obtenir 'équation :

l Ao P
B cosBy

tany = (1.18)

En outre, 'efficacité de génération du THz est maximale lorsque I'image du réseau par les
lentilles est superposée a celle du front de 'impulsion [45]. On obtient alors un faisceau THz au
profil symétrique. Cette condition géométrique s’exprime mathématiquement comme :

tany =n ftanby, (1.19)

ou n = 2.16 est I'indice de réfraction du LiNbO3 a 800 nm [68].

La figure 1.9 permet de préciser les valeurs de grandissement optimales pour chaque réseau
disponible. Nous disposions de deux réseaux de 1800 et 2000 traits/mm. Ainsi, les facteurs de
grandissement optimaux sont de 0.59 et 0.63 respectivement. Nous avons finalement choisi le
réseau le moins dispersif de 1800 traits/mm. Les lentilles, dont le diamétre est de 2 pouces, ont
des focales respectives de f; = 125 mm et fo = 75 mm, permettant d’obtenir un grandissement,
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FIGURE 1.9 - Evolution du grandissement 3 en fonction de I’angle de diffraction 6, du réseau. La
courbe noire correspond au facteur de grandissement fixé par ’équation (1.19) qui est indépendante du
pas du réseau. Les autres courbes correspondent a 1’équation (1.18) et sont données pour quatre valeurs
distinctes du nombre de traits/mm du réseau. La valeur du facteur de grandissement permettant une
génération THz optimale est obtenue lorsque les courbes se croisent.

£ = 0.6 proche du grandissement optimal de 0.59. L’angle d’incidence correspondant a #; = 56.9°

s’obtient & ’aide de la formule des réseaux pour 'ordre 1 : sin #; +sin 6; = A\op, donnant une valeur
de 6; = 37.0°.

1.2.3.3 Influence de la durée de ’impulsion pompe sur Pefficacité de génération THz

Les erreurs d’imagerie sont d’autant plus prononcées que les durées d’impulsions sont courtes.
Ceci est di a plusieurs facteurs. D’une part, plus I'impulsion est large bande, plus il devient
difficile d’imager toutes les fréquences au méme point au sein du cristal. Notons aussi que si
I'impulsion est temporellement courte, elle sera plus diffractée lors de son passage par le réseau,
ce qui la rendra d’autant plus difficile a collimater et réclamera des optiques de grande ouverture
numérique. La conséquence principale de ce phénomeéne sera ’apparition d’aberrations sphériques,
dont l'effet négatif sur la génération THz s’ajoute a celui des aberrations chromatiques décrites
précédemment.

D’autre part, de la durée de I'impulsion pompe dépend également la longueur de génération
effective de 'onde THz, Leg, définie dans |[45] comme la distance, mesurée dans la direction de
propagation du faisceau THz, sur laquelle I'intensité THz augmente de 5% jusqu’a 100 % de sa
valeur maximale (voir la figure 1.10-a)). En effet, plus les impulsions optiques sont courtes, plus
elles vont s’élargir temporellement lors de leur propagation a cause de la dispersion de la vitesse de
groupe. A 800 nm, celle-ci atteint en effet 430 fs>/mm [89]. En conséquence, leur intensité au pic
diminue au fur et & mesure de leur propagation dans le matériau, ce qui affecte considérablement
lefficacité de génération du champ THz. Leg sera donc d’autant plus faible que 'impulsion pompe
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FIGURE 1.10 - Repris de [45] : a) Efficacité de génération THz en fonction de la distance de propaga-
tion du champ THz z pour différentes durées 19 de 'impulsion pompe. Cette figure permet également
de définir la longueur effective Leg. b) Dépendances du rendement de conversion THz et de la lon-
gueur effective Leg en fonction de la durée 7y. Les longueurs effectives calculées pour les situations
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est courte, ainsi que le montre la figure 1.10-b).

FIGURE 1.11 — Repris de [83] : a) Fréquence centrale du pic THz, en fonction de la durée d’impulsion,
pour différentes températures. b) Efficacité de génération THz en fonction de la durée d’'impulsion.
Cette fois, la courbe tient compte de la réduction de I'absorption due au décalage du spectre THz
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vers les basses fréquences.

En revanche, si I'impulsion est trés longue, la densité de porteurs libres créés par 'impulsion
pompe augmente proportionnellement, ce qui conduit a un accroissement des pertes par absorption
dans le cristal : on pourra se reporter a la section 1.2.1 et aux équations (1.3), (1.4) et (1.4). Au
dela de 19 = 350 fs, la génération THz devient alors insuffisante pour compenser et dépasser les
pertes par absorption (voir la figure 1.10-b)). Cependant, une étude plus poussée effectuée en 2011
a démontré que, plus la durée de I'impulsion pompe 7y est grande, plus la fréquence centrale du
spectre généré dans le domaine THz est décalée vers les basses fréquences [83] (voir la figure 1.11).
Ceci conduit & une réduction importante de I’absorption - on passe ainsi de o = 18 ecm™! a 1.1
THz & o = 5.9 cm™! 4 0.4 THz - et donc & une augmentation toute relative de la génération THz.
En conclusion de ces différentes études, nous retiendrons que, & température ambiante, la durée
d’impulsion optimale pour générer un champ THz intense par cette méthode est proche de 600 fs,
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tout en soulignant le fait que cette durée a également une influence sur la forme du spectre THz.

Ainsi, la durée de 'impulsion pompe, de méme que le systéme d’imagerie choisi pour injecter le
faisceau pompe dans le cristal, sont des paramétres trés influents qu’il faut absolument considérer,
lors de la conception et du développement d’une source intense THz reposant sur la technique de
I'inclinaison du front de I'impulsion.

1.2.3.4 Spécificités de la source

Aprés avoir examiné les différents parameétres permettant d’obtenir une génération THz op-
timale, nous présentons ici les caractéristiques de la source construite durant cette thése, ainsi
que les principales limitations que nous avons rencontrées. En premier lieu, nous présentons sur
la figure 1.12 la forme temporelle et le spectre de 'onde THz générée dans le LiNbOj3 et mesurée
a l'aide d’une détection électro-optique conventionnelle [90]. Nous reviendrons par la suite sur le
principe de cette détection.

1,2 15
i 10 b 160 fs 1 v e Spectre brut
1,0 1 d ) T s ) . ] C) Spectre corrigé
0,8 § 00 oot N e
1 = 0,1 B L) R
0,6 £ os E : * 5
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FIGURE 1.12 - a) Forme temporelle de 'impulsion THz générée par la méthode du front de I'impul-
sion incliné. La fléche rouge indique la présence d’une réplique, due aux réflexions de type Fabry-Pérot
au sein du cristal de détection. b) Zoom sur le pic principal. La durée de 'impulsion THz & mi-hauteur
du pic est de 160 fs. ¢) Spectre de I'impulsion obtenu par transformation de Fourier de a). Données
brutes (en bleu) et données corrigées par suppression des répliques dues aux réflexions multiples (en
noir).

La forme temporelle de 'impulsion THz, présentée sur la figure 1.12-a), a été enregistrée a
I’aide d’un cristal électro-optique de tellure de zinc, de longueur L. = 300 um, le délai temporel
correspondant au retard entre les impulsions sonde et THz. Elle est celle d’un quasi mono-cycle, de
durée 360 fs & mi-hauteur du pic. On peut observer une réplique au niveau de la fléche rouge, due
aux réflexions multiples a I'interface du cristal de ZnTe, que 'on peut considérer comme une cavité
Fabry-Pérot. Les franges observées sur le spectre brut, représenté en pointillés bleus sur la figure
1.12-b), obtenu par transformation de Fourier du signal mesuré, sont également la manifestation
de cet effet d’interférences entre le signal principal et ses répliques. Nous présentons en noir le
spectre corrigé en supprimant les pics correspondants sur le signal temporel. Le spectre du signal
THz généré par le front de I'impulsion incliné dans nos conditions expérimentales est compris entre
0.1 THz et 3.5 THz. Ceci s’explique notamment par ’absorption importante du cristal de LiNbOj3
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au-dela de 2 THz, et la présence d’un phonon optique vers 7.7 THz (on pourra se reporter a la
section 1.2.1).

Nous rassemblons dans le tableau 1.3 les caractéristiques des impulsions générées par la source
THz ainsi que celles de I'impulsion de pompe. Pour plus de détails sur les techniques utilisées pour
mesurer les paramétres de I'impulsion THz, on pourra se reporter a la section 1.3.2.3.

Puissance créte | Energie | Intensité max. | Amplitude max. | Durée
Laser de pompe 2.5 x 1010 W 1.5mJ | 1.3 x10Y% W/em? | 2.6 x 10° kV/em | 60 fs
THz - LiNbO3 1.1 x10°W 40nJ | 3.3 x 105 W/cm? 20 kV/cm 160 fs

TABLE 1.3 — Métrologie du faisceau THz généré par la méthode du front de l'impulsion incliné.
L’amplitude maximale est celle du champ électrique et la durée d’impulsion est déterminée comme la
largeur & mi-hauteur. Tableau récapitulatif des différents parameétres mesurés.

L’efficacité de conversion énergétique n = —sgleTHz - 9 5 10=5 de notre dispositif n’est
Energie Laser

pas trés élevée comparée aux performances actuelles obtenues par la méthode de 'inclinaison du
front de I'impulsion (voir la figure 1.4). Plusieurs raisons, déja évoquées précédemment, peuvent
expliquer ces différences et nous donnons ici quelques pistes d’amélioration :

— Durant ce travail, nous avons restreint I’énergie envoyée sur le cristal 4 1.5 mJ. Cependant, la
source amplifiée nous permettrait, dans 'absolu, d’augmenter assez facilement cette énergie,
au détriment des autres voies laser. Toutefois, une attention toute particuliére devra étre
portée a ce réglage, afin de ne pas dépasser le seuil de dommage des optiques. En 2011,
Hirori et al. ont ainsi utilisé une énergie de 4 mJ a une longueur d’onde de 800 nm, ce qui
leur a permis de générer a 'aide du schéma du front de 'impulsion incliné un champ THz
d’amplitude 1.2 MV /em [20].

— Le systéme d’imagerie du faisceau pompe sur le cristal de LiNbOj3 peut causer d’'importantes
aberrations et erreurs, qui sont trés préjudiciables a la génération THz, d’autant plus que
la durée de I'impulsion pompe utilisée dans ce travail est trés courte. Une solution a ce
probléme, envisagée dans [86], serait de graver le réseau de diffraction directement sur le
cristal de LiNbO3, ce qui permettrait de complétement supprimer le dispositif d’imagerie.
Cependant, elle a été réalisée récemment et ne s’est pas révélée trés concluante [87].

— Le laser de pompe n’a pas une durée d’impulsion tout a fait appropriée pour la génération
THz dans le LiNbOg, une alternative radicale serait donc d’en utiliser un autre, dont la
durée d’impulsion serait de 'ordre de 600 fs. En outre, quitte & effectuer un tel changement,
le passage & une longueur d’onde centrale de 1030 nm permettrait d’augmenter le rendement
de conversion, en éliminant I’absorption a trois photons présente a 800 nm [75].

— Enfin, nous n’avons pas eu l'occasion d’utiliser un cryostat pour refroidir le cristal de
LiNbOg3, mais cela permettra trés certainement d’augmenter l'intensité THz produite par la
source.

27



Aprés avoir présenté et caractérisé cette premiére source de rayonnement THz intense, nous
allons maintenant nous attacher a décrire le second dispositif développé au cours de cette thése et
basé sur la génération d’'un plasma par interaction d’un champ intense bichromatique avec 1’air
ambiant.

1.3 La « source plasma » : génération THz intense par su-
perposition et focalisation de 'onde de pompe et de son
second harmonique

Le schéma de génération THz au sein d’'un plasma induit par un champ a deux couleurs
est aujourd’hui considéré comme la configuration optimale pour émettre des rayonnements THz
intenses et a large bande spectrale, pouvant atteindre plusieurs centaines de kV /cm [62,64]. Dans la
suite, nous nous intéresserons aux processus mis en jeu dans un plasma généré a partir d’impulsions
femtosecondes et qui aboutissent a I’émission d’un rayonnement THz intense et trés large bande.

1.3.1 Quelques considérations théoriques
1.3.1.1 Formation d’un plasma a partir d’impulsions laser ultra-courtes

Selon "amplitude du champ laser incident, la photo-ionisation d’'un gaz par focalisation d’un
laser femtoseconde peut étre attribuée a une trés grande variété de phénomeénes physiques. En
effet, si un atome est soumis a un champ électrique intense FE, la barriére de potentiel qui lui
est associée peut étre fortement déformée : le potentiel total d’interaction noyau - électron V (r),
ou r est la distance entre le noyau et I’électron, s’exprime alors en fonction du champ électrique
appliqué, selon : V(r) = Vioulomb (1) —er E. La hauteur et 1’épaisseur de cette barriére que ’électron
doit franchir pour s’échapper de ’atome sont donc modifiées, et il existe alors une probabilité non
nulle que les électrons puissent quitter 'atome. Selon l'intensité du champ E ajouté, 'atome peut
subir plusieurs types d’ionisations, dites multi-photoniques, tunnel ou encore par suppression de
barriére et représentées sur la figure 1.13.

L’ionisation multi-photonique est prédominante aux intensités inférieures a 1 x 10 W /cm?,
alors que les ionisations tunnel et par suppression de barriére prennent le pas a des intensités
supérieures. Dans le cas de la génération THz, les intensités laser mises en jeu dépassent généra-
lement 1 x 10* W/cm? et I'ionisation par effet tunnel est alors le modéle le plus approprié pour
expliquer la formation d’un plasma [59].

Dans notre cas, au point de focalisation, 'intensité du laser de pompe est donnée par ’expression :

w

I =
Seﬂ“7—7

(1.20)

avec W D'énergie d’une impulsion, 7 sa durée et Seg = mw?/2 la surface effective du mode, avec
wy le diamétre ou « waist » du faisceau laser. Au point focal d’une lentille de focale 25 cm, on a
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FIGURE 1.13 — Processus d’ionisation d’un atome dont le potentiel d’interaction noyau - électron
V(r) est plus ou moins déformé par I'application d’un champ électrique externe E : a) Tonisation
multi-photonique, b) par effet tunnel et ¢) par suppression de barriére. Le terme de déformation da
au champ est représenté en pointillés bleus.

wy ~ 25 pum, ce qui donne une intensité d’environ 2.6 x 10'® W /cm? pour un laser centré a 800
nm, délivrant des impulsions d’énergie W = 1.5 mJ et de durée 7 = 60 fs (voir le tableau 1.2).

L’ionisation par effet tunnel a été décrite pour la premiére fois par Keldysh en 1961 |91] et
sa théorie a ensuite été étendue par Ammosov, Delone et Krainov (ADK). Pour plus de détails,
on pourra se reporter a [92]. Bien que la théorie ADK soit surtout utilisée pour les gaz rares,
elle est également efficace pour décrire les molécules diatomiques comme le diazote Ny, principal
constituant de lair. Lorsqu’un champ électrique laser est appliqué a ’atome, son énergie potentielle
d’interaction noyau - électron est modifiée et un électron d’énergie suffisante a une probabilité non
nulle de traverser la barriére de potentiel qui le confine auprés du noyau (voir figure 1.13-b). Les
électrons libérés oscillent alors dans le champ laser avant de rentrer en collision avec I'ion parent
et de rayonner sur toute la gamme de longueurs d’ondes comprises entre 'ultra-violet lointain et
le domaine THz (voir figure 1.14).

1.3.1.2 Apergu des différents mécanismes envisagés pour la génération THz par
plasma

L’une des méthodes les plus efficaces pour générer un rayonnement intense dans le domaine
THz est de focaliser et mélanger un champ laser centré a la pulsation fondamentale w avec son
second harmonique dans un gaz. Plusieurs modéles ont été introduits pour tenter d’expliquer
cette émission cohérente de rayonnement THz. Initialement, Cook et al. [60] ont supposé que le
rayonnement était di au phénoméne non-linéaire du troisiéme ordre de mélange & quatre ondes
(Four Waves Difference Frequency Mixing - FWDM) [61,62,93] : deux photons aux fréquences w
et w + Aw appartenant & 'onde fondamentale et un photon doublé a 2w interagissent pour créer
un photon, dont la fréquence Aw appartient au domaine THz.

Cependant, 'intensité du rayonnement THz observé expérimentalement est trop importante
pour étre expliquée uniquement par ce mélange a quatre ondes dans I’air pur, du fait de la valeur
de la susceptibilité non-linéaire d’ordre trois, Y, de l'air (pour le diazote, ¥ ~ 1.7 x 1072
m2V~2), trop faible pour induire une émission THz aussi importante [82]. De plus, Kress et
al. [61] ont montré que la formation d’un plasma au point focal du laser est absolument nécessaire
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Rayonnement
UV - Visible — IR — THz
Cristal de BBO Plasma

P ‘ ‘ . . Wafer de silicium

FIGURE 1.14 — Photographie du plasma (filament bleuté) généré au laboratoire par focalisation du
champ obtenu par superposition des impulsions centrées & w et 2w. Le rayonnement dans le domaine
visible, réfléchi par le wafer de silicium dans le puits de lumiére, est clairement perceptible.

pour ’émission THz. En effet, la génération n’est effective que si 'intensité d’une impulsion laser
est supérieure au seuil d’ionisation de 1’air, donné par :

I4
Loar = 3.8 x 107 - Z—pz (1.21)
oll Iy est en W.em™2, I,, est I'énergie d’ionisation en eV et Z est le nombre de charge de I'atome.
Si on considére P'air comme constitué uniquement de diazote, la référence [94] donne une énergie
d’ionisation pour Ny de 14.53 eV, ce qui se traduit par une intensité de saturation Ilu air ~
Lt n, = 1.69 x 1014 W.cm™2. Comme nous I'avons vu précédemment, U'intensité laser mise en
jeu ici dépasse bien ce seuil.

Ces différentes observations remettaient donc en doute la validité du modéle FWDM. Tou-
tefois, en 2006, des mesures d’énergie du champ THz effectuées par Xie et al. [93] et montrant
sa proportionnalité a I2 - Iy, ont suggéré que le procédé FWDM était bien le mécanisme de gé-
nération, mais aussi confirmé ’existence d’un seuil en intensité. Malgré cela, 'étude concluait de
nouveau que cette non-linéarité d’ordre trois, qu’elle soit due aux électrons liés des molécules du
gaz, ou aux électrons libres du plasma, était trop faible pour induire des énergies THz telles que
celles obtenues par exemple par Bartel et al. [62]. En outre, le modéle FWDM ne pouvait expliquer
I'existence du seuil en intensité. Cependant, et malgré ces insuffisances, ce modéle prévoyait éga-
lement la possibilité de détecter des ondes THz avec une impulsion laser par génération de second
harmonique, phénoméne inverse de la génération et développé avec succés sous 'appellation de
détection ABCD (pour Air-Breakdown Coherent Detection) [95].

En paralléle [63], Kim et al. ont développé le modéle semi-classique de photo-courant transi-
toire (Asymmetric Transient Current - ATC), vérifié expérimentalement par la suite par plusieurs
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équipes [65,96] et aujourd’hui couramment accepté par la communauté. Soulignons toutefois qu’en
2009, Karpowicz et al. adoptent un point de vue purement quantique pour affiner I’approche du
photo-courant transitoire [97,98|. Cependant, pour des raisons de simplicité, nous ne dévelop-
perons ici que le modéle du photo-courant, largement satisfaisant pour expliquer l'intensité des
rayonnements THz observés. Dans ce schéma, la radiation THz est le résultat du mouvement
unidirectionnel des électrons lors de leur ionisation par effet tunnel, induite par le champ laser
asymétrique formé de la superposition des champs fondamental et doublé en fréquence, tous deux
polarisés linéairement. Cette ionisation a lieu principalement aux abords des pics du champ laser
asymétrique. Celui-ci s’exprime sous la forme :

Eqs(t) = Ey(t) cos(wt) - €, + Ea,(t) cos(2wt + 6) - A, (1.22)
ou E, et Fsy, sont respectivement les amplitudes du champ fondamental, polarisé selon la direction
€., et du champ doublé en fréquence. 6 désigne la phase relative entre les deux champs, et A=
cos 1 - €, + sin® - €, avec ¢ I'angle entre les directions de polarisation des champs a w et 2w.

Le taux d’ionisation par effet tunnel est donné par 'expression [96] :

w(t) =4 w, Ee - eXp ( 2 _Ea ) ) (1.23)

Eas(t) EERTO]

oll Wy = 4.134 x 10'° Hz est la fréquence atomique et F, le champ atomique vu par I’électron de
cceur dans un modéle de type atome d’hydrogéne. La densité d’électrons dans le plasma, N(t),
s’obtient alors a partir du taux d’ionisation w(t) et permet d’exprimer le courant d’électrons J(¢)
sous la forme :

J(t) = /_ e N.(t) Bult), (1.24)

o0
avec e la charge élémentaire et U4(t) la vitesse de dérive des électrons de masse m., accélérés
par le champ asymétrique E,,. L’expression de cette vitesse est obtenue a 'aide de I’équation du
mouvement (1.25), résolue ici de facon classique :
00, ~

mea =—e-FE,,—e-Uy X éas = —e‘ﬁas —e- Uy X Eas/c, (1.25)

ou le terme di au champ magnétique est négligeable car on considére que vy < ¢ [63].

En considérant que E, > E, > FE», et que le nombre d’atomes ionisés est trés inférieur au
nombre total d’atomes, soit un degré d’ionisation inférieur a 1, le champ THz rayonné par les
électrons accélérés s’exprime ensuite sous la forme :

ETHz<t) X 88_{ X f(Ew) . ng(t) sin@, (126)
ot le terme f(E,) est défini comme :
E, 2FE, 3Eb,
f(E) = B, O <_§E_w T ) : (1.27)

Enfin, le spectre du champ THz s’obtient a I'aide de la transformation de Fourier, soit :

B, (Q) O(/ > 0J(t)

—0o0

exp(i§2t)dt (1.28)
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Dans [63], Kim et al. ont effectué des simulations & partir de leur modéle, dont nous présentons
ici quelques extraits, pour une meilleure compréhension du processus de génération THz intense
par un plasma induit par un champ laser bichromatique. En considérant que les amplitudes des
champs fondamental E, et de second harmonique FEs, ne varient pas en fonction du temps, et
en prenant E2 = [, = 1 x 10 W.em™ et F2 = I, = 2 x 10 W.cm™2, ils ont pu calculer
numériquement la densité électronique, issue de l'irradiation d’un gaz de diazote par des impulsions
bicolores gaussiennes, de durée 50 fs et représentée sur la figure 1.15-a). Les auteurs ont également
utilisé & la place de I’équation (1.23) une expression du taux d’ionisation plus compléte, obtenue
par la théorie ADK. Pour une phase relative entre les deux champs a w et 2w égale & 0 = 7/2, les
figures 1.15-a) et b) présentent 1’évolution en fonction du temps du champ laser asymétrique, en
rouge, associée a celle du courant d’électrons en noir. On y observe ’existence d’une composante
quasiment continue qui apparait clairement a la fin de 'oscillation et qui se traduit spectralement
par 'apparition d’une bande dans les basses fréquences, visible dans le rectangle rouge sur la figure
1.15-c) et couvrant le domaine fréquentiel de 0.1 & 10 THz. Par transformation de Fourier inverse,
il est possible de simuler la forme temporelle du champ associé & cette bande spectrale. Celle-ci
est présentée dans l'encart de la figure 1.15-¢) et confirme la génération d’une impulsion d’une
durée de quelques ps, induite par le plasma.

oo @ T ke ow 7.
=1 1Al AM MMMMMAM 4 2: ~ 10" % 2“/\/\/\/\NV‘
£ oot e, & 3 2
2 02 0% z 107 =00 03 1
,} (t')) + + § 107 Time (ps)
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40 20 (.) 2.0 4.0 60 80 10-“0 1 2
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FIGURE 1.15 — Repris de [96] : a) Densité électronique (en noir) d'un gaz de diazote ionisé par
I'application du champ laser asymétrique F,s, ici représenté en le normalisant par rapport au champ
atomique E, (en rouge). b) Courant d’électrons J(¢), en fonction du temps. ¢) Spectre du champ
induit par le courant électronique, a partir du champ asymétrique E,s (en rouge) ou d’un champ
monochromatique centré & w (en bleu). Le rectangle rouge montre l'existence d'une composante
trés basse fréquence, trés faible dans le cas du champ monochromatique. Enfin, 'encart représente
I’é&volution temporelle de cette composante basses fréquences, obtenue par transformation de Fourier
inverse.

La comparaison des résultats numériques a 'expérience, développée dans la seconde partie
de larticle |63] et également dans |96], démontre que le modéle du photo-courant transitoire
permet d’expliquer trés convenablement 1’émission d’un rayonnement THz intense a partir d'un
plasma induit par focalisation d’un laser femtoseconde a deux couleurs. Au contraire du modéle
de FWDM, on prédit ici des énergies THz cohérentes avec ce qui est effectivement observé dans
différents milieux gazeux (hélium, krypton, air...), ainsi qu’'un effet de saturation de 1’énergie THz
avec Paugmentation de I'intensité du laser de pompe. Par ailleurs, les auteurs de [96] ont étudié
la dépendance de ’émission THz en fonction de la phase relative 6 entre les deux impulsions a
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FIGURE 1.16 — Repris de [96] : Etude de I’émission THz, du second et du troisiéme harmoniques
induits par le plasma, en fonction de l'angle de polarisation du faisceau de second harmonique de
pompe, a) mesurées expérimentalement et b) simulées avec les paramétres I, = 1 x 10 W.cm™2,
I, =2 x 10" W.em™2 et § = 7/2. La direction de polarisation du champ & 2w est représentée par
les fleches noires.

w et 2w et obtiennent des résultats cohérents avec ’expérience. Nous reviendrons rapidement sur
ce point dans la section 1.3.2.2. Enfin, ’observation expérimentale de la dépendance de I’émission
THz en fonction de la direction de polarisation du champ centré a 2w lors de l'interaction des
ondes au sein du plasma (voir la figure 1.16) est également trés bien corrélée aux simulations
numériques.

Nous allons maintenant présenter le dispositif expérimental mis en place au laboratoire pour
générer un champ intense THz & partir d’'un plasma induit par un champ laser & deux couleurs.

1.3.2 Dispositif expérimental de génération de rayonnement THz in-
tense par plasma

1.3.2.1 Montage expérimental

En sortie de 'amplificateur de la chaine COLA, on préléve une fraction du faisceau laser :
ces impulsions traversent alors une lame séparatrice 90/10 qui divise le faisceau en deux parties,
respectivement appelées impulsion pompe et impulsion sonde. L’impulsion pompe, d’énergie 1.5
mJ, est focalisée par une lentille de distance focale 25 cm avant d’étre doublée en fréquence par un
cristal de -borate de baryum (BBO), d’épaisseur égale & 100 pum. Le mélange et la focalisation
des deux ondes a w et 2w générent alors un plasma, dont 'aspect est celui d’un filament blanc
d’environ 5 mm de long, a l'origine du rayonnement THz.

Afin d’isoler le rayonnement THz de toutes les autres radiations générées lors de 'interaction
laser - matiére, nous avons placé apres le filament un wafer de Silicium, a ’angle de Brewster, qui
réfléchit les fréquences visibles et infrarouges, et laisse passer le rayonnement THz. Le faisceau
ainsi produit étant divergent, il est nécessaire de le collimater et de le focaliser a I'aide de quatre
miroirs paraboliques hors d’axe, de distance focale 15 cm, jusqu’au cristal de détection (voir figure
1.17). Ce montage peut étre utilisé directement pour des applications en spectroscopie TDS-THz,
en placant I’échantillon & étudier au point focal du deuxiéme miroir. Le dispositif tout entier
est placé dans une caisse de plexiglas, alimentée par un flux stationnaire d’air sec. Ceci permet
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FIGURE 1.17 — Schéma de principe du dispositif expérimental de génération THz par mélange &
deux couleurs et focalisation en atmospheére controlée (humidité inférieure a 0.1%).

d’éliminer du large spectre THz de la source les raies d’absorption dues a la vapeur d’eau présente
dans 'air ambiant.

1.3.2.2 Génération du second harmonique (SHG) par un cristal de BBO

Avant de générer le plasma, le faisceau laser femtoseconde a la pulsation w, polarisé linéai-
rement et horizontalement, est doublé en fréquence par passage dans un cristal non-linéaire de
BBO, de structure cristalline rhomboédrique et de groupe de symétrie 3m. Le BBO est transpa-
rent entre 200 nm et 3 pum, posseéde une biréfringence axiale négative et est trés largement utilisé
pour le doublage en fréquence dans la gamme de longueur d’onde allant de 400 nm & 3500 nm. La
génération du second harmonique que nous considérerons en premier lieu est de type I, i.e. deux
ondes incidentes centrées a w et orientées selon I'axe ordinaire créent une onde a 2w orientée selon
'axe extraordinaire (voir la figure 1.18). Le cristal de BBO est donc taillé a 29.2° par rapport a
son axe ¢ pour obtenir un accord de phase optimal a 800 nm. Cependant, optimiser la génération
du champ THz intense nécessite de modifier 'orientation du cristal de BBO par rapport & l'axe
de propagation de 'onde de pompe.

En pratique, trois paramétres (voir la figure 1.17) permettent d’optimiser la génération THz :

— la distance entre le cristal de BBO et le point focal de la lentille, notée d, controle le
paramétre 6, défini & la section 1.3.1.2 comme la phase relative entre les deux impulsions a
w et 2w au sein du plasma. L’influence de cette distance d sur 'intensité du rayonnement THz
a été mesurée et calculée numériquement par Kim ef al. dans [63] et nous la reproduisons
sur la figure 1.19-a). Le comportement oscillatoire est dit a la dispersion de 'air pour les
deux ondes & w et 2w et est également observé dans [64]. En effet, la phase 6 dépend de
la différence des indices de réfraction de ’air pour chacune des deux fréquences centrales,
selon I'expression 0 = w(n,, — nay,)d/c + Oy, ot Oy est le déphasage a la sortie du BBO. La
distance d optimale est donc un compromis entre la conversion énergétique la plus efficace
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FiGURE 1.18 - a) Géométrie du BBO, cristal uniaxe négatif : le cristal est taillé de fagon a ce que
Pangle 6. soit de 29.2° pour un accord de phase de type I optimal. b) On définit les parameétres apgo
et Sppo permettant d’optimiser la génération THz induite par plasma.

et la nécessité de préserver I’état du cristal de BBO, qu’une intensité laser trop intense peut
endommager. Dans notre cas, la distance d optimale est d’environ 4 —5 cm. Le rayonnement
THz généré est alors polarisé linéairement et horizontalement, comme 'impulsion a w.

— L’angle azimutal du cristal, noté agpo et défini comme étant I'angle entre ’axe ordinaire
du cristal de BBO et la direction de polarisation du faisceau pompe (voir la figure 1.19),
permet d’ajuster le rapport des amplitudes des deux champs a w et 2w, ainsi que la direc-
tion de polarisation du champ a 2w. Son influence sur la génération THz est représentée
sur la figure 1.19-b). La condition d’accord de phase de type I est réalisée lorsque 'onde
fondamentale est polarisée selon 'axe ordinaire du cristal, soit aggo = 90°. La polarisa-
tion a 2w générée en sortie du cristal est alors perpendiculaire a la polarisation de 1'onde
fondamentale. Cependant, le modéle du photo-courant et I'expérience de la référence [63]
indiquent que la génération THz n’est pas optimale pour cette configuration, mais pour un
angle agpo = HH°, ainsi qu’on peut le voir sur la figure 1.19-b).

— L’angle d’inclinaison du cristal de BBO par rapport & la perpendiculaire a 1’axe optique,
défini sur la figure 1.18 et noté fgpo, permet enfin de controler Iefficacité de génération du
second harmonique [64] : en effet, incliner le cristal affecte ’angle entre 'axe ordinaire du
cristal et la direction de polarisation du champ de pompe a w, et donc la longueur d’onde
pour laquelle la condition d’accord de phase pour la SHG est satisfaite. Kim et al. ont
ainsi montré que la génération THz est maximisée lorsque le cristal est incliné d’un angle
Peeo = 1°. Ce réglage est a la fois particuliérement efficace (augmentation de prés de 60%
de la génération THz) et trés délicat, puisqu’il influe également sur 'efficacité de génération
du second harmonique, ce qui peut conduire a une réduction drastique du rayonnement
THz.

Ces trois paramétres sont malgré tout facilement ajustables expérimentalement. Notre dispo-
sitif peut également étre amélioré en augmentant I'intensité du laser de pompe, jusqu’a un certain
point puisque 1'énergie THz atteint rapidement un seuil de saturation. Pour plus de détails sur
cet effet, on pourra se reporter aux différentes publications [59-62,67,93].

Remarquons enfin que la plupart des dispositifs expérimentaux adoptent une configuration
pour laquelle 'impulsion laser est alignée sur le cristal de BBO et le plasma (voir la figure 1.14).
Ce schéma, ot les directions de propagation de 'onde fondamentale et du second harmonique sont
alignées avec celle de 'onde THz, ne permet de controler ni les polarisations des deux ondes a
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FIGURE 1.19 - Extrait de [63] et [96] : a) Intensité THz en fonction de la distance d entre le plasma
et le cristal de BBO, pour deux valeurs de I'angle aggo fixées. b) Intensité du champ THz en fonction
de l'angle appo, mesurée a l'aide soit d'un détecteur pyroélectrique (en rouge), soit d’'une sonde a
champ magnétique B-dot (en noir).

w et 2w, ni leur coincidence temporelle, comme le ferait un systéme ot la SHG serait produite
indépendamment sur une voie puis recombinée ensuite a la sortie du BBO avec I'onde fondamentale
[93,99]. En revanche, le schéma linéaire n’est pas soumis aux instabilités micrométriques résultants
des vibrations mécaniques incohérentes des deux voies, pouvant étre a I’origine d'un retard de phase
instable entre les deux ondes, affectant fortement la génération THz. D’autre part, Minami et al.
ont récemment amélioré les performances de la génération THz au sein d’un plasma, en insérant
une lame compensatrice aprés le BBO, qui permet de modifier I’é¢tat de polarisation de I'onde
fondamentale, sans affecter celui de 'onde doublée en fréquence [67]. Remarquons enfin qu’il est
envisageable de modifier la fréquence centrale du champ THz généré par le plasma, simplement
en translatant celle du champ généré a 2w dans le BBO. On pourra se référer a [64] pour plus de
détails.

1.3.2.3 Spécificités de la « source plasma »

Dans le cadre de cette thése, nous avons caractérisé notre source THz basée sur le plasma. Par
détection électro-optique dans un cristal de phosphure de gallium (GaP) coupé selon 'axe (110)
et de longueur L, = 200 pm (voir la section 1.4), nous avons mesuré la forme temporelle du signal
THz, dont nous avons déduit le spectre par une transformation de Fourier.

Les signaux obtenus, ot 'on remarque de faibles oscillations, signe de la présence résiduelle
des raies d’absorption de I'eau, sont représentés sur la figure 1.20. On constate que le spectre
s’interrompt brusquement pour des fréquences supérieures & 8 THz : ceci est di a D'existence
d’un phonon centré a 11 THz, présent dans le cristal de détection, qui absorbe fortement le
rayonnement THz (voir la section 1.4). Cependant, il est bien connu que le spectre des sources
intenses générées par plasma peut s’étendre jusqu’a environ 100 THz [64]. Pour les études menées
dans le cadre de cette thése, on considérera que la source plasma développée au laboratoire a
une bande spectrale continue de 0.1 THz jusqu’a environ 8 THz, avec une durée d’impulsion a
mi-hauteur d’environ 90 fs.
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FIGURE 1.20 — a) Forme temporelle de l'impulsion THz mesurée par détection électro-optique.
b) Zoom sur le pic principal, de durée a mi-hauteur 90 fs. ¢) Spectre de I'impulsion déduit par
transformation de Fourier de a).

Puissance créte | Energie Intensité Amplitude Durée

Laser de pompe 2.5 x 1010 W 1.5mJ | 2.6x 10" W/em? | 2.6 x 10% kV/em | 60 fs

THz / Plasma 2 x 105 W 180 nJ | 5.7 x 10" W/cm? 80 kV/cm 90 fs

TABLE 1.4 — Métrologie du faisceau THz généré par focalisation et doublage en fréquence d’un
faisceau pompe centré & 800 nm. L’amplitude correspond & 'amplitude du champ électrique et la
puissance créte est égale a la valeur maximale de la puissance instantanée, définie a I’équation (1.31).
La durée est, quant & elle, définie comme la largeur & mi-hauteur de 'impulsion. Tableau récapitulatif
des différents parameétres mesurés.

Le tableau 1.4 rassemble les différents paramétres caractéristiques de cette source, estimés
dans le GaP, au point focal du miroir M4. On y rappelle également a titre de comparaison les
caractéristiques du laser de pompe. Pour le champ THz, les valeurs des différents paramétres ont
été obtenus de la facon suivante :

— Un détecteur pyroélectrique calibré a permis de mesurer directement la puissance moyenne
du faisceau THz et d’en déduire I’énergie de celui-ci.

— Au point focal, la méthode de la lame de couteau [100] a permis d’estimer le diamétre moyen
du faisceau THz a environ wy ~ 1.5 mm. Elle consiste & balayer une lame de couteau au
travers du faisceau tout en détectant 'intensité de celui-ci a ’aide d’un détecteur, ici une
cellule de Golay (voir la figure 1.21-a)). En considérant les seuils standards de 10% et 90% du
signal maximal [101], le profil transverse de l'intensité, présenté sur la figure 1.21-b), permet
alors d’accéder directement au waist du faisceau wg, a I'aide de la relation wy =~ 0.78 - D,
ou D. = |zgo — T10%|. Pour plus de détails, on se référera a [102].

— A partir de la valeur de 'énergie obtenue précédemment et de la forme temporelle du champ
THz, il est possible de déduire 'amplitude maximale du champ électrique [103]. On écrit
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FIGURE 1.21 — Illustration de la mesure du diamétre d’un faisceau laser par la méthode de la lame
de couteau, tirée de [102]. a) La lame de couteau est déplacée dans la direction transverse au faisceau
pendant que l'intensité transmise est mesurée avec une cellule de Golay. b) Profil d’intensité transverse
lorsque la lame est placée au point focal du miroir M4.

mathématiquement le champ THz sous la forme :
E(r,t) = Ey-g(t) - e77/"8, (1.29)

ou g(t) est la forme temporelle du champ THz normalisée par son maximum Ey. Le vecteur
de Poynting s’exprime alors sous la forme :

(r,t) = € cn E*(r,t), (1.30)

ot n est l'indice de réfraction du milieu. La puissance instantanée est égale au flux du
vecteur de Poynting, TI(r,t), & travers la surface du faisceau :

“+o00 27 +o0o 7-‘-w2
P(t) = / (r,t) - dS = / a0 / redr-T(rt) = =2 q cn Eg g*(t),  (1.31)
_ 0 0

(o)

et finalement, ’énergie par impulsion W du faisceau est égale a :

W = /m P(t) - dt. (1.32)

Apreés calculs, on obtient I'expression :

2.7,
Ey = \/ oW : (1.33)

meon-wd - 13 g3(t)dt

ol Zy = 4 /’z—(‘; est 'impédance caractéristique du vide. On soulignera également la possibilité

de mesurer directement I'amplitude du champ électrique THz a I’aide de la détection électro-
optique, technique que nous aborderons plus précisément a la section suivante et dont les
résultats sont cohérents avec cette méthode.

— Enfin, l'intensité du champ électrique THz se déduit de I’équation précédente a ’aide de :

2
I=¢-c-n-Ej.
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Alinsi, cette source de rayonnement intense THz, développée au laboratoire, posséde une efficacité
. P . _ Energie THz __ - :

énergétique de conversion 7 = J;Ef::gifms; = 1.2 x 107, Elle se situe donc dans la moyenne des
performances généralement obtenues avec cette technique.

Aprés avoir illustré et caractérisé les deux sources d’impulsions THz intenses développées au
cours de la premiére partie de cette thése, nous allons décrire le principe de la détection de ces
impulsions par effet électro-optique.

1.4 Détection d’un champ THz par ellipsométrie

Lorsqu’un champ statique ou quasi-statique externe se propage dans un matériau, il peut étre
a Porigine d’une polarisation non-linéaire, qui modifie les propriétés optiques du milieu. Lorsque
la biréfringence induite est directement linéaire par rapport au champ externe, ce phénoméne
non-linéaire du second ordre est dit effet Pockels, du nom du physicien qui I’a longuement étudié
dés 1893. Avec 'avénement de la génération de rayonnements d’une durée de quelques picose-
condes dans les années 80 [104], cette caractéristique particuliére a fait de I'effet Pockels I'un des
fondamentaux de la détection d’impulsions THz générées par lasers & impulsions ultracourtes.

Aprés un bref état de I'art des techniques de détection d’un champ THz, nous aborderons, en
premier lieu, la description mathématique de l'effet Pockels induit par un champ THz dans des
cristaux électro-optiques de type zinc-blende. Nous décrirons ensuite 'une des techniques usuelles
permettant d’extraire 1’évolution temporelle du champ THz, en I'occurrence I'ellipsométrie. Nous
la désignerons par la suite sous I'acronyme DEOC, pour détection électro-optique conventionnelle.

1.4.1 Etat de I’art de la détection d’une impulsion THz

On dispose aujourd’hui de différentes méthodes qui permettent de détecter avec succés un
rayonnement du domaine THz. Un premier type d’instruments, auquel appartiennent par exemple
les détecteurs thermiques, pyroélectriques, les bolométres [105,106] ou encore les cellules de Go-
lay [107], permet d’enregistrer en continu la puissance transportée par le rayonnement électroma-
gnétique. Toutefois, les mesures intensimétriques effectuées avec ces outils impliquent, par défini-
tion, une perte de I'information sur la forme temporelle du champ électrique THz.

Actuellement, I'usage des lasers impulsionnels ultracourts pour la génération et la détection
d’impulsions THz permet d’obtenir I'information a la fois sur la phase et 'amplitude du champ.
L’utilisation d’une impulsion femtoseconde décalée spatialement par rapport a I'impulsion a I’ori-
gine du champ THz permet en effet d’échantillonner celui-ci sur une fenétre temporelle de détection
bien définie. En régle générale, cette technique, a la base de la spectroscopie résolue en temps, est
implémentée de la maniére suivante. Le faisceau laser est tout d’abord séparé en deux parties. La
premiére est appliquée a la génération du faisceau THz (on se reportera aux sections précédentes
pour plus de détails) alors que la seconde portion du faisceau, dit faisceau sonde, est décalée au
moyen d’une ligne a retard. A un déplacement de la ligne de 2 ym correspond ainsi un décalage
temporel de 13.33 fs entre deux points de mesures successifs. Une transformation de Fourier per-
met ensuite d’obtenir I'information sur le spectre. En résumé, il est donc possible de résoudre
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I’évolution de ’onde THz au cours du temps, & 'aide d’un récepteur pertinemment choisi.

