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Chapitre I - Présentation
générale de la these

Une multitude de phénomenes fascinants se déroulent sur des échelles de temps
infinitésimales ou la seconde apparait littéralement comme une éternité. Par exemple,
I’¢lectron profite de cet intervalle de temps, minime aux yeux de 1’homme, pour
effectuer quatre cent millions de milliards de « tours » autour d’un noyau d’hydrogene.
Pour suivre I’évolution de tels phénomenes, les chercheurs ont du attendre le
développement technologique de lasers bien particuliers. Le télescope a ouvert la voie a
I’exploration du cosmos et de ses dimensions astronomiques ; le microscope nous a
révélé, quant a lui, le monde des petites dimensions. Pour explorer 1’infiniment bref, il
fallait un instrument d’une envergure comparable : c’est le laser a impulsions ultra-
bréves qui allait remplir cette fonction essentielle. Ce dispositif a la particularité de
pouvoir produire des « flashs » de lumiére extrémement courts, de 1’ordre de quelques
femtosecondes & la centaine de femtosecondes (1 fs=10" s), composés d’un grand
nombre de composantes spectrales verrouillées en phase. De la méme maniére qu’une
lampe flash peut figer le mouvement d’un coureur sur une photographie, une impulsion
laser ultra-bréve peut capturer des mouvements ultra-rapides, tels que la vibration ou la
rotation de molécules ou encore le mouvement des électrons. Dans les expériences
typiques utilisant des lasers femtosecondes, une impulsion «pompe » initie un
événement, par exemple la vibration de molécules, puis une impulsion sonde interroge
le systéme excit¢ aprés un délai variable. En recueillant la lumicére émise ou en
analysant la lumiére qui a interagi avec les molécules, il est possible de tirer des
informations sur 1’état du systéme a I’instant du passage de I’impulsion sonde. On
obtient ainsi des séquences d’informations que 1’on peut ensuite combiner pour former
un « film » de I’évolution du systéme. Ce nouveau type d’expériences a ouvert la voie a

une science nouvelle, généralement nommée femtochimie [1]. L’importance de la



femtochimie a été reconnue en 1999 alors que le chercheur Ahmed Zewail de Caltech
recevait le prix Nobel de chimie pour ces travaux fondateurs dans ce domaine.
Parallélement a I’exploration de la dynamique de processus moléculaire ou
atomique, les impulsions ultra-bréves permettent également de contrdler ces processus :
c’est le domaine du contréle cohérent [2]. Le but du contréle cohérent est d’optimiser
I’efficacité d’un processus d’excitation d’un systéme quantique (atome, molécule,...) en
adaptant judicieusement la forme de ’impulsion laser. Les premiers travaux ont été
réalisés a ’aide d’impulsions laser nanosecondes (I ns=10" s), mais c’est avec
I’apparition des impulsions ultra-bréves et de dispositifs permettant leur mise en forme

[3] que les potentialités de contrdle se sont considérablement étoffées.

C’est dans le cadre du contréle cohérent de dynamiques moléculaires que
s’inscrivent les travaux de cette thése. L’irradiation de molécules linéaires (CO,,
Ny, CS;...) par un champ laser ultra-bref intense conduit a un alignement
macroscopique récurrent de 1’axe des molécules le long de 1’axe de polarisation du
champ laser [4]. De manic¢re générale, positionner angulairement une molécule dans
I’espace présente des perspectives stimulantes dans de nombreux domaines, tels que les
nanosciences ou encore l’optique moléculaire. L’alignement de molécules a 1’état
gazeux trouve déja bon nombre d’application, dont notamment, la possibilité d’étudier
la dépendance en orientation de processus en champs laser intenses [5], et la création de
véritables modulateurs moléculaires [6]. Le controle de la dynamique rotationnelle de
molécules linéaires, aussi bien en régime de champ faible qu’en régime de champ fort,

devrait ainsi élargir 1’éventail des applications dans ce domaine.

La présentation de nos travaux est structurée comme suit :

* Le chapitre II rappelle les propriétés générales des impulsions ultra-bréves, leur
propagation en régime d’interaction linéaire et non-linéaire. Deux dispositifs (SPIDER,
corrélation croisée du troisiéme ordre) permettant de caractériser les impulsions ultra-
breves ainsi que la chaine laser du laboratoire sont également présentée dans ce

chapitre.
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» Une application originale du dispositif SPIDER est ensuite exposée dans le
chapitre III : la mesure quantitative d’indice de réfraction non-linéaire basée sur la
caractérisation compléte d’impulsions auto-modulées en phase. Les résultats
d’expériences menées sur deux solvants, le CS, et le toluéne, sont présentés.