Parmi les systémes permettant d’acquérir la forme temporelle d’un champ THz, les antennes
photoconductrices (PCA) [108] sont trés souvent utilisées comme récepteurs. Il est & noter qu’elles
sont utilisées avec des oscillateurs lasers non amplifiés, et ne sont généralement pas aptes a détecter
des champs THz intenses. Nous présentons le schéma de principe de ce dispositif sur la figure 1.22.
Elles sont constituées de différentes couches de matériau semi-conducteur, sur lequel sont gravées
des électrodes métalliques (en jaune). Le faisceau optique de sonde, incident sur la région active
de la PCA, entraine la création de porteurs de charge (en vert) qui sont accélérés par le champ
THz. La mesure de ce courant ¢lectrique, dont 'amplitude est directement proportionnelle a celle
du champ THz incident, permet alors de reconstruire directement la forme temporelle du champ,
une ligne a retard permettant de décaler les impulsions sonde et THz au fur et a mesure de
Pacquisition. Pendant un temps, la bande spectrale des PCA est restée relativement limitée par
la durée de vie des porteurs, mais aujourd’hui, il est possible d’effectuer une détection trés large
bande & l'aide d’un tel dispositif [109].

Matériau semi-conducteur

Champ THz

Laser femtoseconde

Electrodes métalliques

FIGURE 1.22 — Schéma de principe d’une antenne photoconductrice utilisée pour la détection d’un
champ THz : les porteurs de charge créés par le laser incident sont accélérés par le champ THz et le
courant électrique généré est proportionnel & ce dernier.

Par ailleurs, la technique dite ABCD pour « Air Biased Coherent Detection » est également
trés performante pour la détection résolue en temps d’un champ THz [110]. Son principe est
représenté sur la figure 1.23. En 2006, Dai et al. démontrent que le procédé qui méne a la génération
d’un champ THz intense & partir d’'un plasma peut étre utilisé en sens inverse pour la détection
d’un champ THz [95]. Un signal de second harmonique, proportionnel a I'amplitude du champ
THz, est généré par 'interaction non-linéaire du champ THz avec le champ sonde & la pulsation
wp, dans un plasma induit par ce dernier. Mesuré a I'aide d’un détecteur en intensité comme,
par exemple, un tube photomultiplicateur, le signal détecté sera proportionnel a I'intensité THz.
Dans ce cas, la détection est incohérente et il n’est pas possible d’obtenir I'information a la fois
sur la phase et 'amplitude. Toutefois, dés lors qu’on introduit dans le dispositif un champ, dit
oscillateur local, dont la fréquence est peu éloignée de celle du signal de second harmonique,
tous deux peuvent interférer entre eux. Mathématiquement, cette approche hétérodyne se traduit
alors par 'apparition d’un terme croisé dans ’expression de l'intensité de second harmonique,
proportionnel au champ THz et dont la mesure permet a la détection de devenir cohérente. Lors
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de la premiére démonstration expérimentale du procédé, pour laquelle la longueur d’onde de sonde
était de 800 nm, le role de 'oscillateur local était joué par la composante optique centrée a 400
nm, appartenant au continuum de lumiére blanche généré par auto-modulation de phase en sortie
du plasma. En pratique, 1'oscillateur local provient plus généralement de ’application d’'un champ
électrique externe au point focal de I'impulsion sonde, qui induit la génération d’un champ de
second harmonique [111]. La bande spectrale de détection de la technique ABCD peut atteindre
la centaine de THz pour des impulsions extrémement courtes, et elle est uniquement limitée par
la durée de I'impulsion optique [59,98|. Cependant, la méthode requiert d’utiliser une intensité de
sonde plutot élevée, en comparaison des antennes photoconductrices par exemple.

M NBF
=3
L

FIGURE 1.23 — Schéma de principe de la détection d’un champ THz par la méthode ABCD, extrait
de [112]. L’interaction non-linéaire du champ THz et de 'impulsion sonde au sein du plasma génére
un champ de second harmonique. Son intensité est proportionnelle au champ THz et le faisceau a
2w, aprés avoir été collimaté par les lentilles et filtré, est détecté par le tube photomultiplicateur
(PMT). Les lentilles sont désignées par « Len » et le filtre & bande passante étroite est désigné par
I'acronyme NBF, pour « Narrow Band Filter ».

£ ]
PMT
LL

THz 4+ w, en Len

Enfin, une derniére méthode est celle de la détection électro-optique, trés performante dans
le domaine des hautes fréquences [113]| et largement mise en ceuvre au cours de cette thése. La
technique de détection électro-optique peut étre réalisée de différentes maniéres [90, 114, 115],
a l'aide d’impulsions étirées ou non [44,116|, mais elle repose toujours sur le méme principe : le
passage du champ THz dans un matériau électro-optique induit, par effet Pockels, une biréfringence
d’autant plus forte que le champ THz est intense. C’est cette variation de l'indice de réfraction
du milieu qui sera ensuite détectée par I'intermédiaire d’un faisceau optique, dit faisceau sonde.

1.4.2 Action d’un champ électrique sur un milieu matériel

Le vecteur déplacement électrique 5, qui apparait dans les équations de Maxwell au sein d’un
milieu matériel, décrit les effets d’'un champ électrique E sur la matiére. Dans [15], on définit le
tenseur de permittivité ¢ du milieu par la relation :

D=¢:E=¢-¢:FE, (1.34)
ou E représente le champ électrique, ¢; la permittivité du vide et €, le tenseur de permittivité

diélectrique relative. Il existe une base orthonormée (€,6€5,63), dite principale, dans laquelle cette
équation peut s’exprimer sous la forme matricielle suivante :

D1 €1 0 0 E1
DQ = €p 0 €9 0 . Eg
D3 0 0 €3 E3
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A partir de D et E, on peut définir ’équation dite de I'ellipsoide des indices, a laquelle satisfont
les composantes de D et qui s’écrit sous la forme [117] :

2 2 2
u U u
1 2 3
St ot 5=1
ny ns, ns

ou

—

R R D
u:Zuiei:n-T,
p 1D

avec n = \/ni +n3+n3 et n; = /&, est l'indice de réfraction du milieu selon la direction é.
En définissant le tenseur d’imperméabilité par expression 77 = €., Pellipsoide des indices peut
alors s’écrire sous la forme :

u-n-u=1.

Remarquons que, dans le cas d'un milieu isotrope et homogéne, et en 'absence d’un champ
électrique, on a égalité des ¢, ;, et le tenseur d'imperméabilité, 7, peut étre remplacé par le scalaire
€1, soit :

h=¢ -1, (1.35)
ot I est la matrice unité. Cependant, dans le cas ol une impulsion appartenant au domaine THz,
de champ électrique ETHZ, se propage a travers ce milieu, son action se traduit par une modification
des composantes du tenseur d’imperméabilité ) du milieu. Les effets électro-optiques restant assez
faibles, I'expression de 7 devient alors, a I'ordre 2 :

ﬁ(ETHz) = 6;1 I47- ETHZ +S5- ETHZ . ETHz; (136)

ou l'on a introduit les tenseurs électro-optiques linéaire r et non-linéaire s, correspondant respec-
tivement a T'effet Pockels et a l'effet Kerr. Remarquons que, selon [118-120], les liens entre les
différents tenseurs 7, d et ¥®) sont donnés par :

1 1 -

d= 5)((2) == dijk = §X(2)ijk7
et 5 L 5 5
ik = T ik
On a donc finalement : 9y (2 912
Fop = — );st L Xz‘jk7 (1.37)

- 4
n;n; ny

ou, comme le milieu est isotrope, n; = n; = n,.

L’effet quadratique a été observé pour la premiére fois en 1873 par J. Kerr dans le verre et
les liquides, alors que l'effet linéaire ne sera observé dans le quartz que quelques 20 années plus
tard par W. C. Roentgen et A. Kundt, avant d’étre largement étudié par F. Pockels. Dans le
cadre de ce chapitre, on négligera l'effet Kerr, qui sera largement étudié par la suite. L’équation
de l'ellipsoide des indices devient alors :

2_[' ﬁ(ETHz) . ﬁ == Z <€_15ij + Z rijkETHz,k> u; - Uj =1. (138)

i,j=1,2,3 k=1,2,3
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Il y a donc 27 composantes possibles pour le tenseur 7. Cependant, les matériaux électro-optiques
présentent de nombreuses symétries cristallines, en particulier dans le cas d’un tenseur symétrique
ou 145, = Tjik, et il est donc possible de remplacer les deux premiers indices 4, j par un indice unique.
Cette transformation, dite « contraction des indices de Voigt », réduit le nombre de composantes
a 18. Elle est présentée dans le tableau 1.5.

Contraction des indices | Changement de notation
(1,1) =1 Tk = Tik
(2,2) — 2 Took — T
(3,3) =3 T33k —> T'3k
(2,3) =4 To3k = T'32k —> T4k
(1,3) =5 T13k = T'31k — 5k
(1,2) =6 Ti2k = T21k = T6k

TABLE 1.5 — Convention d’écriture de Voigt pour les coefficients du tenseur électro-optique : rem-
placement des deux premiers indices ¢, 5 du tenseur électro-optique par un indice unique.

En remplacant la notation [ = 1, 2 et 3 par [l = z, y et z et en notant x, y et z les composantes
Uy, Uy et u, du vecteur u, 'équation de lellipsoide des indices devient :

1 1 1
<ﬁ + Am) 2+ (ﬁ + Am) Yt + (ﬁ + Ans) - 2%+ 2wy Any + 2yzAns + 2yzAng = 1.

T Yy z
ou An; =145 - Eru,j et j =z, y ou z. En l'absence de champ THz, I’équation s’écrit simplement :

1:2 2 22

Iz -
x y n;

n2

L’application du champ THz se traduit donc par une déformation de lellipsoide des indices (voir
la figure 1.24).

L’effet Pockels apparait uniquement dans les matériaux non centro-symétriques, et la forme
du tenseur 7 est déterminée par le groupe de symétries ponctuelles du cristal utilisé. Nous allons
a présent aborder le choix du cristal électro-optique.

1.4.3 Cristaux électro-optiques : le choix du GaP et du ZnTe

Pour détecter efficacement une onde THz, le cristal électro-optique doit remplir certaines
conditions.

En premiére approximation, 'action du champ THz sur le cristal est considérée comme ins-
tantanée : ainsi, dans la pratique, les impulsions pompe et sonde doivent étre superposées spatia-
lement et synchronisées temporellement dans le cristal. Tl faut donc tenir compte de la différence
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FIGURE 1.24 — Représentation de ellipsoide des indices d’un matériau anisotrope (en noir) : la
longueur du demi-axe associé & chaque direction principale correspond & 'indice de réfraction du
milieu dans cette direction. En paralléle, est représentée en bleu la situation ol seul 'indice de
réfraction selon la direction €, est modifié par 'application du champ THz. L’ellipsoide sera alors
déformé.

des vitesses, et donc des indices entre les deux impulsions (voir les figures 1.25-a) et 1.26-a)). Les
cristaux présentant les plus gros coefficients électro-optiques ne sont donc pas nécessairement les
plus adaptés pour I’échantillonnage d’impulsions THz : dans un schéma colinéaire, la détection
sera efficace si la condition d’accord de phase correspondant & 1’égalité de la vitesse de phase de
I'impulsion THz et de la vitesse de groupe de 'impulsion sonde est respectée. Ainsi, par exemple
pour le Zn'Te, 'accord de phase a 1 THz sera obtenu pour une impulsion sonde de longueur d’onde
égale & 780 nm.

Pour pouvoir juger de l'efficacité des matériaux électro-optiques pour la détection, Q. Wu et
X.-C. Zhang |121] ont défini un coefficient de mérite 7., sous la forme :

_2n3><7"ij
= ire

ol n est 'indice de réfraction pour 'onde optique, €, la permittivité diélectrique du cristal dans
le domaine THz et r;; le coefficient non nul du tenseur électro-optique. Les valeurs de 7. pour
différents cristaux couramment utilisés dans le domaine THz sont données dans le tableau 1.6.

(1.39)

Dans l'idéal, un bon matériau électro-optique doit donc avoir un grand coefficient de mérite
n. et une faible dispersion de la vitesse de groupe (DVG). Ainsi, par exemple, le DAST posséde
un excellent coefficient 7. et sa DVG est relativement faible. Cependant, 7. ne prend pas en
compte l'absorption éventuelle des cristaux dans le domaine THz. Celle-ci est due aux phonons
présents dans le matériau : pour le ZnTe et le GaP, voir le tableau 1.7. Le DAST présente ainsi
une importante résonance autour de 1.1 THz [122], ce qui le rend inadapté & une bonne détection
électro-optique.

Au contraire, les cristaux cubiques tels que le ZnTe ou le GaP apparaissent comme de bons
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choix, malgré des coefficients de mérite 7, relativement faibles. Dans le cadre de cette thése, nous
avons donc utilisé ces deux matériaux en fonction des besoins de la détection. En effet, dans le
GaP, la principale résonance génante pour la détection provient du phonon transverse optique
centré a 11 THz, ce qui nous permet de détecter dans ce matériau des signaux THz relativement
large-bande (de 0.1 & 8 THz), malgré sa faible valeur de r4;. Ce cristal est donc bien adapté pour
la source plasma, a large spectre et trés intense. En comparaison, le ZnTe convient mieux pour la
détection électro-optique associée a la source a front de 'impulsion incliné, moins intense et dont
le spectre s’étend entre 0.1 et 3.5 THz. En effet, la résonance la plus forte de ce matériau se situe
aux alentours de 5 THz, ce qui est largement supérieur au maximum de 1’émission spectrale de
la source, alors que son coefficient r41, de valeur supérieure a celui du GaP, permet d’obtenir un
signal électro-optique de plus grande amplitude.

Cristal Tij n €, Ne DVG
(pm/V) (pm/V) | (ps/mm)
Zn'Te ry1 = 3.9 4 800 nm 2.853 & 800 nm 10.1 51.7 1.1
GaP | ry =0.88 4 633 nm 3.18 4 800 nm 11.1 17.9 0.88
CdTe | ry =4.54 1000 nm 2.84 4 800 nm 9.4 50.9 0.75
GaAs | rq; = 1.5 4 1150 nm 3.61 a4 886 nm 13 24.9 0.015
ri1 = 160 n, = 2.46 8
DAST 4 820 nm n. = 1.70 2.9 max 633 1.22
a 820 nm
LiNbOs r33 = 30.09 n, = 2.29 €12 =43 | max 110 14.2
rs1 = 32.6 4 633 nm | n, = 2.20 4 633 nm | €3 =28

TABLE 1.6 — Paramétres optiques des principaux matériaux utilisés en détection électro-optique et
extraits de [13]. La permittivité relative, €., est considérée comme constante et égale a sa valeur
statique sauf au voisinage des phonons. La différence entre la vitesse de groupe de 'onde optique et
la vitesse de phase de I’onde THz est notée « DVG ».

Du point de vue mathématique, on peut décrire le phénoméne physique d’absorption dans le
domaine THz a partir d'un modéle de Drude-Lorentz. La permittivité relative est alors donnée
par ’expression suivante :

. A2
() =€t PRl (1.40)

oll €4, est la constante diélectrique pour le matériau a basse fréquence (€5, = 7.4 pour le ZnTe [123]
et €5, = 8.46 pour le GaP [124]) et A,, Q,, 7, sont respectivement le poids, la pulsation et la
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bande passante des différents phonons associés au milieu dans le domaine THz. Les paramétres
relatifs au ZnTe [125] et au GaP [124] sont regroupés dans le tableau 1.7.

A, | Q./27 (THz) | v,/27 (THz) | Type
0.030 1.6 0.290 TA
ZnTe | 0.088 3.7 0.470 LA
2.765 5.32 0.022 TO
GeP | 172 | 10972 | 0087 | TO |

TABLE 1.7 — Parameétres d’ajustement de 1’équation (1.40), pour le ZnTe et le GaP. La nature des
phonons est également précisée : TA pour transverse acoustique, LA pour longitudinal acoustique et
TO pour transverse optique.

De l’équation (1.40), on peut ensuite déduire I'indice de réfraction a 1’aide de :
ﬁ(Q) = ENT(Q) = nTHz(Q) + ’iI{THZ(Q), (141)

oll nTh, est I'indice de réfraction et sy, le coeflicient d’atténuation.

2Q - K, (€
L’équation «(2) = i() nous donne ensuite I’évolution du coefficient d’absorption o

en fonction de la fréquence. Cce dernier et I'indice de réfraction nry, sont représentés en fonction
de la fréquence sur les figures 1.25 pour le ZnTe et 1.26 pour le GaP. Pour le ZnTe, Gallot et
al. ont démontré [126] que les deux phonons & 1.6 et 3.7 THz ne perturbent pas l'efficacité de
la détection électro-optique. Cependant, le phonon transverse optique a 5.3 THz rend le ZnTe
inadéquat pour une détection électro-optique au dessus de 5 THz. Le GaP sera donc plus adapté
pour une détection large bande.

En paralléle, on a également tracé en rouge sur les figures 1.25-a) et 1.26-a) l'indice de groupe
ngy a une longueur d’onde égale & 800 nm. Celui-ci coupe la courbe de 'indice nry, autour de
1.5 THz pour le ZnTe et 8.6 THz pour le GaP. Ainsi, dans le cas d’une impulsion sonde centrée
a 800 nm, les ondes THz et sonde se propagent globalement & la méme vitesse dans le Zn'Te
(voir également la derniére colonne du tableau 1.6), ce qui permet une bonne détection du champ
THz, méme pour des cristaux de grande épaisseur, L., pouvant aller jusqu’a plusieurs mm. Au
contraire, pour le GaP, ’accord de phase a lieu vers 8.6 THz, et, & 800 nm, I’écart entre les vitesses
de chacune des ondes est beaucoup plus important que dans le ZnTe : celles-ci se décalent donc
I'une par rapport a l'autre au cours de la propagation, c¢’est pourquoi 'on préférera employer des
cristaux plus fins pour la détection, avec L. de 'ordre de quelques centaines de um.

D’autre part, les cristaux de GaP et ZnTe ont une structure cristalline de type zinc-blende 43m.
Cette symétrie implique que la susceptibilité non-linéaire d’ordre 2 n’aura donc que 6 coefficients
non nuls, a savoir :

Xioh = Xty = Xyab = X5 = Xig) = Xigh (1.42)
En outre, compte tenu des symétries, seul I'un des coefficients du tenseur d’'imperméabilité 7 est
non nul et indépendant, soit : 74 = r5e = r¢3.
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THz (en noir) et b) Coefficient d’absorption pour le GaP dans le domaine THz [129].

L’expression du tenseur devient finalement :

>

0
0
0
Tq1
0
0

OE o O O O
o O O O O

T4 |

et ’équation de ellipsoide des indices (1.39) dans le repére du cristal prend la forme :

n2
nS

1
(2® + % + 2%) + 2ri1 (Brigay? + Erugytz + Brig.vy) = 1.

(1.43)

(1.44)

Enfin, ces deux matériaux sont transparents autour de la longueur d’onde centrale de I'impul-
sion sonde, égale & 800 nm [130, 131].
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Le GaP et le Zn'Te présentent donc de nombreux avantages, qui les rendent tout a fait adéquats
pour la détection électro-optique des champs THz générés a partir des sources mises en place au
sein du laboratoire. Nous allons a présent décrire mathématiquement 'effet Pockels dans un cristal
de structure zinc-blende. Toutefois, pour des raisons de simplicité, cette analyse ne tiendra tout
d’abord pas compte de la dépendance temporelle du champ THz. Celle-ci sera abordée en détails
a la section 2.1 du chapitre suivant.

1.4.4 Description mathématique de I’effet Pockels induit par un champ
THz dans un cristal de structure zinc-blende

FIGURE 1.27 - Le repére cristallin (€, €y, €7) est représenté en noir par le systéme d’axes OX, OY,
OZ. Le repére du laboratoire (€, €y, €-) est, quant & lui, défini par les axes Oz, Oy, Oz et représenté
en marron. Enfin, le repére formé par les vecteurs propres du tenseur d’imperméabilité 171, 172 et ‘73
est représenté en vert. Les directions de polarisation des champ sonde et THz font respectivement un
angle 0 avec la direction (001) et un angle a avec la direction (—110).

On s’intéresse a un cristal électro-optique taillé selon I’axe (110). Dans la suite, on notera ¢;
le vecteur unitaire associé a la direction Oi. La figure 1.27 présente les systémes de coordonnées

et lorientation des axes cristallins utilisés par la suite. Dans le repére du laboratoire (€, €, €,),
le champ électrique THz fait un angle o avec le vecteur €, et s’exprime selon :

Ern, = FErm, cos a - €y + Erpsina - €,, (1.45)

et dans le repére cristallin (€x, éy, €z) :

- 1
ETHZ = E COs & ETHZ . (—5)( + gy) + sin « ETHZ : gg (146)
=  DErp.x x4+ Ermy v+ Ermz -€z. (1.47)
=—cosa Erm,/V2 =cosa Brw./Vv?2 =sina Erhs
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Le tenseur d’impermeéabilité (voir éq. (1.38)) s’exprime alors a I’aide de la convention de Voigt :

0

0

0
41 ETHZ,X
T41 ETHZ,Y
| 741 ETHZ,Z_

R 1
N(Eri,) = 3

o O =
oS = O

ou n, est I'indice de réfraction dans le domaine optique.

En revenant a une notation matricielle plus familiére [120], on obtient :

1 100 0 Erizz  Erwy
N(Era) = — |0 1 0| +7a1 | B,z 0 Erw, x| (1.48)
"0 01 Erv,x  Erasy 0
soit :
1 (100 0 sin o cosa/v/2
N(Era,) = — [0 1 0| +raFru, | sina 0 —cosa/V2| . (1.49)
"s 10 0 1 cosoz/\/§ —cosoz/\/§ 0

Pour déterminer les indices de réfraction modifiés par 'application du champ électrique THz,
nous déterminons les valeurs propres, notées \;, et les vecteurs propres normalisés, notés V;
associés au tenseur 7 [15] :

r 2 .
A =1/n + 14y Erp,sina

Ery, (.

Azzl/ni_m%(sma—i— I+3cos’a) (1.50)
Ery,

A3 = 1/n§— 4 ZTH <sina— 1+3008204>

\

et
.
= 1 1
Vi=— 1
2 10
1 i ]
— S1n &
Vo= oyl — e 1 1.51
2 2\/ 1 +3COS2CK 24/2 cos v ( )
L /143 cos2 a+sin o
1 i | L ]
— S1n o
Vim oy [l 1
s 2\/ \/1 —|—3COSQOé 2v/2 cos o
\ L /143 cos? a+sin o

Les axes principaux de l'ellipsoide des indices sont donc déterminés par les vecteurs \71, Vs
et V3, exprimés dans le repére cristallin et qui dépendent de I'angle a que fait le champ THz
avec I'axe Qy. Ils sont représentés en vert sur la figure 1.27. Le vecteur V) est dirigé selon 'axe
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cristallographique (110) alors que les deux vecteurs Vy et ‘73 sont orthogonaux, et situés dans le
plan (110). [15] donne I'expression de I’angle 1) entre V; et €, en fonction de « :

sin o

COs(2) = e

(1.52)

Ainsi, on voit que I'application d’un champ THz faisant un angle « avec ’axe (—110) du cristal
rend celui-ci biréfringent : le champ induit une modification des indices de réfraction du cristal,
proportionnelle a son amplitude Ery, et au coefficient r4; du tenseur de susceptibilité non-linéaire
d’ordre 2 du matériau. Si r4 Ery, < 1, un nouvel indice de réfraction n; est alors associé a chaque
direction de la base de vecteurs propres :

7137“41ETHZ .
ny = ng + ————sina
3ry B
Q N :ns+w (sina+\/1—|—36052a) (1.53)
3ry B
ng = ng + —nsr414 il (sina — V1 + 3cos? a)
\

Ainsi, si une onde optique, de champ électrique ES, se propage simultanément avec 'onde THz
dans la direction (110), chacune de ses composantes dans la base de vecteurs propres subira un dé-
phasage proportionnel a I'indice de réfraction calculé précédemment. Ce déphasage, proportionnel
au champ THz, peut étre mesuré de différentes maniéres, afin de déterminer la forme temporelle
et le spectre du champ THz.

1.4.5 Détection de la biréfringence induite par ’effet Pockels par ellip-
sométrie

Nous avons vu précédemment & la partie 1.4.4 qu’un cristal électro-optique taillé selon 1’axe
(110) voit ses indices de réfraction modifiés lors du passage du champ THz. Cette biréfringence
induite modifie I'état de polarisation d’un faisceau sonde envoyé simultanément a travers le cristal
de longueur L., en imposant une différence de phase I'(«) X L. entre ses composantes, avec :

2 301 Brits
['(a) = Ty (a) = )\—W(nz —ng) = 7m$ri\—1THv 1+ 3cos? a, (1.54)

ol \; = 800 nm et n, sont respectivement la longueur d’onde et I'indice de réfraction de la sonde.

Le calcul peut étre mené de fagon similaire lorsque le cristal électro-optique est taillé selon 'axe
(100). On a alors [132] :
F<100> - O (155)

Ainsi, lors du passage d’un champ THz & travers un cristal de GaP ou de ZnTe, la taille de
celui-ci selon la direction (100) permet donc d’éliminer toute biréfringence due a l'effet Pockels,
et ce, pour n’importe quelle orientation des champs sondes et THz. Nous reviendrons sur ce point
au chapitre 4.
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Différents systémes optiques introduits & la suite du cristal électro-optique permettent ensuite
de mesurer le changement de polarisation induit et de déterminer la forme de I'impulsion THz
dans le domaine temporel. S’inspirant de ce qui avait été démontré précédemment par Auston et
al. en 1988 pour mesurer le courant électrique Cherenkov généré par redressement optique d’im-
pulsions ultra-courtes dans du tantalate de lithium LiTaOgz [104], Zhang et al. ont réalisé une
détection électro-optique d’un champ THz pour la premiére fois en 1995 [133]. Dans leur expé-
rience, effectuée en réflexion, le cristal électro-optique de LiTaOj3 était suivi d'un compensateur,
un polariseur et un photo-détecteur. Ce systéme, qui permet de transformer I’état de polarisation
elliptique du faisceau sonde induit par le champ THz en une modulation en intensité, sera ensuite
largement supplanté par la configuration en transmission, dans laquelle les faisceaux sonde et THz
sont colinéaires. En effet, cette derniére autorise une sensibilité et une résolution temporelle bien
supérieures aux systémes précédents. Rappelons que, par la suite, cette méthode sera désignée
sous I'appellation « détection électro-optique conventionnelle » (DEOC). Elle repose sur un triplet
d’éléments optiques, a savoir une lame quart d’onde, un prisme de Wollaston et un photo-détecteur
équilibré. Associée a un modulateur électro-optique, cette technique permet également de mesurer
la direction de polarisation du champ THz [134].

Enfin, ce dispositif de détection électro-optique d’un champ THz est parmi les plus communé-
ment utilisés et documenteés [15,20,90,113,121,135-140], et c’est celui que nous avons généralement
mis en ceuvre lors de cette thése, sauf indication contraire. Nous allons donc en détailler le fonc-
tionnement dans la partie suivante.

1.4.5.1 Présentation du dispositif expérimental conventionnel

Le dispositif utilisé pour la DEOC d’un champ THz est présenté sur la figure 1.28. Les ondes
THz et optique se propagent de fagon colinéaire dans le cristal détecteur, ceci afin d’optimiser leur
recouvrement et d’augmenter Uefficacité de la détection. A cet effet, le faisceau THz est focalisé au
sein du cristal de détection & ’aide d’un miroir percé permettant de transmettre le faisceau sonde.
En paralléle, I'impulsion sonde peut étre synchronisée avec 'impulsion THz a I'aide d’une ligne &
retard commandée par une interface Labview(c). En modifiant la position des miroirs intégrés sur la
ligne, 'instant de recouvrement entre 'impulsion sonde de durée femtoseconde et I'impulsion THz
de durée picoseconde change. Il est alors possible d’en déduire la forme temporelle de 'impulsion
THz. Enfin, afin d’améliorer le rapport signal sur bruit de la détection, on module le faisceau THz
a une fréquence de 500 Hz grace & un hacheur mécanique, placé entre les miroirs paraboliques. Cet
outil module donc le signal de détection électro-optique et 'utilisation d’une détection synchrone
(Stanford Research Systems SR 830) permet alors de Iisoler du bruit ambiant.

Initialement, en "absence de rayonnement THz, le faisceau sonde est polarisé linéairement et &
45° des axes neutres de la lame quart d’onde (voir 'encart de la figure 1.28). A la sortie de celle-ci,
la sonde est donc polarisée circulairement. Le passage par le prisme de Wollaston permet alors de
séparer chacune des deux composantes s et p du faisceau optique, dont les intensités respectives
I, et I, sont égales et détectées chacune par une photodiode. Le signal Al = I, — I, est donc
nul, les photodiodes sont équilibrées. A I'inverse, au passage du faisceau THz, I’effet Pockels rend
legérement elliptique 1’état de polarisation du faisceau sonde. A son passage dans la lame quart
d’onde, la polarisation du champ sonde n’est donc plus parfaitement circulaire, ce qui donne lieu a
un déséquilibre entre les intensités optiques mesurées sur chaque photodiode : Al devient non nul
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FIGURE 1.28 — Schéma du dispositif expérimental de détection ellipsométrique conventionnel. Le
détecteur est constitué de deux photodiodes, respectivement notées PD1 et PD2. L’encart présente
I’état de polarisation du champ de sonde en ’absence et en présence du champ THz.

et sa mesure en fonction du retard entre les impulsions sonde et THz permet d’obtenir I’évolution
du champ électrique THz au cours du temps.

1.4.5.2 Mise en équation du signal électro-optique dans le cas conventionnel

Cette partie vise a décrire mathématiquement le systéme de détection constitué par une lame
quart d’onde associé & un prisme de Wollaston et deux photodiodes balancées. On se reportera
a la figure 1.27 pour les notations. L’utilisation du formalisme de Jones [141] permet de donner
I’expression du signal mesuré avec le dispositif précédent a travers différentes étapes de calcul :

1. Tout d’abord, & I’entrée du cristal, le champ sonde s’exprime dans le plan yOz du repére du
laboratoire a I'aide du formalisme de Jones selon :

- sin 6
E, = E, {COS 9] . (1.56)

2. Dans la base (\72, 173), le déphasage induit par le champ THz se traduit par la matrice :

eii—: Lena(a) 0

A:

0 eii—;'Lcng(a) )
ce qui donne :

A:ei%LC”S(O‘)x ei%Lc(nz(a)—na(a)) 0 :ez‘i—;’Lcng(a)X eil(@)-Le ()
0 1 0 1’
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soit :
eiF(a)-LC/Z 0

A = ei%Lan’) . eiF(a)-% X 0 efiF(a)-Lc/Q . (157)

- 27 . L
T X . 2y Le
Pour simplifier les calculs & venir, le facteur de phase global '3 "< . ¢il" %" présent dans

Iexpression de A ne sera pas pris en compte dans la suite.

. Au cours de leur traversée du cristal électro-optique, chaque composante du champ sonde est
donc déphasée I'une par rapport a autre, et le champ électrique s’exprime donc a travers
la succession de matrices :

. eiF(a)-LC/Q 0 .
Ea(0,0) o By R(=0) x | 7 anege| % R) x B, (1.58)

. | cosy  siny . . . .
ou R(¢) = [_ sintp cos w} est la matrice de rotation permettant le passage du repére du

laboratoire au repére principal de lellipsoide des indices (voir la section 1.4.4).
On a donc, dans le cas général :

~ cos 1) - el (@Le/2 _ginq) . e~ (@)Le/2 sin(0 + )
Ea(a,0) o E, - Linw cell(@Le/2 - cog ) - emil(@)Le/2 cos(f + )|’

soit :

B} {cos(rm)LC/z) ~sin 6 + isin(l(@) Le/2) - sin(6 + 21/0] _ (1.59)

Eq(a,0) < B, - cos(I'(a)L¢/2) - cos O — isin(I'(a) Lc/2) - cos(6 + 21))

Le champ sonde peut ainsi étre modulé par 'impulsion THz. Dans la suite, on notera I'(0) =
[' pour alléger les notation. Soulignons également que, selon la configuration géométrique
adoptée, cette modulation n’aura pas la méme incidence sur I'impulsion optique :

(a) Sile champ THz est orienté selon la direction (—110), on a « = 0 et ¢ = w/4 d’aprés
I'éq. (1.52). L’expression du champ sonde a la sortie du cristal est donc :

= B |isin(I'Le/2) cos 0 + cos(I" L /2) sin(6)
Ea(a=0.0,Le) oc B, |:COS(FLC/2) cosf +isin(I'L./2)sin(6) |’

soit, si 'L, < 1 :

—

FLC . — FLC . —
Eq(a=0,0,L.) ~ E;- (ZT - cos 6 + sin 9) ey + L (COSQ + i—~sin 9) -@,. (1.60)

On constate donc que, dans la configuration o = 0°, c¢’est "amplitude du champ élec-
trique de I'impulsion sonde qui sera modulée par le champ THz. De méme, si le champ
sonde se propage selon la direction €, i.e. pour un angle § = 0°, 'expression précédente
se simplifie en :

. 'L, . S
Fa(a=0,0=0,L,) ~ FEj ZT ey + By - e, (1.61)
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Alinsi, cette configuration bien spécifique des champs permet de générer sur I'axe y une
composante déphasée de 7/2 et dont 'amplitude est proportionnelle & I" i.e. & Ery,.
Par la suite, on notera cette composante sous la forme EEO. Dans cette situation, le
champ THz module donc 'amplitude du champ sonde.

(b) En paralléle, si on envisage la situation ou le champ THz est orienté selon la direction
(001), i.e. pour a = /2 et b = 0°, le champ sonde a la sortie du cristal s’écrira sous

la forme : -
= T et tel/2 . gin @
Esl <O{ = §a 07 LC> X Es . [e_iFLc/Q . COS 0:| 3

soit, pour une impulsion sonde polarisée selon €, i.e. § = 7/2 :
— T T .
Ba(a=T0=0 L) x B e g, (162

Ainsi, le champ THz polarisé selon la direction z du cristal impose une modulation de
la phase de I'impulsion sonde polarisée selon la direction y, et non de son amplitude.
La configuration géométrique des directions de polarisation des champs sonde et THz
permet donc de modifier soit la phase, soit 'amplitude de I'impulsion optique. Cette
remarque prendre tout son sens dans la partie 2.3.

Pour revenir a la détection de la biréfringence induite par effet Pockels, qui est 'objet de
cette section, notons qu’a '’heure actuelle, les détecteurs usuels ne permettent pas de mesurer
directement le champ électrique F,, mais seulement son intensité | E,|?. Ceci implique qu’un
tel systéme, s’il est placé directement aprés le cristal, ne permettra pas de mesurer la forme
du champ THz mais simplement son module. C’est la raison pour laquelle la technique
d’ellipsométrie est communément utilisée, mais nous verrons a la section 2.2 que d’autres
moyens, comme ’hétérodynage, sont envisageables pour obtenir I'information sur 'amplitude
et la phase du champ THz.

. Lors du passage par la lame quart d’onde imposant un déphasage de /4, et dont les axes
neutres sont tournés de 45° par rapport a la direction de polarisation initiale de la sonde,
on obtient de la méme maniére :

0 6_7:71_/4 X R(Z — 9) X Esl(O[),

3} in/4 B}
ESQ(Q,O)OCR(—%_FQ) % [e 0 ] 3

ce qui donne :

= V2 [cos(28) +i  —sin(23) =
Ego(a,0) < > { §in(28)  cos(28) — z] x Eg(a), (1.63)

3T
n58=——280.
ou f3 1

. Finalement, la séparation du faisceau a I'aide du prisme de Wollaston, dont I'un des axes
est ici paralléle a la direction de polarisation initiale du champ sonde, et ’autre orthogonal,
permet de mesurer les deux contributions au signal, Epp, et Epp, :

{ Epp, (a,0) = [—cosf sinf] x Eyx(a),

4 (1.64)
Epp,(a,0) = [sinf cosf] x Egn(a),
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et le signal total, détecté par les photodiodes balancées, s’écrit simplement sous la forme :

Al(a,8) = I (e, 0) — Ir(, 0) = | Epp, (a0, 0)|* — | Epp,(a, )] (1.65)

Ce résultat est valable quelle que soit la configuration géométrique des champs de sonde et de
pompe dans un cristal orienté selon axe (110). On pourra se référer a [90] pour plus de détails.
Pour des raisons de simplicité et de commodité, on considérera ici le cas ou le champ THz est
orienté selon I'axe Oy, i.e. « = 0° et le champ sonde est perpendiculaire au champ THz, i.e. 6 = 0°.
Les expressions précédentes se simplifient et on peut alors exprimer le signal, Spgoc, mesuré par
les photodiodes :

(1.66)

2w Le n2 141 - Ern,

Par ailleurs, lorsque le champ THz n’est pas trop intense, on peut considérer que I'- L, < 1, donc
sin(I"- L.) = I'- L.. Dans ce cas, le signal mesuré par ellipsométrie permet de mesurer directement
I’amplitude du champ électrique, Ery, :

AIJE?

TL:S)’ T41 tc LC

(1.67)

Ern, = 5=
s

ol t. est le coefficient de transmission en amplitude du cristal de détection. Il permet de tenir
compte du fait que 'amplitude du champ THz est diminuée par réflexion sur la face avant du cristal
électro-optique. D’autre part, lorsque le signal THz est trés intense, ’approximation sin(I'-L.) ~ I'-
L. n’est plus valide et la détection électro-optique ne peut donc plus étre considérée comme linéaire.
On atténue alors le faisceau avec k wafers de silicium, ce qui introduit un terme supplémentaire,
(ts;)®, dans le dénominateur de équation (1.67), ou tg; = 0.7 est le coefficient de transmission
en amplitude du silicium. Pour finir, la valeur de 'intensité de la sonde I, = E? s’obtient, en
pratique, en multipliant par deux la mesure de l'intensité recue par une seule photodiode en
I’absence de champ THz. Les valeurs utilisées tout au long de ce travail pour la mesure des
champs électriques THz sont rassemblées dans le tableau 1.8. Ainsi, ce type de détection électro-
optique par ellipsométrie permet a la fois de mesurer la forme temporelle d’une impulsion THz et
de mesurer 'amplitude maximale du champ électrique.

Cristal | n, te  ra (pm/V)

ZnTe | 2.85 0.48 3.9
GaP 3.19 0.46 0.88

TABLE 1.8 — Caractéristiques nécessaires a la mesure de I’amplitude d’'un champ THz détecté dans
des cristaux de tellure de zinc ou de phosphure de gallium [20,113].

Aprés avoir décrit les différentes maniéres de générer un rayonnement THz intense et les
caractéristiques de sa détection par ellipsométrie conventionnelle, nous allons a présent mettre en
évidence certains processus d’optique non-linéaire dans le domaine THz, étudiés lors de ce travail
de thése.
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Chapitre 2

Non-linéarités du second ordre dans le
domaine THz : effet Pockels
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Comme nous I'avons vu précédemment, 'effet Pockels est trés souvent utilisé dans le domaine
THz pour mesurer la forme temporelle d’'un champ électrique THz en échantillonnant ce dernier
a l'aide d’une impulsion ultracourte, située dans le domaine optique. En régle générale, on s’at-
tache simplement a décrire l'effet Pockels comme une biréfringence induite par le champ THz
et proportionnelle a celui-ci, sans s’intéresser a I’expression mathématique du champ généré par
I'interaction non-linéaire associée. Ainsi, toute I'analyse mathématique de I'effet Pockels rapportée
dans la section 1.4.5.2 de ce manuscrit est, a priori, suffisante pour bien appréhender le principe
de la détection d’'un champ THz par effet électro-optique. Toutefois, elle a été considérablement
simplifiée, dans le sens ol 'on n’a tenu aucun compte des évolutions temporelle et spectrale des
champs sonde et THz. En effet, d’'un point de vue mathématique, la polarisation non-linéaire
associée a l'effet Pockels s’écrit, dans le domaine temporel, sous la forme :

PO, 7) = e¢® : E,(t, %) Ermy (t, ). (2.1)

oll € est la permittivité diélectrique du vide, ¥®) est le tenseur de susceptibilité non-linéaire du
second ordre du milieu électro-optique, et E, (t, Z) et Ery,(t, ¥) correspondent respectivement aux
impulsions optique et THz.

Par ailleurs, il est clair que I’évolution du signal généré par échantillonnage électro-optique du
champ THz par I'impulsion optique dépend du retard 7 entre les deux impulsions. Ce dernier va
également affecter le spectre de I'impulsion sonde puisque, d’aprés I’équation (2.1), effet Pockels
apparait comme un processus de sommation et de différence de fréquences. Cependant, dans la
majorité des expériences effectuées sur le sujet (voir la partie 1.4.5), les détecteurs qui permettent
d’enregistrer la modulation de phase ou d’amplitude de 'impulsion sonde se propageant dans le
cristal sont des photodiodes, et celles-ci intégrent toutes les composantes fréquentielles de I'impul-
sion sans tenir compte d’une éventuelle évolution de leur distribution dans le spectre. En réalité,
a notre connaissance, trés peu d’études se sont intéressées a 1’évolution du spectre de I'impulsion
optique au fur et & mesure de son interaction par effet Pockels avec le champ THz dans un cristal
électro-optique, alors que ce procédé est fondamental pour la détection du champ THz. De plus, il
pourrait permettre de mesurer et/ou controler certaines caractéristiques du spectre (par exemple
sa forme ou sa dérive de fréquence) de 'impulsion optique de facon relativement simple.

D’autre part, dans le cadre des études d’optique non-linéaire effectuées pendant cette thése,
nous avons été amenés a étudier, entre autres, une cascade d’effets non-linéaires, dénotée sous
I’acronyme « PISH » pour « Pockels-induced second harmonic generation » et faisant intervenir
I'effet Pockels. Ce phénoméne du PISH, qui sera abordé en totalité au chapitre suivant, nous a
rétrospectivement permis de poser un nouveau regard sur l'effet Pockels. En effet, lors de cette
étude, nous nous sommes placés dans une configuration bien particuliére, que nous décrirons ci-
aprés et pour laquelle la manifestation du PISH était la plus simple & observer : c¢’est elle qui
nous a conduits & reconsidérer 1'effet Pockels et ses conséquences dans le domaine spectral. Parmi
celles-ci, nous allons démontrer, d’une part, que le champ THz peut étre mesuré a l'aide d’une
détection hétérodyne sans mettre en ceuvre de technique d’ellipsométrie, et, d’autre part, que le
champ THz peut étre utilisé pour mesurer certaines caractéristiques spectrales du champ optique
co-propagatif.

Dans un premier temps, nous allons donc nous consacrer & analyser I'effet Pockels d’un point
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de vue mathématique plus complet que ce qui a été effectué dans les rappels du chapitre pré-
cédent. Nous démontrerons que, pour une certaine configuration, l'interaction non-linéaire par
effet Pockels méne a la création d’une composante du champ électrique optique, dite composante
électro-optique. Cette derniére nous aménera alors a4 décrire un nouveau dispositif de détection
de la forme temporelle du champ THz et les performances associées. La derniére partie sera en-
fin consacrée a I’étude expérimentale et théorique, dans un cristal de ZnTe, du spectre de cette
composante électro-optique. Nous montrerons qu’il est possible de développer, avec une impulsion
THz, une technique équivalente au « cross-correlation FROG » ou X-FROG, et qui permet par
exemple de mesurer la phase spectrale de I'impulsion sonde.

2.1 Analyse mathématique compléte de ’effet Pockels

Pour déterminer la dépendance temporelle théorique de effet Pockels, il est a prior: nécessaire
de résoudre les équations d’onde couplées pour 'impulsion sonde et THz. Cependant, lorsque
I'impulsion sonde est de faible intensité, on peut considérer qu’elle n’affecte pas le champ THz.
Celui-ci est donc simplement modifié au cours de sa propagation par ’absorption et la dispersion
du milieu dans le domaine THz. De plus, le champ THz lui-méme n’a pas une intensité suffisante
pour induire dans le cristal des effets non-linéaires du troisiéme ordre comme la modulation de
phase croisée (XPM) via l'effet Kerr. On pourra donc négliger ce dernier effet dans 1’équation
de propagation du champ sonde. Nous allons maintenant établir I’équation de propagation non-
linéaire pour I'impulsion optique soumise a 'effet Pockels induit par I'impulsion THz.

2.1.1 Equation de propagation non-linéaire pour I’effet Pockels

Dans le cadre de I'approximation de I’enveloppe lentement variable, valable ici puisque la
largeur spectrale de I'impulsion est largement inférieure a la pulsation centrale de 1’onde, i.e.
Aw; < ws, le champ électrique de 'impulsion sonde peut s’écrire sous la forme :

— 1 —

E5<t7 SL’) - 5 EWS (t7 I) ’ eiiWSt tcc|l = E8<t7‘r> ’ gz’ (22)

avec

E,.(t,z) = &t z) - e*". (2.3)

E]

Considérant, d’autre part, que la polarisation non-linéaire du second ordre associée a I'effet Pockels
s’exprime sous la forme :

—

P(t,x) = ﬁﬁ)(x, t) - et ¢ c.c.] ) (2.4)

N | —

avec 15022) (t,x) tel que :
PP (x,t) = PP (t,x) - e,

I’équation de propagation non-linéaire pour I’enveloppe gs(t, x) dans le repére du laboratoire s’écrit
alors, d’aprés 'annexe A, en se plagant dans le référentiel se mouvant avec I'impulsion sonde :
0&; (1) iw?

_ s (2) /
Ox T 2kgepc? Po(@:t),
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ou =y, z t' =t—x/v, avec v, la vitesse de groupe de l'impulsion sonde, soit :

ObunltsV) _ 1T _poy, p) (2.5)

ox Asngeg H

2.1.2 Polarisation non-linéaire pour 1’effet Pockels

X = (100)

FIGURE 2.1 — Configuration géométrique des champs électriques a ’entrée du cristal : le champ THz
est polarisé selon la direction €, et le champ sonde selon la direction € du cristal.

Nous allons a présent déterminer la polarisation non-linéaire associée a 'effet Pockels, ]35(2) (t,z).
Pour cela, nous nous plagons dans la configuration oli le champ THz est polarisé selon la direction
€y (voir la figure 2.1). Dans le domaine temporel, on peut écrire ce dernier sous la forme :

. 172
ETHz(ta l‘) = 5 EQ(t, l’) +c.c.| = ETHz(ta J]) . é;;- (26)

Notons que, dans le repére du cristal, le champ électrique THz s’exprime sous la forme :

Eru,(t, x)

Erm,(t,z) = (—€x +é) = Brmx(t,7) -€x + Eruy(t, ) -€y. (2.7)
\/5 — —
:7ETHz(t7I)/\/§ :ETHZ(t’x)/\/ﬁ

La polarisation totale du second ordre s’écrit, sous forme tensorielle :
p;@) (tv $) = 60)2(2) : ETHZ<t7 $) ’ Es(t> .’L'), (28)

soit, pour chaque composante i dans le repére du cristal (€, €y, €z) :

P2 (t,7) = 6o | K (—(ws + Q50,2 Y X (—(ws + Q)3 ws, Q) B, (t,7) - Eqult, )
gk
+ K (—(ws — Qs =) > X (—(we = Qsws, —Q) B y(t,7) - Byt z) |, (2.9)
S )y WSy X”k S )y WSy ws,) \ U Q.Y )
ik
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ou le facteur de dégénérescence K est donné par Pexpression [142] :
K(_w07w17w27"' 7wn) :2l+m+n'p’ (210)

avec p le nombre distinct de permutations de wy,--- ,w,, n I'ordre de la non-linéarité, [ = 1 si
wy = 0 et [ = 0 sinon, et enfin m égal au nombre de champs continus. Dans le cas présent, on a
doncn =2, m=0,l=0et p=1. On obtient finalement K = 1 et 'expression de la polarisation
non-linéaire devient :

PP (tx) =e0 Y X0 B, y(t,7) - [Bag(t,x) + B (t )]
jk

:260 Z Xl(']?])ngs7j (t, x) : ETHZ,k(t7 Zlf), (211)
jk

ol l'on a négligé la dispersion pour la susceptibilité non-linéaire d’ordre 2. En repassant en écriture
tensorielle, on obtient :

PO (t,2) = 20 X : Erm,(t,2) - B, (t,2), (2.12)
D’aprés les expressions (1.37) et (1.42), on obtient finalement :

ﬁ£3)<t7x) = —¢€o TL4 T Ews (tv .%’) : ETHZ(tax); (213)

S
avec, selon la convention de Voigt (voir le tableau 1.5) :
i =ryzx =rzvx # 0
=T52 = TIxzy = TzZXY (2.14)
=Te3 =TXxyz = Tvyxz
et

1
2 2 2 2 2 2 4
ng)ZX = X(Z))’X = Xg()ZY = X(Z;{Y = Xg{%’Z = Xg/;(Z = ) NgTa1.

On obtient finalement I'expression du terme 735(2) :

758(2)(t,x) = —eonti: (‘j;(t, x) - ETHZ(t, x), (2.15)

S

soit, en projection dans le repére du cristal :

735,2))((’5737) = —cons ra1 - Es 7(t,7) - By (¢, 7)

Pﬁ?&(tw) = —eo ny a1+ Es z(t, ) - Brmy x (L, ). (2.16)

PE(t,2) =0
Sachant que & z(t,x) = &.(t,x) = &E(t,x) et Erpx(t,z) = —Ern,y(t,x) = —\/iﬁETHZ(t,w)
voir I’équation (2. 1l vient :
(voir Iéquation (2.7)), il vi

¢ 4

73;2))((15, ) = _fo s Tar &s.(t,7) - Brmy(t, v)

V2

4

€0 N, Ta1

P (t ) = L s 4
,Y( ) \/5

S

: gs,z<t7 ZE) : ETHz(ta :E)

| POt x) =0
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Le passage dans le repére du laboratoire se fait ensuite simplement grace aux relations de
passage entre les repéres du cristal et du laboratoire données par :

1 2 2
P£2>:%(P§()+P§))

1 2 2
P® = —(—P¢ + PPy

V2
2
\Pz(z)zpé)

ce qui donne enfin :
738(72&2(157:15) =0
9(2 (t,7) = €0 nt 141 - Eoo(t, ) - Bru,(t, 7). (2.17)
)(t,x) =0

2
42

P

RS

D&

L’équation de propagation devient donc, pour chaque composante de I'impulsion sonde dans
le plan zOy :

0Es.(t', )
ZZsrN ) ) 2.18
o (2.18)
et e
s t/,l' LT / / T
—’ya(x ) = Z)\—S ng a1 - gs,z(t 71’) ’ ETHZ (t + U_g7 I‘) : (219)

Ainsi, comme prévu dans cette configuration géométrique (voir le chapitre 1), 1'effet Pockels en-
gendre une composante optique centrée & ws le long de I'axe e,. Soulignons que celle-ci sera
employée un peu plus tard pour effectuer une détection hétérodyne du champ THz.

Cependant, pour décrire correctement 1’évolution de E&y(t, x), il faut tenir compte du fait que
cette onde se couple par effet Pockels avec 'onde THz pour agir rétrospectivement sur 'impulsion
initiale polarisée suivant l'axe €,. La polarisation non-linéaire associée a ce processus du second
ordre s’écrit sous une forme équivalente a ’équation (2.12), a savoir :

5,(2) . = =
Pt x) =26 X : B, (t, ) - Erna(t, @), (2.20)
ou encore : o
P (t,x) = —eg nt 71 By, ,(t,7) - Eru,(t, ). (2.21)

De méme que pour I'impulsion optique initiale E, la composante E,, , peut s’écrire sous la
forme du produit d’une fonction enveloppe et d’une onde plane monochromatique, a savoir :

E,.  (t,x) = &, (t x) - e*7E,. (2.22)

= (2
Un raisonnement équivalent appliqué a la polarisation P’ i ) permet enfin d’obtenir les expres-

— (2
sions suivantes pour les composantes de P’i ) dans le repére du cristal :
PRt x) =0
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PP () =0
et
P (ta) = — e nl rar - [Eay (t,2) - Brin,x(t,2) + E x(t,7) - Bra,y (¢, 7))
537y(t, l‘) ] —ETHZ(t, .17) —557y(t7 .CE) ) ETHz(t; Qf):|
V2 V2 V2 V2

=€ ntry - Esy(t, ) - Brp,(t,7) = 77;@ (t, ).

4
= —€p Ng T41 "

[’équation de propagation non-linéaire associée s’écrit alors :
0. (', x) T 4 x
— 0 = Ey(t',x)  Bpp, |t/ + — 2.23
D7 l)\sns ra1 Esy(t',x) - Ern + Ug’x ) ( )

et le systéme d’équations couplées a résoudre s’écrit enfin sous la forme :

ag&y(t 7-I) — Z . Q . gs’z<t/7x> . ETHZ (t/ + £7x)
ox Vg

0 (t' x) ,

T:Z'Q'gs’y(t/,x)'ETHz <t —|—U—g,x>

T
avec () = o nfj T41.
S

En faisant intervenir 7 le retard de I'impulsion sonde par rapport au champ THz, on obtient pour
finir :

t/ —_—
W =i-Q &.(t',7) Ern, (’MFTJr Z x)
g
(2.24)
6537,2(25/’1‘) ) ! -
Pecllir) _ z~Q-5s,y(tal’) - By, (t/+7+ vgm)

2.1.3 Reésolution du systéme d’équations couplées

Pour résoudre le systéme d’équations couplées (2.24), on pose :

Er(t o) =& y(t x) + & (1, x)
E_(tx) =&yt x) =& (', x).

En effectuant la somme ou la différence des équations du systéme (2.24), celui-ci se transforme
alors en :

084 ('
% =1- Q '€+(t/,$) - By, (t/“—T“— 5,37)
g
, (2.25)
M — _ZQE_(t/7x) 'ETHZ (t,+7-+£7x)
oz Vg

ce qui s'intégre simplement en :

Le
E (t,x)=EL(t',0) exp {z : Q/ Eru, (t' +7+ Uﬁ,z) dx} :
0

g
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et
Lc
E (H,x)=E_(t,0) exp {—z’ : Q/ Eriy (t/ + 7+ i,x) dm} .
0 Yg

On en déduit alors 'expression des composantes de I’enveloppe de I'impulsion :

1
Esy(t ) = 5 (EL(t' )+ E_(, 2)]

)
1 Le T

= {&r(t',())-exp {ZQ/ Ern, (t'+7‘+—,x) dm}
2 0 Vg

Le
+5_(t’,0)-exp{—i-Q/ Ery, (t/+T+U£,$) dx}]
0 g

£t x) = %[8+(ﬂ,x)——5_(ﬂ,xﬂ

1 Le T
== [E+(t',0) - exp {z . Q/ Eru, (t’ +7+ —,x) dm}
2 0 Vg

L
—5_(t’,0)-exp{—i-Q/ Frus (t,—l—T—l—i,fL‘) dxH
0 Vg

avec, puisque le champ sonde initial est orienté selon la direction € :

et

{&mm:@mm+@mm: E.(t,0)

Au final, les composantes du champ sonde modulé par I'impulsion THz s’expriment sous la
forme : ;
Esy(t', L) =4&,(t',0) - sin [Q/ Era, (t’ + 7+ ﬁ,x) dx]
0

K (2.26)

L¢
Es.(t', L) = E,(t,0) - cos [Q/ Eru, (t’ +74 £,$> d:c] )
0

Vg

Remarquons que ces équations traduisent bien la conservation de 1'énergie pour I'onde centrée a
ws. En effet, on a :
Eay(t', L) + |Eso(t', Le)l” = |Es. (8, 0)] (2.27)

ce qui signifie que, en sortie du cristal, la somme de 1’énergie transportée par I'impulsion signal
générée par effet Pockels dans la direction €, et de celle transportée par la composante orientée
selon la direction €, sont bien égales a I’énergie totale transportée par I'impulsion sonde incidente
sur le cristal et dirigée selon €.

Dans I’hypothése ou le déphasage induit par I'impulsion THz est faible, i.e. :

Lc
171? T41 X/ ETHZ (t,—|—7+£,$) d$<<1, (228)
As 0 Ug
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ce qui est le cas dans nos expériences, on a alors :

Le
587y(t/77—’ LC) =1 5572(25, 0) : Q/ Ern, (t/ + 7+ ﬁ, I) dx

0 Vg (2.29)

Es (', L) = & .(t,0).

Ainsi, nous avons démontré mathématiquement que, au sein d’un cristal de structure zinc-
blende taillé selon I’axe (110), I'interaction non-linéaire par effet Pockels d’une impulsion THz et
d’une impulsion optique, respectivement polarisées selon les axes (001) et (—110), modifie I’état
de polarisation de cette derniére de facon singuliére : I'interaction non-linéaire génére en effet
une composante, dite électro-optique, polarisée selon la direction (—110) et déphasée de 7/2 par
rapport a 'impulsion optique initiale (voir I’équation (2.28) et la figure 2.2). De plus, dans la limite
ou le déphasage donné par 1'équation (2.28) est petit devant 1, la composante électro-optique voit
son amplitude modulée linéairement par le champ THz, et elle contient donc toute 'information
relative a 'amplitude et a la phase de ce dernier, au contraire de 'impulsion optique orientée selon
la direction perpendiculaire, qui n’est pas modifiée par son passage dans le cristal (voir I’équation
(2.29)).

Dans la partie suivante, nous proposons une méthode alternative a la DEOC, s’appuyant sur
ces caractéristiques remarquables pour détecter la forme temporelle du champ électrique THz et
mesurer son amplitude.

2.2 Nouvelle détection intensimétrique d’un champ THz :
une alternative a la détection électro-optique convention-
nelle

Z=2z=<001> .

a) .- b)

Amplitude

Es

. Eg
5y =< 010 > L/‘*S ,
7\ ) Délai temporel

£ X —< 100 >

FIGURE 2.2 — a) Schéma de principe de la création, par effet Pockels, d'une composante optique
selon I’axe €, lorsque le champ sonde est polarisé linéairement dans la direction z, et orthogonalement
au champ THz. b) La composante optique générée par effet Pockels, d’amplitude Ego, est déphasée
de /2 par rapport au champ optique initial Ej.
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Nous avons démontré que, dans les conditions particuliéres ot le champ THz et I'impulsion
sonde sont polarisées respectivement selon les directions (—110) = €, et (001) = €, une nouvelle
composante optique apparait orthogonalement a la direction du champ sonde d’origine. Si ’on fait
abstraction de la dépendance temporelle pour alléger les notations et retrouver les conventions
adoptées au chapitre précédent (voir la partie 1.4.5.2), dés lors que le déphasage introduit par
Ieffet Pockels I' - L. < 1, le champ optique total a la sortie du cristal, Esl, s’écrit sous la forme :

Eg~ E, [ZF ' fcﬂ} (2.30)

ou Esl correspond au champ optique total a la sortie du cristal et E, est 'amplitude du champ
sonde a I'entrée du cristal. Cette notation fait apparaitre d’autant mieux I'existence de la compo-
sante F, =1 Es% - €y, notée Ego dans la suite et déphasée de 7/2 par rapport a la composante

E, ., = E, - €, correspondant a ’onde optique initiale. Le schéma de principe de ce changement de
polarisation de 'impulsion sonde initiale, induit par 'effet Pockels, est représenté sur la figure 2.2.
L’information sur le champ THz, contenue dans le terme I, est donc accessible si 'on parvient a
mesurer uniquement la partie utile du signal, 7.e. la composante EEO = Es,y.

Une premiére démarche pour mesurer le champ électrique THz consiste, en premier lieu, a
placer derriére le cristal un analyseur, orienté orthogonalement a la direction de polarisation
initiale du champ sonde, et a enregistrer le signal ainsi isolé & l'aide d’une photodiode. Cette
situation sera étudiée au paragraphe 2.2.1. Toutefois, les photodiodes étant des détecteurs en
intensité, le signal ainsi mesuré ne sera pas proportionnel a I’ mais a I'? o E2,,. L’information
relative a la phase du champ THz n’est donc a prior: pas accessible dans ce cas. Pour recouvrer et
extraire 'information sur ’amplitude et sur la phase du champ, nous proposons, en second lieu,
d’effectuer une détection hétérodyne du champ Equ7 stratégie qui sera détaillée au paragraphe
2.2.2. Remarquons qu’il s’agit d’'une démarche différente de celle de la DEOC, dans le sens ou
celle-ci a recours a I'ellipsométrie pour détecter le champ THz, i.e. & une mesure de la variation de
I’'état de polarisation du faisceau sonde. L’alternative hétérodyne s’appuie, quant a elle, sur une
mesure de modulation d’amplitude du champ optique généré par l'effet Pockels.

Avant de présenter la technique de détection électro-optique hétérodyne mise en place au sein
du laboratoire, nous présentons une étude préliminaire du champ EEO, afin de vérifier la validité de
ce qui a été démontré mathématiquement auparavant (voir I’équation (2.30)). Dans la suite, cette
étude sera dénotée comme la configuration « homodyne », du fait qu’aucun signal n’est visible en
I’absence du champ THz et que la détection s’effectue donc sur fond noir.

2.2.1 Etude préliminaire en configuration homodyne

Si le cristal électro-optique est simplement placé entre deux polariseurs croisés, configuration
représentée sur la figure 2.3, le signal mesuré a I'aide d’une simple photodiode est proportionnel &
I'intensité du champ THz. En effet, le champ optique transmis au travers de I'analyseur situé juste
avant le détecteur est proportionnel au déphasage induit par effet Pockels, lui-méme proportionnel
au champ THz. Le signal détecté par la photodiode est, quant & lui, proportionnel au carré du
champ optique transmis, donc a I'intensité THz.

La figure 2.4-a) présente, en bleu, ’évolution du signal Sp., = Fa en fonction du délai
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FIGURE 2.3 — Détection électro-optique homodyne dans un cristal électro-optique, entre polariseur
et analyseur croisés. Les polariseurs en polyéthyléne haute densité (HDPE) permettent de faire varier
I'amplitude du champ THz.

temporel 7 entre le champ sonde et le champ THz. La courbe est superposée a I'intensité du champ
THz, Sfpoc, mesurée grace a la DEOC, et montre de grandes similitudes avec cette derniére,
comme prévu par I’équation (2.33). On peut cependant remarquer que le signal Syo, n’atteint
pas une valeur nulle lorsque c’est le cas pour le signal S3uoc, par exemple & 7 = 2.3 ps et
T = 2.6 ps. Pour expliquer ces différences, nous avons représenté les deux situations de détection,
conventionnelle et homodyne, sur la figure 2.5. Le signal mesuré a la DEOC fait intervenir la
corrélation entre 'intensité du champ sonde et I'amplitude du champ THz, soit :

400
SDEOC(T) XX / ETHz(t)Is(t — T)dt (231)

—00

Cette situation est schématisée sur la figure 2.5-a) : I'impulsion sonde, représentée en rouge, se
superpose au champ électrique réel de I'impulsion THz (en noir), pour donner un signal Spgoc
moyenné sur le temps (non montré ici). Aux points d’intérét 7 = 2.3 ps et 7 = 2.6 ps, le champ
THz change de signe tandis que l'intensité du champ sonde reste positive. Le signal résultant,
S2rocs (en vert) pourra donc prendre une valeur nulle en ces points. Dans la seconde situation,
schématisée sur la figure 2.5-b), le signal mesuré par la détection homodyne fait intervenir cette
fois I'intensité du champ THz réel. 1l va donc s’exprimer sous la forme :

Shom(7) /_ T LoDt — 7. (2.32)

Ainsi, l'intensité sonde étant corrélée a l'intensité du champ THz, l'intégration sur le temps du
produit de ces deux signaux positifs donnera un signal moyenné non nul au niveau des zéros de
Iy, ce qui explique la forme de Shom.

Par ailleurs, nous avons mesuré la dépendance de 'amplitude du signal détecté par la méthode
homodyne, Syom, en fonction de 'amplitude du champ THz, Ery,. Le résultat est présenté sur la
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FIGURE 2.4 - Etude du signal mesuré dans un cristal de ZnTe de longueur L. = 300 pm, & l'aide
de la configuration homodyne entre polariseur et analyseur croisés. a) Forme temporelle du signal
Shom normalisé (en bleu) en fonction du retard entre le champ sonde et le champ THz. La courbe en
pointillés verts correspond au signal électro-optique Sproc mesuré par la DEOC, normalisé et mis
au carré. b) Dépendance du signal Spon, en fonction de 'amplitude, Ery,, du champ THz, dont la
valeur est imposée a 'aide de deux polariseurs placés sur le trajet du faisceau THz.

figure 2.4-b) et 'on constate que les données expérimentales peuvent étre ajustées a aide d’une
fonction de la forme A x E2y,, ou A est une constante. Le signal mesuré a I'aide de la détection
homodyne est donc proportionnel & 'intensité du champ THz, ce qui est en accord avec 1’équation
(2.29) et confirme I'absence d’effet Kerr THz dans nos conditions expérimentales.

Enfin, d'un point de vue mathématique, 'expression du champ Esl a été calculée précédem-
ment a l'aide du formalisme de Jones (voir I'équation (2.30)) et le passage & travers 'analyseur et
la photodiode permet d’écrire I'amplitude du signal détecté comme :

L 0} iy Bru, |
T ns)\7;41 TH } _ (2.33)

Il est ainsi possible de mesurer directement le carré du champ THz, E2;,, et d’en déduire son
module. L’information sur la phase du champ THz est cependant perdue. Les paramétres L., ng
et 741 sont les mémes que pour la DEOC (voir la section 1.4.5.2) et, dans la pratique, la mesure
du terme E? s’effectue en I'absence de champ THz, avec 'analyseur orienté parallélement a la
direction de polarisation du champ sonde. Le rapport des deux signaux permet alors d’obtenir la
valeur de E2y et donc le module du champ THz :

V Shom/ B (2.34)

ng T'41 tc Lc

| Erng| ~ —
Ao
ou t. permet de tenir compte des pertes par réflexion du faisceau THz a la traversée de la face
avant du cristal.

Remarquons que cette méthode, testée sur la source de rayonnement THz généré par le plasma,
a permis d’obtenir une valeur de champ électrique Fry, ~ 74 kV /cm, sensiblement identique a celle
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FIGURE 2.5 — Représentation schématique du principe des différentes détections électro-optiques
conventionnelle et homodyne. Le faisceau sonde, d’une durée de quelques dizaines de femtosecondes,
est représenté par le lobe rouge alors que le champ THz réellement généré par la source est représenté
en noir. a) Détection électro-optique conventionnelle. b) Détection électro-optique homodyne. La
courbe résultant de la corrélation entre I'impulsion sonde et le champ THz (respectivement 'intensité
THz) est représentée en vert (respectivement en bleu).

mesurée en paralléle par la DEOC, a savoir Ery, ~ 70 kV /cm. Malgré cela, I'absence d’information

relative a la phase empéche la mise en ceuvre de la technique homodyne pour caractériser en totalité
la forme temporelle du champ THz.

Aussi, nous allons a présent détailler la stratégie que nous avons envisagée pour extraire a la

fois 'information sur la phase et sur 'amplitude de 'onde THz, & savoir la mise en ceuvre d’une
détection hétérodyne.

2.2.2 Détection hétérodyne

S’inspirant des expériences de spectroscopie par effet Kerr optique résolue en temps [143,144],
la technique hétérodyne consiste & mélanger au signal a détecter Fgo, de faible amplitude, un
champ FEor,, appelé oscillateur local, en phase avec Ego. D’'un point de vue mathématique, le
signal résultant de ce mélange peut s’écrire sous la forme :

S 40 o (Eop, + Ero)? = IoL + Ino + 2 - Eor x Ego, (2.35)
avec B2, = Iop, et EZo = Igo et ol l'on a considéré que Fop, et Epo sont réels.

Le terme d’intensité dia a 'oscillateur local 1oy, peut ensuite étre filtré, de méme que le terme
d’intensité homodyne Igo, afin que seul le terme croisé puisse étre détecté. Dans le cas présent,
le filtrage des termes Iop, et Ipo peut étre réalisé simplement en soustrayant au signal total S5
son antonyme S(%) obtenu lorsque I'oscillateur local est en opposition de phase avec le signal &
détecter :

S P & (Bop, — Ero)? = Ior + Ino — 2 - EoL X Ego. (2.36)
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La différence des deux signaux sera alors proportionnelle & 'amplitude du champ électro-
optique, qui, dans notre cas, est proportionnel au déphasage I' - L, lui-méme proportionnel au
champ électrique THz. Nous présentons tout d’abord le dispositif expérimental réalisé pour effec-
tuer la détection hétérodyne du champ THz.

2.2.2.1

Dispositif expérimental

.........................................................................................................
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FIGURE 2.6 — Schéma du dispositif expérimental de détection hétérodyne intensimétrique. Le dé-
tecteur est constitué de deux photodiodes balancées, respectivement notées PD1 et PD2, le signal
mesuré est donc égal 4 la différence entre les intensités de chacune de ces photodiodes. Les polariseurs
sont notés P1 et P2, et le cube séparateur non polarisant qui partage le faisceau sonde en deux parties
d’égales intensités est noté CS. L’encart présente les changements de polarisation du faisceau sonde,
selon que les impulsions sonde et THz se recouvrent temporellement ou non.

Le dispositif expérimental est représenté sur la figure 2.6 et a été testé expérimentalement
dans la configuration ou les champs sonde et THz sont polarisés respectivement selon les axes
(001) et (—110) du cristal (voir la figure 2.2-a)). Aprés le passage dans le cristal, le champ sonde
voit sa polarisation devenir légérement elliptique. Notre objectif est de mesurer la composante de
cette polarisation dans la direction orthogonale a la direction de polarisation initiale, soit selon
I'axe Oy.
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Nous proposons de séparer le faisceau sonde en deux parties d’égales intensités, a ’aide d’un
cube séparateur non polarisant. L’ajout de filtres neutres de densités variables peut étre nécessaire
pour s’assurer que les intensités de chaque branche sont bien égales. Chacun des deux faisceaux
est ensuite envoyé a travers un couple constitué d’une lame \/4 et d’un polariseur de Glan, et son
intensité est mesurée a I’aide d’'une photodiode.

Le dispositif fonctionne de la maniére suivante : en ’absence de rayonnement THz, les deux
polariseurs de Glan sont réglés de facon a supprimer tout passage du faisceau sonde, leur axe
est donc orthogonal a la direction de polarisation de ’onde incidente €,. Des lames quart d’onde
sont ensuite disposées devant les polariseurs, avec I'un des axes neutres paralléle & la direction €,
et sont respectivement tournées d’'un angle £+ par rapport a ce dernier. Elles produisent ainsi
deux oscillateurs locaux en opposition de phase et de méme amplitude, orientés parallélement au
vecteur €,. Comme on peut le voir dans I'encart de la figure 2.6, en I’absence de champ THz, la
différence des intensités mesurées par chacune des photodiodes est nulle. Au contraire, lorsque
le champ THz est synchronisé avec 'impulsion sonde, leur interaction dans le cristal génére une
modification de la polarisation du faisceau sonde. Le champ optique EEO induit par effet Pockels
interfére alors avec l'oscillateur local di a la présence de la lame d’onde. Selon le signe de 1'angle
B, les deux champs seront soit en phase, soit en opposition de phase : le signal da a la différence
des intensités mesurées par chaque photodiode sera donc non nul et proportionnel au module du
champ THz, d’aprés les équations (2.35) et (2.36).

2.2.2.2 Mise en équation du signal électro-optique mesuré par détection hétérodyne
intensimétrique

De méme que précédemment, le formalisme de Jones permet de calculer ’expression du signal
AT e détecté par le schéma hétérodyne intensimétrique.

1. Les coordonnées dans le repére du laboratoire du champ sonde ont été calculées précédem-
ment et sont données par l'équation (2.26). Le passage de la sonde par le séparateur de
faisceau divise amplitude E, du champ par v/2 sans modifier 'état de polarisation, puis les
deux lames quart d’onde modifient I'expression de chacun des faisceaux les traversant. Aprés
la traversée de la lame dont 'axe neutre fait un angle 43 avec la direction €, le champ a
pour expression :

o i /4 0 _
e
E P « R(—p) x { 0 e‘”“} X R(B) x Eg, (2.37)
alors qu’aprés la lame dont ’axe neutre fait un angle — 3 avec €, le champ a pour expression :
- (7[3) eiﬂ/4 0 .,
E. x R(B) x 0 e-int| X R(—05) x Eg. (2.38)

2. En considérant comme précédemment la configuration ou le champ sonde est orthogonal au
champ THz orienté selon 'axe €, le passage de chacun des deux faisceaux par le polariseur
croisé nous donne uniquement les composantes selon la direction €,, ayant pour expression :

Esﬁ(;ﬁ) = _—F,- {sin (%) cos(208) —i [Sin (%) + sin(20) cos (F éLC)} } , (2.39)
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et

E(? =—E,- {sin (%) cos(28) — i {sin (%) — sin(26) cos (%)} } . (2.40)

Finalement, le signal mesuré a 'aide des deux photodiodes s’exprime selon :
Al vt = | B, — |ELP)? oc B2 -sin(28) - sin (T L) . (2.41)
Ainsi, on retrouve la dépendance en sin (I' - L.) qui permet, puisque le déphasage induit par
le champ THz est suffisamment faible devant 1, de mesurer directement la forme temporelle du

champ THz en utilisant cette configuration. Un intérét particulier sera porté aux valeurs de 'angle
4/ dont sont tournées les deux lames quart d’onde.

2.2.2.3 Détection hétérodyne intensimétrique : résultats expérimentaux
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FIGURE 2.7 — Détection hétérodyne intensimétrique effectuée dans des cristaux de ZnTe (a-b) et de
GaP (c-d) : a - ¢) Amplitude du champ THz, normalisée par son maximum, mesurée pour différents
angles B en fonction du délai temporel entre I'impulsion THz et 'impulsion sonde, et comparaison
avec le signal mesuré par DEOC. b-d) Comparaison des spectres associés, obtenus par transformation
de Fourier.

Nous présentons sur les figures 2.7 et 2.8 les résultats expérimentaux obtenus par la détection
hétérodyne intensimétrique. Sur la figure 2.7, les signaux sont normalisés par leur maximum et
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mesurés pour des angles £ appliqués aux lames a retard situés entre 5° et 30°. Les mesures
ont été effectuées dans deux cristaux distincts de GaP et de ZnTe, taillés selon 'axe (110) et de
longueurs respectives L. = 220 pym et L. = 300 pm.

Le champ électrique THz a également été mesuré, en paralléle, a I'aide de la détection EO
conventionnelle et est représenté en pointillés noirs. Les signaux temporels, présentés sur la figure
2.7-a) et ¢), montrent une trés grande similarité, ce qui confirme la validité de la nouvelle détection
hétérodyne intensimétrique que nous avons développée. Les faibles différences visibles au niveau
des deux oscillations entourant le pic principal peuvent étre expliquées de la maniére suivante :
si les angles d’hétérodynage de chaque lame ne sont pas exactement égaux en valeur absolue, la
contribution homodyne, Igo, qui est a priori éliminée par la soustraction des signaux (voir les
équations (2.35) et (2.36)), est susceptible d’influer sur 'apparence des signaux. D’autre part, la
comparaison des spectres (voir les figures 2.7-b) et d)) montre que les deux détections ont des
performances équivalentes, avec des rapports signal sur bruit trés proches, de 'ordre de 103.
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FIGURE 2.8 — Détection hétérodyne intensimétrique effectuée dans des cristaux de ZnTe (a-b) et
de GaP (c-d) : a - ¢) Amplitude du champ THz mesurée pour différents angles 5 en fonction du
délai temporel entre 'impulsion THz et I'impulsion sonde. b-d) Maximum de I"amplitude du signal,
en fonction de l'angle 8 de la lame quart d’onde. La courbe d’ajustement (en violet) correspond a la
fonction f — sin(20).

Une observation un peu plus attentive des signaux temporels, présentés par ailleurs sans étre
normalisés sur les figures 2.8-a) et c¢), révele cependant quelques petites différences, visibles en

particulier lorsque 'angle 5 dépasse la vingtaine de degrés. Les figures 2.8-b) et d) permettent de
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quantifier ces variations : elles représentent le maximum de I’amplitude du champ électrique THz en
fonction de I’angle de la lame quart d’onde (. Selon 'expression (2.41), cette variation doit suivre
la fonction 8 — sin(24), et ce quel que soit a priori 'angle 5. On constate effectivement que, pour
chacun des deux cristaux, les résultats expérimentaux sont cohérents avec la courbe d’ajustement
(en violet) issue de la fonction 5 — sin(2/), pour des angles inférieurs & 5, = 20°. Mais, a partir
de By, un comportement de saturation est observé : la détection hétérodyne intensimétrique ne
peut plus étre considérée comme linéaire. Ceci peut s’expliquer par le fait que, lorsque 'angle 8
augmente, la contribution homodyne, Igo, devient de plus en plus importante et peut conduire a la
saturation des photodiodes. Remarquons enfin que, en régle générale, les expériences équivalentes
en terme d’hétérodynage et qui sont décrites dans la littérature sont effectuées pour des angles 3
petits [145,146].

Nous avons donc concu et expérimenté une nouvelle facon de détecter un champ THz qui ne
nécessite pas d’employer un prisme de Wollaston et dont I'alignement est donc simplifié. 11 faut
s’assurer cependant qu’on reste bien dans un régime linéaire et qu’on garde un angle d’hétéro-
dynage [ suffisamment petit. La comparaison de cette détection avec la DEOC montre que nous
obtenons les mémes performances, que ce soit du point de vue du rapport signal sur bruit ou de
celui des formes temporelle et spectrale du champ THz.

Par ailleurs, nous verrons une mise en ceuvre de cette alternative a la détection électro-optique
ellipsométrique dans le chapitre suivant.

2.3 Evolution du spectre d’une impulsion optique générée
par effet Pockels : application a la mesure de la dérive
de fréquence de cette derniére

Nous avons vu précédemment que 'effet Pockels induit par un champ THz dans un cristal de
type zinc-blende peut induire une modulation de I’amplitude ou de la phase de 'impulsion sonde
(voir la remarque faite au point 3b de la section 1.4.5.2). Mais qu’en est-il de son spectre ?

D’un point de vue spectral, ’effet Pockels induit par un champ THz dans un cristal de structure
zinc-blende a été décrit par Gallot et al. en 1999 comme un processus non-linéaire de sommation
(SFG) et de différence (DFG) de fréquences, comme le montre la figure 2.9-a) [90]. Aussi le spectre
généré par la polarisation non-linéaire correspondant a l'effet Pockels peut-il étre schématisé en
premiére approximation comme sur la figure 2.9-b) : deux impulsions centrées a w, & entourent
I'impulsion primaire centrée a w,. Remarquons que, selon 'orientation des champs THz et sonde,
cette derniére composante est présente ou non dans le spectre généré par effet Pockels (voir la
suite de ce paragraphe, et la figure 2.10 pour plus de détails & ce propos).

Toutefois, lorsque le champ THz devient trés intense, des processus non-linéaires additionnels
d’ordre supérieur peuvent apparaitre et affecter également le spectre de I'impulsion sonde. En
2007, Shen et al. ont ainsi démontré 'existence d’une modulation de phase croisée induite sur
le champ optique par des impulsions THz extrémement intenses dans un cristal de ZnTe taillé
selon la direction (110) [37,147]. Les auteurs ont adopté la configuration représentée sur la figure
2.10-a), pour laquelle le champ THz était polarisé selon la direction z du cristal et le champ sonde
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FIGURE 2.9 — Point de vue spectral sur Ueffet Pockels. L’état d’énergie fondamental est désigné
par E,. a) Ajout de composantes fréquentielles supplémentaires au spectre de 'impulsion sonde, par
sommation (SFG) ou différence de fréquences (SFG). b) Représentation schématique du nouveau
spectre de 'impulsion, suite & son interaction avec I'impulsion THz. La présence de la composante
optique centrée & ws dépend de l'orientation des polarisations des champs THz et sonde.

orthogonalement. Les impulsions THz employées étaient, par ailleurs, générées par un faisceau
d’électrons au sein d’un accélérateur et atteignaient la centaine de pJ, avec un champ électrique
d’amplitude ~ 1 MV /cm, soit dix a cent fois plus importante que celle produite par nos sources
THz. Le processus de modulation de phase croisée est un effet non-linéaire du troisiéme ordre,
au cours duquel la phase de I'impulsion optique est modifiée par 'impulsion THz, ce qui a des
conséquences dans le domaine spectral, entre autres. Ce phénoméne s’ajoute donc a la SFG et a
la DFG décrites par Gallot et al.. Shen et al. décrivent ainsi le décalage du spectre vers les hautes
et les basses fréquences, selon le délai temporel At entre les impulsions THz et optique (voir les
figures 2.11-b) et d) et e)), ainsi que son élargissement. Par exemple, lorsque 'impulsion optique
est en coincidence temporelle avec I'un des pics du champ THz (par exemple pour At = +190
fs), la dérivée du champ THz par rapport au temps devient nulle et la phase spectrale devient
simplement quadratique : I'impulsion se voit donc imposer une dérive de fréquence linéaire. Les
auteurs mettent donc en exergue la possibilité d’imposer a I'impulsion optique une modification de
sa phase, a ’aide d’un champ THz intense. De plus, ils ont mené des simulations numériques qui
rendent bien compte des résultats expérimentaux. Notons que celles-ci sont basées sur la résolution
des équations couplées de propagation non-linéaire pour les impulsions sonde et THz, qui tiennent
compte de la SFG et DFG induite par I'effet Pockels et des processus d’auto-modulation de phase
(SPM) et de modulation de phase croisée (XPM) induits par leffet Kerr. On pourra se reporter
a Darticle [37] pour plus de détails.

Pour résumer, 'interaction induite par effet Pockels entre une impulsion optique et une onde
THz peut étre vue de deux maniéres distinctes, selon la configuration des polarisations des champs
THz et sonde, représentées sur la figure 2.10. D’une part, on peut la considérer comme une mo-
dulation d’amplitude, trés souvent employée pour la détection du champ THz et décrite dans la
partie 1.4.5.2. D’autre part, la variation induite par le champ THz peut également étre vue comme
une modulation de phase, point de vue plus inhabituel mais qui a cependant été largement décrit
dans [37,147]. En se référant au point 3b de la partie 1.4.5.2, on peut montrer de fagon intuitive
que, selon le choix des directions de polarisation des champs sonde et THz en amont du cristal, le
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FIGURE 2.10 — Points de vue sur la modulation induite par effet Pockels sur une impulsion optique.
a) La géométrie ou le champ THz est orienté selon ’axe (001) et le champ sonde selon l'axe (—110)
permet de mettre en évidence la modulation de phase décrite par Shen et al. [37,147]. b) En paralléle,
la géométrie des champs, avec I'impulsion optique polarisée selon la direction (001) et 'onde THz
polarisée selon 'axe (—110), permet de générer un champ électrique EEo(t), dont amplitude varie
en fonction du champ THz, avec Fpo x Es X sin(I'L;/2). D’un point de vue spectral, les deux
modulations c¢) de phase d) et d’amplitude résultent toutes deux en une modification du spectre par
SFG et DFG, bien que pour la modulation d’amplitude, les composantes fréquentielles de 'impulsion
optique initiale soient absentes du spectre de EEO.

résultat de la modulation induite par le champ THz dans le domaine spectral différe.

1. Du point de vue de la modulation d’amplitude, on a déja vu que 'amplitude de la composante
électro-optique Fro générée par effet Pockels en sortie du cristal selon 1'axe (—110) dans la
configuration décrite sur la figure 2.10-b), s’écrit sous la forme (voir I’équation (1.61)) :

EEO(LC) X ES : FLC

Ainsi, si on a F4(t) o cos(wst) et Erp,(t) o< cos(Qt), 'impulsion optique transmise par un
polariseur paralléle a la direction (—110) s’exprime comme :

Ego(t, L) o< L - cos(wst) cos(2t) o % [cos ((ws — Q)t) + cos ((ws + Q)P)],

ce qui se traduit, dans le domaine spectral, par I'apparition de deux composantes centrées a
ws £ Q (voir la figure 2.10-d).
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FIGURE 2.11 - Extrait de la référence [37| : a) Illustration du recouvrement entre les impulsions
THz et optique en fonction du délai At imposé. b) Traces FROG de 'impulsion optique en fonction
de At. c¢) et d) Phases et amplitudes de I'impulsion optique dans les domaines fréquentiel et temporel,
en fonction du délai At entre les impulsions optique et THz, déterminés a partir de la trace FROG
correspondante. On voit clairement 1’élargissement et la translation du spectre vers les hautes ou les
basses fréquences, selon le recouvrement des différentes parties de I'impulsion THz par 'impulsion
sonde. e) Spectres de 'impulsion optique mesurés avec un spectromeétre, en fonction de At.