* Le chapitre IV est consacré a la mise en forme d’impulsions lumineuses ultra-
breves. Le principe de la mise en forme dans le domaine spectral et sa mise en ceuvre
expérimentale a I’aide d’un modulateur spatial de lumiére a cristaux liquides sont
eXposeés.

* Le chapitre V présente la production de trains et de doublets d’impulsions par
contrdle de la phase spectrale d’impulsions lasers ultra-bréves. Les profils temporels
réalisés expérimentalement, largement impliqués dans le domaine du contréle cohérent,
sont caractérisés avec le dispositif SPIDER. Une analyse mathématique des profils
temporels associés aux différents types de modulations est effectuée. Les intéréts quant
a ’emploi de modulation de phase spectrale pour générer les séquences d’impulsions
sont discutés.

* Le chapitre VI est consacré au contrdle de paquet d’ondes rotationnel de
molécules linéaires par impulsions ultra-bréves mises en forme. Les potentialités
offertes par les paquets d’ondes rotationnel et par ’alignement moléculaire qui en
découle pour un grand nombre d’applications sont exposées. Le contréle de processus a
deux photons en régime perturbatif, par modulation de la phase spectrale, impliqué dans
la formation de paquet d’ondes rotationnel sous forme de transitions Raman stimulée,
est ensuite présenté. Une stratégie de controle, visant a exciter sélectivement 1’ensemble
des modes Raman d’une parité donnée, est établie. La mise en ceuvre expérimentale de
cette stratégie est d’abord réalisée pour la molécule d’azote (N,) en champ faible. La
dynamique du paquet d’ondes est observée en mesurant I’anisotropie de 1’échantillon
moléculaire via une impulsion sonde décalée temporellement. Une analyse temporelle
du processus de controle est également exposée. L’extension de la stratégie de contrdle

est enfin appliquée a I’alignement moléculaire (champ fort).
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Chapitre II - Caractérisation d’impulsions lumineuses ultra-breéves et systéme laser

Chapitre II - Caractérisation
d’impulsions lumineuses
ultra-breves et systeme laser

Ce deuxieme chapitre est dédi¢ aux propriétés générales des impulsions ultra-
breves, de leur propagation a leur caractérisation. Dans une premiere partie, les
impulsions ultra-bréves sont présentées, les grandeurs associées sont définies. Les
phénomeénes propagatifs en régime d’interaction linéaire et non-linéaire sont ensuite
exposés. La seconde partie présente deux techniques de caractérisation d’impulsions
breves utilisées lors des travaux de these. Enfin, la chaine laser du laboratoire est

présentée ainsi que les caractéristiques des impulsions disponibles.
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Chapitre II - Caractérisation d’impulsions lumineuses ultra-breéves et systéme laser

Il.1. Impulsions lumineuses ultra-breves

I.1.1. Définitions des grandeurs

ne impulsion ultra-bréve est décrite complétement a travers le champ
¢lectrique qui lui est associé. Celui-ci est une fonction dépendant du temps
a valeurs réelles que I’on notera €(t). La décomposition de ce champ dans

le domaine des fréquences est obtenue par transformée de Fourier :

+o0

e(0)= [ &(t) expliot)dt. (1I-1)

-0

Le champ ¢&(t) étant réel, sa transformée de Fourier présente la propriété suivante :
e(-0)=g(w)* . (11-2)
Il sera donc suffisant de connaitre le champ pour des valeurs positives de la fréquence.

11 est alors naturel de définir le champ spectral complexe E(®),

E(0)=2 ¢(»n) H(w), (I1-3)
ou H(m) est la fonction de Heaviside. Ce champ est nul pour les fréquences négatives, et
¢gal a g(w) pour les fréquences positives. De maniere réciproque, on définit le champ
temporel complexe E(t) comme la transformée de Fourier inverse du champ spectral

complexe :
E(t):iTE(co)exp(-icot)dm . (11-4)

On notera que le champ électrique €(t) est la partie réelle du champ temporel complexe
E(t). L’amplitude spectrale |[E(®)| et la phase spectrale ©(®) associées au champ
spectral complexe sont définies par la relation,

E(0)=|E(w)|exp[ip(w)]. (1I-5)
L’intensité spectrale, qui décrit le poids des différentes composantes spectrales

présentes dans I’impulsion, est proportionnelle au carré de I’amplitude spectrale :

(@) [E(o). (11-6)
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Chapitre II - Caractérisation d’impulsions lumineuses ultra-breéves et systéme laser

Cette grandeur, usuellement nommeée spectre, est mesurée expérimentalement a 1’aide,
par exemple, d’un spectromeétre dispersif.