2. En paralléle, on a vu que, dans le cas de la modulation de phase, 'amplitude de I'impulsion
optique en sortie du cristal peut s’exprimer sous la forme (voir I’équation (1.62)) :

Ey(Le) o< Ey(0) x eTke/2,
soit, avec les mémes notations que précédemment :
Es(t, L) o< E5(0) cos(wst + 'L /2),
ou encore :
Es(t, L) < E5(0) x [cos(wst) - cos(T'L./2) — sin(wst) - sin(I' L /2)] .
Dans le cas ou I' - L. < 1, I'expression de 'impulsion a la sortie du cristal devient :
E(t, L) o cos(wst) — I' L sin(wst),

soit, puisque I' o cos(Qt) :

C-L

Es(t, L.) o< cos(wst) — € [sin ((ws — Q)t) + sin ((ws + Q)t)],
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ou C' est une constante. Ceci revient également a 'apparition, dans le domaine spectral, de
deux composantes centrées a w, & {2 autour du spectre de I'impulsion optique initiale, centré
a ws (voir la figure 2.10-c).

On constate donc que, dans la configuration 1), le spectre de la composante EEO est a priori
isolé du spectre de 'impulsion optique initialement centrée a ws. Contrairement aux expériences
effectuées par Shen et al., si 'on réussit a isoler cette composante bien particuliére, seule les
fréquences générée par SFG et DFG seront visibles. L’intérét de la configuration 1) décrite sur la
figure 2.10-b) est donc de s’affranchir du spectre de I'impulsion sonde initiale.

Par ailleurs, contrairement & Shen et al. ou a Turchinovich et al., nous utiliserons un champ
électrique THz ayant une amplitude suffisamment faible pour ne générer ni modulation de phase
croisée ni auto-modulation de phase dans le matériau [26]. Nous avons déja éprouveé la validité
de cette hypothése a la partie 2.2.1 - figure 2.4-b), puisque nous avons montré que l'intensité de
la composante EEO mesurée en sortie du cristal de ZnTe & ’aide d’une simple photodiode reste
linéaire par rapport a 'amplitude du champ THz. Cela signifie bien que les effets indésirables du
troisiéme ordre comme la XPM et la SPM, dont 'amplitude est proportionnelle & E%y , ne sont
pas visibles dans nos conditions expérimentales. De la méme maniére, et afin d’éviter toute contri-
bution éventuelle d’'un effet non-linéaire du troisiéme ordre ayant lieu dans le domaine optique,
I'intensité de 'impulsion optique ne devra également pas étre trop élevée. Enfin, comme on 1’a vu
précédemment, I’expérience que nous proposons sera effectuée du point de vue de la modulation
en amplitude et non en phase, ce qui la distingue d’autant plus des études effectuées par Shen et
al..

Dans un premier temps, nous allons reprendre le calcul effectué a la partie 2.1 afin de déter-
miner I'expression analytique du spectre de la composante électro-optique. Notons que nous avons
simulé I’évolution de cette derniére en fonction du retard entre les impulsions optique et THz, et
nous présenterons donc rapidement le modéle sur lequel sont basées ces simulations. Nous nous
intéresserons ensuite au dispositif expérimental, avant d’exposer les résultats expérimentaux et les
simulations numériques associées.

2.3.1 Modéle analytique de 1’évolution du spectre de I’'impulsion op-
tique générée par effet Pockels

Cette section est dédiée au modéle analytique de I’évolution du spectre de la composante
électro-optique Ego en fonction du retard 7 entre les impulsions optique et THz.

2.3.1.1 Etablissement de I’expression mathématique du spectre en ’absence de dis-
persion de la vitesse de groupe (GVD) pour ’impulsion sonde

L’analyse théorique présentée a la partie 2.1 nous a permis d’obtenir une expression analytique
de I'enveloppe de la composante électro-optique, Ego = &4, dans le domaine temporel, a 'aide
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de 'équation (2.29) :

Le
gs,y<t/7 T, LC) =1 gs,z(tlv 0) ’ Q/ ETHZ (t/ + 7+ 27 .CL’) dr.
0

Vg

On passe maintenant dans le domaine spectral pour pouvoir décrire simplement les effets de la
dispersion sur I'impulsion THz. Ainsi, le terme & ,(t',0) a 'entrée du cristal s’écrit comme :

1 +OO syl
Es.(t,0) = / Ee (W, 0) - e duw' (2.42)
o
et le champ THz a pour expression :
1 [t o
thh(ﬂ,x)—-i—b/) Fon(Q,2) - e 0, (2.43)
™ —0o0

avec
QA (Q)-x

ETHZ(QMI) = ETHZ(Q70) el e )

ou le terme de phase e permet de tenir compte de ’absorption et de la dispersion de

I'onde THz dans le milieu, par 'intermédiaire de I'indice de réfraction complexe, nn. De méme, en
prenant en compte le fait que la vitesse de groupe v, s’écrit aussi ¢/ng, et que I'impulsion optique
est retardée de 7 par rapport a 'impulsion THz, on peut écrire que :

1 [t Q(A(@Q-ng) . .y
ETHZ (t, + 7+ i, IL') = 2—/ ETHZ<Qa 0) : GZQ QC xe_ZQT : G_ZQt dfd. (244)
m — 00

Vg
A partir de ces différentes expressions, 'équation (2.29) devient alors :

Lc¢ +o0 d 400 dQ o ' /
(2.45)
Dans I'expérience, nous avons étudié 1’évolution du spectre de I'impulsion en sortie du cristal,

proportionnel au terme Epo(w, Le) = &y (w, L). Pour obtenir son expression analytique, il suffit
donc d’effectuer la transformation de Fourier de 'équation (2.45), & savoir :

—+o0
Ero(w, T, L) = / Eay(t' Le) - e“tat’. (2.46)
On obtient alors :
Fe [ dw! [T dD) .
Epolw, 7, L) =1 -Q - / dx/ v / 5 Es.(W',0) - e Eru,(Q,0)
o 2T
y e Q (n(Q)C ng)- y / el(wt’ ‘”t/*Q/t/)dt'_ (247)
:271'-6(;297w’)

L’expression analytique finale du spectre de ’enveloppe de la composante optique générée par
effet Pockels selon la direction €, est donnée par :

. Q-(A(Q)—ng)-x

L. oo dQ ;
Ero(w, T, L) =1i-Q - / dm/ gé’s’z(u} —Q,0) - Erp, (Q,0) - e 7 . ¢ (2.48)
0 —o0

79



2.3.1.2 Prise en compte de la dispersion de la vitesse de groupe pour I'impulsion
optique

Dans les calculs effectués précédemment, il est a noter que nous n’avons pas tenu compte
de la dispersion de la vitesse de groupe de I'impulsion sonde au sein du cristal de ZnTe, et que
nous avons considéré que I'impulsion sonde incidente était limitée par transformée de Fourier,
i.e. qu’elle présente une phase spectrale nulle. Cependant, si 'on peut considérer cette derniére
hypothése comme plausible en sortie de 'amplificateur, ou la durée d’impulsion est de 'ordre
de 60 fs, il n’en est pas de méme a 'entrée du cristal, du fait notamment des diverses optiques
présentes sur le trajet du faisceau. Dans les meilleures conditions, nous avons ainsi mesuré a 1’auto-
corrélateur une largeur a mi-hauteur en intensité de 75 fs en amont du cristal de ZnTe. Aussi est-il
nécessaire d’affiner le modéle analytique en tenant compte de 'influence de la dérive de fréquence
de 'impulsion optique initiale. Nous en profiterons également pour intégrer a ’analyse la dispersion
de la vitesse de groupe (GVD) pour 'impulsion sonde au sein du cristal de ZnTe.

On rappelle que, lorsque la phase spectrale d’une impulsion varie en fonction de la fréquence,
on dit que celle-ci n’est pas limitée par transformée de Fourier et qu’elle présente une dérive de
fréquence ou « chirp ». Pour tenir compte de cette dérive de fréquence dans I'analyse théorique
du spectre de 'impulsion générée par effet Pockels, il nous faut remplacer le terme & .(w,0) par :

Ear(w, ) = E.(w,0) - ") (2.49)

avec le terme de phase ¢ défini par :
L oo 21 5
¢(w,x):§-gbin W +§Bs-x-w. (2.50)

ou gbi(? est la dispersion quadratique de I'impulsion sonde incidente sur le cristal. Remarquons

qu’on a également tenu compte de la dispersion de la vitesse de groupe dans le ZnTe a 800 nm,
0%k n(w)w
grace au terme [y = ﬁ) , avec k(w) = nw)w le vecteur d’onde de I'impulsion sonde et n(w)
w? ) c

Iindice de réfraction dans le cristal (voir annexe A, équation (A.9)).

[’équation (2.48) devient alors :

Le oo 40 (6@ 18..0) =22 . Q-(A(Q)—ng)-

Ero(w, 7, Le) = ZQ/ daz/ 2—557z(w—9,0)-e <d)i“ +hs ) 2 B (Q,0)e7 et =
0 —o00 ™

En définissant le terme AK'(Q) = £ [a(Q) — n,] + Bs . (w — )2, on peut réécrire Pexpression

2
précédente sous la forme :

Le

+eo dQ ’ - ’ . (2) (w— 2 .
gEO(WyT; Lc) =i-Q- / 2_ dr - ¢'AF (Q)x(c/'&z(w —Q, O) . Ezgf;i(n)( 2(2) ' ETHz<Q7 O) . eiT
—o0 ™ Jo
soit :
40 AK/(Q)Le 2 o0 |
8EO(W7 T, Lc) — ZQLCX/ _ezAk LC/2-SiHC {%}.E&Z(w_fz’ O)'@wﬁi(r?)( 29) -ETHZ(Q, O)'@iZQT-

(2.51)
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Cette nouvelle équation intégre donc la GVD due au ZnTe, ainsi que la dérive de fréquence
de I'impulsion optique incidente sur le cristal.

Nous allons maintenant présenter le modéle & partir duquel nous avons effectué des simulations
numériques de I’évolution du spectre de la composante électro-optique en fonction du retard 7.

2.3.1.3 Modéle théorique

A T’aide de l'analyse théorique développée précédemment, nous pouvons simuler numérique-
ment la dynamique d’évolution du spectre de la composante électro-optique en fonction du retard
entre les impulsions optique et THz. Pour ce faire, nous avons enchainé plusieurs étapes :

— A Taide de la technique de détection électro-optique conventionnelle dans un cristal de
GaP de longueur 200 um, la forme temporelle du champ électrique THz a pu étre mesurée
expérimentalement. Elle est représentée en noir sur la figure 2.12-a). Par une transformation
de Fourier, nous en avons alors obtenu le spectre :

B (ta = 0) 5 B (2,2 =0)

a) 101 —Ex 0 b) 101 — E L)

—E, (x=

Amplitude (u.a.)
Amplitude (u.a.)

1,0 15 2,0 25 30 35 4,0 1,0 15 2,0 25 30 35
t(ps) t(ps)

FIGURE 2.12 — Evolution des formes temporelles normalisées du champ THz au fur et & mesure des
étapes de simulation numérique : a) B, 329 (1 1 = 0) est représenté en noir, Eri,(t, © = 0) en bleu
et Erp,(t,x = L¢) b) Comparaison entre les formes temporelles du champ électrique THz simulée,

Ern,(t,z = L) en rouge, et expérimentale, ETeﬁ(S’ZnTe(t, x = L¢) en violet.

— Cependant, le passage de I'impulsion & travers le cristal de GaP, de longueur L& = 200 pm,
filtre une partie du spectre, du fait du phonon présent a 11 THz. Aussi, pour obtenir le
spectre réel de I'impulsion THz générée par le plasma, nous avons calculé le spectre de I'im-
pulsion en amont du cristal de GaP & 'aide de son indice de réfraction complexe, 7%2F (Q),
en multipliant le spectre détecté par un facteur compensant la dispersion et 'absorption du
GaP, soit :

Ef O (Q,x = 0) - e TR o B, (0,0 = 0)
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Le spectre ainsi obtenu correspond donc a celui de 'impulsion THz générée directement
par le plasma. Remarquons que ceci n’est a prior: valable que sur le domaine 0.5 - 8 THz,
du fait de la singularité mathématique présente a 11 THz, causée par le phonon transverse
optique (voir la figure 1.26 du premier chapitre). A l’aide d’une transformée de Fourier
inverse, nous pouvons obtenir la forme de 'impulsion THz simulée en amont du cristal de
GaP, Ery,(t,z = 0) : elle est représentée en bleu sur la figure 2.12-a).

La propagation, selon la direction €,, de I'impulsion THz au travers du cristal de ZnTe,

d’indice de réfraction complexe n?"1¢()), est alors prise en compte de la maniére suivante :

ETHZ(Q7 T = 0) — ETHZ<Qv iL’) = ETHZ(Qa T = 0) ' EZnTe : e{z‘QﬁZ“Te(Q)-ac/c}, (252)
ot le coefficient tzyre = nz+e+1 est le coefficient de transmission du ZnTe dans le domaine

THz. De méme que précédemment, il est possible d’effectuer une transformation de Fourier
inverse de Ery, (), ) pour obtenir Ery,(t,z = L) a la sortie du cristal. Ce dernier terme
est représenté en rouge sur la figure 2.12-b), normalisée par son maximum. Par ailleurs, nous
avons également mesuré expérimentalement Ery,(t,x = L.) a I'aide d’'une DEOC dans le
cristal de ZnTe, et nous en avons déduit sa forme temporelle ESP7"™(t 2 = L.). Elle est
présentée sur la figure 2.12-b) en violet et normalisée par son maximum. La comparaison
des deux courbes met en évidence la concordance relative des formes temporelles, avec des
largeurs a mi-hauteurs peu éloignées mais des oscillations décalées en dehors du pic principal.
Ceci pourra expliquer certaines différences observées. Nous y reviendrons par la suite.

Enfin, la dépendance du spectre en fonction du délai 7 est simplement prise en compte en
ajoutant a expression précédente le terme e ¥, soit :

ETHZ(Q7 l’) - ETHZ(Qa T, l’) = ETHZ(Qa T = 0) ’ anTe : e_iQT : e{iQ'(ﬁZ“T"(Q)—ng)m/c}' (253)

otl le terme e~ **™9%/¢ permet de se placer dans le repére de 'impulsion sonde, comme dans

’équation (2.44), et ou la dispersion et absorption du milieu sont prises en compte a travers
I'indice de réfraction complexe du ZnTe dans le domaine THz.

En paralléle, nous avons défini le spectre complexe de I'impulsion optique en amont du
cristal, B, (w,x = 0), en ajustant son spectre expérimental par trois gaussiennes, de poids
A;, centrées respectivement a Aoy = 797 nm = 27 - ¢/wo 1, Ao2 = 807 nm = 27 - ¢/wy 2 et
Ao = 821 nm = 27 - ¢/wy 3, et de largeur spectrale 2w; différentes. Pour comparaison, les
deux spectres, mesuré expérimentalement et simulé, sont présentés en traits continus sur la
figure 2.13-a). L’intensité spectrale de I'impulsion sonde s’écrit donc sous la forme :

By (w,z=0)" = ) @ : e_%(wﬁj) (2.54)

w
j=1,2,3 J

Notons que la phase de E, (w,x = 0) a été prise égale a 0, 7.e. nous avons considéré que
Iimpulsion sonde en amont du ZnTe est limitée par transformée de Fourier. Avec cette
hypothése, nous avons pu calculer le profil temporel de I'impulsion en amont du cristal,
Es(t,x = 0), en effectuant la transformée de Fourier du spectre simulé, soit :

E,.(w,z =0) = Es(t,z =0). (2.55)



Spectre (u.a.)

On en déduit enfin I'intensité de I'impulsion dans le domaine temporel, I, = |Es(t,z =
0)]* = |&(t, z = 0)|. Celle-ci est présentée en bleu sur la figure 2.13-b). De plus, en premiére
approximation, le champ électrique de I'impulsion sonde peut étre considéré comme gaussien,
soit :

¢ 2

.\ 2
gs<ta T = 0) = EO : 672111(2)(7—0) = EO ' 67<T70> ) (256)

avec Ey Pamplitude du champ a t = 0 et 79 = /21In(2)7; la largeur a mi-hauteur de
I'impulsion en intensité. Ceci nous permet d’obtenir, grace a la figure 2.13-b), une valeur de
To égale & 52.5 fs, soit un paramétre T égal a 44.6 fs.

1,04 Expérience 1.0 b
a : h
—— Simulation
0,8 0,8
0,6 - T 0,6
2
2 —> <
0,4 E, 0,4
£
0,2 0,2 1
0.0 7 T T T = 0,0 T T T T T T T
760 780 800 820 840 860 200  -150  -100 -50 0 50 100 150 200
Longueur d'onde (nm) Délai (fs)

FIGURE 2.13 - a) Spectres |E,, (w,r)|? expérimental (en rouge) et simulé (en bleu) de I'impulsion
optique en amont du cristal de ZnTe. b) Intensité simulée de I'impulsion sonde dans le domaine
temporel, I, = |E(t,z = 0)|2. Les deux fleches vertes indiquent la largeur & mi-hauteur de I'impulsion,
0.

— Maintenant que nous disposons des expressions dans le domaine spectral du champ optique

initial, &, (w,z = 0), et du champ THz, E7y,($2, 7, ), nous pouvons simuler 'évolution du
spectre de la composante électro-optique en fonction de 7, |Epo(w, T, L¢)|?, en multipliant
simplement les expressions (2.53) et (2.54) et en intégrant sur 2, afin d’obtenir finalement
Pexpression du spectre de la composante électro-optique Ego (voir Iéquation (2.48)).

Nous allons maintenant présenter le dispositif expérimental qui a été utilisé pour étudier

I’évolution du spectre de EEO en fonction du délai 7 entre 'impulsion sonde initiale et 'onde THz.

2.3.2 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental utilisé pour étudier le spectre de 'impulsion EEO, dont 'amplitude

est modulée par le champ THz, est présenté sur la figure 2.14. La source de rayonnement THz
utilisée dans le cadre de cette étude est basée sur le plasma induit par une impulsion laser a
deux couleurs. La détection de la composante générée par 'effet Pockels est effectuée a ’aide d’un
spectrométre a caméra CCD refroidie. Une lame demi-onde assure la rotation de polarisation de
I'impulsion sonde afin qu’elle soit orientée selon 'axe €, du cristal, et le polariseur P1 permet de
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bien controler I’état de polarisation en amont du cristal. Aprés s’étre propagée au sein du cristal,
I'impulsion optique traverse ensuite un analyseur placé selon la direction de EEO puis elle est
focalisée en entrée du spectrométre a 'aide d’une lentille de focale 75 mm. Le champ électrique
THz a une largeur spectrale allant de 0.1 & 7 THz, et son amplitude est estimée a 70 kV/cm au
sein du cristal de ZnTe, de longueur 320 ym et taillé selon I'axe (110).

N
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=< 001 >

Ligne a retard
800 nm ETh,
1.5mJ, 60 fs / =
E

Miroir percé Analyseur L2
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% ﬂ —— ‘K/ 7

Lame P2 L1 Plasma Wafer
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FIGURE 2.14 — Dispositif expérimental de mesure du spectre de 'impulsion optique Ero générée
par effet Pockels dans un cristal de ZnTe taillé selon I’axe (110). Le rayonnement THz est généré par
le plasma induit par I'impulsion optique et son second harmonique. Les deux polariseurs sont notés
P1 et P2. On rappelle également, en haut & droite, la configuration géométrique des champs sonde et
THz, avec la création de la composante EEO a la sortie du cristal.

Par ailleurs, notons que le compresseur, situé¢ au sein de 1'étage d’amplification du laser de
pompe, était initialement réglé afin de maximiser 'intensité du champ THz. Cependant, dans ce
cas, la présence de la lame demi-onde et du polariseur P1 sur le trajet de 'impulsion optique
imposent a cette derniére une dérive de fréquence positive, ce qui en allonge considérablement la
durée d’impulsion. Dans cette expérience, nous cherchons a ce que I'impulsion sonde ne présente
pas de dérive de fréquence en amont du ZnTe, i.e. a ce qu’elle soit limitée par transformée de
Fourier (LTF), ce qui revient globalement a minimiser sa durée. Une premiére solution consiste a
modifier le réglage du compresseur pour compenser la dérive de fréquence positive imposée par les
optiques. Toutefois, ceci implique une baisse considérable de 'intensité du champ THz. Nous avons
donc placé une lame demi-onde et le polariseur P2 sur le trajet du faisceau pompe, afin d’avoir
une dispersion équivalente sur chacun des faisceaux optiques de pompe et de sonde en amont du
Zn'Te, et ainsi obtenir un maximum d’émission THz en sortie du plasma, sans toutefois modifier
la polarisation du faisceau pompe, ni trop allonger la durée de 'impulsion sonde lorsque I'on régle
le compresseur pour optimiser 'intensité du rayonnement THz. Une ligne & retard permet enfin
de faire varier le délai 7 entre les impulsions optique et THz.
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Le principe de ce dispositif est le suivant : lorsque les champs sonde et THz ne sont pas en
coincidence temporelle, I'effet Pockels ne modifie pas I'impulsion optique dirigée orthogonalement
a 'axe de l'analyseur. Le spectrométre ne recoit donc a priori aucun signal. En pratique, ce
n’est pas tout a fait exact, il existe un bruit de fond relativement important, supprimé lors du
traitement des données. Celui-ci peut étre di a la diffusion sur les optiques, qui dépolarise le
faisceau sonde en amont de I'analyseur. Au contraire, lorsque le champ THz et 'impulsion sonde
se recouvrent temporellement dans le cristal, ’effet Pockels entraine ’apparition de la composante
EEO orthogonale au champ optique initial, et qui traverse donc I’analyseur : son spectre peut alors
étre enregistré en fonction du retard 7.

Nous allons a présent nous intéresser aux résultats expérimentaux obtenus a 'aide de ce dispositif.

2.3.3 Résultats expérimentaux

2.3.3.1 Evolution du spectre de I’impulsion optique générée par somme et différence
de fréquences

Nous avons tout d’abord mesuré le spectre de I'impulsion sonde, centré a 809 nm, a ’entrée
du cristal et en I'absence de champ THz. Il est présenté en rouge sur la figure 2.15-a). En paralléle,
nous avons fait varier le délai entre les impulsions optique et THz, et quelques exemples typiques
du spectre de 'impulsion générée par effet Pockels EEO (en orange) sont présentés pour différents
délais 7. Notés Sgo(w, 7) et normalisés par leur maximum, ils sont superposés en orange au spectre
de I'impulsion optique initiale S(w), normalisé et représenté en pointillés rouges. On observe, d’une
part, que lorsque 'amplitude du champ THz n’est pas trop importante, par exemple pour 7 = 1.10
ps (voir la figure 2.15-b)), Sko(w, 7) n’est pas trés différent du spectre initial, le champ THz n’étant
pas assez intense pour induire une forte modulation du spectre. Cependant, au fur et & mesure
de la propagation de 'impulsion sonde et de sa coincidence temporelle avec différentes parties de
I'impulsion THz (voir la figure 2.16 pour plus de détails), la longueur d’onde centrale de Sgo(w, T)
peut étre translatée au maximum jusqu’a environ 12 nm vers le rouge, et jusqu’a environ 5 nm
vers le bleu, et on peut observer, a plusieurs reprises, la création de nouvelles fréquences ou la
disparition de certaines d’entre elles, et le rétrécissement ou I'élargissement du spectre - voir les
figures 2.15-¢) et f) en particulier.

La figure 2.17 présente ainsi ’évolution du spectre de la composante électro-optique en fonc-
tion du recouvrement entre les impulsions optique et THz. En paralléle, la figure 2.18 présente
une coupe transverse de cette derniére, 7.e. un spectrogramme de la composante électro-optique,
Seo(w, 7). A premiére vue, trois lobes apparaissent respectivement pour 7 = 1 ps et 7 = 1.2 ps et
7 = 1.45 ps, et chacun d’eux correspond bien aux oscillations du champ THz. On peut également
constater que les lignes de contour sont trés faiblement inclinées (voir la droite noire en poin-
tillés) : ceci signifie que les différentes composantes spectrales situées en amont ou en aval de la
fréquence centrale de I'impulsion ne sont pas générées en méme temps. Ceci est encore plus visible
sur la figure 2.19, qui présente des coupes sagittales de la figure 2.18 pour différentes pulsations,
en fonction du retard 7. Elles sont également superposées au champ THz mesuré par la DEOC
dans le cristal de ZnTe. On constate tout d’abord que I’évolution de la longueur d’onde centrale de
I'impulsion optique initiale, a savoir 809 nm, suit assez fidélement celle du champ THz en fonction
de 7. Toutefois, les composantes créées par le processus de sommation de fréquences (A < 809 nm
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FIGURE 2.15 — Exemples de spectres mesurés a différents retards 7 entre l'impulsion sonde et
Pimpulsion THz. a) Spectre de l'impulsion sonde, mesuré lorsque I'analyseur est orienté selon la
direction €, et en ’absence de champ THz. Celui-ci est ensuite superposé en pontillés rouges, dans
les exemples suivants, au spectre (en orange) de la composante générée par effet Pockels Fro - €, &
la sortie du cristal, pour des valeurs de délai égales a : b) 7 = 1.0 ps, ¢) 7 = 1.1 ps, d) 7 = 1.2 ps, e)
7=1.3psetf) T =1.42 ps. (voir la figure 2.16 pour la signification de ces valeurs de 7.
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FIGURE 2.16 — Représentation schématique de la position de I'impulsion optique initiale par rapport
a l'impulsion THz, dans le domaine temporel. On a considéré ici que 'impulsion sonde mesure environ
50 fs de largeur & mi-hauteur en intensité et dans ce schéma, on néglige le fait qu’elle s’élargit au fur
et & mesure de sa propagation.
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FIGURE 2.17 — Evolution du spectre de la composante électro-optique en fonction du délai 7 entre
I'impulsion sonde initiale et 'impulsion THz.
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en pointillés blancs, et la droite noire en pointillés schématise la faible inclinaison des lignes de contour
du spectrogramme.
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FIGURE 2.19 — Evolution, en fonction du retard temporel 7, des différentes composantes spectrales
de longueurs d’onde a) inférieures ou b) supérieures a la longueur d’onde centrale de 'impulsion
optique initiale, égale & 809 nm. Le champ THz mesuré i I'aide de la DEOC dans le cristal de ZnTe
est également superposé aux courbes.

- voir la figure 2.19-a)) sont créées avec une certaine avance, alors que les longueurs d’ondes créées
par différence de fréquences (A > 809 nm - figure 2.19-b)) sont créées en retard par rapport au
champ THz. Notons enfin que les longueurs d’onde générées par DFG, resp. SF'G, et qui sont les
plus éloignées du centre du spectre, sont également les plus en retard, resp. en avance.

A ce stade, I'interprétation de ces différents résultats reste complexe. Cependant, la forme
du spectrogramme présenté sur la figure 2.18 peut étre rapprochée de celle des cartes obtenues
notamment par des techniques d’auto-corrélation dans le domaine spectral [148]. Parmi elles, le
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FIGURE 2.20 — Schéma de principe de la technique de FROG dans la configuration de type SHG-
FROG : 'impulsion de référence et I'impulsion ultracourte & caractériser interagissent au cours de
leur propagation dans le cristal non-linéaire pour créer une onde signal dont le spectre est étudié en
fonction du retard entre les deux impulsions initiales. Les lentilles focalisant chaque impulsion dans
le cristal non-linéaire sont dénotées L1 et L2.

FROG ou « Frequency-resolved Optical Gating » est I'une des techniques courantes permettant
de caractériser en totalité le champ électrique d’une impulsion ultracourte (amplitude et phase),
ou de fagon équivalente, son spectre, ainsi que la phase spectrale associée. Le principe général
du FROG est représenté de facon trés simplifiée sur la figure 2.20 : il s’agit de faire interagir
I'impulsion optique avec une impulsion de référence dans un cristal non-linéaire, et de mesurer le
spectre de 'onde signal résultant de cette interaction en fonction du délai entre les deux impulsions
initiales. Les données sont ensuite illustrées sous la forme d’une « trace FROG », qui permet de
visualiser I’évolution de I'intensité du signal avec une échelle de couleurs, en fonction du délai et
de la fréquence. De nombreuses variantes du FROG existent, plus ou moins sensibles et large-
bande selon I'énergie et le taux de répétition des impulsions incidentes, ou encore la non-linéarité
mise en jeu. Nous pouvons par exemple citer le SHG-FROG ou le THG-FROG, qui reposent
respectivement sur la génération des second ou troisiéme harmoniques et ot une partie du faisceau
a caractériser est utilisée comme impulsion de référence. Si 'impulsion optique est de trés faible
intensité, il est parfois impossible de détecter et d’acquérir le signal résultant de l'interaction
non-linéaire : une alternative consiste donc a faire intervenir une impulsion différente de 'onde
a caractériser, suffisamment intense et dont le spectre ne se superpose pas nécessairement au
spectre de I'impulsion & caractériser. Par différence ou sommation de fréquences, les deux signaux
pourront alors interagir et générer une impulsion et une trace FROG. Cette méthode est appelée
« cross-correlation FROG » ou X-FROG [39] et est tout a fait analogue aux expériences que nous
avons menées jusque la avec, pour référence, une impulsion dont le spectre appartient au domaine
THz.

Forts de cette analogie, nous pouvons maintenant nous intéresser a l'inclinaison des lignes de
contour expérimentales en fonction du délai entre les impulsions optique et THz. En effet, d’aprés
les résultats usuels obtenus avec la technique du FROG, l'inclinaison des lignes de contour d’une
trace FROG provient de I'existence d’une dérive de fréquence au sein de I'impulsion & caractériser.
Celle-ci peut avoir deux origines distinctes : la GVD [149] ou auto-modulation de phase. Dans
notre expérience, on peut considérer que I'impulsion sonde ne subit pas d’auto-modulation de
phase au sein du cristal de ZnTe, du fait de sa faible intensité. Aussi 'inclinaison des lignes de
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niveau du spectrogramme 2.18 peut-elle étre attribuée simplement a la dispersion de retard de
groupe (GDD) acquise par 'impulsion sonde au cours de son trajet entre la sortie du laser la sortie
du cristal.

Par ailleurs, a partir d’une trace FROG, il est possible de calculer rétrospectivement, a 'aide
d’un algorithme complexe [150], la valeur de la dérive de fréquences présente sur I'impulsion que
I’on cherche a caractériser. Cette méthode, difficile & mettre en ceuvre, ne sera pas implémentée
ici. Cependant, 'analyse mathématique menée a la partie 2.3.1.2 peut nous permettre d’obtenir
de maniére relativement simple une valeur moyenne pour la GDD de I'impulsion sonde. En effet,
si l'on s’intéresse a 1’équation (2.51), on constate que cette derniére peut s’écrire sous la forme :

: T dQ ()
Epo(w, 7, L) =1-Q - L X gB(w, Q) - eV (2.57)
ou l'on a introduit :
. AK'L.
B(w,) =& .(w—Q,0) - Ery,(2,0) - erOVEE sinc{ 5 } , (2.58)
et
2 B,L ) QO L
v(Q,T) = 7+ 1 (w—1Q) —QT—%—Z-?-[n(Q)—ng]. (2.59)

Remarquons que ’'absorption de I’'onde THz par le cristal de Zn'Te est prise en compte a travers
le terme e "(DT% présent dans D'expression de B(w, ), alors que le terme £ - Le . [n(Q) — ng]
inclus dans la phase (9, 7) correspond simplement a la condition d’accord de phase entre les
impulsions optique et THz. Pour la suite, on supposera que cette derniére est remplie sur la
plage de fréquences sur lequel on observe le spectre de la composante électro-optique, si bien que

I'expression de la phase ¥(2, 7) peut se simplifier en :

(2)
() = <¢£ + ﬂch) (w— Q) - Qr.

2 4

En définissant la dispersion quadratique associée & un cristal de ZnTe de longueur L. par
O = ByLe, on obtient alors :

¢§2) ¢(2)
V(1) = (7“ + %) (w— Q) —Qr. (2.60)

De plus, le terme B(w,(2) est une fonction qui varie lentement en fonction de la pulsation €
en comparaison du terme de phase (). Nous pouvons donc appliquer a I'équation (2.57) la
méthode de la phase stationnaire [151]. En effet, I'intégration des oscillations rapides du terme ex-
ponentiel donne une valeur approximativement nulle sur les régions pour lesquelles la phase v varie
fortement, alors qu’elle prend des valeurs significatives autour des points pour lesquels la phase
présente des extrema. Le terme & ,(w, T, L.) prend donc des valeurs significatives uniquement
autour des points tels que :

owE) [ P oY
50 = <¢m+% (w—Q)—7=0, (2.61)
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ce qui revient & avoir :
.

—-——. (2.62)
2 2
9251(1’1) + gb(Zn)Te/2
Remarquons que 1'équation (2.57) ne concerne que la transformée de Fourier de 'enveloppe tem-
porelle de I'impulsion électro-optique, centrée & fréquence nulle. Le champ total de 'impulsion
¢lectro-optique s’écrit, quant a lui, sous la forme (voir les équations (2.2), (2.3) et (2.46)) :

1 .
Ego(t,1,L.) = 5 [SEO(t, T, L) - e~ Hwst=hsLe) 4 c.c.} ,
ou &, (t, 7, L) est la transformée de Fourier de Ego(w, T, L). L’équation précédente devient donc :

1 ,
Ego(t,1,Le) = 3 [T]:{EEO(w — Wy, T, L)} - etFele 4 c.c.} ‘

Ainsi, lorsqu’on se raméne au spectre du champ électro-optique, I’équation (2.62) se transforme

simplement en :
-

2 2 )
(bl(n) + gb(Zn)Te/2
sachant que () < w,. La pulsation w du champ électro-optique est donc globalement linéaire en
fonction du délai 7, et la pente de la droite est égale a —1/(¢(2) + qb(ZQn)Te/Z). La droite noire tracée

in

W= Wg —

(2.63)

sur la figure 2.18 permet donc d’évaluer le terme qﬁi(j) + ¢(Z2H)Te/2 correspondant a la dispersion pour
I'impulsion sonde & sa sortie du cristal. On trouve une valeur de l’ordre de 1210 4= 200 fs.

Remarquons que cette valeur dépend trés fortement du positionnement de la droite noire sur
le spectrogramme, & l'origine du terme d’incertitude. Ceci explique la nécessité d’une procédure
algorithmique beaucoup plus complexe dans les techniques de FROG couramment mises en ceuvre.
Il est & noter également que la trés faible inclinaison de la pente ne favorise pas non plus la
précision des mesures. Nous proposons donc d’amplifier la dérive de fréquences de I'impulsion
optique incidente sur le cristal, ce qui permettra non seulement de prouver la validité de notre
raisonnement, mais également d’améliorer la précision des mesures. Ce point sera abordé dans la
partie 2.3.3.2.

D’autre part, on s’attend naturellement a ce que la valeur trouvée a l'aide du spectrogramme
expérimental soit au moins supérieure ou égale a celle de la dispersion quadratique du cristal de
ZnTe d’épaisseur 300 pm, ¢(zzn)Te- La dispersion de la vitesse de groupe du cristal de ZnTe peut
étre calculée a 'aide des données de la littérature [152]. A partir de I'équation de Sellmeier :

3.01\2
A) =14/427T+ ——— 2.64
Y \/ * A2 —0.142° ( )

et du vecteur d’onde associé, donné par I'expression k(w) = n(w)-w/c, la GVD a 809 nm est égale
A [153)] :

Ok A 0Pn i
fs = W) T ore? W),\ - 22 E 26
0%k

ce qui permet d’obtenir ¢(22n)Te = B+ L¢ ) - Lo = 640 fs? < 1210 fs?, comme prévu. On

2)

in s

T O0w?
en déduit que la dispersion quadratique pour I'impulsion sonde en amont du cristal de ZnTe, ¢
est égale & 890 & 200 fs?.
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FIGURE 2.21 — Courbe d’auto-corrélation mesurée pour I'impulsion sonde & la sortie du cristal de
ZnTe. Les points expérimentaux sont présentés en noir et la courbe d’ajustement de type gaussien
est présentée en rouge. La largeur & mi-hauteur de 'auto-corrélation permet de déduire la largeur a
mi-hauteur en intensité de I'impulsion, d’aprés I’équation (2.66).

En paralléle de lacquisition du spectrogramme, nous avons également effectué une auto-
corrélation de I'impulsion sonde en sortie du cristal de ZnTe. La courbe obtenue et I'ajustement
effectué a l'aide d’un profil gaussien sont représentés sur la figure 2.21, et nous en avons déduit
la durée d’impulsion du faisceau sonde en sortie du cristal de ZnTe. La relation entre la largeur
a mi-hauteur de 'auto-corrélation, 7ac, et la largeur & mi-hauteur en intensité de 'impulsion, 7y,
est la suivante, pour un profil supposé gaussien [154] :

TAC
Te = —. 2.66
=5 (2.66)
Par ailleurs, la largeur a mi-hauteur de 'impulsion, 75, est également reliée a la dispersion qua-
dratique de 'impulsion optique par I’équation :

2 2
(2) 70 Ts
- A(Z) -1 9.
AC 41n(2) (7’0> ’ (2:67)

ol 7y est la largeur & mi-hauteur de 'impulsion optique limitée par transformée de Fourier, soit,
dans notre cas, 1o = 52.5 fs, et 7, = 94.8 fs ici. On obtient alors gbfé = 1495 £ 10 fs%, avec

D = ¢ 4 @) dott T'on déduit que ¢\2 = 1495 — 640 = 855 + 10 fs2,

En conclusion, chacune des deux méthodes de mesure de la phase de I'impulsion optique
en sortie du cristal - auto-corrélation et spectrogramme - donne des résultats similaires. Nous
dénoterons désormais la technique qui fait intervenir 'impulsion THz sous la forme « THz-X-
FROG », par analogie avec le X-FROG pour une impulsion optique de référence différente de
I’impulsion que 'on cherche & caractériser.

Nous allons maintenant étudier expérimentalement 'impact sur le spectrogramme obtenu par
la technique du THz-X-FROG d’une variation de la dispersion pour I'impulsion optique incidente
sur le cristal de ZnTe.
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2.3.3.2 Amplification de la dérive de fréquence de I’impulsion optique et consé-
quences

A Taide d’un matériau dispersif, d’épaisseur connue, nous imposons maintenant une dérive de
fréquence de valeur déterminée a l'impulsion optique incidente sur le cristal. Nous avons choisi
d’utiliser une fenétre d’épaisseur 3 mm, constituée de séléniure de zinc (ZnSe), matériau transpa-
rent autour de 809 nm et présentant une dispersion positive. Son indice de réfraction est donné
par la formule de Sellmeyer suivante [127] :

1.9\2
AN)=4/40+ —— 2.68
) \/ * A2 —0.113’ ( )
ce qui donne une valeur de dispersion de la vitesse de groupe a 809 nm égale a :
0%k 9
Bs,ZnSe = ﬁ)ws =1.02fs /[,Lm, (269)

et 'impulsion optique en sortie de la fenétre de ZnSe acquiert donc une dispersion quadratique
O = 3080 fs2 & A, = 809 nm.

De méme que précédemment, nous avons mesuré la durée de I'impulsion optique en sortie du
cristal de ZnTe, afin d’en déduire une valeur du terme ¢(z2n)se par auto-corrélation. Le résultat est
présenté sur la figure 2.22-b) et ’équation (2.66) permet d’obtenir une durée moyenne d’impulsion
en intensité égale & 75 zn5e = 246.5 fs, a comparer a la durée initiale de I'impulsion limitée par
transformée de Fourier, 7o = 52.5 fs. Grace a I’équation (2.67), on en déduit une valeur moyenne
de la dispersion quadratique imposée par le passage & travers le ZnSe, les différentes optiques et
le ZnTe, soit : ¢1(A2()],ZnSe = 4560 £ 10 fs?. Sachant que ¢fé7ZnSe = qzﬁi(f) + ¢(z2n)Te + ¢(Z211)Se7 on trouve
P2 = 3065 £ 20 fs2 en prenant ¢\op, = 640 fs? et 32 = 855+ 10 fs2. Ce résultat est en trés bon
accord avec la valeur déduite de la formule de Sellmeier, erreur relative étant de 4%.

En paralléle, nous avons enregistré le spectrogramme de I'impulsion électro-optique en sortie
du cristal de ZnTe, afin de déterminer la dispersion quadratique du ZnSe par notre méthode du
THz-X-FROG. 1l est représenté sur la figure 2.22-d), en paralléle du spectrogramme obtenu en
I'absence de ZnSe (voir la figure 2.22-c)). On constate une trés forte inclinaison des lignes de
contour en présence du ZnSe, dans le méme sens que 'inclinaison pré-existante en ’absence de ce
dernier, due au terme de dispersion quadratique ¢i(§) + ¢(22H)Te- Remarquons que ce dernier est égal
a 1530 £ 100 fs? selon la technique du THz-X-FROG et & <bffé = 1495 + 10 fs? selon les mesures
d’auto-corrélation. La pente de la droite tracée sur le spectrogramme 2.22-d) permet de mesurer le
terme gzﬁi(j) +¢(22n)Te / 2+¢(z2n)8e = 4080200 fs*. On en déduit alors la dispersion quadratique imposée
par le cristal de ZnSe, d’épaisseur 3 mm, soit ¢(z2n)5e = 28704200 fs?, ot, cette fois, la valeur de gbi(?
est celle qui a été mesurée par la technique du THz-X-FROG. Cette valeur est & comparer a celle
qui est donnée par la formule de Sellmeier, soit 3080 fs?. On trouve une erreur relative de 7% entre
les deux valeurs, ce qui confirme le bon fonctionnement de la méthode du THz-X-FROG. Comme
précédemment, remarquons que la valeur obtenue avec cette technique dépend trés fortement du
positionnement de la droite d’inclinaison, et qu’il est probable que I'utilisation d’un algorithme de
reconstruction permettrait d’effectuer des mesures de maniére beaucoup plus précise.