Définissons le délai de groupe, correspondant a la pente de la phase spectrale,

()= 0P

% .

Cette grandeur représente le « temps d’arrivée » de chaque composante spectrale a

(11-7)

I’intérieur de I’impulsion.
On définit de méme [’enveloppe temporelle |E(t)| et la phase temporelle @(t)',
E(t=|E(t)|exp[ig(1)]. (11-8)

’intensité temporelle, proportionnelle au carré de 1’enveloppe temporelle,

1(0) > [ECo), (I1-9)
et enfin la pulsation instantanée,
0
Ot () = -2 (II-10)

Afin de mieux appréhender le sens des différentes grandeurs définies auparavant,
décrivons un champ réaliste. Prenons le cas d’une amplitude spectrale gaussienne

définie comme suit
|E(w)|=exp [—(((o—coo)/c)zJ , (1-11)

ou oy représente la pulsation centrale et ¢ la demi-largeur a 1/e.

Considérons tout d’abord le cas d’une impulsion limitée par transformée de Fourier,
c’est a dire une impulsion dont la phase spectrale est indépendante de la pulsation
(0(®)=0). Exprimons le champ temporel complexe correspondant en utilisant la relation
(11-4),

O 2 .
B0~ exp[—(t(s/Z) Jexp[—lwot]. (11-12)

Pour une impulsion limitée par transformée de Fourier, la pulsation instantanée est
indépendante du temps et est égale a la pulsation centrale : ®i,s—=0). Déduisons des
équations (II-11,12) les largeurs totales a mi-hauteur des intensités spectrales et

temporelles. On obtient respectivement,

Aw=c,/ In2 (II-13)

! Notons que @(t) n’est pas la transformée de Fourier de @(m).
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Chapitre II - Caractérisation d’impulsions lumineuses ultra-breéves et systéme laser

At=(4/c)[In2 (1-14)
On voit ici clairement que le produit des largeurs temporelles et spectrales est constant :
Aw.At=41n2. Bien que cette relation ne soit valable que pour des enveloppes
gaussiennes, il est néanmoins général que le spectre associé a une impulsion est d’autant
plus large que celle-ci est bréve. Les largeurs spectrales, nécessaires pour obtenir des
impulsions ultra-bréves allant de la femtoseconde (10™° seconde) a la picoseconde (10"

12 7
seconde), sont données sur la figure 1.
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Figure 1: Largeur temporelle d’une impulsion gaussienne
limitée par transformée de Fourier en fonction de sa largeur
spectrale. Le cercle visualise la durée minimale des impulsions
délivrées par la chaine laser de notre laboratoire.

1.1.2. Propagation
I1.1.2.1. Propagation en régime linéaire dans un milieu dispersif

La propagation linéaire d’une impulsion est aisément décrite dans le domaine
spectral. Dans tout milieu matériel, I’indice optique n dépend de la pulsation : le milieu
est dit dispersif. Chaque composante spectrale constitutive de 1’impulsion percoit un
indice optique distinct lors de sa propagation dans le milieu. La phase spectrale induite
par la propagation dans un milieu dispersif de longueur L, dépend donc de la pulsation
et s’écrit :

_neol

P(©) (1I-15)
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Nous avons vu précédemment que plus une impulsion est courte plus elle posséde un
spectre large, par conséquent ce phénomeéne de dispersion est considérable lors de la
propagation d’impulsions ultra-bréves. La phase spectrale est usuellement exprimée

sous la forme d’un développement en série de Taylor autour de la pulsation centrale,

¢<m>=¢<m0>+2$(aaﬁ?)j (©—,)"

: (II-16)
=p(0,) + ZE%( (0— mo)k

k>0 B
Les coefficients @, s’expriment communément en (rad.fs). Dans bien des cas, on
montre qu’il suffit d’évaluer la phase spectrale induite par dispersion chromatique par

un développement limité au second ordre :

(p(m):(po+(pl(m—coo)+%(p2((x)—030)2 . (II-17)
Le champ temporel complexe en sortie du milieu dispersif s’écrit alors :
o)
E(t) =< exp(i@,) exp [_ ('_wlj } exp [—i (u)ot+a (t-¢ )2 )} , (1I-18)
Tp

avece

2
=1, /1+4"’3 : (I-19)
To

ou Ty est la durée initiale de I’impulsion,
et

a=%. (11-20)