Par ailleurs, nous présentons sur la figure 2.23 des coupes sagittales du spectrogramme, repré-
sentant 1’évolution de chaque composante spectrale en fonction du délai 7. Les trois lobes centrés
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FIGURE 2.22 — Influence de la dérive de fréquence sur I'impulsion électro-optique. Courbe d’auto-
corrélation de 'impulsion optique en sortie du cristal de ZnTe : a) en I’absence et b) en présence d’un
cristal de ZnSe, d’épaisseur 3 min, placé sur le trajet de I'impulsion sonde, en amont du cristal de ZnTe.
Les points expérimentaux sont représentés en noir et la courbe d’ajustement de type gaussien utilisé
pour mesurer la durée d’impulsion de ’auto-corrélation, 7ac, est représentée en rouge. Cette derniére
est signalée par les fleches rouges. Spectrogramme de la composante électro-optique, |Ego(w, T, L¢)|?
c) en l'absence et d) en présence du cristal de ZnSe. Les droites noires en pointillés représentent la

pente du spectrogramme, resp. égale a —1/(d>i(§) + ¢(Z2H)Te/2) et —1/(¢i(§) + ¢(Z2H)Te/2 + (JS(ZQrBSe).

autour du maximum et des minima du champ THz sont bien présents sur les coupes. De plus,
I'influence de la dérive de fréquence positive imposée par le ZnSe a 'impulsion sonde incidente sur
le cristal de ZnTe se traduit par la génération de composantes centrées & haute (A < 809 nm), resp.
basse (A > 809 nm) fréquence, en avance par rapport au champ THz, resp. en retard. Ceci était
déja visible sur la figure 2.19, cependant, les composantes spectrales sont générées avec une avance
ou un retard plus marqué que pour une faible dérive de fréquence. Par exemple, le maximum de
la composante centrée & 820 nm est générée par rapport au maximum du champ THz avec un
décalage égal a 07 = 40 fs en 'absence du ZnSe et 67 = 90 fs, soit prés du double, en sa présence.

Les différentes valeurs de la dispersion quadratique, mesurées par auto-corrélation ou par la
méthode du THz-X-FROG, sont rassemblées dans le tableau 2.1. Nous constatons que les résul-
tats sont cohérents, avec des ordres de grandeur peu éloignés. Rappelons que, & I'heure actuelle,
la méthode du THz-X-FROG ne permet pas de déterminer la dispersion quadratique de maniére
trés précise, et ceci peut expliquer les erreurs relatives de 'ordre de 5 & 10% pour la mesure de la
dispersion quadratique pour 'impulsion en la présence de divers éléments dispersifs. Remarquons
que, plus la dérive de fréquence est importante, plus I'inclinaison des lignes de contours du spec-
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FIGURE 2.23 — Evolution, en fonction du retard temporel 7, des différentes composantes spectrales
générées lors de 'interaction entre le champ THz et 'impulsion optique, en présence d’une fenétre de
ZnSe d’épaisseur 3 mm, centrées & des longueurs d’onde a) inférieures ou b) supérieures a la longueur
d’onde centrale de 'impulsion optique initiale, égale & 809 nm. Le champ THz a été mesuré i l'aide
de la DEOC dans le cristal de ZnTe et pour une impulsion sonde ayant traversé le cristal de ZnSe et

est superposé aux courbes.

Optiques en amont du ZnTe

o2 (£s2)

ZnTe seul

Do (5%)

ZnSe seul

Pose (fs?)

Littérature - 640 3080
Auto-corrélation 855 £ 10 - 3065 + 20
THz-X-FROG 890 + 200 - 2870 £ 200
An 4% - %

TABLE 2.1 — Récapitulatif des différentes valeurs de la dispersion quadratique imposée au faisceau
sonde selon les optiques traversées et les moyens de mesure mis en place. Les incertitudes pour les
mesures faites par la technique du THz-X-FROG ont été évaluées en modifiant « a la main » le
positionnement de la droite noire sur le spectrogramme. Les épaisseurs respectives des cristaux sont
de 300 pm pour le ZnTe et 3 mm pour le ZnSe. L’erreur relative An est ici définie comme le rapport

2 2
0\ — S, xrroG
52
AC

An =

trogramme est visible et plus la mesure de la pente avec la technique du THz-X-FROG peut étre
précise. Malgré cela, les incertitudes sur la valeur de la phase restent de I'ordre de la centaine de

fs2.

Nous allons maintenant comparer les résultats expérimentaux obtenus par la technique du
THz-X-FROG, avec ceux du modéle théorique que nous avons développé précédemment (voir la

partie 2.3.1.3).
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2.3.3.3 Comparaison des résultats expérimentaux et des simulations

Le modéle théorique que nous avons présenté a la section 2.3.1.3 nous permet a présent de
simuler les résultats expérimentaux avec une impulsion sonde incidente limitée par transformeée
de Fourier ou non, et ce, tout en tenant compte de la dispersion pour I'impulsion optique dans le
cristal de ZnTe.

Nous avons tout d’abord simulé le spectrogramme obtenu lors de l'interaction d’une impulsion
optique incidente limitée par transformée de Fourier avec le champ THz, en considérant que
I'impulsion optique incidente n’a pas de dérive de fréquence en amont du cristal de ZnTe, et
également que la GVD de ce dernier est négligeable. Les résultats de la simulation sont présentés
sur la figure 2.24-a). En traits continus blancs, on a également superposé les lignes de contours
issues du spectrogramme mesuré expérimentalement (voir la figure 2.18). On constate tout d’abord
I’absence des trois lobes caractéristiques de I’expérience, correspondants aux maxima et minima
du champ THz. Dans I’état, la simulation ne rend donc a priori pas trés bien compte de I’évolution
temporelle du champ THz et de sa conséquence sur la forme du spectrogramme. Des améliorations
sont donc & apporter. Toutefois, nous constatons, malgré ’absence des lobes, qu’en ’absence de
dérive de fréquence pour I'impulsion sonde, le spectrogramme n’est pas incliné, contrairement aux
lignes de contour mesurées expérimentalement.
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FIGURE 2.24 — Simulations en 'absence de dérive de fréquence pour 'impulsion sonde incidente
sur le cristal de ZnTe. La GDD causée par la traversée de ce dernier est également négligée. a)
Spectrogramme de I'impulsion générée par effet Pockels au sein du cristal de ZnTe, |Ego(w, T, L¢)|?.
Les traits continus blancs correspondent aux lignes de contour de 'expérience (voir la figure 2.18).
b) Trace X-FROG obtenue avec une impulsion de référence limitée par Transformée de Fourier, de
largeur & mi-hauteur en intensité égale a 50 fs.

En paralléle, nous avons simulé sur la figure 2.24-b) la forme de la trace X-FROG obtenue
avec 'impulsion optique dont le spectre est donné sur la figure 2.13. Nous avons considéré ici que
I'impulsion de référence est une impulsion gaussienne étroite, de durée 7y = 50 fs, ce qui correspond
a une largeur de spectre Av,s &~ 8.5 THz. Elle est également limitée par transformée de Fourier,
et n’est pas dispersée au cours de sa propagation dans le cristal. On observe qu’il n’existe ici qu'un
seul lobe, ce qui est cohérent avec la forme du spectre de 'impulsion de référence, une gaussienne
parfaite. En revanche, le domaine spectral sur lequel sont générées les nouvelles fréquences par
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SFG et DFG est un peu plus large que celui induit en présence du champ THz, notamment de
pres de 3.8 THz dans le domaine des hautes fréquences. Ceci s’explique simplement du fait que le
spectre de 'impulsion optique de référence a une bande spectrale Av,s &~ 8.5 THz bien supérieure
a celle du champ THz qui se propage dans le cristal de ZnTe. Remarquons enfin que 'inclinaison
des lignes de niveau est également absente de la simulation FROG.

Nous avons ensuite intégré la GVD du cristal de ZnTe afin de mesurer I'impact du passage
des impulsions au sein du cristal sur le spectrogramme THz et sur la trace X-FROG simulée. Les
résultats sont présentés sur la figure 2.24, et, en a), le spectrogramme mesuré expérimentalement
est, comme précédemment, superposé au spectrogramme simulé en traits continus blancs. Seul le
passage dans le cristal de Zn'Te impose ici une dispersion quadratique a I'impulsion optique, égale
a 640 fs2 comme on ’a vu a la partie 2.3.3.1. De méme que précédemment, on constate I’absence
des lobes caractéristiques des oscillations du champ THz sur la figure 2.24-a), cependant, on peut
observer une trés faible inclinaison des lignes de contour du spectrogramme simulé, par rapport a la
figure 2.24-a). L’ajout de la dispersion du cristal de ZnTe dans le modéle permet donc de modifier
la pente des lignes de contour. Toutefois, 'inclinaison est insuffisante pour atteindre celle que nous
avons observée expérimentalement. La simulation de la trace X-FROG nous permet, quant a elle,
de mieux visualiser I'inclinaison due a la prise en compte de la GVD du cristal. Cependant, il est
difficile d’en quantifier la pente simplement. Nous allons donc maintenant prendre en compte la
contribution due aux optiques situées en amont du cristal de ZnTe.
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FIGURE 2.25 — Simulations en "absence de dispersion quadratique pour 'impulsion sonde incidente
sur le cristal de ZnTe. La GDD causée par la traversée du cristal est toutefois prise en compte. a)
Spectrogramme de I'impulsion générée par effet Pockels au sein du cristal de ZnTe, |Ego(w, 7, L¢)|?.
Les traits continus blancs correspondent aux lignes de contour de I'expérience (voir la figure 2.18).
b) Trace X-FROG obtenue avec une impulsion de référence limitée par Transformée de Fourier, de
largeur & mi-hauteur en intensité égale a 50 fs.

On impose maintenant a 'impulsion optique incidente sur le cristal une dispersion quadratique
gbi(? = 890 fs?. Dans cette situation, I'impulsion aura accumulé une dispersion quadratique totale

égale a 1530 fs? et la pente de I'inclinaison des lignes de contour doit donc étre égale a A¢§2> = qﬁf?%—

¢(22n)Te/2 = 890 4 640/2 = 1210 £ 200 fs*. Les résultats de la simulation sont présentés sur la figure
2.26. On observe globalement la méme forme qu’en 'absence de la dispersion quadratique imposée
par les optiques. Cependant, les lignes de contour sont plus inclinées que sur le spectrogramme de
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la figure 2.25-b). Malgré, toujours, I'absence de lobes marquant les oscillations du champ THz, la
simulation montre que 'ajout de la dispersion due aux optiques résulte bien en une inclinaison
plus forte des lignes de contour. Quantifier la pente de la droite associée (représentée en noir) reste
délicat, mais malgré cela, on peut en déduire une estimation de la valeur de Aqbgz), égale a 11004200
fs2. Ce résultat est tout a fait cohérent avec le calcul précédent, ce qui confirme lorigine de
Iinclinaison des lignes de contour du spectrogramme. Remarquons enfin que les lignes de contour
de la simulation montrent une inclinaison assez similaire aux lignes de contour expérimentales,
tracées en blanc sur la figure.
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FIGURE 2.26 — Simulations pour une dispersion quadratique pour I'impulsion sonde incidente sur le
cristal de ZnTe égale a 890 fs2. La GDD causée par la traversée du cristal, ¢(Z2H)Te, est également prise
en compte. a) Spectrogramme de I'impulsion générée par effet Pockels au sein du cristal de ZnTe,
| Pro(w, 7, Lc)|?. Les traits continus blancs correspondent aux lignes de contour de I’expérience (voir
la figure 2.18). La droite noire indique quant & elle la pente de Iinclinaison des lignes de contour.
b) Trace X-FROG obtenue avec une impulsion de référence limitée par Transformée de Fourier, de
largeur & mi-hauteur en intensité égale a 50 fs.

Nous avons enfin simulé la dérive de fréquence imposée par la fenétre de ZnSe épaisse de 3
mm. Le modéle intégre donc & la fois la GDD due au cristal de ZnSe, prise égale a 3080 fs?, aux
optiques, prise égale a 890 fs? et enfin au cristal de ZnTe, prise égale & 640 fs?. Dans ce cas, la
pente de Dinclinaison des lignes de contour devrait étre égale a Agl” = ¢i(§) + qb(ZZH)Se + ¢(22n)Te /2 =
890 + 3080 + 640/2 = 4290 + 200 fs?. Les résultats sont présentés sur la figure 2.27. On constate
que le spectrogramme, présenté en a), est trés fortement incliné relativement aux simulations
précédentes. L’application de la méthode précédente, qui fait intervenir la droite noire, permet
d’estimer la pente A¢§2) a 4300 &£ 200 fs. Cette valeur est trés proche de celle que 1'on obtient
précédemment par le calcul (voir la figure 2.22-d)). Enfin, si l'on ne considére que leur inclinaison
globale sans s’attacher aux lobes latéraux, les lignes de contour expérimentales (en blanc) se
superposent relativement bien aux lignes de contour simulées.

Ces différentes simulations sont donc plutot bien corrélées aux spectrogrammes expérimentaux
qui ont été mesurés auparavant. Nous pouvons donc en conclure que la technique du THz-X-FROG,
développée au cours de ce travail de thése, nous permet de caractériser totalement la dispersion
spectrale développée jusqu’au second ordre pour I'impulsion sonde, et d’en déduire sa dérive de
fréquence. Nous allons & présent aborder les limitations du modéle numérique développé ici, ainsi
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FIGURE 2.27 — Simulations pour une dérive de fréquence pour l'impulsion sonde incidente sur le
cristal de ZnTe, associée a la GDD des cristaux de ZnSe et ZnTe. a) Spectrogramme de I'impulsion
générée par effet Pockels au sein du cristal de ZnTe, |Ego(w, T, L¢)|?. Les traits continus blancs
correspondent aux lignes de contour de l'expérience (voir la figure 2.18). La droite noire indique
quant a elle la pente de inclinaison des lignes de contour. b) Trace X-FROG obtenue avec une
impulsion de référence limitée par Transformée de Fourier, de largeur & mi-hauteur en intensité égale
a 50 fs.

que quelques perspectives envisageables pour améliorer ce travail.

2.3.4 Limitations du modéle et perspectives

Le modéle numérique développé précédemment est basé sur la forme temporelle du champ
THz qui a été mesurée a I'aide de la détection électro-optique conventionnelle, effectuée dans un
cristal de GaP de longueur 200 um. Il s’agit donc d’un profil temporel intégré sur toute la lon-
gueur du cristal, et qui a subi divers filtrages a la traversée de celui-ci, du fait, par exemple, de
I’existence d’un phonon centré & 11 THz. Diverses astuces numeériques ont été utilisées pour en
déduire le profil du champ en amont du cristal, cependant, la comparaison des différentes formes,
expérimentales et simulées; du champ THz montrent plusieurs différences entre les profils (voir
la figure 2.12). Les oscillations entourant le pic principal sont ainsi décalées temporellement, et
également d’amplitudes trés différentes. Par ailleurs, 'absence des lobes ne peut étre raisonna-
blement expliquée a cette heure, cependant, il peut s’agit d'un artefact dans la simulation, du
fait des différentes astuces utilisées lors de I’écriture du programme. Ce point est donc encore en
discussion.

Parmi les perspectives a envisager pour la poursuite de ce travail, nous proposons d’améliorer
les simulations présentées précédemment. Nous y avons démontré la possibilité de mesurer la phase
spectrale d’une impulsion sonde lors de son interaction par effet Pockels avec un champ THz dans
un cristal de ZnTe. Cependant, a ’heure actuelle, les modélisations effectuées ne nous permettent
pas encore de retrouver la forme du spectrogramme expérimental, dans le sens oi, au moment
de 'interaction entre 'impulsion sonde et les deux minima entourant le pic principal de la forme
temporelle du champ THz, la forme du spectre de 'impulsion électro-optique n’est pas modifiée.
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Au contraire, nous devrions observer un lobe correspondant a chaque minimum, de méme que
celui qui est présent autour du pic principal, puisque la génération par sommation ou différence
de fréquence intervient constamment lors de 'interaction, en particulier lorsque le champ THz est
intense, ce qui est le cas aux minima et maxima du cycle. Cet aspect des simulations nécessite
donc d’étre amélioré.

Par ailleurs, les fortes incertitudes sur la mesure de la valeur de la dispersion quadratique &
I’aide d’une simple droite positionnée « a la main » sur le spectrogramme THz sont dommageables
a une démonstration en bonne et due forme des performances de la méthode du THz-X-FROG.
En effet, nous avons vu que les incertitudes peuvent atteindre jusqu’a 10% de la mesure. Si 1'on
se référe aux méthodes de FROG et de X-FROG, il est bien connu que la phase peut étre recons-
truite en totalité & partir des spectrogrammes, a ’aide d’algorithmes itératifs complexes. Depuis
son introduction par Kane et al. en 1993 [155], de nombreux développements ont été publiés dans
la littérature, afin d’accroitre la précision et la sensibilité de la méthode [156]. Parmi les suites a
donner a ce chapitre, nous pouvons donc envisager de développer un algorithme de reconstruction
de la phase spectrale. Ajoutée a la connaissance de I'amplitude du champ sonde, nous pourrons
ainsi déterminer totalement les caractéristiques de l'impulsion optique incidente sur le cristal
de ZnTe, simplement en 'ayant fait interagir avec une impulsion THz dans un cristal électro-
optique. De gros développements numériques sont donc nécessaires pour améliorer la technique
du THz-X-FROG. Cependant, sa réalisation expérimentale étant basée sur des systémes optiques
communément utilisés par la communauté THz (cristal électro-optique, spectrométre), il peut étre
facile de 'implémenter expérimentalement sur les bancs THz existants, afin de déterminer rapide-
ment, si nécessaire, une valeur moyenne de la phase spectrale de I'impulsion sonde. Dans le méme
état d’esprit, il serait bon de développer une interface homme-machine permettant d’acquérir les
spectrogrammes automatiquement et non manuellement, comme cela a été le cas dans ce travail.
Enfin, il faudrait également améliorer le rapport signal sur bruit des mesures, afin que la technique
du THz-X-FROG soit compétitive face aux autres techniques. En effet, malgré la présence de deux
polariseurs en amont et en aval du cristal de ZnTe, il se révéle impossible & I’heure actuelle d’en-
registrer les spectrogrammes sur un fond totalement noir. Ceci est di, d’une part, & 'amplitude
de la composante optique polarisée selon le vecteur €, a la sortie du cristal, trés forte relativement
a celle de la composante électro-optique, polarisée orthogonalement. D’autre part, le passage a
travers le cristal de ZnTe dépolarise vraisemblablement le faisceau sonde. Réduire 'impact de ces
deux difficultés permettrait alors de mieux résoudre la structure des spectrogrammes.

Enfin, une derniére ouverture possible sur ce sujet pourrait étre I’étude éventuelle d’autres
matériaux que le ZnTe utilisé dans ce travail. Nous pensons tout particuliérement au GaP : ce
dernier est en effet communément utilisé pour la détection d’impulsions THz et il serait intéressant
de connaitre la forme des spectrogrammes obtenus dans ce milieu. Remarquons que ’analyse ma-
thématique effectuée précédemment est également valable pour ce matériau, et que les simulations
pourraient étre effectuées assez simplement avec le programme déja réalisé. Expérimentalement,
cependant, il sera peut étre plus complexe de détecter la composante électro-optique, du fait que
le GaP posséde un coefficient électro-optique bien inférieur a celui du ZnTe (voir le tableau 1.6 au
chapitre 1).

Dans ce chapitre, nous avons donc ouvert de nouvelles perspectives sur le procédé non-linéaire
du second ordre qu’est l'effet Pockels et sur ses applications dans le domaine de la détection
d’un champ THz et de la caractérisation spectrale d’une impulsion optique. Nous allons a présent
mettre en évidence d’autres processus d’optique non-linéaire d’ordres supérieurs, ayant lieu dans
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le domaine THz, et qui ont été étudiés lors de ce travail de thése.
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Chapitre 3

Non-linéarités du troisiéme ordre effectives
par effets de cascade : génération de second
harmonique induite par effet Pockels
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Parmi les nombreuses non-linéarités du second ordre mises en évidence dans des matériaux
non-linéaires, la génération de second harmonique (SHG) est bien connue depuis 1961, lorsque
Franken et al. |23] en firent la premiére démonstration expérimentale dans du quartz. Il s’agit
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un rticulier du procédé non-linéair mmation réquen u cours duqu ux
d’un cas particulier d océdé non-linéaire de sommation de fréquence, au cours duquel de
photons de méme pulsation w interagissent dans un milieu non-linéaire, pour générer un nouveau
photon de pulsation 2w.

Le champ électrique généré a 2w est alors proportionnel a I'intensité du faisceau de pulsation w :

Esne (2w) o X2 (2w; w,w) - B>

w

(3.1)
ot x?(2w;w,w) est la susceptibilité du second ordre du milieu.

Par définition, ce processus non-linéaire ne peut avoir lieu dans les milieux centro-symétriques,
dans lesquels le terme x® (2w;w, w) est nul. Cependant, un an plus tard, en 1962, Therune et al.
démontrent 'existence, dans un cristal de calcite, matériau centro-symétrique, d’un autre processus
non-linéaire de génération de second harmonique. Dénoté par I’abréviation EFISH, pour « Electric
Field Induced Second Harmonic Generation », il s’agit cette fois d’un procédé du troisiéme ordre
[157]. Au cours de ce processus, la symétrie du milieu non-linéaire est brisée par 1'application
d’un champ statique externe Ej, ce qui permet de doubler en fréquence une onde incidente de
champ électrique F,,. Le phénoméne a été observé, depuis lors, dans de trés nombreux matériaux
centrosymétriques (on se référera a [158| pour plus d’informations) et il est largement utilisé par
exemple pour mesurer I’hyperpolarisabilité de certaines molécules organiques [159,160).

Le champ électrique généré a 2w lors du procédé d’EFISH peut s’exprimer mathématiquement
sous la forme :
EEFISH<2W) X x(3)(2w, w, W, 0) . Eo . Ei (32)

ol le terme X(g)(Zw, w,w,0) est la susceptibilité non-linéaire du troisiéme ordre.

En 1998, Nahata et Heinz s’inspirent de 'effet EFISH pour détecter un champ électrique THz
de pulsation €2 dans du silicium, qui est un matériau centro-symétrique [40|. Le principe de leur
expérience est de focaliser le champ THz sur I'une des faces d’'un wafer de silicium. Une impulsion
sonde, de pulsation w, est envoyée sur I'autre face du wafer et la SHG est détectée en réflexion
a l'aide d’un tube photo-multiplicateur. Selon les auteurs, le phénoméne qui entre en jeu est un
processus de mélange a quatre ondes, représenté sur la figure 3.1, et le champ généré a la pulsation
2w + €2 s’exprime sous la forme :

ETFISH(QW + Q) X X(g)(2w + Q; W, w, Q) . Ef) . ETHZ (33)
ot X (2w + Q;w,w, Q) est la susceptibilité du troisiéme ordre du silicium.

Ce procédé d’interaction entre deux photons de la sonde a la pulsation w et un photon de
trés basse pulsation €2 est appelé « Terahertz Field Induced Second Harmonic Generation » ou
TFISH. Aprés sa démonstration dans le silicium [40], le TFISH a été observé dans d’autres milieux
centro-symétriques, comme les liquides [161], I’air [95] ou encore certaines biomolécules [162]. En
2009, Chen et al. observent le phénoméne dans un cristal non centro-symétrique de BBO [163].

Dans les cristaux de type zinc-blende, qui sont non centro-symétriques et de structure cubique,
les susceptibilités non-linéaires du second et du troisiéme ordre sont bien connues. Ainsi, au second
ordre, sur un total de 18 éléments, seul ’élément Xg,l est non nul, avec i # j # k. De méme, au
troisiéme ordre, le tenseur comporte 81 éléments, dont seuls deux sont indépendants et non nuls,
a savoir Xﬁf’)z et XS’QJ Le tellure de zinc (ZnTe), dont les coefficients non-linéaires sont relativement
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FIGURE 3.1 — Point de vue corpusculaire pour le procédé de TFISH. L’état d’énergie fondamental
est désigné par E,. Ce procédé a lieu en une seule étape et fait intervenir la susceptibilité non-linéaire
du troisiéme ordre.
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FIGURE 3.2 — Point de vue corpusculaire pour le procédé de PISH. L’état d’énergie fondamental est
désigné par E,. Le PISH a lieu en deux étapes : la premiére consiste a générer, par somme (SFG) et
différence (DFQG) de fréquence, une onde de pulsation w+$, laquelle sera ensuite doublée en fréquence
par la non-linéarité du second ordre intrinséque au cristal.

importants, avec Xff,l =90 pm/V et X,S’,)C =3 x 107! m?/V? dans le visible [164,165], est donc un
excellent candidat pour observer des phénoménes de SHG, induits ou non par un champ THz.

En loccurrence, notre objectif initial était d’observer I'existence d’un signal de TFISH dans
un tel cristal, motivé par la possibilité d’en déduire les valeurs des coefficients du tenseur de
susceptibilité non-linéaire du troisiéme ordre dans le domaine THz. Cependant, au vu des premiers
résultats expérimentaux obtenus sous certaines conditions expérimentales, que nous détaillerons
par la suite, le phénoméne de SHG que nous avons observé et étudié n’est pas une manifestation
de TFISH, au sens ou ’entendent les auteurs cités précédemment. En effet, selon nos observations,
il s’agit ici d’un effet de cascade de deux processus du second ordre - l'effet Pockels et la SHG
intrinséque - qui imite un procédé du troisiéme ordre - le TFISH. De tels effets de cascade sont
bien connus et ont été étudiés en détail depuis les années 1970 [166] et ont été observés dans
'infrarouge [167]| ou encore dans le domaine THz [72,168|.
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Dans ce chapitre, nous démontrerons ’existence, dans un cristal cubique de ZnTe, de ce nou-
veau mécanisme de SHG, que nous abrégerons en « PISH » pour « Pockels-induced Second Har-
monic Generation ». La figure 3.2 présente succinctement le principe du PISH, d’un point de vue
corpusculaire : 'effet Pockels conduit & la génération, par somme (SFG) et différence (DFG) de
fréquence, d’'une onde de pulsation w £ Q) (premiére étape), elle-méme doublée en fréquence par la
non-linéarité intrinséque au milieu (seconde étape). Nous présenterons tout d’abord le dispositif
et les résultats expérimentaux qui nous ont menés a I’étude du phénomeéne de PISH a la place
du TFISH. Puis nous détaillerons le modéle physique que nous avons établi pour expliquer nos
observations. Enfin, nous verrons qu’il est possible d’appliquer le PISH & la détection d’un champ
THz.

3.1 Génération de second harmonique induite par effet Po-
ckels (PISH) : dispositif expérimental et premiers résul-
tats

3.1.1 Dispositif expérimental

Le montage expérimental, que nous avons mis en place pour détecter la SHG induite par effet
Pockels, est décrit sur la figure 3.3. Il est basé sur la source d’impulsions THz intenses générées
par redressement optique dans un cristal de LiNbOj (voir le chapitre 1). Nous rappelons que
celle-ci délivre des impulsions THz quasi-monocycles, d’amplitude Ery, ~ 20 kV.cm™! et dont le
spectre s’étend jusqu’a environ 3.5 THz. De plus, ces impulsions sont polarisées linéairement et
orthogonalement & la direction de polarisation de I'impulsion sonde. Le champ THz intense est
collimaté, puis focalisé dans un cristal de ZnTe a 'aide de deux miroirs paraboliques hors-axe, de
distance focale 15 c¢m.

En paralléle, une ligne a retard permet de décaler le faisceau sonde par rapport au faisceau
pompe THz. Dans notre cas, les états de polarisation des faisceaux sonde et THz doivent étre
impérativement connus et contrdlés afin d’effectuer une étude valable du signal PISH. A cet
effet, nous disposons de deux couples de polariseurs et analyseurs, adaptés aux longueurs d’onde
optiques ou THz, qui nous permettent de modifier 'intensité des champs sonde et pompe. Enfin,
il est possible de faire tourner la direction de polarisation du champ électrique optique vis a vis de
celle du champ THz, a I'aide d’une lame demi-onde placée en amont du miroir percé. Le faisceau
sonde sera ensuite superposé au faisceau THz dans un cristal de ZnTe de longueur L. = 320 pm,
lequel permet a la fois de générer le second harmonique qui est ’objet de notre étude, et de mesurer
la forme temporelle de I'impulsion THz par DEOC.

Grace a un miroir amovible, la sonde peut ensuite étre redirigée, soit vers le montage de
détection électro-optique conventionnelle décrit au chapitre précédent, soit vers un spectrométre
a caméra CCD refroidie. Celui-ci permet de détecter de trés faibles signaux et d’en visualiser
le spectre. Le faisceau traverse un filtre bleu et est focalisé dans le spectrométre & I'aide d’une
lentille de distance focale 75 mm, ayant subi un traitement anti-reflets & 400 nm. Aprés son passage
par le monochromateur, le faisceau peut étre dirigé soit vers la caméra CCD, soit vers un tube
photomultiplicateur couplé a une détection synchrone. Cet appareil permet d’extraire le signal de
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FIGURE 3.3 — Montage optique de détection du signal PISH de second harmonique induit par effet
Pockels. Terminologie employée : M1, M2 : miroirs paraboliques hors-axe. MF : Miroir amovible. I.1,
L2, L3 : Lentilles. HDPE : polyéthyléne de haute densité.

second harmonique du bruit ambiant en le démodulant a la fréquence d’un hacheur mécanique
situé en amont sur le montage.

3.1.2 Reésultats préliminaires

Lors des premiéres expériences, nous avons utilisé un cristal de ZnTe taillé selon I"axe (100)
afin d’observer l'effet du troisiéme ordre, dit TFISH, dont nous avons précédemment parlé. En
effet, dans un cristal ayant une telle orientation, les effets non-linéaires du second ordre, comme
la génération de second harmonique intrinséque, que nous noterons SHG;i,, et qui fait intervenir
le coefficient y? (2w;w,w), ou l'effet Pockels, ne peuvent exister pour des raisons de symétrie. En
effet, comme on I’a déja vu a la section 1.4.3 du premier chapitre, la susceptibilité non-linéaire du
second ordre du ZnTe n’a que 6 coefficients non nuls, a savoir :

X8 = x, =X, =0 =x&, =x2).

Par ailleurs, le champ électrique, Ew, d’une onde transverse qui se propage en incidence normale
sur un cristal taillé selon l'axe (100) (voir la figure 3.4) s’écrit :

-4 . Yy . — z . —
E,=FE e, + L -¢,.
La polarisation non-linéaire d’ordre 2 qui en découle s’écrit donc :

P2 _ p£2) 8, o X(2) -EY.E?.¢,

2w TYZ
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y = (001) ]

FIGURE 3.4 — Schéma illustrant ’absence de procédés non-linéaires du second ordre dans un cristal
43m taillé selon 'axe (100). En effet, la polarisation du second ordre produite lors de I'interaction
d’un champ E,, en incidence normale avec le milieu non-linéaire rayonnera un champ électrique Eb,
se propageant dans le plan du cristal.

A (2)
2L 11

et le champ rayonné Ezw par cette polarisation aura comme unique composante EJ 5 o
propagera donc dans le plan du cristal (yz) et ne pourra pas étre détecté.

Toute génération de second harmonique visible dans de telles conditions expérimentales doit
donc provenir a fortiori de phénoménes d’ordres supérieurs a 2. Nous avons ainsi cherché & observer
la SHG induite par le champ THz, procédé du troisiéme ordre faisant intervenir le coefficient
P (2w + Q; w,w, Q). Néanmoins, il nous a été impossible de détecter un signal de SHG, et ce,
quelle que soit la direction de polarisation de I'impulsion sonde. Nos conditions expérimentales
(longueur du cristal et amplitude du champ THz) sont donc a priori insuffisantes pour pouvoir
observer le TFISH. Nous reviendrons sur ce point par la suite.

Une remarque s’impose ici : notre observation est en contradiction avec les résultats rapportés
par Zhang et ses coauteurs dans [163], qui observent, pour la méme valeur de champ THz que
celle utilisée ici, le procédé de TFISH dans un cristal de BBO, de longueur 100 um et dont le
coefficient non-linéaire électro-optique est pourtant inférieur a celui du ZnTe. Ce BBO est taillé
pour un accord de phase de type I, de fagon & ce que I’angle entre son axe optique et la direction
de propagation du champ pompe soit de 29.2° [82]. Cependant, cette orientation spécifique ne
permet pas d’éliminer les effets du second ordre, tels que I'effet Pockels ou la SHG intrinséque. Il
est donc possible que la SHG observée par Zhang et al. ne soit pas due au TFISH tel que nous
I’avons défini précédemment, mais plutét a un procédé de cascade de deux effets non-linéaires du
second ordre, tel que nous I'avons rapidement décrit dans l'introduction de ce chapitre.
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3.2 Génération de second harmonique induite par effet Po-
ckels (PISH) : résultats complémentaires

Z =z=(001) -
po
’6’ 7, i
ETHAE
s Y =(010)
>
e
X = (100)

FIGURE 3.5 — Le champ THz est polarisé dans la direction €, et la polarisation du champ sonde fait
un angle § avec 'axe €, du cristal.

Nous avons ensuite remplacé le cristal taillé selon 'axe (100) par un cristal de méme longueur
mais taillé selon 'axe (110) - cette nouvelle configuration est présentée sur la figure 3.5. Cette
fois, cette orientation permet a tout procesus non-linéaire du second ordre d’avoir lieu dans le
matériau, en particulier 'effet Pockels et la SHG intrinséque. Par ailleurs, ceux-ci dépendent de la
direction de polarisation de 'onde optique incidente, ¢.e. de 'angle 6 défini sur la figure 3.5. Par
exemple, pour un angle # = 0°, la SHG intrinséque sera nulle. Cependant, lorsqu’on applique un
champ THz intense au cristal, on observe au spectrométre un signal centré a 404 nm, qui disparait
lorsque le champ THz et I'impulsion sonde ne se recouvrent plus temporellement. La figure 3.6
présente un exemple de ce signal de SHG, mesuré lorsque le faisceau sonde est en coincidence
temporelle avec le maximum du champ THz, et, & titre de comparaison, le spectre de la sonde,

centré a 807 nm. Dans la suite, nous désignerons ce signal sous 'appellation S 25t

3.2.1 Etude en intensité

Pour cette étude, on se place a 'angle § = 0° du cristal pour lequel la SHG intrinséque est
nulle. Remarquons que cette position correspond également au maximum du signal électro-optique
induit par effet Pockels [137]. La figure 3.7 présente 'évolution de Uintensité de S S mesurée
en fonction de l'intensité des champs sonde et THz. Elle a été obtenue a partir des maxima des

spectres centrés a 404 nm, mesurés a ’aide du spectrométre a caméra refroidie.

On observe que I'intensité du signal de SHG varie linéairement en fonction de I'intensité THz,
Ity,, et de facon quadratique en fonction de l'intensité de 'impulsion sonde, I;. Cette évolution
est similaire & la dépendance en intensité du processus de TFISH, établie a I’équation (3.3).
Cependant, lors des expériences préliminaires, nous avons démontré que le TFISH était a prior:
invisible dans les conditions expérimentales mises en ceuvre lors de ce travail. Cette apparente
contradiction disparait si 'on envisage un mécanisme de cascade de deux effets non-linéaires du
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FIGURE 3.6 — Exemples de signaux observés durant I’expérience : a) Spectre normalisé du faisceau
sonde, centré a 807 nm. b) Spectre normalisé du signal S ngH, centré & 404 nm, mesuré lorsque
I'impulsion sonde est en coincidence temporelle avec le maximum de I'impulsion THz.
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FIGURE 3.7 — Evolution de l'intensité du signal de second harmonique S $15% en fonction de Iin-
tensité THz (courbe noire) et de U'intensité de la sonde (courbe rouge).

second ordre : nous montrerons en effet dans la section 3.3 que la dépendance du signal en fonction
des intensités de sonde et THz pour un tel effet de cascade est identique a celle d’un procédé non-
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linéaire du troisiéme ordre. Pour surmonter cette contradiction et vérifier notre hypothése, il est
donc nécessaire d’aller plus loin dans I’étude du phénoméne.

3.2.2 Dépendance angulaire

Dans cette partie, nous rendons compte de I'évolution du signal S 2! en fonction de 1’angle 6
entre la polarisation du champ sonde et celle de I’axe (001) du cristal de ZnTe, que nous avons fait
varier a ’aide de la lame demi-onde placée sur le trajet du faisceau sonde. Dans un premier temps,
il était nécessaire de s’affranchir des signaux de second harmonique générés naturellement dans
le cristal, en ’absence du champ THz. Pour cela, nous avons modulé le champ THz en amont du
ZnTe et mesuré le signal a 2w avec le photomultiplicateur, relié a la détection synchrone. Dans un
second temps, nous avons également mesuré I’évolution de la SHG intrinséque en modulant, cette
fois, le faisceau sonde, et ce, en ’absence du champ THz. Par ailleurs, l'efficacité de diffraction du
réseau intégré au monochromateur varie en fonction de ’état de polarisation de 'onde incidente.
Pour chacun des processus de SHG, nous avons donc réalisé deux séries de mesures en placant un
polariseur, orienté orthogonalement ou parallelement au champ THz, entre le cristal et 'entrée
du monochromateur, afin de ne mesurer que la composante du signal de SHG selon la direction
€, (en rouge) ou €, (en noir) - voir la figure 3.5. Les résultats, que I'on a normalisés avant de
leur appliquer le facteur correctif tenant compte de l'efficacité du réseau de diffraction et mesuré
expérimentalement, sont présentés sur la figure 3.8. Nous avons finalement sommé chacune des
deux contributions pour obtenir la totalité de chacun des signaux. Ceux-ci sont présentés sur la
figure 3.9.
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109 oo® 0%,00 o o o o o
i o o o o Og o o o o
o 9 o g o 064 o a o
~ 0840 (o] On —_ o o
o o o, o © a . o o
=] o ° o ] e o o
= o = la
© 064 o 2 a a o 03 a o o o
-g o o ° 'g D o
- o o - Poo, o o o0
= o o = 00, 0, ool
s 044 © a ° o S 004  ©000000°%%° Bo, B 6000°%00
£ o o o £ o-go o
o 'ato o
< o o o < o o
o o o o
0,2 ° o o o o
: o 0,3 )
b o (o] o ) 00
o o o °° o % o Composante selon y 00 o
004 °°°oooBcBoooooo - 00| o Composante selon z ©0,0%9°
T T T T T T T T T T -0’6 T T T T T T T T T T
-20 0 20 40 60 80 100 120 140 160 -20 0 20 40 60 80 100 120 140 160
0 (%) 0 (%)

F1GURE 3.8 — Dépendance angulaire des composantes paralléles (en rouge) et orthogonales (en noir)
au champ THz des signaux de second harmonique : a) Signaux de second harmonique intrinséque,
mesurés en l'absence d’impulsion THz. b) Signaux de second harmonique induits par I'impulsion
THz. Chaque composante a été normalisée puis multipliée par le facteur correctif tenant compte de
Pefficacité de diffraction du réseau selon les directions €, et €.

A ce stade, il n’est pas encore possible d’interpréter la dépendance angulaire du signal généré
par l'interaction du THz avec la sonde. Toutefois, nous constatons sur la figure 3.9 que 'angle
6 = 0° du cristal, pour lequel la SHG intrinséque est nulle, correspond également au maximum du
signal de SHG induit par le champ THz et du signal électro-optique directement induits par effet
Pockels (fleche orange) : I’évolution angulaire de ce dernier dans cette configuration géométrique
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FIGURE 3.9 — Dépendance angulaire des signaux de second harmonique : en bleu, SHG intrinseque
S 525 et, en rouge, SHG induite par effet Pockels S giSH. En paralléle, on a tracé, en traits continus
noirs, I’évolution angulaire du signal électro-optique généré par effet Pockels, dont ’équation § —
cos(20) a été calculée a partir de 'analyse effectuée dans [84,137|. Les valeurs particuliéres associées

aux angles § = 0° et 45° sont repérées par les fleches orange et bleue.

est en effet donnée par la fonction 0 — cos(26) [84,137] et est tracée en traits continus noirs sur
la figure 3.9. De plus, on y constate également que le signal est proche de 0 lorsque 6 = 45°, i.e.
lorsque l'effet Pockels est nul (fleche bleue).

3.2.3 Bilan

Au final, ces différentes études du signal de SHG, en intensité et en angle, nous aménent a
plusieurs constats :

1. Dans les conditions expérimentales mises en ceuvre dans ce travail, le TFISH, procédé du
troisiéme ordre, n’est pas visible dans un cristal de ZnTe, taillé selon I’axe (100) pour éliminer
tout effet du second ordre. A fortiori, il n’est donc pas non plus observable dans un cristal
de ZnTe taillé selon 'axe (110).

2. L’application d’un champ THz & un cristal de ZnTe taillé selon Paxe (110), dans lequel les
effets non-linéaires du second ordre sont possibles, permet de générer un signal de second

- -+ o PISH
harmonique, dit S 5,;>".
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3. L’étude de la dépendance en intensité de ce signal S 25 révéle la méme dépendance que celle
attendue pour le TFISH, ce qui entre en contradiction avec le point 1. En effet, 'expérience
nous montre que l'intensité du signal de PISH s’exprime sous la forme :

PISH _ 7 PISH
S =1,

2
2w X [THZ -1

S

donc nous pouvons en déduire que le champ électrique E 25! s’exprime comme :
E P o« Bry, - B2 (3.4)
4. Enfin, I'étude de la dépendance angulaire du signal S F1SH

une correspondance ponctuelle entre 1’évolution de I'effet Pockels et celui du signal S
étudié.

permet de mettre en évidence
PISH
2w

Pour comprendre ces différentes observations expérimentales, notre interprétation du phéno-
méne par un effet de cascade Y@ . x(? nécessite de faire intervenir un effet non-linéaire d’ordre 2,
directement proportionnel au champ THz. Or I'effet Pockels remplit parfaitement cette condition.
En effet, d’aprés le chapitre précédent, le champ électrique généré dans le domaine optique par
effet Pockels peut s’exprimer comme :

Epockets < B, - " ~ E,(1+il'L,),
avec I' oc P (w £ Q, w, £9Q) - Ery,.
Par ailleurs, le doublage en fréquence d’un tel champ électrique s’exprimera alors sous la forme :
By~ X (2w, w,w) - [B,(1 +iTL))* = x? (2w, w,w) - E2(1 + 2iT'L,),

soit :
Esy xx x? (2w, w,w) - E:+C. X 2w, w,w) - xP(w £ Qw,+0Q) - E? By,

ou C' est une constante. L’expression rend bien compte de l'existence de deux signaux de se-
cond harmonique, tout en respectant, pour le second terme, la dépendance en intensité mesurée
expérimentalement (voir 'équation (3.4)).

Nous proposons donc un modéle de cascade de deux effets du second ordre, & savoir 'effet
Pockels et la SHG, modéle dont les étapes successives sont représentées sur la figure 3.10. Pour
plus de simplicité, nous avons présenté la configuration ou # = 0°, i.e. lorsque la SHG intrinséque
est nulle. Lors de sa coincidence temporelle avec la sonde, le champ THz induit par effet Pockels
une rotation de polarisation du faisceau optique, au sein du cristal de ZnTe. Comme on I’a vu au
chapitre précédent, une composante optique, notée sous la forme EEO, est alors générée selon la
direction €. Cette derniére peut étre doublée en fréquence, de par la non-linéarité Y@ intrinséque
au matériau, et générer le signal S 2%, Par ailleurs, cette nouvelle composante, en réalité centrée
autour de 2(w % ), sera générée le long de 'axe €, du cristal. Notons enfin que, lorsque la sonde
fait un angle 0 quelconque avec I'axe €, du cristal, sa composante selon I'axe €, sera également

doublée pour générer le signal de second harmonique intrinséque S ¢,

Ainsi, nous avons mis en lumiére un certain nombre d’observations expérimentales qui per-
mettent de mettre en évidence 'existence d’un signal de second harmonique induit par un champ
THz au sein d’un cristal de ZnTe taillé selon 'axe (110). Ces éléments ne sont toutefois pas suf-
fisants pour s’assurer que le signal de second harmonique détecté lors de cette étude est bien di
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a) Z===(00)

-

b) z=z=(0) -

-

1 1
1 1
1 1
1 1
1 1
1 1
1 1
1 1
1 1
1 1

FIGURE 3.10 — Représentation schématique de 'effet PISH dans un cristal de ZnTe taillé selon ’axe
(110), lorsque @ = 0 : a) Configuration des champs électriques optique EZ et THz EgHZ a I’entrée du
cristal. b) Effet Pockels induit par le champ THz et génération d’une composante optique de fréquence
w £ le long de 'axe €, notée Ewig. c¢) Génération du second harmonique de cette composante, due
& la non-linéarité d’ordre 2 intrinséque au matériau.

a l'effet PISH, i.e. une cascade de deux processus non-linéaires du second ordre, & savoir 'effet
Pockels et la génération de seconde harmonique. La suite de ce chapitre sera donc consacrée a
établir et valider un modeéle mathématique du phénoméne, permettant de comprendre 'origine de
sa dépendance angulaire, ainsi que I'impossibilité de détecter un signal de TFISH.

3.3 Expression théorique du signal de second harmonique
induit par effet Pockels (PISH)

Lorsque l'effet Pockels se produit, premiére étape de notre modéle, le champ THz modifie
I'indice de réfraction du milieu dans lequel se propage le champ sonde, ce que nous traduirons
simplement par l'existence d’un déphasage induit sur le champ sonde, linéaire par rapport au
champ THz. Le champ THz, d’amplitude ~ 20 kV.cm™!, trés faible devant le champ sonde,
d’amplitude ~ 107 kV.cm ™!, modifie donc 1'état de polarisation de la sonde lors de sa propagation
dans le cristal. Celle-ci est alors, dans une seconde étape, doublée en fréquence du fait de la
non-linéarité intrinséque du cristal.

3.3.1 Effet Pockels : modification des indices de réfraction du cristal

Nous nous placons dans la configuration ot le champ THz est polarisé selon la direction €,
(voir la figure 3.11). On rappelle que, dans le repére du cristal, le champ électrique THz s’exprime
alors sous la forme :

= E z — — — g
Evn, = =2 (=éx + &) = BEru.x -@x+ Eru.y -é. (3.5)
\/§ ~—— ~—

=—Ern,/V?2 =Erw,/V2

Les vecteurs propres, V;, et les indices de réfraction correspondants, n;, du tenseur 1 en présence
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X

(100)

FIGURE 3.11 — Configuration géométrique des champs électriques a ’entrée du cristal : le champ
THz est polarisé dans la direction €, et la polarisation du champ sonde fait un angle 6 avec la direction
e, du cristal.

du champ THz se déduisent ensuite des équations (1.51) et (1.53) établies au chapitre 1 :

f 1 . N
Vi = E@X + éy)
Vy = 5(—ex +éey) + Vo (3.6)
- 1 1
= —(€x — &) + —=¢€:
\ 3 2( X Y) 5 Z
et
ny = ng
J— + 1 3 E
Ng = N 2nsf’41 THz (3.7)
1
ng =mns — 57137“41 Ery,

Le champ THz va donc induire une modification de I'indice de réfraction du cristal, propor-
tionnelle & son amplitude Ery, et au coefficient r4; du tenseur de susceptibilité non-linéaire d’ordre
2. Ainsi, lorsque la sonde se propage simultanément dans le matériau, chacune de ses composantes
dans le repére propre (\71, \72, \73) subit un déphasage, proportionnel & I'indice de réfraction calculé
précédemment :

( 2N, - T
Pie) = = —
2m - x 1
[o(z) = \ [ns + 571‘2 T4 ETHZj| (3.8)
27 - x 1
[s(z) = s — =n° 14y Eru,
\ 3(2) N [n 2715 T41 LTH }
Pour la suite, on pose :
s
I'= /\—7127”41ETHZ.
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3.3.2 Expression du champ sonde aprés modification par I’effet Pockels

On considére 'impulsion sonde comme une onde plane monochromatique non dépeuplée, au
cours de sa propagation selon la direction €. Le champ sonde, dont la direction de polarisation
fait un angle 6 avec la direction €, du cristal, s’écrit alors sous la forme :

— 1 - .
E,.(t,z) = §€w(x) cemiWitkem) e (3.9)

Ns

ou k, = est le vecteur d’onde de la sonde, et les lettres c.c. correspondent au complexe

S

conjugué. Dans la base propre (171, 172, 173,), ou l'enveloppe de I'impulsion s’écrit sous la forme :

enz =0, £¥(0) = B, [COS(z —0)-Vo+ sin(z —0)- ‘%}
4 4
. | ™ L ™ ; (3.10)
en z >0, gw(x)ezkw;r - F, [61F2(a:) COS(Z _ Q) Vo + el's(2) Sin(z _ Q) . ‘/'3}
E¥(x) = Fy [COS(Z —0) - e Vo + sin(z —0)-e . Vg,] : (3.11)

Le passage entre la base propre (‘71, Va, ‘73) et la base du cristal (€x, €y, €7) se fait a 1'aide de
la matrice de passage :

4 1 1
o2
P = Vol ? —15 (3.12)
0 5 ow
On en déduit I'expression du champ sonde dans le repére cristallin :
gw(.fli) :Esvx~é)X+E57y'€_)y+Esyz'é'Z (313)
ot les composantes E,; dans le repére cristallin sont données par :
E, ) ) .
Ei,x =—E;y = —7‘ [cos(% —0) M — sm(% —0)e w'w]
E, - _ - ' (3.14)
I NG [COS(Z —0) et 4 sin(z —0) e‘zr'x] :

Ce champ, modifié par 'effet Pockels induit par le champ THz, est a I’origine d’une polarisation
non-linéaire du second ordre, non nulle au sein du cristal et que nous allons calculer dans la partie
suivante.

3.3.3 Expression de la polarisation non-linéaire du second ordre

Dans le repére du cristal, la polarisation non-linéaire du second ordre s’écrit sous la forme :
52 _ . (2 > (2) > (2) >
P@ = €oXxyz Esy  Esz-€x teoXyyy Loz FEsx €y +eoXzxy  Lsx Esy - €z
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ol X%/Z = ng)ZX = X(ZZ))(Y sont les coefficients non nuls du tenseur de susceptibilité du second

ordre du cristal, notés par la suite y?.

Toujours dans ce méme repére, et en remplagant E; x, Fsy et E, 7 par les expressions (3.14), on
obtient :

P® =pPP ey + PP & + P - &y,

(
E? . A
PA @ T (062 42T _ gin? ¢ e 2T
(2) (2) —E? 2, %l 2 2%T
avec P, =€ — 2 (cos”pe™ * —sin“pe "
Péz) _ EOX(Q) ; s [COSQbGZF.x . Sinqse—zf‘-xjf ’
\
T
n¢=——20.
ol ¢ 1

Les relations de passage entre les repéres du cristal et du laboratoire (2.17) nous permettent
d’exprimer P® dans le repére du laboratoire sous la forme :

P® =p?.¢, + PP ¢ +P?.¢ (3.15)
P® =0
2 2 —E3 2 il 2 ol
avec Py( ) = egx® 9 * (cos? p e —sin® g em*1) (3.16)
—E? , ,
PZ(Q) = ey P —= [cos pet® — sin¢e’w'ﬂ2

3.3.4 Equation d’onde non-linéaire

Pour établir I’équation d’onde non-linéaire décrivant la SHG, il est nécessaire de faire plusieurs
hypothéses sur I'impulsion optique de sonde :

— Nous considérerons tout d’abord que I'onde fondamentale a w n’est pas dépeuplée. Dans un
tel régime, I'équation régissant sa propagation dans le milieu est donc découplée de celle
qui décrit la génération de 'onde du second harmonique. Celle-ci permet donc d’obtenir
simplement les composantes du champ Eb, rayonné par la polarisation non-linéaire.

— Nous nous plagons également dans le cadre de I'approximation de l’enveloppe lentement
variable : les oscillations du champ électrique varient beaucoup plus rapidement que la
fonction enveloppe associée.

— Le cristal de ZnTe posséde une forte absorption a 400 nm, qui intervient dans ’équation
d’onde. Le coefficient d’absorption est noté s, et vaut 1.25 pm~! [169]. On pourra donc
considérer que 1 < ap,, - x.
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Moyennant les hypothéses précédentes, ’équation d’onde non-linéaire pour la SHG est la
suivante (se référer a I'équation (A.11) de Pannexe A) :

0 - 120w =gy
— 4+, | € ¥ (x) = ———POeitke 3.17
(89& 2 ) (z) 2N9.,CEo ( )
ou le terme d’absorption a été ajouté pour tenir compte de 'hypothése précédente, soit :
0 W 5@ sk
— 4 ag, | & () = ——P PRk 3.18
(35 +on) &%) = 21, (3.8

ou [ = y, z sont les coordonnées dans le repére du laboratoire, 5% est I'amplitude du champ de
second harmonique, ng,, est 'indice de réfraction du ZnTe & 400 nm, et Ak définit la condition
d’accord de phase entre les champs centrés a w et 2w :

2w

Ak = ka — k2w = —(TLS — ngw). (319)
C

La solution de cette équation, obtenue par la méthode de variation de la constante, est la suivante :

Bl (o) inke cos? ¢ (€217 — emo2®)  gin? ¢ (e 21T — 7o)

5 2w —
T T 2T + iAk + o, — 2T + ik + o,
gZZw(x) — J((L‘) . 622F:c+zAk:c + K((L’) . 6—2@Fz+zAk’z + L(I) . ezAkw
. .92
( J(z) = iw - sin” ¢ - Ef ) X(2) [e—(Qil"—i-iAk—i-amu)r o 1}
Ang, - ¢ (20 +iAk + agy,)
iw - cos? ¢ - B2 . 2 _y
avec K — s —(—2il+iAk+ogw)x 1
(z) dng, - ¢+ (—2iT + iAk 4 aay) ¢ }
iwcos ¢ -sing - B2 - x?
L(z) = .
L 2ngy - ¢ - (1IAKk + agy,)
L’approximation 1 < ag, - ¢ permet ensuite de simplifier les expressions précédentes en :
£.2(z) = — B0 () g | cOS® @Y sin? ¢ e~ %l (3.20)
Y 2N9,C 21 + Ak + ag,  —2iI + 1Ak + ay,
et
4ng,c 20 + iAk + ag,,  —2i1 + 1Ak + agy, 2009,

En outre, puisque I' ~ 1072 rad.m™! <« Ak ~ 10° rad.m™', il est possible d’effectuer des
développements limités au second ordre dans les expressions précédentes. L’équation (3.18) se
réduit alors a :

£,% (v) = —ide'™g, . (Tx, ) (3.22)
avec : -
wx\“WE

A= 2 3.23

2cn9, (1A + aa,) (3.23)
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gy(Lx, 9) = (1 + 2il'x — 2F2x2) cos? ¢ — (1 — 2il'x — 2F2x2) sin? ¢
et 22 2,2 2
g:(Tx,¢) = {(1+i1“33— 2:6 )cosd)— (1—2T33— ; )singb] )

Le tube photomultiplicateur permettant une détection en intensité, le signal total de SHG généré
tout au long de la traversée du cristal s’exprime, en se limitant aux termes d’ordre 2 en I" - z,
comme :

So(,0) = |£,2(0)]" + |£.2(9)|” (3.24)
soit :
Sow(z,0) = A% - [sin*(26) + sin* 6] + A% - T?2” - [2 — 10 cos® § + 12 cos* 6] (3.25)
h SHG ir?trrinséque PISH

Cette expression est la somme de deux termes, dépendant chacun de maniére différente de
I'angle 6 entre la polarisation du champ sonde et 'axe (001) du cristal. En sortie du cristal de
longueur L. = 300 pum, le premier terme s’écrit donc sous la forme :

. 1 2
S o Zeg ‘X%/Z) IZ - [sin*(20) + sin* 6], (3.26)
tandis que le second s’écrit :

S PISH

SSH o €2 ‘XS?)YZ (lniml)Q L2172 Irm, - [2 — 10 cos® 6 + 12 cos* 4] . (3.27)

As

‘ 2

int

Ainsi, le terme S 3} est indépendant du déphasage I' - L, induit par le champ THz et est directe-
ment proportionnel au carré du coefficient Xg?)yz du tenseur de susceptibilité du second ordre : il
correspond a la SHG intrinséque au cristal. Ce phénoméne non-linéaire est bien connu et résulte
de l'interaction entre deux photons de la sonde & w pour créer un photon de fréquence 2w. Il est
proportionnel au carré de I'intensité de la sonde I2. De plus, nous retrouvons la dépendance angu-
laire de P'intensité d’un rayonnement THz généré par redressement optique (RO) d’une impulsion
a w dans un cristal de ZnTe, rapportée dans [84,170|. Ceci s’explique du fait que, d’un point de
vue strictement géométrique, les processus sont équivalents : il s’agit simplement de sommation de
fréquence dans un cas (SHG) et de différence de fréquence dans l'autre cas (RO). La dépendance
fréquentielle de 1’élément X%/Z du tenseur de susceptibilité d’ordre 2 n’étant pas prise en compte
lors du calcul de la dépendance angulaire, les polarisations associées a la SHG intrinséque et au
redressement optique auront donc la méme dépendance angulaire. Le second terme, noté S 215,
apparait, quant & lui, pour un déphasage I' - L. non nul, et trouve son origine dans 'effet Pockels.
Il est proportionnel au terme A% - ') donc au carré de Uintensité de la sonde, 12 et & D'intensité

T‘I‘IZ7 ITHz-

Le modéle mis en place ici confirme donc les résultats de I'étude expérimentale en intensité,
présentée a la section 3.2.1. D’autre part, nous présentons sur la figure 3.12 les données expéri-
mentales déja exposées a la section 3.2.2, ainsi que les courbes théoriques, en lignes continues,
provenant des expressions calculées précédemment. On constate un trés bon accord entre I'expé-
rience et notre modéle. Toutefois, quelques variations apparaissent, principalement au niveau du
signal de PISH. Plusieurs raisons peuvent étre évoquées pour expliquer ces différences, dont les
deux principales sont données ci-dessous :
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— Le tube photomultiplicateur détecte la totalité des photons qui impactent sa surface sen-
sible, sans distinction de provenance. Le filtrage principal du signal de PISH est donc effectué
apres, grace au module de détection synchrone. Cependant, lorsque 'angle 6 différe forte-
ment de 0°, les signaux dus a l'effet PISH peuvent atteindre des valeurs jusqu’a plusieurs
centaines de fois plus faibles que celles du signal de SHG intrinséque. Malgré la présence du
hacheur mécanique sur le trajet de la sonde, il est donc délicat d’enregistrer uniquement le
PISH avec cette méthode, sans provoquer la saturation du tube photomultiplicateur.

— D’autre part, il est clair que I’alignement du faisceau incident avec 'entrée du spectrométre
est fondamental pour le bon fonctionnement du monochromateur : un éventuel désaligne-
ment peut étre a l'origine d’un bruit parasite sur le signal. La taille de la fente d’entrée
du spectrométre est également un parameétre important. Enfin, 'injection entre la sortie
du spectrométre et le photomultiplicateur peut également amener du bruit, susceptible de
perturber les mesures.

Cependant, si les deux études en intensité et en angle ont bien permis d’accréditer la thése
d’une cascade de deux effets non-linéaires, il semble malgré tout étonnant qu'un procédé du troi-
sieme ordre tel que le TFISH ne soit pas visible dans nos conditions expérimentales, suffisantes
pour observer et caractériser un effet de cascade. Pour répondre & cette question, nous allons
maintenant établir 'expression théorique du signal de TFISH et la comparer a celle qui a été
obtenue pour le signal de PISH.

Intensité (u.a.)

s E e e e e T I B m m e e m S e e e e B B
0 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150 165 180

8()

FIGURE 3.12 - Dépendance angulaire expérimentale et théorique des signaux de second harmonique :
en bleu, SHG intrinséque et, en rouge, SHG induite par effet Pockels.
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3.4 Expression théorique du signal de second harmonique
induit par un champ THz (TFISH)

3.4.1 Susceptibilité non-linéaire du troisiéme ordre

Dans les cristaux cubiques tels que le GaP ou le ZnTe, le tenseur de susceptibilité non-linéaire
1® posséde 21 éléments, dont seulement quatre sont indépendants [82] :

() 3) (3)

Xxxxx — Xvvyvyy — Xzzzz
(3) N C)) _ .3 N €)) N €)) N €))
Xyvzz T Xzzvy = Xzzxx — Xxxzz — Xxxyy — XyyxXx
(3) ) N €)) _ .3 N €)) _ .3
Xyzyvz — Xzvzy — Xzxzx — Xxzxz — Xxyxy — XyXyXx
(3) ) _ .3 I €)) N €)) I €))
 Xyzzy ~ Xzyvz = Xzxxz = Xxzzx = Xxvyvx = Xyxxy:

Dans la suite, on considérera qu’en dehors des résonances du cristal, on a : Xg’fj = ng;?j, de
sorte que le tenseur de susceptibilité ne comporte plus que les deux éléments suivants non nuls et
indépendants, notés a et b et tels que :

_ @ _ 3 N €))

= Xxxxx — Xyyyy — Xzzzz

h— (3) _ 3 () E(C)) E(C)) E(C)) E(C))
Xzzvy = Xzzxx — Xxxvyy — Xyvvyxx — Xvzzy — Xxzzx — Xyvzz

3.4.2 Expression de la polarisation non-linéaire du troisiéme ordre

La polarisation du troisiéme ordre s’exprime dans le repére du cristal selon 1’équation :

— 3 — — —
pB — 56 & E, - E, - Erp,, (3.28)

soit, pour chaque composante :

( 3 -

P)((B) = 550 _XS?)XXXEfEQXE%(Hz + X%/YXEZEZE%(HZ + XS)ZZXESZESZE%(HZ]
+ 260X§?%’XYE§ESXE¥HZ

3

PR = o [\rvr B BY B+ 3y X B Yoy, + 3y BB By

+ 260X§E;(YXE:9XE;/E¥HZ

3) 3 [5.0 3
\ Pé) = 560 _2X(Z))(ZXE§ESZETXHZ + 2X(Z})/ZYE3/ESZE¥HZ] :

Le facteur K = 2 est tiré de la référence [142]. Le calcul complet donne finalement :

1
P)((S) = — P}(/S) = ————=€y " Es? ' ETHZ (é(a + b) Sin20 + b)

3
P =5¢0 b B2 Bry, sin(26).

(3.29)
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De méme que précédemment, les relations de passage (2.17) permettent d’exprimer les com-
posantes de la polarisation du troisiéme ordre dans le repére du laboratoire :

PP =0
PO 3. PO - 2B gy 1(a+b)sin29+b
" Y = s | 3 (3.30)

3

3.4.3 Equation d’onde non-linéaire

Les conditions déja exprimées lors de la résolution de I’équation d’onde non-linéaire associée
a l'effet PISH sont également valables ici. De plus, on considére que le champ THz est centré a la
pulsation € et s’écrit sous la forme d’une onde monochromatique non dépeuplée, soit :

- 1 )
Ern, = §ETHZ iRm0 e e (3.31)

ol kq est le vecteur d’onde associé, et les lettres c.c. correspondent au complexe conjugué.

[’équation d’onde non-linéaire pour le TFISH s’écrit donc (se référer 4 'annexe A - équation

(A11)) :

(ﬂ +a2w) £ TFISH (1) = w PO itk (3.32)
ox N9y, CEo

avec Ak = 2k, + kq — ko, le désaccord de phase entre 'onde & w et celle générée & 2w. Du fait que
la longueur d’onde dans le domaine THz est de 1'ordre de la centaine de um, alors qu’elle atteint
seulement quelques centaines de nm dans le domaine optique, on a kq < k,, et on peut simplifier
I'expression de Ak sous la forme :

2
Ak 2 2k — ko = 2 - (ng — na,).
C

Tous calculs effectués, la résolution de I’équation (3.32) donne I'expression suivante des com-
posantes du champ généré par TFISH :

, 1/a
TFISH . LAk [ (2 22
g, (x)=—i-B-e (2<b—|—1>sm(9)+1)

(3.33)
SN (1) = —i - B e gin(26),
avec 3
w 3)
B:—- 'Is'E 7z 334
2 ng,-c (ZAk + a2w) Xy b ( )

Finalement, le signal de TFISH détecté par le photomultiplicateur s’écrit donc sous la forme :

S TFISH _ g2

2
<g sin® ) + 1) + sin2(29)] : (3.35)
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Intensité (u.a.)

0 15 30 45 60 75 90 105 120 135 150 165 180
8 ()

FIGURE 3.13 — Dépendance angulaire des signaux de second harmonique : la courbe bleue, resp.

rouge, correspond & l’expression théorique du signal de SHG intrinséque, resp. du signal de SHG

induite par effet Pockels, calculées précédemment (voir I’équation (3.25)). La courbe en pointillés
verts correspond, quant a elle, & I’évolution théorique du signal de TFISH.

ou l'on a tenu compte du fait que les coefficients du tenseur, a et b, sont reliés par la relation
a = 2b (voir la référence [171]).

La figure 3.13 présente, en vert, ’évolution angulaire théorique du signal de TFISH, normalisée
et superposée aux données obtenues précédemment pour les signaux de SHG intrinséque, tracées
en bleu, et induite par effet Pockels, tracées en rouge. Cette courbe ne présente véritablement
aucune similitude avec la dépendance angulaire expérimentale et théorique de l'effet de PISH.
Ceci confirme les résultats préliminaires qui indiquaient que le TFISH n’était pas a l'origine des
signaux de second harmonique observés dans notre configuration expérimentale.

D’autre part, le calcul théorique des signaux de TFISH et de PISH, donnés respectivement
par les équations (3.35) et (3.27), nous permet de déterminer l'ordre de grandeur de leur rapport
R, si 'on fait abstraction de la dépendance angulaire des deux signaux :

2 2 2
R— S %SH _ AT'L, _ annﬂ . Xg(%/Z . L ~ 220 (3 36)
S TFIsH B 3\ (3) ¢ ' '
w XXXYY

Les valeurs des paramétres utilisées lors de ce calcul sont données dans le tableau 3.1. Ainsi, le
signal de second harmonique du troisiéme ordre induit par le rayonnement THz est au moins 200
fois plus faible que le signal généré par la cascade de 'effet Pockels et du doublage en fréquence
de la sonde, dans les conditions expérimentales présentes au laboratoire. Remarquons qu’une
augmentation de l'intensité du champ THz permettrait éventuellement d’augmenter le rapport
signal sur bruit de la détection et d’améliorer la visibilité du TFISH. I’augmentation de l'intensité
de la sonde n’est malheureusement pas forcément adéquate dans ce cas, du fait de 'importante
absorption a deux photons présente dans le ZnTe a 800 nm [43] : I'impulsion sonde risque en effet
de se dépeupler et cela se traduit par une saturation de 'intensité, comme on peut le constater par
exemple sur le signal de SHG intrinséque isolé et présenté sur la figure 3.14. En effet, la relation
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entre le signal de SHG intrinséque et I'intensité de la sonde, quadratique a faible intensité, devient
linéaire lorsque la sonde devient trop intense, adoptant le comportement prévu lorsqu’on est en
présence d’une absorption a deux photons, procédé non-linéaire du troisiéme ordre [82].

Parameétre | Valeur numérique
Ta1 3.9 pm/V
vy | 25%x10719 m2 V-2
X9, 1% 10710 . V!
N 2.9
800 nm
L. 320 pm

TABLE 3.1 — Rappel des valeurs numériques des différents paramétres du ZnTe utilisés pour calculer
le rapport R défini a ’équation 3.36 et provenant des références [137,171].
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Energie par impulsion (uJ)

FIGURE 3.14 - Effet de 'augmentation de ’énergie par impulsion du faisceau sonde sur la dépendance
en intensité du signal de SHG intrinséque : la dépendance linéaire, symbolisée par la droite pointillée,
apparait a partir d’'une énergie proche de 1.5 pJ. Elle est due au phénomeéne non-linéaire d’absorption
a deux photons, présent dans le ZnTe [43], et se traduit par une saturation de la SHG.

3.5 Application de la génération de second harmonique in-
duite par effet Pockels (PISH) a la détection d’un champ
THz intense

Le modéle théorique développé précédemment montre que le signal S 215 généré par Deffet

PISH, est proportionnel & l'intensité du champ THz : il est donc a priori possible, comme nous
I'avons déja effectué auparavant (voir la section 2.2), d’effectuer une détection hétérodyne dans le
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cristal de ZnTe, qui permettra d’enregistrer la dépendance du champ électrique THz en fonction
du retard temporel 7 entre le faisceau sonde et le champ THz. Nous avons cette fois inséré dans
le dispositif expérimental une lame quart d’onde, en amont du cristal de ZnTe, sur le trajet du
faisceau sonde, dont I'un des axes neutres fait un angle 4+/ par rapport a la direction de polari-
sation du faisceau sonde, choisie selon 'axe €, pour cette expérience. Le dispositif expérimental
correspondant est représenté sur la figure 3.15.

Lame i
A4 ZnTe Flclyllgl?

(300 pum)
I T Photomultiplicateur Détection
I \l/ Synchrone

Lentille

L |
Impulsion I

sonde

Hacheur
Mécanique

@ ETHZ

FIGURE 3.15 — Montage optique de détection hétérodyne du champ THz, basé sur la génération de
second harmonique induite par effet Pockels dans un cristal de ZnTe. Le champ sonde est polarisé
selon la direction (001) du cristal et le champ THz lui est orthogonal. Une lame quart d’onde est
ajoutée en amont du cristal, dont I'un des axes neutres fait un petit angle £ avec la direction (001)
du cristal.

Lorsque le faisceau sonde, polarisée linéairement, traverse la lame quart d’onde, elle subit un
changement de polarisation et devient légérement elliptique. En traversant ensuite le cristal, la
nouvelle composante, générée selon 1’axe y du repére du laboratoire et déphasée de /2 par rapport
a celle orientée selon I'axe z, peut étre doublée en fréquence par la non-linéarité intrinséque du
cristal. La nouvelle onde, centrée a 2(w + Q) et de champ électrique que l'on dénotera, pour
plus de simplicité, sous la forme EQY o< i4/.S it est alors orientée selon I'axe z. Elle peut donc
interagir avec 1'onde issue de l'effet de cascade PISH, dont le champ électrique est dénoté par
EPISH o i4/S PISH ot jouer le role d’un oscillateur local. En se référant aux expressions (2.35)
et (2.36), établies au chapitre précédent pour la détection hétérodyne effectuée a partir de 'onde
sonde fondamentale, on peut transposer simplement celles-ci au cas de ’onde doublée en fréquence,
et on a alors :

S;;ﬁ o (EQL 4 EPISHY2 — g int | g PISH | o pOL o pPISH (3.37)

w w

et
S50 o (EQF — EPISHY2 — g int | g PISH _ o . pOL o pPISH, (3.38)

w w

5. , mesurés pour un angle § = £11°, est présenté sur la figure 3.16-a).
Cependant, seul les phénoménes modulés par le champ THz seront détectés par le tube photomul-
tiplicateur associé a la détection synchrone, du fait de la position du hacheur mécanique sur le

trajet du faisceau THz. En conséquence, acquérir la somme des deux expressions précédentes per-
PISH |2 _ yPISH
E2w - IZw .

Chacun des signaux S3”

met de mettre en évidence uniquement la contribution homodyne pure du signal, ’
Celle-ci a été mesurée expérimentalement pour deux angles opposés § = +11° et est présentée sur
la figure 3.16-b). L’intensité THz a été également mesurée par la détection électro-optique conven-
tionnelle. Les deux formes temporelles sont assez similaires, ce qui confirme la proportionnalité
entre le signal de second harmonique induit par I'effet Pockels et I'intensité du champ THz.
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FIGURE 3.16 - a) Signaux de second harmonique générés au sein d’un cristal de ZnTe, mesurés au
tube photomultiplicateur pour deux angles opposés de +11° imposés par la lame quart d’onde, en
fonction du délai entre les impulsions optique et THz. b) Comparaison de la composante homodyne
pure S;L’B + S;w’g et de l'intensité du champ THz, obtenue par la DEOC (voir le chapitre 2).

Le calcul exact de Pexpression de la composante hétérodyne Aly, = S;rf — S;f centrée a
2w se fait en suivant les mémes étapes que dans les sections précédentes. Pour 'angle +3, le
champ sonde, initialement orienté selon la direction €, traverse la lame quart d’onde et s’exprime
a Ientrée du cristal sous la forme :

0
E, = QES —isin(20) (3.39)

1 +icos(2p)

dans le repére du laboratoire (€;,€,€).

On effectue ensuite, comme précédemment, les transformations qui permettent de calculer les
composantes du champ sonde dans la base propre (V1,V5,V3) et d’appliquer le déphasage 'z induit
par le champ THz :

E¥x) = E, [{1+i- (cos(28) —sin(28))} €™ - Vy+ {1+ - (cos(28) +sin(26))} e—m-v‘g}
(3.40)

L’angle £ de la lame quart d’onde étant petit, on peut effectuer un développement limité au
premier ordre des expressions sin(253) et cos(23), et définir les coefficients A’ et B’ selon :

(3.41)

A =1+4(1-2p)
B'=1+i(1+2p5).

La matrice de passage entre le repére propre et le repére du cristal (voir I’équation (3.12))
permet alors de calculer le champ sonde & la position x dans le cristal :

gw(l') :E&X-gx—l—Esjy'é)y+E57Z'€_‘2, (342)
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ou les composantes E,; dans le repére cristallin sont données par :

Es,X(«fL'aB) - —E57y($76) - ___° [A/ . eiFm o B/ . efin}

(A& 4 BT (3.43)

La polarisation non-linéaire du second ordre associée est finalement donnée par I’expression :

(2) ' '
P, x(z,8) = —Psy(z,8) = €40i(/§ [A/Z o2z _ pr 67221“:10}
(3.44)

[A’ e _ g e—m}?

GOX(2)
8

PS,Z(waﬁ) =

Les relations de passages données par 'équation (2.17) permettent ensuite d’obtenir les compo-
santes de la polarisation dans le repére du laboratoire, soit :

P, =0
€0X(2) A9 2l 12 —2il'z
Poy=———[A2e7 = B? 7] (3.45)
(2) . )
ngz — _EOE |:Al e'LF:E o Bl e—zf‘ﬂz]z

La résolution de I’équation non-linéaire (3.18) et la prise en compte de 'approximation 1 <
(g, -  nous permettent finalement d’exprimer les composantes du champ doublé en fréquence
dans le repére du laboratoire :

E2(x,p) = B o) iake AZ 2l B2 2Tz
y ) 4ng,,c 20 + 1Ak + ag, =20 +1AK + ag, 51

£, B) = B (o) inke A? el LB e e 248 :

Z | Btz 20 + 1Ak + ag, 211 +iAk + g, Qi

Enfin, le signal de SHG mesuré par le tube photomultiplicateur lorsque la lame quart d’onde est
orientée d'un angle +0 est tel que :

S = 18,2z, B)|" + |€.2(x, B)|", (3.47)

De méme, le signal de SHG mesuré pour un angle —f est donné par 'expression :

Sold = 16,2(x, —B)[* + |£.2(z, -B)|”, (3.48)

En tenant compte ensuite des mémes hypothéses que précédemment, soit I' < Ak et © < L,
on peut effectuer un développement limité au second ordre des expressions (3.46) en I'z. La
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différence des signaux de PISH mesurés indépendamment pour deux angles opposés S et —f0, a
I’aide du photo-multiplicateur relié¢ a la détection synchrone, est alors donnée par I'expression
suivante :

ALy, = 557 — 57 o« G*BT L x BI?Ery,, (3.49)
avec @ 2
wx\“E

G=2X s 3.50

4ny,C ( )

La différence des deux signaux de second harmonique enregistrés pour deux angles de signes
opposés est donc proportionnelle & 'amplitude du champ THz. Ceci est bien confirmé par la figure
3.17a), sur laquelle est présentée I'acquisition de Aly, en fonction du retard entre 'onde THz et
I'impulsion sonde, ainsi que le signal électro-optique mesuré dans le méme cristal, par ellipsométrie
conventionnelle, a I’aide d’une lame quart d’onde, d’un prisme de Wollaston et de deux photodiodes
équilibrées. Par transformation de Fourier, nous avons également calculé le spectre pour chacune
des deux méthodes, et nous observons une grande similitude entre les deux signaux temporels et
spectraux, ce qui confirme la capacité de la détection hétérodyne du second harmonique & mesurer
efficacement un champ THz.

104 @ eeses E,,, (DEOC) wd e e E,,, (DEOC)
- BB —ctB_oB
0.8+ S Ss —~ Ss” S
1 [
06 3
i © 10?
—~ 947 [
o 1 3]
g o] 2
= 4 (2]
8 10°
=3 3
@ =
£
<
10
T T T I T T T T
3 4 5 6 0 2 4 6 8 10
Délai (ps) Fréquence (THz)

FIGURE 3.17 — a) Signal électro-optique mesuré a ’aide de la détection conventionnelle (en noir) et
différence des signaux PISH Aly,, enregistrés pour § = 11° (en rouge), en fonction du délai entre les
champs sonde et THz. b) Comparaison des spectres associés, obtenus par transformation de Fourier.

Ainsi, nous avons démontré qu’il est possible de détecter un champ THz en utilisant I'effet de
second harmonique induit par 'effet Pockels dans un cristal de ZnTe, orienté selon 'axe (110).
Cette méthode hétérodyne permet d’enregistrer un signal proportionnel au champ électrique THz,
mais dont la fréquence est doublée : il peut donc s’agir d’une bonne solution pour effectuer la
détection d’impulsions THz générées a partir d’impulsions appartenant au domaine du moyen
infrarouge.

En effet, et comme cela a été vu par exemple dans le cas du niobate de lithium au chapitre
1, travailler a des longueurs d’onde de pompe de plus en plus grandes peut étre une solution a
I’absorption multi-photonique de la pompe, lors de la génération THz induite par redressement
optique dans certains matériaux. Cependant, ces longueurs d’onde, qui appartiennent au domaine
du moyen infrarouge, vers 2 ou 3 um pour pomper un cristal d’arséniure de gallium par exemple
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[172], sont de plus en plus employées [173], mais restent relativement difficiles a détecter : il est
donc intéressant de pouvoir éventuellement convertir la fréquence centrale de I'impulsion sonde,
pour pouvoir détecter le champ THz, et c’est dans ce cadre que la méthode hétérodyne développée
plus haut trouve son intérét. Notons, en paralléle, que certaines expériences font déja intervenir
le doublage en fréquence pour la détection dans le domaine THz (avec la méthode ABCD par
exemple [95] - voir la partie 1.4.1 du chapitre 1). Nous pouvons enfin mentionner que la conversion
de fréquence de la sonde peut étre également réalisée en amont du cristal électro-optique [174], mais
il est alors nécessaire d’utiliser deux cristaux différents pour la détection THz et pour la génération
d’harmonique, au contraire de l'alternative que nous proposons. Cette économie de cristaux est
cependant a relativiser, dans le sens ou le signal de SHG induit par le champ THz atteignant
des valeurs faibles, la méthode hétérodyne nécessite un systéme de détection trés sensible et assez
complexe & mettre en place.
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Chapitre 4

Non-linéarités du troisiéme ordre : effet
Kerr THz
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rique du déphasage induit par effet Kerr THz . . . . . .. ... ... .. 145
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Parmi les procédés non-linéaires du troisiéme ordre, 'effet Kerr, découvert dés 1875 lors d’ex-
périences menées par J. Kerr [175], peut étre décrit comme un changement de U'indice de réfraction
d’un matériau, initialement isotrope, lorsqu’un champ électrique externe lui est appliqué. Cette
biréfringence est proportionnelle a I'intensité du champ appliqué, au contraire de celle induite par
effet Pockels, qui est directement proportionnelle au champ. Par suite, 'indice de réfraction du
matériau s’écrit alors sous la forme :

n=ng + n{’ockels 4 ng(err’ (4.1)

ol ng est I'indice du matériau en I'absence de champ appliqué, nt°*®s = n, . E I'indice induit

par leffet Pockels et nk®™ = ny - E? celui induit par Ueffet Kerr, £ étant ’'amplitude du champ
externe appliqué.
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Avec l'avénement des lasers impulsionnels au début des années 60, 'effet Kerr induit par des
impulsions optiques (Optical Kerr Effect - OKE) a été observé dans les liquides dés 1964 [176].
Dans ce cas particulier, le changement d’indice induit par I'impulsion optique s’écrit :

nye =nl . I, (4.2)

ot I est I'intensité de 'impulsion et nl I'indice de réfraction non-linéaire d’ordre 2.

L’effet Kerr optique peut fortement influencer la propagation des ondes dans le milieu modifié, en
modifiant leur phase et leur spectre. En conséquence, 'OKE peut mener a de nombreux processus
non-linéaires, dont certains peuvent étre préjudiciables ou, au contraire, tout a fait intéressants
pour diverses applications. Ainsi, I’auto-focalisation d’une impulsion laser dans un milieu modifié
par l'effet Kerr peut mener a la destruction d’une partie de ce milieu si elle n’est pas bien maitrisée
[177], ou, dans le cas contraire, étre a I'origine d’un verrouillage de phase de certains modes d’une
cavité laser et permettre la génération d’impulsions ultracourtes [178|. Par ailleurs, lorsque Deffet
Kerr a lieu dans un milieu confiné tel qu’une fibre optique, 'auto-modulation de phase induite
peut étre exactement compensée par la dispersion, et I’élargissement temporel qui en résulte. C’est
ce processus qui est a l'origine des solitons optiques, fondamentaux dans les techniques actuelles
de télécommunications optiques [179, 180]. De méme, lors du processus d’auto-modulation de
phase, leffet Kerr peut modifier le spectre de 'impulsion initiale en 1’élargissant et conduire a la
production de supercontinuums optiques. Ceux-ci sont trés utilisés par exemple pour la génération
d’impulsions ultracourtes [181]. L’effet Kerr est donc de premiére importance pour de nombreuses
applications dans le domaine optique. Mais qu’en est-il du domaine THz?

Dans ce chapitre, nous présentons une étude de l'effet Kerr THz induit par une impulsion
THz intense dans un cristal de phosphure de gallium. Nous justifierons tout d’abord notre choix
de ce type de matériau, avant de proposer une analyse théorique de la dynamique temporelle
du processus, basée sur 1’établissement et la résolution de ’équation d’onde non-linéaire associée.
Finalement, nous confronterons les prédictions du modéle avec les résultats obtenus lors de I’étude
expérimentale du phénomeéne.

4.1 Choix des cristaux zinc-blende

Notre choix d’analyser et de caractériser la dynamique temporelle de V'effet Kerr THz dans
des cristaux de structure zinc-blende s’inscrit dans la lignée des expériences qui ont déja été
réalisées sur ce sujet. Nous les détaillerons dans le paragraphe suivant. De plus, I'un des nombreux
intéréts des études d’optique non-linéaire effectuées dans le domaine THz est de mettre en évidence
le comportement, sous 'effet d’un champ THz intense, de matériaux dont ’actualité n’est plus a
démontrer quant a la génération ou a la détection de rayonnements THz. Il est en effet fondamental
de bien comprendre les phénoménes impliqués lorsque les intensités mises en jeu sont trés élevées.
C’est dans cette optique que nous avons souhaité étudier I'effet Kerr induit dans des cristaux
de structure zinc-blende, qui sont, comme nous ’avons vu précédemment, des matériaux électro-
optiques communément utilisés, soit pour la génération, soit pour la détection d’impulsions THz.
Remarquons que l'effet Kerr peut étre vu comme un effet électro-optique de type quadratique,
tout comme 'effet Pockels se définit comme un effet électro-optique linéaire.

Nous nous attacherons donc, en premier lieu, a détailler les expériences d’effet Kerr THz qui
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ont précédé ce travail, puis a décrire les autres phénoménes non-linéaires induits par un champ
THz, qui ont été spécifiquement observés dans des cristaux de type zinc-blende. Cet état de 'art
nous permettra finalement de justifier le choix de ces matériaux pour les expériences d’effet Kerr
THz réalisées au cours de cette thése.

4.1.1 Effet Kerr THz : état de ’art

En 2009, Hoffmann et al. ont induit pour la premiére fois un effet Kerr THz dans différents
liquides en utilisant des impulsions monocycles THz intenses [182]. Ces impulsions, dont le champ
électrique excédait 100 kV.cm™!, étaient produites au sein dun cristal de LiNbOs par la méthode
de T'inclinaison du front de l'impulsion (voir le chapitre 1). Elles étaient ensuite focalisées dans
I’échantillon, dont elles modifiaient I'indice de réfraction. Ce changement était détecté a 'aide
d’une impulsion sonde polarisée linéairement et a 45° du champ THz, ceci afin de maximiser
I'effet de la biréfringence sur le champ sonde. Le dispositif expérimental est représenté a la figure
4.1.

a) b)

grating wiregrid polarizers
/\ LiINbO3

Vod

A
polarizer
; 4%reﬂ/.,\ \pellicle beam splitter”

\\\\ \

E THz

delay stage T Wollaston prism
I " PD1
800 nm - A4 I] PD2
5mJ, 100 fs sample cell

FIGURE 4.1 - a) Dispositif expérimental utilisé par Hoffmann et al. pour étudier Veffet Kerr induit
par une impulsion THz intense dans des liquides. La figure est tirée de [182]. b) Le champ THz et
le champ sonde sont polarisés linéairement et a 45° I'un de 'autre & 'entrée de la cellule contenant
I’échantillon.

Les auteurs ont ainsi pu démontrer que le maximum du signal mesuré était proportionnel au
carré du champ électrique THz, EZy , ce qui confirmait leur assertion d’un effet Kerr induit par
ce dernier (voir la figure 4.2-a)). Connaissant la valeur du déphasage induit par le champ THz,
qu’ils ont mesuré a l'aide d’un triplet lame quart d’onde - prisme de Wollaston - photodiodes
balancées, ils ont, pu en déduire les valeurs de I'indice de réfraction non-linéaire, nl, et du tenseur de
susceptibilité du troisiéme ordre x® (2Q4w.Q, 2, +w), ot Q est la pulsation centrale de 'impulsion
THz, et w celle de la sonde. Rappelons, par ailleurs, que les liquides étudiés par Hoffman et al.
sont centrosymétriques, i.e. ils ont une susceptibilité non-linéaire du second ordre Y nulle : ceci
facilite la détection de I'effet Kerr, dans le sens ol toute contribution qui serait due a 'effet Pockels
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est éliminée. De plus, I’évolution temporelle du phénoméne a pu étre mise en évidence : elle révéle
I’existence de deux réponses distinctes du matériau a ’excitation THz. La premiére, instantanée,
est due au réarrangement des électrons appartenant aux molécules, alors que la seconde, beaucoup
plus lente, correspond a l'alignement des molécules du liquide le long de la direction du champ
électrique appliqué. La figure 4.2-b) présente un exemple de ces deux dynamiques pour le sulfure
de carbone CSs. Les auteurs ont, enfin, modélisé la biréfringence An induite par 'effet Kerr THz
sous la forme :

e 2 ng [* —(t—7)
An(t) =ng - By, (1) + —/ Efq,(t) - exp (—) dt, (4.3)
o J—0co To

ot T est le retard entre les impulsions THz et sonde, n§ et ng correspondent respectivement aux
contributions électronique et moléculaire, 7, étant le temps de relaxation associé a cette derniére
contribution. L’ajustement des dynamiques expérimentales par 1’équation (4.3) (voir la figure 4.2-
b)) leur ont finalement permis de mesurer non seulement les temps de relaxation 75 associés aux
échantillons, mais aussi les valeurs de l'indice de réfraction non-linéaire et la susceptibilité du
troisiéme ordre associée. Celles-ci sont rappelées a la fin de ce chapitre, dans le tableau 4.1.

a) 1o} —m—CS2 signal maximum b) 10l —— CS, Kerr data
Z 09 quadratic fit 1 - ] - square of THz field
g sl 5 08 ) o exponential component
£ N I 3 .
g osp 5 06
g ! F 04l
5} 04+ g | |
03 0.2 iAol
g L 15
o1r 0.0
0.0 : N X | 1 N 1 " 1 " 1 " 1 N 1 "
02 04 06 08 10 -2 0 2 4 6 8 10

THz peak field strength (normalized) Time (ps)

FIGURE 4.2 — Figures extraites de la référence [182] pour le sulfure de carbone CS; : a) Evolution
du maximum du signal Kerr en fonction de I'amplitude du champ THz. La courbe d’ajustement
quadratique est tracée en rouge. b) Dynamique du signal Kerr en fonction du retard 7 entre les
impulsions sonde et THz, en noir. Le champ THz mis au carré, mesuré expérimentalement par effet
Pockels, est superposé & la courbe, en pointillés rouges. La courbe en pointillés bleus provient d’un
ajustement effectué¢ a partir de ’équation (4.3). L’encart présente les mémes données, tracées en
échelle logarithmique, avec 'ajustement exponentiel en rouge, permettant de mesurer une constante
de temps 7, égale a 1.7 ps pour le CS,.

Ainsi, ce travail fondamental sur I'effet Kerr THz a permis d’obtenir pour la premiére fois
des informations sur les coefficients non-linéaires du troisiéme ordre de plusieurs liquides dans le
domaine THz, ainsi que sur la dynamique temporelle de 'orientation des molécules les constituant.
Il a été suivi de plusieurs autres études, effectuées dans des milieux isotropes comme certains
ferroélectriques, pour lesquels le champ THz excite directement les modes de vibration polaires
[183], ou les verres de chalcogénure, dont la réponse a lexcitation THz est de nature quasi-
instantanée, en Pabsence de résonances spécifiques dans le domaine THz (indice de réfraction
presque constant entre 0.2 et 1 THz) [184].

Par ailleurs, I'existence d’un processus d’auto-modulation de phase, découlant de I'effet Kerr
THz, a été démontrée lors de la génération d’'impulsions THz intenses par la technique de I'incli-
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naison du front de 'impulsion, mise en ceuvre dans un cristal de LINbO3 pompé a 800 nm [28,185].
Selon l'intensité du faisceau optique de pompe, le spectre des impulsions THz générées était mo-
dulé. La figure 4.3 est tirée de la référence [28| et montre le profil temporel des impulsions THz,
mesuré respectivement pour une faible et pour une forte intensité du faisceau pompe. Le pro-
fil spectral, obtenu par transformation de Fourier, montre clairement la création de fréquences
supplémentaires sur les deux ailes du spectre de I'impulsion THz, ce qui est typique de 'auto-
modulation de phase. Le rapport des deux spectres (en bleu) confirme 1'élargissement spectral.
L’indice de réfraction non-linéaire associé au phénoméne a également été calculé par les auteurs.
De méme, I'auto-modulation de phase d’'une impulsion THz a été démontrée dans de ’arséniure
de gallium dopé n [26].

Amplitude (a. u.)

Frequency (THz)

FIGURE 4.3 — Figure extraites de la référence [28]. Profils temporels et spectraux d’une impulsion
THz générée par redressement optique dans un cristal de LINBOj3, mesurés pour un faisceau pompe
de faible (en noir) ou forte intensité (en rouge). La courbe en pointillés bleus correspond au rapport
entre les deux profils spectraux.

L’effet Kerr THz a donc déja été étudié dans un certain nombre de matériaux, et certaines
de ces conséquences également, telles que 'auto-modulation de phase dans un cristal de LiNbOj.
Celle-ci ayant des effets non négligeables sur les caractéristiques temporelles et spectrales du
faisceau THz généré par rectification optique dans le matériau, il est légitime de s’interroger sur
I'existence de ce type de procédés au sein d’autres cristaux, également utilisés pour la génération
ou la détection THz. En l'occurrence, notre choix s’est porté sur les cristaux de structure zinc-
blende, comme le GaP. Avant de nous intéresser spécifiquement au processus non-linéaire du
troisiéme ordre de V'effet Kerr THz, nous présenterons ici un rapide panorama - non exhaustif -
des différents effets non-linéaires du méme ordre qui ont déja été démontrés dans les cristaux de
ce type. Dans cette partie, nous ne reviendrons pas sur les non-linéarités d’ordre 2, sauf dans le
cas des effets de cascade, équivalents & des effets du troisiéme ordre.

4.1.2 Procédés non-linéaires du troisiéme ordre, induits par un champ
THz dans des cristaux de type zinc-blende.

Les cristaux de structure 43m sont naturellement isotropes et ne possédent pas de biréfringence
naturelle. Cependant, lorsqu’on leur applique un champ électrique externe suffisamment intense,
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plusieurs types de biréfringence induite peuvent apparaitre, aux origines diverses. On pourra se
référer a [171,186-188| pour plus de détails.

Si ’on ne considére que les termes du troisiéme ordre, ils se divisent en plusieurs contributions :
les non-linéarités intrinséques du troisiéme ordre, et celles provoquées lors de la cascade de deux
effets non-linéaires du second ordre. Comme on I’a vu dans le chapitre précédent, ceux-ci peuvent
en effet imiter des effets du troisiéme ordre. Par exemple, en 2002, Caumes et al. ont démontré
que, lors de la propagation d'une impulsion intense, centrée a 800 nm, dans un cristal de Zn'Te, le
champ THz généré par le redressement optique de cette derniére pouvait induire un effet Pockels
dans le milieu et modifier son indice de réfraction [171]. D’autres études également consacrées au
méme sujet ont suivi ce travail quelques années plus tard [187,188].

Cette biréfringence induite par un effet de cascade dii au champ THz, nj™* entre en com-

pétition avec I'indice Kerr, nfe™ oc I, di & la non-linéarité du troisiéme ordre intrinséque au
cristal. [, est ici I'intensité du champ optique de pompe incident sur le matériau. Les auteurs ont

également montré qu’il est possible de controler le signe et amplitude de nit%, et donc de I'utiliser

pour éventuellement compenser, réduire ou augmenter la contribution Kerr, nX¢”. Notons que,
pour mesurer la biréfringence induite par la cascade du redressement optique et de 'effet Pockels,
Caumes et al. ont utilisé un montage d’effet Kerr optique hétérodyne résolu en temps [165], alors
que He et al. ont mis en ceuvre la technique du Z-scan [187], et ce pour différentes orientations de
cristaux de ZnTe. He et al. ont ainsi pu mettre en évidence la dépendance angulaire de I'indice de
réfraction ni %, et en déduire que, pour un cristal taillé selon 'axe (100) et pompé sous incidence
normale par le faisceau optique, la biréfringence observée est uniquement liée & la non-linéarité
Kerr, n¥¢". Ceci est en accord avec les travaux de Zhang et al. effectués auparavant, qui ont
démontré que la polarisation non-linéaire du second ordre, associée au redressement optique d’une
impulsion pompe en incidence normale sur un cristal taillé selon la direction (100), est nulle [189].

Les effets de cascade d’ordre deux y sont donc également inexistants.

Dans un tel cristal, taillé selon 1’axe (100), nous pouvons donc noter que :
— d’une part, il n’y aura pas de génération THz si un faisceau optique de pompe est injecté
dans le matériau ;
— d’autre part, I'effet Pockels est également absent lorsqu’un champ THz et un champ optique
s’y propagent ensemble.

Ainsi, dans les cristaux de type zinc-blende, I'orientation (100) apparait comme extrémement
avantageuse pour ’étude d’un éventuel effet Kerr THz, puisque toute autre contribution induite
par le champ THz impactant le matériau en incidence normale peut étre a priori ¢liminée.

Par ailleurs, en 2007, Shen et al. ont étudié la modulation de phase croisée induite par un champ
THz sur une onde optique se propageant simultanément au travers d’un cristal de ZnTe [147|. En
effet, au cours de sa propagation dans le milieu et du fait de la durée temporelle trés courte
de 'impulsion sonde face & celle de I'impulsion THz, la premiére peut interagir avec des parties
différentes de la seconde, en fonction du décalage temporel imposé entre elles. Ainsi, un champ
THz de trés forte amplitude, égale a 400 kV.cm™!, peut modifier la forme temporelle, le spectre
et la phase de 'impulsion optique de faible amplitude qui se propage avec lui [37]. Cette derniére
modification peut résulter, soit en une focalisation, soit en une défocalisation du faisceau optique,
selon le signe du champ THz.
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Enfin, en 2009, Chen et al. se sont intéressés aux effets non-linéaires ayant lieu dans un cristal
de ZnTe taillé selon axe (110) [190]. Dans cette étude, le cristal était utilisé comme émetteur
de 'onde THz par redressement optique, et deux unités de détection distinctes permettaient de
mesurer les modulations d’amplitude et de phase du faisceau sonde se propageant simultanément,
avec 'impulsion THz dans le matériau. Le fait que le matériau soit a la fois pompé et sondé a la
méme longueur d’onde impliquait donc non seulement que "amplitude du faisceau sonde puisse
étre légérement modifiée, du fait des porteurs générés par la pompe lors du processus non-linéaire
d’absorption a deux photons, mais, en outre, que son changement de polarisation, induit par le
champ THz et mesuré par la technique de z-scan, puisse étre di a des effets non-linéaires d’ordre 3
ou équivalent, comme l'effet Kerr THz et une éventuelle cascade d’effets non-linéaires y(?). (2. Au
total, au moins trois effets non-linéaires sont donc a prior:i présents au méme instant et modifient
I’état de polarisation et ’amplitude du faisceau sonde. L’extraction de chacun d’entre eux reléve
donc d’un processus trés complexe. On se reportera a la référence [190] pour plus de détails.

Bien au contraire, l'utilisation d’un cristal électro-optique coupé selon 'axe (100) peut per-
mettre, comme on I’a vu précédemment, de faire abstraction de la biréfringence induite par 'effet
Pockels. Pour cette orientation cristallographique particuliére, le déphasage par unité de longueur
induit par leffet Pockels, ', est nul (voir la section 1.4.5). De méme, 'absence de génération
THz dans un tel cristal implique également ’absence de biréfringence due aux effets de cascade

d’ordres deux. La biréfringence éventuellement visible sera donc a priori uniquement due a Ieffet
Kerr THz.

Pour nous en assurer, nous proposons d’utiliser des cristaux de GaP de différentes épaisseurs
(Le = 300 pum et 1 mm), taillés selon la direction (100). Par ailleurs, les cristaux étant, en régle
générale, des milieux plus denses que les verres ou les liquides, nous pouvons supposer que le GaP
offrira une susceptibilité non-linéaire d’ordre 3 supérieure d’environ un ordre de grandeur a celle
des matériaux susnommeés, comme c’est le cas dans le domaine des micro-ondes [118|. Cependant,
au contraire de ceux-ci, la réponse non-linéaire du cristal, de structure cubique, dépendra de la
direction de polarisation de 'onde THz incidente.

[’étude en intensité, nécessaire pour s’assurer de la dépendance quadratique du signal en
fonction de 'amplitude THz, sera donc accompagnée d’une étude angulaire et d’une modélisation
du résultat. Nous allons & présent décrire le dispositif expérimental utilisé pour caractériser 'effet
Kerr THz dans les cristaux de type zinc-blende.

4.2 Description du dispositif expérimental

Nous présentons sur la figure 4.4 le dispositif expérimental mis en place pour étudier Ieffet
Kerr induit par un champ THz intense dans des cristaux de GaP. Les impulsions THz intenses,
polarisées linéairement et horizontalement, sont générées a partir de la source de rayonnement THz
basée sur le plasma, décrite au chapitre 1, puis acheminées jusqu'au cristal de GaP a l'aide de
deux miroirs paraboliques hors-axe. Deux polariseurs en polyéthyléne haute densité sont également
placés sur le trajet du faisceau THz, afin de pouvoir controler son amplitude et sa polarisation
et effectuer 'étude en intensité du signal mesuré. En paralléle, une ligne a retard permet de
décaler temporellement I'impulsion sonde par rapport a 'onde THz. Pour maximiser l'effet Kerr,
la direction de polarisation du faisceau sonde est inclinée de 45° par rapport a celle du champ THz
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FIGURE 4.4 — Dispositif expérimental pour I’étude de V'effet Kerr THz dans un cristal de GaP taillé
selon l'axe (100). M1 et M2 : miroirs paraboliques hors-axe. PD1 et PD2 : photodiodes balancées.
Les polariseurs THz sont fabriqués en polyéthyléne haute densité (HDPE). Le schéma situé en haut
a droite montre la configuration géométrique des polarisations des faisceaux pompe et THz a I'entrée
du cristal de GaP, qui se propagent en incidence normale selon 1'axe (100).

(voir I’encart de la figure 4.4). Le faisceau sonde est ensuite réfléchi par un film transparent au
rayonnement THz, dit « pellicle », pour étre injecté dans le cristal. Celui-ci dépolarise faiblement
I'impulsion sonde lors de la réflexion, nous avons donc utilisé un compensateur de Babinet-Soleil,
situé en amont, qui joue le role d’'une lame demi-onde tout en corrigeant la dépolarisation de I'onde
sonde induite par le « pellicle ».

La détection du déphasage induit par 'effet Kerr THz sur 'impulsion sonde est ensuite ef-
fectuée a l'aide d’une lame quart d’onde, d’un prisme de Wollaston et d’un systéme de deux
photodiodes équilibrées et reliées & une détection synchrone. Notons que le prisme de Wollaston
et les photodiodes ont été tournés d’un angle de 45° par rapport a la direction du champ THz.
En paralléle, une détection électro-optique conventionnelle, effectuée en remplacant simplement
I’échantillon par un cristal de GaP de longueur 200 pm et taillé selon 'axe (110), permet de me-
surer la forme temporelle, 'amplitude et le spectre de 'impulsion THz. Enfin, la présence d’un
hacheur mécanique sur le trajet du faisceau THz, fonctionnant & une fréquence égale & 500 Hz,
permet d’améliorer le rapport signal sur bruit, en modulant expressément les processus liés au
champ THz.
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4.3 Modéle théorique de l'effet Kerr THz dans un cristal
zinc-blende

Avant de détailler les résultats expérimentaux obtenus dans ce travail, nous présentons une
analyse théorique de la dynamique temporelle de 'effet Kerr THz, que nous avons calculée pour
un cristal de structure zinc-blende. De plus, ce modéle nous permettra d’exprimer la dépendance
angulaire de l'effet Kerr THz, en fonction de angle 6 que fait 1’axe principal du cristal (010) avec
la direction du champ THz (voir la figure 4.5). Nous confronterons ensuite les résultats de notre
modéle avec les observations issues de I'expérience réalisée dans le GaP.

4.3.1 Expression des champs électriques a 1’entrée du cristal

Y

FIGURE 4.5 — Orientation des polarisations des faisceaux THz et sonde & I’entrée du cristal. Ceux-ci
se propagent en incidence normale, selon I'axe (100). L’angle 6 est défini entre I'axe principal du
cristal (010) et la direction €.

Une onde en incidence normale sur le cristal se propage selon la direction €y = €, = (100). Sur
la figure 4.5, le repére du laboratoire est associé au triedre (€, €,, €,) et le repére cristallographique
est, quant a lui, défini par le triédre (€x,éy,€z). La correspondance entre les deux repéres est
donnée par les expressions :

ex = ¢€,
€y =cosf - €, +sinb - €, (4.4)
€z = —sinf - €; + cosb - €,

et
€, = cost-ey —sinf - ey
€y =sinf - €y + cosl - €z (4.5)
€, = €x

Nous définissons respectivement les champs THz et sonde, de pulsation centrale €2 et w,, par les
expressions :

_ 1 N .,
Erna(t, z) = 5 [Eq(t,z) + E_q(t, 2)] - € = Erna(t, 2) - €. (4.6)
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et

—

Ey(t,z) = = |E,.(t,2) - et + E_, (t,2) - e, (4.7)

N | —

avec, comime les champs sont réels :
EQ(t> Z) = EiQ(ta Z),

et

E,.(t,z) = E*_ (t,2),

s

ou I'étoile désigne le complexe conjugué.
De plus, on a, dans le repére du laboratoire :

Bo(t,2) = —Ew% 2

— Ews(t’ Z) — — —
ot =y = Funa(t2) ot Buy(1,2) 6

Remarquons que, par soucis de simplicité, nous considérerons que le faisceau sonde est consti-
tué d’ondes planes. Les composantes du champ sonde dans le repére du cristal s’écrivent alors sous
la forme :

E,. u(t,z) =& (¢, z)eiksz (4.8)

ol p =x,y, & ,(t, 2) est enveloppe de 'impulsion et ky son vecteur d’onde.
Le passage dans le repére du cristal a I’aide des équations (4.4) donne, pour le champ THz :
Eru, = Erw, (t,2) - [cosO - €y —sinb - €z] = Eru,y(t,2) - €y + Eruaz(t,2) - €z
et, pour le champ sonde :

-4 Ew t, . - Ew t,
E,, = Eat2) . (cosb’—i—smG)-ey—l—M

V2 V2

= Ews7y(t, Z) . gy + Ew57z(t, Z) . gz

- (cos@ —sin) - €z

Enfin, le champ électrique total au sein du milieu est donné par ’expression :

. . . 11> . .
E(t,2) = Erp, + E(t, 2) = 3 [Es(t, z)el(ksz_wst) +c.c.+ Eq(t,z) + c.c.] , (4.9)

ol c.c. désigne le complexe conjugué, ou encore :

. 17=

E(t, z) = 5 [Ews(t, Z)e" ™t 4 e+ Eqlt, 2) + c.c.] : (4.10)

Une fois I'expression du champ total obtenue dans le repére du cristal, il devient possible de
calculer chaque composante de la polarisation du troisiéme ordre p® (t,z) associée a l'effet Kerr
THz. Celle-ci sera ensuite intégrée dans le second membre de ’équation de propagation du champ
sonde, établie dans 'annexe A, ce qui nous permettra d’obtenir 'expression du champ sonde a la
sortie du cristal et d’en déduire 'expression du déphasage induit par l'effet Kerr THz.
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4.3.2 Expression de la polarisation associée a 'effet Kerr THz

Intéressons-nous tout d’abord a la polarisation non-linéaire totale du troisiéme ordre. Sous
forme tensorielle, celle-ci s’écrit, selon [142] :

ﬁ tZ —60/ dTl/ dTg/ d7'3

(t—Tl t_7—27t_7-3) E(Tl,Z)E<TQ, )E(Tg, ), (411)

ol la fonction réponse R®) est simplement la transformée de Fourier inverse de la susceptibilité
non-linéaire y©® :

~ 1 o0 .
RO (1) = o / (W) e, (4.12)

Compte-tenu des fréquences apparaissant dans 'expression du champ total (voir I’équation (4.10)),
la polarisation non-linéaire, 153(3), rassemble des composantes de pulsation 3€2, 3wy, 2w+, w,32€),
Q et w,. Or, seules celles ayant une pulsation voisine de w, se révélent intéressantes pour I'analyse
de l'effet Kerr THz observé dans I'expérience présente. L’expression de la polarisation qui gouverne

la propagation de I'impulsion sonde dans le cristal se réduit donc & :

. 1 , , L. ‘
PS(3) (t,2) = 5 P( )(t 2)-e ™t f e+ PO(J LQQ(t, z) - e Hws 20t 4 ooy Pif)_m(t, z) - e Hws=20t 4 o ol

Remarquons que comme € < w;, on a ws + 20 &~ w;, et k(ws + 2Q) ~ k(ws) = k,. L’expression
précédente peut donc se simplifier en :

— 1 — — —
PO(t,2) = 3 {PUS*:’) (t,z) + P, )+ (t,2) + Pu(;f)fm(t? z)} —iwst 4 e (4.13)

Par la suite, en s’inspirant de I’expression 4.8, on pose :
PO(t,2) = PO (1, z)e. (4.14)

Si l’on injecte enfin I'expression du champ total (4.10) dans I’équation (4.11), tout en ne conservant
que les termes indiqués ci-dessus, la polarisation non-linéaire associée a l'effet Kerr THz devient :

ﬁ£3)(t, 2) :Eo/ d7'1/ de/ drs

ES R(?)) (t — Tl,t — Tg,t — Tg) . ETHZ(Tla Z)ETHZ(TQ7 Z)ES<73, Z) (415)

On suppose ici qu'on est loin de toutes les résonances vibrationnelles, et que la réponse du
milieu, }?(3), est purement électronique et instantanée : 'ordre de grandeur de son temps carac-
téristique est de la dizaine de femtosecondes, ce qui est trés court devant la durée de I'impulsion
THz, d’une durée de quelques picosecondes. Par ailleurs, l'intensité de la sonde étant trop faible
pour produire un effet non-linéaire additionnel, sa contribution a R®) peut étre réduite a un Dirac.
Finalement, la fonction réponse devient :

~ A

R(d)(t - Tl,t - Tg,t - Tg) = 5(t — 7'1) . (5(7’1 — 7'2) . (S(t — 7'3) . R(d)
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et la polarisation devient donc :
P (t,2) = gR® : Ery,(t, 2) - Erua(t, 2) Ey(t, 2),
ou encore, en projection sur les axes du repére du cristal :

sz t Z = EOZRUM S] t Z) ETHz,k(ta Z) . ETHz,l(t, Z) (416)
7.k,

ou les R§3,1, sont les coefficients du tenseur de la fonction réponse du milieu, Ii’(?’), avec 1, j, k et

[=X,Y ou Z.

Le tenseur R®) est symétrique vis a vis des permutations (j, 1), (k,72) et (I,75) [142]. Si I'on
insére les expressions des champs THz et sonde dans I’équation précédente, on obtient donc, pour
chaque terme de I'équation (4.13) :

;

PPt 2) = cF (—wyiwe, Q=) Y RS- Buj(t,2) - Baglt, 2) - B (t, 2)
okl
P it 2) = eF (—(ws +29);w,, 0,9) > R, - B, 4(t,2) - Eaul(t, 2) - Equ(t, 2)
7.k,
3 * *
Pyl sgi(t2) = K (—(ws = 20305, =0 Q) D R, - Euy(t2) - Eo (b, 2) - Byt 2),
\ 7,k
(4.17)
ot 'on rappelle que K est donné par I'expression (2.10) :
K (—we, wi,wy, -+ wy) =2 4™ p,

avec p le nombre distinct de permutations de wy,--- ,w,, n I'ordre de la non-linéarité, [ = 1 si

wy = 0 et [ = 0 sinon, et enfin m égal au nombre de champs continus. Dans le cas présent, on a
donc n =3, m=0et [ =0. De plus, si w, = ws, il y a six permutations distinctes de w,, €2 et
—(, soit K % De méme, si w, = w, £ 22, il v a trois permutations distinctes de wg, +£2 et £,
soit K = Z
Finalement, la composante ¢ de la polarisation totale s’écrit, dans le repére du cristal :
®3) _ p® 3) (3)
Ps,i (tVZ)_Pw z( ) Pw +2Qz( 7Z)+Pwsf2§2,i<t7z)

- GOZRW [‘ By, it 2) - Eai(t, 2) - B, (t, 2)
7.kl
3 E

3 N X
4 wsJ( ) ’ Eﬂ7k<t7 Z) ’ EQJ(t? Z) + Z_l Ews,j(tv Z) ’ EQ,k:(tv Z) ’ EQ,l<t7 Z):| : (418)

En revenant & I’écriture tensorielle, cette expression peut se simplifier sous la forme :

- N 3 = - -
PS(S)(t7Z> = EOR(3) : |:§ Ews(tvz) : Eﬂ(t7z) ’ ES*l(tVZ)

w

Ews<t7 Z) ’ Eﬁ(ta Z) ’ Eﬂ(ta Z) +

A~ w

+

W~ |

EBo(t,2) - Bylt,2) - Bat. z>] |
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soit :

ce qui se simplifie finalement en :

— —

ﬁ 3 . . . ﬁ
PO(t,2) = Jeolt® : B (t,2) - { Balt, 2) + Bat. 2) } - { Ealt.2) + Ba(t.2) | (4.19)

La polarisation totale peut dont s’écrire sous la forme tensorielle :
— 3 A — — —
PO(t, z) = ZEOR(S) t By (t, 2) Epy(t,2) Epy(t, 2), (4.20)

ot Pon a introduit le terme Epy(t, 2) = 2B, (t, 2) = Eqg(t, 2) + Ej(t, 2). L'équation précédente
devient alors :

2/ 3 N — — —
PO, 2) = ZEOR“) :E,(t, 2) Epyl(t,z) Epy(t, 2), (4.21)
soit, pour chaque composante ¢ dans le repére du cristal :
— 3 — — —
POt 2) = e SR, £yt 2) Epuilt,2) Epult, 2). (4.22)
Y

Cette équation traduit le fait que le faisceau THz intense modifie les propriétés du milieu et
que ce changement est sondé par le champ électrique du faisceau optique. Par ailleurs, les cristaux
étudiés ayant un groupe de symétrie 43m, leur tenseur de susceptibilité d’ordre trois ne comporte
que quatre éléments indépendants et non nuls [142]. On pourra se reporter pour plus de détails a
la section 3.4.1, et 'on définit, dans le cas de l'effet Kerr THz :

a= R(?’.).
b=R® — p® _ pB® (4.23)

115 ] 1571 1517 "

Remplagons maintenant dans 'équation (4.22) les expressions des champs électriques sonde et
THz, obtenues au paragraphe précédent. On obtient alors, pour chacune des composantes de la
polarisation non-linaire dans le repére du cristal :

(PP(t,2) =0,
3
POt 2) = 55 0 Ear(t) Inult,2)
x {(acos® @ + bsin®0) - (cosf + sinf) — bsin(26) - (cosf —sinb) },
POt 2) = % 0+ Eur(t.2) - Inu(t, )
{ x {(asin® 6@ + bcos® ) - (cosf — sinf) — bsin(26) - (cosf +sinb) },

avec Ipy(t,z) =4 - E2y,(t, 2).
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Pour la suite, on pose u = a/b, et le retour dans le repére du laboratoire se fait a 'aide de
I'expression (4.4). On obtient alors :

( _ —
Pt 2) = 5 v Eunlts ) I b fu = i) + U P sintan) ),
POt 2) = = ey Eay(t.2) - Inu(t,2) b {1 + U3 i) 4 22 sin(4€)} o (4
: 22
\ Ps(iz) <t7 Z) =
On réécrit les deux premiéres expressions sous la forme :
3
PUNt2) = 5 €0 ORuu(t, 2) - Exult, 2), (4.25)
ou 5 5
OR.(t,z) =b- {u - sin?(26) + “- sin(49)} ~Ipy(t, 2)
et o, . (4.26)
SRy, (t,z) = {1 + U 2 Gin2(20) + & sin(49)} It 2).

Ce terme de polarisation non-linéaire doit maintenant étre injecté comme second membre dans
I’équation de propagation non-linéaire de 'onde sonde. Celle-ci sera établie dans la partie suivante.

4.3.3 Etablissement de I’équation de propagation non-linéaire de la
sonde

Si ’on se reporte a 'annexe A, ’équation de propagation non-linéaire de la sonde s’écrit, dans
I’approximation de I’enveloppe lentement variable et en négligeant la dispersion de la vitesse de
groupe, v,, sous la forme (A.11) :

0E(z,U')  iwy

— NL (o . 4.2
0z ZTLSEOCPS (z1) (4.27)

out =t—z/v,.

Dans le cas présent, la polarisation non-linéaire ﬁSNL est simplement égale a celle du troisiéme
ordre P¥ : 1a polarisation du second ordre est nulle, quant & elle, du fait de la coupe du cristal
selon I’axe (100) (voir la section 1.4.5). De plus, on considére ici des ondes planes, qui se propagent
uniquement selon la direction €. L’équation précédente devient donc :

, .
9Es(z,1') o Ws 735(,3)(2,25/),

0z 2n4€0C

ou encore : DE.(2.1) )
z,t W

ANt AA s POy . 4.28

0z 2]{:56002735 (2,£) (4.28)

Nous allons maintenant résoudre analytiquement cette équation, afin d’obtenir I’expression du
déphasage induit par 'effet Kerr THz en fonction de 'angle 8 que fait la direction de polarisation
du champ THz avec la direction €y du cristal.
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4.3.4 Résolution de I’équation de propagation non-linéaire : expression
théorique du déphasage induit par effet Kerr THz

Nous avons établi, au paragraphe précédent, I'équation de propagation non-linéaire pour ’en-
veloppe de I'impulsion sonde traversant un cristal de type zinc-blende affecté par D'effet Kerr

THz : 08 (2. 1) )
s(2, 1 W
= 6002735530(2',5). (4.29)

De plus, nous rappelons ici I'expression de la polarisation non-linéaire, donnée a 1'équation (4.25)
en fonction de la variable ¢ :

3
P, 2) = L€ SRt 2) - Eau(t, 2),

ot 6R,,(t,z) est proportionnel au terme Ip,(t,z) = 4F2y,(t,2). Comme le champ THz ne se
propage pas & la vitesse v, contrairement au champ sonde, le changement de variable t — ¢’ donne
simplement :

3
7)87 N/(g)(t/a Z) = Z "€ 5R##(t, + 57 Z) ’ gS,H(tlv Z)'
9

[’équation non-linéaire devient donc :

0 (2, t) 3 iw? ,  Z /
—5, =1 2/{Z3025R#M(t + v—g,z) 'Ss,u(t ,Z).

= —"— et en intégrant entre z =0 et 2 = L. :

2:’(:3562 T ngs
L L
©d& . (z,t) 3 / ¢ z
P — OR,,(t + — dz.
/0 53#(75’,2) dnsAs Jo W( +Ug’2) :

soit, avec

[’expression des composantes, dans le repére du laboratoire, de ’enveloppe du champ électrique
du faisceau sonde aprés sa traversée du cristal, de longueur L., est donc la suivante :

Esu(Le,t') = E5(0,t") - exp {igp,(Le, ')}, (4.30)
avec

bu(Lest) = —7 /LcaR (2,0 +—) d (4.31)

R D % vy = '

ol ng et \s sont respectivement l'indice de réfraction et la longueur d’onde de I'impulsion sonde,
et ot 'on a toujours p = x ou y.

Finalement, le retard de phase accumulé par 'impulsion sonde au cours de sa propagation
dans le cristal est donné par ’expression suivante :

/ Le / <
AP(t') = ¢y — ¢ = f(0) -/0 Ipu(2,t" + E) dz, (4.32)
avec _—
f(0) = o, [u—1— (u—3)sin?(26)] . (4.33)
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Au lieu d’un retard de phase directement proportionnel au champ électrique, comme c’est le
cas lors de 'effet Pockels, le déphasage est ici, comme prévu, proportionnel au carré du champ
THz, Ip, = 4E2,. En paralléle, la fonction f(#) permet d’obtenir une expression théorique de la
dépendance du déphasage en fonction de 'angle de rotation 6 du cristal. Par ailleurs, on remarque
que le rapport u intervient aussi dans 1’expression : ’obtention de la dépendance angulaire expé-
rimentale nous permettra donc, a priori, de mesurer directement les deux coefficients a = R et

b O _ p® _ p

i i i7i; du tenseur de susceptibilité non-linéaire.

4.3.5 Détection du déphasage induit par effet Kerr THz

Nous avons vu précédemment que le déphasage induit par un champ THz a la sortie d’un cristal
de type zinc-blende est détecté expérimentalement a ’aide d’une lame quart d’onde, d’un prisme
de Wollaston et de deux photodiodes équilibrées. Cette partie vise a décrire mathématiquement le
principe du fonctionnement de ces optiques pour la détection du déphasage induit par effet Kerr
THz.

\—mmmmm e — - =~

. X =z = (100)

FIGURE 4.6 — Détection du déphasage induit par effet Kerr THz lorsque les impulsions sonde et THz
sont orientées & 45° 'une de l'autre : les axes neutres de la lame quart d’onde sont dirigés selon les
vecteurs €, et €y, ¢.e. orientés & 45° de la polarisation du faisceau sonde. Le prisme de Wollaston est,
quant & lui, orienté de telle sorte qu’il sépare les composantes du faisceau sonde polarisées suivant les
vecteurs €g et €p.

A la sortie du cristal, le champ sonde s’écrit :
B,(t', L) = eiksle [a,y(t', 0) - etLe) g 1 £ (¢,0) - eid=(tLe) . e;]

= et o) £, (#,0) - 2N Ly 4 ,,(1,0) ) (4.34)

L’onde incidente étant polarisée a 45° des directions €, et €, on a :

1
Esa(t',0) =&, (1, 0) = E58(75’, 0), (4.35)
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ce qui donne :

— 1 . ; !
Eas(t/7 Lc) _ —Ss(t,, O) . el(kch-Hi)z) [61A¢(t Le) | 51,/ + gx] . (436)

V2

Cette onde va maintenant traverser la lame quart d’onde, dont les lignes neutres sont dirigées
selon les vecteurs €, et €, orientés a 45° de la direction de polarisation de I'impulsion sonde initiale
(voir la figure 4.6). Lorsque le champ THz est nul, 'impulsion sonde n’est pas modifiée lors de
son passage a travers le cristal et 'orientation de la lame quart d’onde permet simplement de
transformer la polarisation initialement rectiligne du faisceau sonde en polarisation circulaire. Au
contraire, lorsque le champ THz est non nul, la lame quart d’onde déphase 'une des composantes
d’un facteur 7/2 par rapport a autre. A sa sortie, le champ sonde s’écrit donc :

— 1 . : /
Es(t/, Lc) _ —gs(t/, O) . ez(kch+¢z) [61A¢>(t Le) | é’y +i-é,l. (437)

V2

Par ailleurs, le prisme de Wollaston est orienté a 45° de la direction €, il va donc séparer les
composantes S et P du champ sonde (voir la figure 4.6). La décomposition du champ dans la base
associée permet d’exprimer ce dernier comme :

E(t' L) = E,s(t', L) - & + Ey p(t', L) - &p

1 . . , . ,
_ §8S<t/, O) . ez(kch+¢z) % [(Z + ezA¢(t ,Lc)) €9 + (Z _ 61A¢(t ,LC)) -€p
1 .
— 56'5(75’, 0) - eilksleta) 5 [feos A@(t', Le) + i(1 +sin Ag(t', L))} - €5
+ {—cos Ag(t', L¢) +i(1 —sin Ag(t', L)) } - €p] . (4.38)

Enfin, comme on ’a vu auparavant, le signal détecté par les photodiodes balancées s’exprime sous
la forme :

Al = I — Ip, (4.39)
400 +o0 S t/ _ 0 2
s = [ 1Bt - rof ar =y [ TSRO g L
avec oo oo (g 4 N2
) = [ Bt =P a =y [ TSRO g, Lojar,

ot l'on a tenu compte de efficacité du détecteur n et du fait que les impulsions sonde et THz
peuvent étre décalées d’un délai 7.

Le signal mesuré par la détection balancée est donc finalement donné par :

+o0
AI(F) =g / £, —7,0)[2 sin Ag(t!, L) dt’, (4.40)
soit, si Ap < 1 :
“+o0o
AI(F) = n / £ — 7, 0)2 Ao(t', L) dF. (4.41)
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En considérant que I'impulsion sonde a un profil d’intensité gaussien, et en négligeant, dans un
premier temps, sa dispersion au cours de sa propagation dans le matériau, sa fonction enveloppe
peut s’exprimer sous la forme :

22 (L)’
E(t,z=0)=Ey-e " (55) , (4.42)
avec 7o = 60 fs la largeur a mi-hauteur de I'impulsion. On en déduit ensuite que :

stz =0 = E2. e () (4.43)

To
2\/1112.

D’autre part, on peut définir I'intensité totale de I'impulsion sonde en ’absence de champ THz
comme Iy = I3+ I%, avec I3 = Is(Ery, = 0) et IS = Ip(Eth, = 0), soit :

+o00 85 t— 0 2
I0=1) = 77/ [&:(t" — 7,0)]" dt'. (4.44)

avec gy =

2

o

A T'aide des équations (4.43) et (4.44), on a alors :

/

Al(r) f_Jr;o Agﬁ(t’,Lc)e_(ti’;oT)Q dt’ B fj‘o‘? Aqb(t',LC)e_(tf’;of)z dat’

=Y , (4.45)
o [ e (%) ap VT
ce que 'on peut réécrire simplement sous la forme :
A[<T> e / / /
7= Fi(t'—71)-Ag(t', L) dt’, (4.46)
0 —00

ou Fy(t) est le profil d’intensité normalisé de 'impulsion sonde, donné par 'expression suivante :
1 t\?

e Y . 4.47

e { (+) } (4.47)

Dans la limite ou 'impulsion sonde est ultracourte i.e. op — 0, on a Fi(t) — d(¢) [191] et l'on
peut alors en déduire que :

F(t) =

AI(T)
Iy
ce qui est cohérent avec ce qui a été montré précédemment pour la détection d’un champ électrique
(voir le chapitre 1).

~ AG(t', L), (4.48)

Au final, Pexpression théorique du signal induit par effet Kerr THz dans un cristal de structure
zinc-blende taillé selon la direction (110) (voir 'équation (4.32)) et mesuré par ellipsométrie est
la suivante :

AI(T)
Iy

00 L¢
— () - / o /0 Rt =) Tou(z, ' + ) dz, (4.49)
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ou Pon rappelle que 7 est le délai entre les impulsions sonde et THz, et Ip, = 4F2;,. Cette
expression théorique traduit donc bien le fait que le déphasage induit par l'effet Kerr THz soit
proportionnel a l'intensité du champ THz. Par ailleurs, la dispersion pour I'impulsion optique a
été négligée lors de 'établissement de cette expression. Notons qu’il en sera tenu compte dans
les simulations numériques de la dynamique temporelle de 'effet Kerr, analyse qui sera explicitée
dans la section 4.4.3.

Nous allons maintenant présenter les résultats expérimentaux obtenus & l'aide du dispositif
expérimental présenté a la section 4.2.

4.4 Reésultats expérimentaux

Les résultats expérimentaux que nous présentons dans cette partie du manuscrit ont été ob-
servés dans deux cristaux de GaP de longueur 300 pm et 1 mm. En premier lieu, la figure 4.8
présente un exemple typique des signaux Kerr mesurés lors de 'expérience et sur lesquels sont
fondées les études en intensité et en angle. Remarquons a ce propos que, pour pouvoir représenter
la valeur du déphasage en radians, la détection a di étre calibrée. Nous avons pu effectuer cette
calibration de deux maniéres distinctes :

— La premiére méthode nous a permis de mesurer directement le déphasage en radians au
maximum du champ THz et s’inspire de ce qui a été utilisé préalablement pour mesurer
le champ THz avec la détection électro-optique conventionnelle (voir la partie 1.3.2.3). En
pratique, il suffit de mesurer le signal Al a la détection synchrone et de diviser cette valeur
par Iy, i.e. le double de I'intensité mesurée avec une seule photodiode en ’absence du champ
THz. On obtient alors directement le déphasage en radians, comme vu & I’équation (4.48) :

AT
F) = A¢max-

— La seconde méthode, plus précise, a consisté a calibrer le signal délivré par la détection
synchrone, en fonction d’un déphasage de valeur connue. Pour imposer ce déphasage au
faisceau sonde, nous avons utilisé le compensateur de Babinet - Soleil en ’absence de champ
THz. Celui-ci est constitué de deux prismes biréfringents, d’indices ordinaire n, et extraor-
dinaire n,, qui peuvent étre translatés I’'un par rapport a 'autre afin de modifier ’épaisseur
du verre traversé par le faisceau sonde, ainsi que d’une lame compensatrice (voir la figure
4.7). On peut donc imposer un déphasage connu entre les composantes du champ optique.
La relation entre le déphasage imposé et I’épaisseur totale des prismes d; est simplement

donnée par :
2 - —n.)(dy —d
§bens (mo ;1)( 1 2)

ol dy est I’épaisseur de la lame compensatrice. Nous avons pu en déduire une droite d’éta-
lonnage et une relation de proportionnalité entre le déphasage imposé et le signal délivré
par la détection synchrone, tant que le déphasage n’était pas trop important. Cette calibra-
tion a été utilisée pour chacun des deux cristaux de GaP et est cohérente avec la premiére
méthode.
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Direction de propagation du faisceau

Prisme fixe

Prisme mobile I.
- d;

Lame fixe

Direction d’ajustement

du prisme mo%

FIGURE 4.7 - Fonctionnement d’un compensateur de Babinet - Soleil, extrait des spécifications
Thorlabs(©). L utilisateur peut ajuster ’épaisseur des prismes traversée par le faisceau optique, afin
d’imposer un déphasage de valeur connue.

En paralléle, nous avons mesuré la forme temporelle du champ électrique THz grace a une
détection électro-optique conventionnelle, dans un cristal de GaP taillé selon 'axe (110) et d’épais-
seur 200 um. Ce signal, élevé au carré, permet d’accéder & ’évolution temporelle de I'intensité
THz, que nous avons normalisée par rapport au déphasage maximal, avant de la représenter en
rouge sur la figure 4.8. Nous pouvons constater, en particulier pour I’échantillon fin dont la lon-
gueur est peu éloignée de celle du cristal de détection, que les signaux temporels ont des évolutions
relativement proches I'une de 'autre. Par ailleurs, le signal Kerr peut étre vu comme le résultat
d’une corrélation entre 'intensité THz et 'intensité du champ sonde (voir I'équation (4.49)). Dans
le cristal fin, en comparaison du champ THz mesuré par la détection électro-optique et simplement
élevé au carré, le signal Kerr, résultant de I'intégrale de la corrélation de deux termes strictement
positifs, ne pourra pas prendre de valeur nulle aux points 7 = 1.3 ps et 7 = 1.7 ps, pour lesquels
I'intensité THz passe par 0. Remarquons que le méme phénomeéne était observé lors de 'étude de
I'effet Pockels - on se reportera a la section 2.2.1 pour plus de détails a ce sujet.

De plus, nous constatons sur la figure 4.8 que A¢ < 1, ce qui nous permet de confirmer
I'approximation effectuée pour obtenir I'expression (4.49). Par ailleurs, et comme on I'a vu au
chapitre 1 (voir la figure 1.26-a)), 'accord de phase entre 1’onde sonde et I'impulsion THz dans le
GaP n’est pas obtenu pour toutes les fréquences THz. Au fur et & mesure de leur propagation dans
le cristal, les différentes composantes spectrales de 'impulsion THz ne se propagent pas a la méme
vitesse que I'impulsion sonde, elles vont progressivement se décaler et le déphasage maximal, qui
résulte de leur interaction a la sortie du cristal, s’exprimera de la maniére suivante :

AQsmabx ~ f(e) : Leff : (2 X ETHZ)2 (450)

ol Leg est une longueur effective, introduite pour tenir compte du désaccord de phase entre la
vitesse de phase de 'onde THz et la vitesse de groupe de l'impulsion sonde. Si 'on considére
I'une des composantes du spectre de I'impulsion THz incidente sur le cristal, de pulsation 2,
d’aprés [113], sa longueur effective d’interaction dans le GaP est définie par :

Le Q- 7(0) - Q0.
/ dzexp{i () Z—i Z}
0 ¢ Uy
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Amplitude (mrad)
Intensité (u.a.)
Amplitude (mrad)
Intensité (u.a.)

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

Délai t (ps) Délai t (ps)

FIGURE 4.8 - Exemple type de signaux Kerr THz (en noir) mesurés pour un angle § = 40°, en
fonction du délai 7 entre les impulsions sonde et THz, dans des cristaux de GaP de différentes
longueurs : a) Lo = 300 ym et b) L, = 1 mm. L’évolution du déphasage induit par I'effet Kerr THz
et calibré en radians grace au compensateur de Babinet-Soleil est représentée (en noir) en paralléle
de lintensité THz normalisée par son maximum (en rouge), i.e. le carré de la forme temporelle du
champ, mesurée par ellipsométrie dans un cristal de GaP de longueur 200 pm.

ou 7(€2) est 'indice complexe du GaP dans le domaine THz (voir la figure 1.26-a) et la référence
[129]).

Le rapport des longueurs Leg(§2)/L. en fonction de la fréquence de l'impulsion THz a été
calculé pour L. = 300 pum et L. = 1 mm et est représenté, en fonction de la fréquence, sur
la figure 4.9. En paralléle, on a également représenté (en vert) le spectre de I'impulsion THz
incidente, |Erp,(Q, 2z = 0)|2, obtenu par transformation de Fourier de la forme temporelle du
champ, Ery,(z = 0,t). On constate que pour un cristal suffisamment fin, la longueur effective
d’interaction reste constante pour toutes les fréquences de I'impusion THz, cependant que, lorsque
le cristal a une longueur plus importante, elle diminue en fonction de la fréquence, en atteignant
un minimum autour de 5 THz. L’interaction entre les impulsions optique et THz a donc lieu
sur une longueur globalement plus faible que la longueur réelle du cristal. En particulier, pour
le cristal épais, on remarque que les fréquences qui appartiennent au domaine situé entre 3.5 et
6 THz interagissent sur une longueur efficace bien inférieure & L, = 1 mm (seulement 650 pm
autour de 5 THz). Cependant, ces composantes spectrales sont aussi les moins présentes dans le
spectre : en conséquence, le poids de ces fréquences sur la réduction de la longueur d’interaction
effective ne sera pas trés important, si bien que, globalement, l'interaction sera majoritairement
portée par les petites fréquences, pour lesquelles Leg(2) =~ Le.

En définissant alors la longueur Leg comme la moyenne de Leg(€2), avec, pour densité de
probabilité, le spectre normalisé de I'impulsion THz, on a :

0+C>O Le(Q) X | Erua(Q, 2 = 0)|2 d$)

J
Lot —
! 5 B (2, 2 = 0) P dQ

, (4.52)

et on trouve que, pour L. = 300 um, Leg = 295 pm et pour L, = 1 mm, Leg = 880 pm.
Ces résultats sont proches de la longueur réelle du cristal, ce qui confirme 'explication donnée
précédemment.
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FIGURE 4.9 — Evolution de la longueur effective d’interaction Leg/Lc, en fonction de la fréquence

Q /27 pour L, = 300 um (en noir) et L. = 1 mm (en rouge). Le spectre normalisé |Er,(z = 0,Q)|?
de I'impulsion THz incidente sur le cristal est également représenté en vert.

Afin de nous assurer définitivement de I'origine des signaux observés, nous présentons main-
tenant leur étude en intensité.

4.4.1 Etude de la dépendance en intensité

® 300 pm

(%)

ETHz

FIGURE 4.10 — Evolution de la valeur maximale du retard de phase, A¢max, en fonction de la valeur
du champ THz appliqué pour deux cristaux de longueurs respectives L. = 300 um (carrés) et L. = 1
mm (triangles). Les courbes rouges correspondent & un ajustement quadratique des données.

A P’aide des deux polariseurs placés sur le faisceau THz, nous avons pu mesurer évolution de la
valeur maximale du signal Kerr, en fonction de 'amplitude du champ électrique THz, Ery,. Nous
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présentons les résultats expérimentaux obtenus pour les deux cristaux de longueurs différentes a
la figure 4.10. Les données ont également été ajustées a I'aide d’une courbe d’équation A@pa =
A - E24,, et le résultat confirme bien la dépendance quadratique en intensité du phénoméne (voir
I'équation (4.49)). De plus, le rapport des coefficients A(1 mm)/A(300 pm) est égal a 2.90 et,
selon 1'équation (4.50), le coefficient A est proportionnel a la longueur effective Leg. Le rapport
des longueurs effectives Leg(1 mm)/Leg = (300 pm) donne, quant a lui, une valeur de 2.98, trés
proche de celle trouvée grace aux courbes d’ajustement.

L’étude de la dépendance en intensité du signal nous permet donc de confirmer ’hypothése
d’une interaction non-linéaire de type effet Kerr THz. Nous allons maintenant présenter la dépen-
dance angulaire du signal et nous la comparerons avec la dépendance théorique issue du modéle
développé précédemment & la partie 4.3, afin d’en déduire les valeurs des coefficients du tenseur
de réponse non-linéaire du troisiéme ordre du GaP, R(S), dans le domaine THz.

4.4.2 Etude de la dépendance angulaire

Nous présentons les résultats de I'étude de la dépendance angulaire de I'effet Kerr THz sur la
figure 4.11, pour chaque cristal de longueurs respectives 300 um et 1 mm. Notons que les données
correspondent au maximum du retard de phase induit par I'effet Kerr THz, mesuré pour différents
angles 6, ce dernier étant défini entre axe (010) et la direction de polarisation du champ THz,
e, (voir la figure 4.5). Pour cette étude, nous avons placé I’échantillon de GaP dans une monture
rotative et mesuré le déphasage maximal tous les 10°. La difficulté principale rencontrée lors de
ce travail a été causée par le fait que les deux faces de I’échantillon n’étaient pas parfaitement
paralléles, et lorsque celui-ci tournait, la trajectoire du faisceau & la sortie du cristal pouvait
dévier assez fortement de ’axe optique et la détection devait alors étre réalignée. Nous suspectons
également que les cristaux, dont ’épaisseur n’atteignait au maximum qu’un millimétre, n’étaient
pas bien fixés dans leur monture, et que le faisceau sonde n’était donc pas toujours en incidence
normale sur la face du cristal. Pour corriger ces artefacts, la monture rotative pouvait donc étre
inclinée a l'aide d’une platine micrométrique, afin de corriger la trajectoire du faisceau. Cette
difficulté peut étre a I'origine des différences observées entre les résultats expérimentaux (carrés
noirs) et les courbes d’ajustement provenant du modéle théorique (en rouge), présentés sur la figure
4.11. Malgré cela, le comportement global du déphasage maximal di a 'effet Kerr en fonction de
I’angle 6 du cristal s’accorde plutot bien avec les courbes théoriques.

A Taide des paramétres tirés de I'ajustement réalisé grace aux équations (4.33) et (4.50),
nous avons pu extraire les coefficients a et b pour chaque cristal, et obtenir, en valeur moyenne,
a=R® =74%x10"20 m2/V-2et b= Rg?])j = 4.0 x 1072 m?/V~2, Ceux-ci sont du méme ordre
de grandeur que les valeurs mesurées dans le cas des verres de chalcogénure [184] et on peut en
déduire I'indice de réfraction non-linéaire induit par I'effet Kerr THz, nl, introduit & I’équation
(4.1) et tel que :

An

I _ 453
n2 [THZ ’ ( )
oul An est défini usuellement comme :
A¢max : >\9
An=——"7"—— 4.54
L R R (4.54)
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FIGURE 4.11 - Evolution de la valeur maximale du retard de phase, A¢max, en fonction de I’angle @
du cristal, pour deux cristaux de longueurs respectives : a) L, = 300 um et b) L, = 1 mm. Les courbes

représentées en rouge correspondent a l'ajustement des données, effectué a I'aide des équations (4.33)
et (4.50).

et l'intensité THz comme :

Ity, = €0 ¢ nrn, - BTy, (4.55)

On obtient alors I'expression de nl en fonction de I'angle 6 :

3-b
20) = —1— (u—3)sin®(20 4.56
mj(60) = 5 [ = 1= (u — 3)sin’(26)] (4:56)
et on a donc, en valeur moyenne :
3 b
(ny), = @b w10 em2 W, (4.57)

dey - ¢ - nTHL - s
ou la valeur de I'indice de réfraction THz, nry,, a été prise a 1.5 THz (voir la figure 4.12-a)).

Le tableau 4.1 rassemble les valeurs numériques des paramétres non-linéaires du troisiéme
ordre, X, An et nl, mesurés pour différents matériaux dans le domaine THz, ainsi que, pour
comparaison, I'indice non-linéaire n)™ mesuré pour une longueur d’onde A, égale a 532 nm ou
1040 nm selon les cas. On constate que le GaP a des coefficients non-linéaires du méme ordre de
grandeur que ceux mesurés dans certains verres de chalcogénure, et largement supérieurs a ceux
des liquides. Par ailleurs, son indice de réfraction non-linéaire THz est du méme ordre de grandeur

que I'indice Kerr mesuré dans le proche infrarouge, a Ay = 1040 nm [192].

Ainsi, 'étude de la dépendance angulaire de 'effet Kerr THz nous a permis de mesurer les
coefficients du tenseur de réponse non-linéaire d’ordre trois pour le GaP, et d’en déduire l'indice
non-linéaire associé. A présent, nous allons discuter Iévolution temporelle des signaux Kerr a
travers 'exemple présenté a la figure 4.8, en le comparant aux résultats issus du modéle présenté
précédemment.
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Matériau | x® (1072 m2.V=2) | An (1079 | n} (107" cm2. W) | o)™ (107 cm2.W™1)
AsySes 9.96 + 0.50 6.30 3.44+0.17 11.4 4 1.05 um
As,Ss 4.84 +0.24 5.34 1.75 4 0.09 2.5 4 1.05 um

CS, 2.08 4.3 4.40 3.32 4 532 nm [193]
Benzéne 0.22 0.5 0.56 1.68 a 532 nm [193]
CCly 0.10 0.23 0.27 0.15 4 532 nm [193]
CHCl; 0.04 0.086 0.10 0.30 4 532 nm [193]
CH,l, 0.70 1.4 1.40 14.7 4 532 nm [193]
ZnTe X3 =30 - - 7 a4 790 nm [187]
ZnSe x® =10 — - 6.2 & 532 nm [194]
GaP R® =74 6.52 12 6.5 4 1.04 um [192]
RY). = 4.0

TABLE 4.1 — Effet Kerr THz : valeurs numériques des parameétres non-linéaires associés au GaP et &
différents semi-conducteurs [171], liquides [182] et verres [184]. L’indice de réfraction Kerr mesuré dans
le proche infrarouge ou le visible est également indiqué dans la derniére colonne, pour comparaison.

4.4.3 Dynamique temporelle de l'effet Kerr THz
rience

: simulation et expé-

A laide du modéle développé & la partie 4.3, nous pouvons simuler numériquement la dy-
namique temporelle de l'effet Kerr THz dans le GaP. Pour ce faire, nous avons suivi plusieurs
étapes :

— Grace a la détection électro-optique effectuée dans le GaP de 200 pm, la forme temporelle
expérimentale du champ électrique THz est connue et son spectre peut étre calculé par
transformation de Fourier (TF) :

ESP(r,2=0) 3 Bry,(Q, 2 = 0)

— La propagation de toutes les composantes spectrales de I'impulsion THz sur une distance z
est ensuite traduite mathématiquement par I'ajout d’un terme de déphasage, tel que :
QM=o =
ETHZ(Q7 Z = 0) — ETHZ(Qa Z) = ETHZ(Q) ’ 6{ <Q ¢ ? vg)}v (458)
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otl le terme e **#/% permet de prendre en compte la dépendance du terme Ip, en t' + =
g

dans I'équation (4.49), et ot la dispersion et 1’absorption du milieu sont intégrées a I’analyse
par l'intermédiaire de I'indice de réfraction complexe du GaP dans le domaine THz :

N, (2) = n(Q) + i () - (4.59)

c
20
Celui-ci a été directement mesuré par spectroscopie THz-TDS de notre échantillon, entre
0.5 THz et 7 THz : les données expérimentales, présentées en rouge sur la figure 4.12,
ont ensuite été ajustées a laide de 'équation (1.40) (courbe noire), afin d’obtenir I'indice
de réfraction complexe sur une étendue spectrale courant jusqu’a 10 THz. Notons que les
valeurs des coefficients utilisés, €, = 9.26, A; = 1.88, Q; /27 = 10.53 THz et 7; = 0.15, sont
trés proches des valeurs tabulées (voir la section 1.7).

3,0x10*

o O Expérience
8 —— Ajustement
L 2,5x10™

O Expérience
Ajustement

34 2,0x10* 4

2 4 6
Fréquence (THz)

2

n - GaP
o (cm™)

4
Fréquence (THz)
1,010

5,0x10°

0,0
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0 2 4 6 8 10 12 0 2 4 6 8 10 12

Fréquence (THz) Fréquence (THz)

FIGURE 4.12 — Spectroscopie THz - TDS du cristal de GaP taillé selon 'axe (100) et de longueur
300 pm et extraction de son indice de réfraction complexe nipy, : a) indice de réfraction et b) coefficient
d’absorption. Les données expérimentales sont représentées par les cercles rouges et leur ajustement
est présenté en noir.

— Une transformation de Fourier inverse permet enfin de revenir dans le domaine temporel et
d’exprimer le champ électrique de I'impulsion THz au point z dans le cristal :

B (0, 2) ™5 B, () + vi 2). (4.60)
g

Ce dernier, élevé au carré, permet ensuite d’obtenir le terme Ip,(t' + 2/v,, 2) o< B3y, (' +

2 /vy, 2).

— En ce qui concerne l'impulsion sonde, nous avions considéré a la section 4.3.4 un profil
d’intensité gaussien (voir 'équation (4.47)) et dans les simulations numériques, nous prenons
maintenant en compte la dispersion de I'impulsion, que nous avions négligée précédemment.
En effet, les composantes spectrales de I'impulsion sonde ne se déplacent pas toutes a la
méme vitesse (voir la figure 1.26-a dans le chapitre 1) dans le milieu. Selon [154], cela se
traduit alors, dans le cas d’une impulsion gaussienne, par le fait que la durée initiale de
I'impulsion 79 = 60 fs s’élargit au cours de sa propagation selon z de la facon suivante :

r(z) =70 4/1+ (Lid)Q (4.61)
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ou L4 est une longueur caractéristique définie par :

3

Ly=—0 .
T A2 B,

(4.62)

Les valeurs numériques utilisées dans cette simulation pour la dispersion de la vitesse de
groupe (¢ proviennent de [128|. En conséquence, le profil d’intensité normalisé de I'impulsion
sonde, Fy(t), donné précédemment a ’équation (4.47) et pour lequel la dispersion de la
vitesse de groupe n’était pas prise en compte, devient :

Fizt) = mexp {— (%)2} | (4.63)

avec o(z) = 0o 1|1 + (7)2

Nous avons donc obtenu une expression numérique de tous les termes contenus dans 1’équa-
tion (4.49) établie & la partie précédente, et il est maintenant possible de simuler I’évolution du
déphasage A¢(7) induit par I'effet Kerr THz dans le GaP. Les résultats sont présentés sur la figure
4.13.

a) 5| — Expérience b) 15 L —— Expérience
— Simulation — Simulation

al 12+

=) £

© 3+ © 9tk

S S

N—r N—r
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< 2F g9 6f
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0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0

Délai t (ps) Délai t (ps)

FIGURE 4.13 — Comparaison entre les signaux expérimentaux dus a 'effet Kerr THz, mesurés ex-
périmentalement (en noir) et simulés numériquement (en bleu), obtenus pour un angle § = 40°,
en fonction du délai 7 entre les impulsions sonde et THz, dans des cristaux de GaP de différentes
longueurs L : a) Lo = 300 um et b) L, =1 mm.

Nous constatons que, pour le cristal le plus fin (voir la figure 4.13-a)), la simulation de la
dynamique temporelle du déphasage Kerr A¢(7) est en trés bon accord avec 'expérience, avec
deux largeurs & mi-hauteur trés proches I'une de 'autre et de I'ordre de 200 fs. Cependant, et
malgré leur forme temporelle relativement similaires, la courbe de la simulation du déphasage
Kerr THz induit dans un cristal d’épaisseur plus importante (voir la figure 4.13-b)) présente une
largeur temporelle de prés de 500 fs, soit prés du double de celle du signal expérimental, égale a
280 fs.
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Nous proposons plusieurs explications a ces différences. Tout d’abord, dans notre modéle,
nous n’avons pas tenu compte de la dispersion de la susceptibilité non-linéaire du troisiéme ordre
dans le domaine THz. Par ailleurs, rappelons que la forme temporelle du champ THz, point de
départ de notre modéle, a été détectée expérimentalement par ellipsométrie dans un cristal de
GaP. En conséquence, et comme cela a été vu précédemment au chapitre consacré a la détection,
celui-ci filtre les composantes spectrales du champ THz réel situées au-dela de 8 THz (voir la
figure 1.20), alors que ces derniéres peuvent s’étendre jusqu’a la centaine de THz [64], selon
la durée de I'impulsion optique de pompe. Nous pouvons donc raisonnablement supposer que
I’étendue du spectre THz réel utilisé dans cette expérience est largement suffisante pour exciter le
phonon transverse optique de I'échantillon, situé autour de 11 THz (voir la figure 4.12). Ainsi, il
est probable que la résonance qui découle de cette interaction influence ’évolution temporelle du
déphasage Kerr. Pour améliorer notre compréhension du phénoméne, nous suggérons de remplacer
la détection électro-optique utilisée dans ce travail par des méthodes alternatives plus favorables
a la mesure du spectre réel de 'impulsion THz, comme, par exemple, la détection ABCD (voir le
chapitre 1, section 1.4.1).
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Conclusion générale

L’objectif principal de ce travail a été d’étudier plusieurs procédés non-linéaires du second et
du troisiéme ordre ou équivalent dans le domaine THz, grace aux sources intenses développées
au laboratoire. Celles-ci, au nombre de deux, ont été largement décrites dans le premier chapitre.
La premiére d’entre elles, basée sur le redressement optique d’une impulsion laser dans un cristal
de niobate de lithium par la méthode de l'inclinaison du front de 'impulsion, permet d’obtenir
des champs électriques dont 'amplitude est de Pordre de 20 kV /cm, alors que la seconde, fondée
sur la génération THz par interaction d’un champ laser bichromatique avec I'air et création d’un
plasma, autorise quant a elle des champs électriques de ordre de 80 kV /cm. Bien qu’elles soient
relativement peu intenses au regard des valeurs publiées dans la littérature, pour laquelle le record
est établi autour du MV /cm, ces sources générent, a notre connaissance, des amplitudes de champ
électrique parmi les plus élevées en France. Notons, par ailleurs, que les caractéristiques de la
plate-forme laser COLA a l'origine des impulsions de pompe ne sont pas optimales pour la source
basée sur le niobate de lithium et sont bien adaptées a celle induite par le plasma.

La génération d’'une impulsion va naturellement de pair avec la détection de celle-ci. Un
certain nombre de rappels a ce propos ont été proposés a la fin du chapitre 1 : un premier
point a consisté a s’intéresser aux diverses possibilités existantes aujourd’hui pour effectuer la
détection du champ électrique dans le domaine THz. Nous avons ensuite rappelé le principe de
I’effet Pockels, qui représente I'un des processus non-linéaires couramment utilisé pour la détection
d’une impulsion THz, lorsque celle-ci est générée a partir d’un laser femtoseconde. Nous avons
également justifié le choix de deux cristaux particuliers, le tellure de zinc et le phosphure de gallium,
comme matériaux électro-optiques bien adaptés a la détection des rayonnements THz issus des
deux sources construites au laboratoire. Pour finir, nous avons détaillé le fonctionnement de la
détection électro-optique en elle-méme, en présentant une technique d’ellipsométrie fréquemment
employée dans les laboratoires.

Le chapitre 2 a été consacré a l'effet Pockels. Nous avons vu que cet effet induit par le fais-
ceau THz se traduisait par une modulation du spectre du champ sonde en sortie du cristal. En
particulier, nous avons montré que, dans le cas d’un cristal de tellure de zinc taillé selon 'axe
(110), une orientation particuliére des champs électriques THz et sonde incidents sur le cristal
permettait I’apparition d’une composante du champ optique, qualifiée de champ électro-optique,
déphasée de 7/2 par rapport au champ sonde, et dirigée orthogonalement a ce dernier. Ce champ
électro-optique, obtenu par sommation et différence de fréquence entre I'impulsion optique inci-
dente et le champ THz, contient toute 'information relative a ce dernier (phase et amplitude).
Nous avons alors, d’une part, démontré les possibilités offertes en termes de détection du champ
THz par hétérodynage du champ électro-optique dans cette configuration géométrique spécifique :
cette méthode, dite intensimétrique, offre le méme rapport signal sur bruit et la méme résolution
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que la technique conventionnelle. D’autre part, I’étude du spectre de cette composante en fonction
du retard entre les impulsions THz et optique, a notamment permis de démontrer la possibilité de
mesurer la dérive en fréquence de I'impulsion sonde grace au champ THz. Le tracé de I’évolution
de la fréquence en fonction du délai entre les impulsions THz et optique permet alors de visualiser
des cartes, équivalentes aux traces obtenues par la méthode du X-FROG (Crossed-Frequency Re-
solved Optical Gating) qui fait interagir deux impulsions optiques de caractéristiques spectrales
distinctes, par sommation ou différence de fréquence. Nous avons ainsi démontré la possibilité de
déterminer une valeur moyenne de la dispersion quadratique de 'impulsion sonde en utilisant le
champ THz, et, en paralléle, nous avons effectué des mesures par auto-corrélation, afin de comparer
les résultats. Les deux méthodes permettent d’obtenir des résultats cohérents, malgré le manque
de précision sur la mesure des dispersions quadratiques de faible valeur avec les spectrogrammes
THz. Nous avons également développé une analyse mathématique poussée de I'effet Pockels, qui a
été accompagnée de diverses modélisations numeériques. Celles-ci ont finalement permis de simuler
a la fois la forme des spectrogrammes résultant de l'interaction des impulsions sonde et THz, et
les traces X-FROG associées, dans le cas d’une impulsion de référence limitée par transformée de
Fourier. Malgré quelques difficultés, en particulier ’absence de certaines caractéristiques visibles
sur le spectre expérimental, nous avons observé une concordance relativement bonne des simula-
tions et des résultats expérimentaux. Ce chapitre a donc permis d’établir une nouvelle méthode
de mesure de la phase spectrale d’une impulsion optique, qui repose sur l'interaction de celle-ci
avec une impulsion THz, et fonctionne de maniére analogue au X-FROG.

Les différents systémes présentés dans les deux premiers chapitres ont ensuite été exploités dans
les chapitres 3 et 4, pour des expériences d’optique non-linéaire dans le domaine THz. Le chapitre
3 a été consacré a 'étude, au sein d’un cristal de tellure de zinc, du processus de PISH (Pockels
Induced Second Harmonic Generation), i.e. la cascade de deux effets non-linéaires du second
ordre : l'effet Pockels et la génération de second harmonique. Ce procédé est apparu de maniére
inopinée, alors que notre objectif initial était de démontrer 1'existence du TFISH (Terahertz Field
Induced Second Harmonic Generation) dans ce matériau, processus du troisiéme ordre menant a la
génération de second harmonique par 'intermédiaire du champ THz. Une étude préliminaire, puis
des mesures plus poussées de la dépendance en intensité du procédé, ont révélé la probable cascade
de deux procédés du second ordre et I'équivalence avec le TFISH. La mesure de la dépendance
angulaire du signal observé est venue renforcer cette premiére hypothése, et la construction d’un
modéle théorique a permis d’analyser trés finement le phénoméne. Faisant état d’une excellente
concordance avec les résultats expérimentaux obtenus pour le PISH, le modéle a également permis
d’expliquer 'impossibilité d’observer le TFISH dans les conditions expérimentales mises en ceuvre
lors de I’étude.

Dans le dernier chapitre, nous nous sommes enfin intéressés a 'effet Kerr THz ayant lieu
dans des cristaux de phosphure de gallium de différentes épaisseurs. Notons que 'orientation du
cristal a été spécialement choisie pour ne pas générer d’effets non-linéaires du second ordre tels
que l'effet Pockels, pouvant amener une confusion sur 'origine des signaux observés. Nous avons
donc démontré 'existence d’une biréfringence induite dans le milieu, proportionnelle & 'intensité
du champ THz appliqué, signature d’un effet non-linéaire du troisiéme ordre. La dépendance
angulaire du signal a également été calculée théoriquement, grace & un modéle mathématique
basé sur la résolution de I'équation non-linéaire de propagation du champ sonde, puis comparée
aux mesures expérimentales effectuées en paralléle. Nous avons pu mettre en évidence une bonne
similitude entre les données, ce qui confirme la présence de l'effet Kerr THz dans nos conditions
expérimentales. Cette comparaison nous a également permis de mesurer la valeur moyenne des
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coefficients du tenseur de susceptibilité non-linéaire du troisiéme ordre du phosphure de gallium,
que nous avons confrontées aux valeurs de susceptibilité d’autres matériaux comme les verres ou
certains liquides, extraites de la littérature. Enfin, le modéle théorique nous a permis de mieux
appréhender la dynamique temporelle de I'effet Kerr, avec des résultats numériques similaires aux
données expérimentales, en particulier pour le cristal fin.

A Tissue de cette thése, plusieurs perspectives de recherche peuvent étre envisagés afin d’amé-
liorer les résultats présentés dans ce manuscrit. Concernant le développement de sources THz
intenses, qui a constitué la premiére partie de ce travail, des améliorations peuvent étre apportées
principalement a la production d’impulsions THz intenses par redressement optique d’une impul-
sion pompe dans un cristal de niobate de lithium. Les principales difficultés résidaient dans le fait
que les caractéristiques du laser de pompe n’étaient pas idéales avec, en particulier, une durée
de 'impulsion pompe trés courte devant la durée optimale, cette derniére étant au moins égale a
plusieurs centaines de femtosecondes. Le fait d’avoir travaillé a température ambiante était égale-
ment dommageable pour obtenir une bonne efficacité de conversion, et, enfin, le bon alignement
des différentes optiques situées en amont du cristal de niobate de lithium s’est révélé complexe a
réaliser. En premier lieu, nous préconisons de placer le cristal dans un cryostat, ce qui permettra
déja d’améliorer largement ’efficacité de conversion énergétique, les autres modifications possibles
(changement de longueur d’onde, de durée d’impulsion...) se révélant véritablement radicales.

Si 'on se concentre a présent sur les applications concernant 'optique non-linéaire dans le
domaine THz, une premiére amélioration a apporter concerne les simulations numériques qui
ont été effectuées dans le chapitre 2. Nous y avons démontré la possibilité de mesurer la phase
spectrale d’une impulsion sonde lors de son interaction par effet Pockels avec un champ THz dans
un cristal de tellure de zinc. A I'heure actuelle, les modélisations effectuées ne nous permettent
pas de simuler correctement chacun des lobes visibles sur les spectrogrammes expérimentaux a
chaque oscillation du champ THz, et ce, quelle que soit la dérive de fréquence de I'impulsion
optique incidente sur le cristal de tellure de zinc. Cet aspect des simulations nécessite donc d’étre
considérablement amélioré. En paralléle, le développement d’un algorithme itératif sur le modéle de
ceux qui sont utilisés dans les techniques usuelles de X-FROG permettrait sans doute d’améliorer
largement la capacité de notre méthode & caractériser la phase spectrale de 'impulsion optique se
propageant en paralléle du champ THz. Ceci représente cependant un travail de grande ampleur,
assez ¢loigné de la thématique principalement expérimentale de cette thése, et qui nécessite de
bonnes connaissances en algorithmique. Enfin, une derniére ouverture possible sur ce sujet pourrait
étre I’étude éventuelle du phosphure de gallium a la place du tellure de zinc utilisé dans ce travail :
ce dernier est en effet communément utilisé pour la détection d’impulsions THz et pourrait donc
étre intégré assez facilement dans un systéme THz-X-FROG construit en laboratoire.

Enfin, concernant la démonstration de I'existence d’un effet Kerr induit par une impulsion THz
intense dans un cristal de phosphure de gallium, le modéle mathématique que nous avons développé
afin d’obtenir une expression analytique de la dépendance angulaire du signal est basé, entre autres,
sur ’hypothése d’une réponse instantanée du milieu & I’excitation THz. Celle-ci est alors considérée
comme indépendante du délai entre les différentes impulsions THz et optique, et, a la fin du
raisonnement, les valeurs des coefficients du tenseur associé sont obtenues de maniére relativement
grossiére, sans que leur dépendance temporelle soit prise en compte. Nous suggérons donc de
modéliser plus finement la fonction réponse du milieu, afin de tenir compte de sa dépendance
temporelle. Cela apportera des informations supplémentaires quant a la dispersion en fréquence
de la susceptibilité du troisiéme ordre, x® (). Nous pourrons ainsi distinguer la contribution &
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Lorigine de I'auto-modulation de phase (partie réelle du x®) de celle a I'origine de I’absorption
a deux photons (partie imaginaire du x®). Ce traitement plus complet permettra alors d’affiner
notre connaissance du comportement du matériau dans le domaine THz.
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Annexe A

Etablissement de I’équation de propagation
non-linéaire du champ sonde

A.1 Equation de propagation non-linéaire

A partir des équations macroscopiques de Maxwell et des relations constitutives du milieu |143],
on peut établir 'équation générale de propagation d’un champ électrique Fy(7,t) dans un milieu
non magnétique et isotrope :

. 1 PE(Ft) 1 9*P(F,t)

AB(Mt) = 5 =i o (A1)

ol ¢ est la vitesse de la lumiére dans le vide et P, la polarisation totale.

N , R . . . (1 ., . . =
Cette derniére est égale a4 la somme des polarisations linéaire PY et non-linéaire, notée PN
Celle-ci peut s’exprimer comme un développement en série des puissances du champ électrique,

ce qui donne :

—

Py(,t) = PO (7, 1) + PXU(7 1)
= PO(F t) + PO 1) + PO(F 1) + - -
= o [OBE )+ xO B ) + X OB -],

oll €y est la permittivitée diélectrique du vide, le terme y") est appelé susceptibilité linéaire et
les quantités x® and y® sont respectivement les susceptibilités non-linéaires du deuxiéme et
troisiéme ordre. Par ailleurs, on considére ici des ondes planes, qui se propagent uniquement selon
la direction €.

[’équation (A.1) devient donc :

PE(nt)  1PE(2t) 1 PPV(zt) 1 0°P(z,1) (A2)
022 2 Ot? €0C? ot? 2 ot? ' '
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Par la suite, on supposera que les vecteurs E, et ]35 sont polarisés suivant la méme direction, ce
qui nous permet d’exprimer les équations en termes de scalaires et non plus de vecteurs. Pour plus
de commodité, on passe dans 'espace des fréquences, en effectuant une transformation de Fourier.
[’équation (A.2) devient alors :

82Es(sz) w? w? o 1 w? PNL
T‘i‘gEs(zaw)_’_eo?Ps( )(Z>w> = _EO?PS (va>7 (AS)

oul E,(z,w) est la transformée de Fourier de F,(z,t) et Iss(i)(z,w) celle de Ps(i)(z, t).

De plus, dans beaucoup de situations physiques, I’équation précédente peut étre ramenée a
une équation différentielle du premier ordre, en faisant 'approximation de ’enveloppe lentement,
variable. Il est en effet naturel de rechercher une solution a cette équation sous la forme du produit
d’une fonction, dite enveloppe, et d’une onde plane solution de I’équation homogéne associée a
(A.3). Au vu de la notation complexe régulierement adoptée dans les chapitres de ce manuscrit,
le champ sonde peut donc s’écrire, dans I’espace de Fourier, sous la forme :

Ey(z,w) = = E(w, 2)e** + c.c. (A.4)

(NN

ol ks est le vecteur d’onde associée a la pulsation centrale ws, avec ky = nsws/c et ot (‘js (w, z) est
la transformée de Fourier de I'enveloppe du champ électrique. On peut noter la polarisation d’'une
fagon équivalente, en introduisant le terme PNL :

- 1 ;
PO(z,w) = 5 Pl (w,2)e™ + ce. (4.5)

on PV (w, z) est la transformée de Fourier de 'amplitude de la polarisation non-linéaire.

D’autre part, la composante de la polarisation linéaire est reliée au champ électrique par
I’expression :
PO (z,w) = egxV(w) Ey(z,w). (A.6)

Sachant que l'indice de réfraction n s’exprime sous la forme n(w) = 1+x™M (w) et que k., = n(w)w/c,
I’équation A.3 devient finalement :

27 N 2
OBy, w) + k2B (2,w) = —W—PNL<Z7W)- (A7)

022 “

A.2 Approximation de I’enveloppe lentement variable

Dans le cadre de I'approximation de I'’enveloppe lentement variable, les variations d’amplitude
de ’enveloppe du champ sonde sont considérées comme trés lentes devant les oscillations, trés
rapides, de la porteuse [195]. En effet, avec la convention (A.4) adoptée précédemment pour
I’écriture du champ sonde, la totalité de la dépendance spatiale rapide de celui-ci est contenue
dans le facteur exponentiel complexe. L’expression du champ sonde sous la forme de 1’équation
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(4.8) permet alors de simplifier écriture de 'équation (A.2), dans le sens on 'on peut alors y
négliger la dérivée seconde de 'enveloppe :

0PE,(z,w)
0722

0&(z,w)

<
0z

ks

On obtient alors 'expression suivante pour la dérivée seconde du champ électrique :

2 I c ~
R (2%8—855;’“) - k,%&(z,w)) tee
z

z

et 'équation d’onde non-linéaire dans le domaine spectral (A.7) devient :

~ 2 ~
B2 | (42— () = — 5PN (2 0). (A8)

2tk 5 P
€pC

A.3 Dispersion du vecteur d’onde

Dans les milieux dispersifs comme les semi-conducteurs étudiés au cours de ce travail, I'indice
de réfraction n et le vecteur d’onde k., dépendent de la pulsation w. Lorsque la pulsation w, est
loin de toute rATsonance dans le milieu, on peut effectuer un développement limité a U'ordre 2 de
k., autour de w,. Ce dernier est alors donné par 'expression suivante :

ok 1 0%k 9
hombt ) ey o) )
soit : 1 |
kw :ks+_'(w_ws)+_ﬁs'(w_ws)27
Vg 2
avec vy = g—“,:)w la vitesse de groupe de 'impulsion optique et 5, = %) la dispersion de la

vitesse de groupe autour de v,.

On a alors :

ki—ki%%-(w—wsH(l +ks-55)'(w_ws)2

Vg v_g 2
et ’équation d’onde (A.8) devient, en négligeant la dispersion de la vitesse de groupe :

ZM + 1 (W — ws)s(z,w) = — W PN (2, w). (A.9)

0z v, ’ 2kgepc? ®

Finalement, le retour dans le domaine temporel permet d’obtenir I’équation suivante pour la

fonction enveloppe :
0(z,t) 1 0E(z,t) iw?
2 = s pNL(, )
0: Ty ot ke
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soit, en posant t' =1t — z/v, :

858(Z,t/) — ng PNL(Z t/)
0z 2kgepc? ° VT
ou encore : D8 (2. 1) _
z w
S\ — S fPNL ,t/ ’
0z 2nsepc ° (2,%)
. . 2mc
d’otu, avec wy = —
’ 0&(z,t') im
S\~ — PNL ,t/ ’
0z Ns€oNs (2,1)
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Résumé

Ces travaux de these portent sur I’étude de différents phénomenes non-linéaires ayant
lieu dans le domaine térahertz (THz) au sein de cristaux de structure zinc-blende.

En premier lieu, nous avons mis en place au laboratoire deux sources de rayonnement
THz intense, aux caractéristiques temporelles et spectrales bien distinctes. La premiere
repose sur le redressement optique d’une impulsion laser de durée femtoseconde dans
un cristal de niobate de lithium, et la seconde est, quant a elle, basée sur la création
d’un plasma par focalisation d’'un champ optique composé de 'impulsion fondamentale
de pompe et de son second harmonique. Ces deux sources permettent de générer des
ondes THz dont ’amplitude est bien adaptée a la mise en ceuvre d’expériences d’optique
non-linéaire.

Nous avons ensuite caractérisé le comportement non-linéaire de cristaux de structure
zinc-blende soumis a des champs THz intenses. Nous nous sommes ainsi intéressés a
I’effet Pockels lors de l'interaction d’une impulsion THz intense et d’un champ optique
de faible intensité, dit sonde, au sein du matériau. Ceci nous a conduits a démontrer
expérimentalement et numériquement la possibilité de caractériser la phase spectrale de
I'impulsion sonde, a I’aide d’une technique équivalente au X-FROG. Nous avons également
identifié I’existence d’un processus non-linéaire dit de cascade, consistant en la génération
de second harmonique induite par effet Pockels. Enfin, nous avons observé expérimentale-
ment 'apparition d’un effet Kerr THz dans le cristal, nous permettant de déduire une
valeur moyenne de la susceptibilité non-linéaire du troisieme ordre de ce matériau, a 'aide
de calculs théoriques et de simulations numériques.

Mots-clés : Térahertz, Redressement optique, Plasma, Optique non-linéaire, Effet Pock-
els, Effet Kerr, Génération de second harmonique, cristaux zinc-blende.

Abstract

This thesis project aims to study different non-linear processes in zinc-blende crystals,
which take place in the terahertz (THz) range.

First of all, two different light sources have been built in the laboratory, allowing us to
generate intense THz radiations with different temporal and spectral characteristics. The
first source is based on the optical rectification of a femtosecond laser pulse in a lithium
niobate crystal using the tilted pulse front technique, while the second one is based on a
plasma, created through the focalization of a two-color femtosecond laser field. These two
THz sources reach very high amplitudes, which allows us to study non-linear phenomena
in the THz range.

Among these, we have measured the non-linear behavior of zinc-blende crystals under
intense THz radiation. We were particularly interested in the Pockels effect happening
during the interaction of an intense THz field and a weak optical probe beam. This drove
us to the experimental and numerical demonstration of a new method to characterize the
spectral phase of the optical probe field. This method is equivalent to the X-FROG tech-
nique. We also identified a new non-linear phenomenon, consisting of the cascade of two
second-order processes, namely the Pockels effect and the Second Harmonic Generation.
Finally, we experimentally observed some THz Kerr effect in a gallium phosphide crystal,
which allowed us to calculate an average value of its third-order non-linear susceptibility,
thanks to theoretical considerations and simulations.

Key-words : Terahertz, Non linear optics, Plasma, Optical rectification, Pockels effect,
Kerr effect, Second Harmonic Generation, Zinc-blende cristals.