T, t4¢,

Dans le domaine temporel, les deux premiers termes du développement @ et @;(w—y)
se traduisent respectivement par un décalage de la position relative de la porteuse vis a
vis de I’enveloppe et par un décalage global (retard) de I’impulsion. Le terme du second
ordre (1/2)(p2(0)—0)0)2 est responsable d’un étalement de 1’impulsion dans le domaine
temporel. La durée de I’'impulsion passe de Tp a T4 suivant la relation (II-19). La
fréquence instantanée de I’impulsion dépend linéairement du temps et s’écrit :

Ojpe =g T2 0 (t-¢;) (I1-21)
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L’impulsion est alors dite a dérive de fréquence. Les champs électriques temporels
associés a une impulsion limitée par transformée de Fourier (i.e. @(®)=0) et a la méme
impulsion aprés traversée d’un milieu dispersif sont représentés sur la figure 2. Ce type

d’impulsion sera utilisé lors de la caractérisation d’impulsions ultra-bréves.

/ eentrée(t) \ / Ssortie(t) \

=0

N Y N 't/

Figure 2: Représentation d’un champ électrique avant et apreés
propagation dans un milieu dispersif. Le champ électrique en
amont est limité par transformée de Fourier. Les effets de
glissement de fréquence et d’étalement temporel induit par
dispersion chromatique sont visibles sur le champ apreés
propagation dans le milieu.

I1.1.2.2. Propagation en régime non-linéaire (auto-modulation
de phase)

Tous les matériaux possédent un indice dépendant de I’intensité temporelle via
I’effet Kerr optique. Cet effet non-linéaire est non négligeable pour une impulsion ultra-
breve. En effet, méme si celle-ci est peu énergétique, la concentration de son énergie sur
une plage temporelle réduite entraine une intensité temporelle importante. La phase
temporelle accumulée par I’impulsion aprés sa propagation dans un milieu d’épaisseur
L s’écrit au temps t

n, I(t)o L

P(t)= (11-22)

en négligeant les effets de propagation linéaire et en considérant que 1’indice de

réfraction non linéaire n, est indépendant de la pulsation. De plus, on suppose que la
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réponse non-linéaire du milieu est quasi-instantanée, la phase temporelle suit le profil en
intensité¢ de I’'impulsion. Ce phénomene est usuellement appelé auto-modulation de
phase en raison de I’interaction de I’impulsion avec elle-méme au travers du milieu non-
linéaire. La propagation non-linéaire ne modifie pas I’enveloppe temporelle de
I’impulsion, mais se traduit dans le domaine spectral par la création de nouvelles
composantes. D’aprés les équations (II-10) et (II-22), la pulsation instantanée de

I’impulsion est dépendante du temps

(’Oinst (t) = (’00 _aa_¢
t . (11-23)
_ _mol oI(t)
0 c ot

Le décalage a la pulsation centrale noté 8 est représenté en fonction du temps sur la
figure 3 pour un indice de réfraction non-linéaire positif et une enveloppe temporelle
gaussienne. On remarque qu’au temps court (long), la pulsation instantanée de

I’impulsion est décalée vers le rouge (bleu).

8("‘)=0)inst-0)0

rouge

Figure 3 : Dépendance temporelle du décalage a la pulsation
centrale. Pour cette simulation, !'indice de réfraction non-
linéaire a été choisi positif.

Afin de comprendre la structure cannelée des spectres associée aux impulsions auto-
modulées en phase (figure 4), considérons la pulsation ® représentée sur la figure 3.

Cette pulsation est créée a deux instant différents t; et t,. Si le délai (tp-t;) est égal a
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(2n+1)m/®’ (avec n entier), alors il y a interférence destructive entre les deux ondes
générées, résultant en un creux dans le spectre autour de la pulsation ®’. Dans le cas ou

t-t;=2n7/®" (avec n entier), alors 1’interférence est constructive et le spectre passe par

un maximum.

o
—
|

o o o o

Q o (@] (@]

R & » @
| { | L

intensité spectrale [unité arb.]

(@]
N

Figure 4: Influence de ['amplitude de la phase temporelle
induite par effet Kerr sur le spectre.

11.2. Caractérisation

11.2.1. Introduction

Caractériser complétement une impulsion ultra-bréve, c’est connaitre toutes les
propriétés, en termes d’intensité et de phase, du champ électrique complexe. Notons que
la connaissance compléte du champ dans le domaine spectral entraine sa connaissance
compléte dans le domaine temporel (et inversement), a travers les relations de Fourier
(II-1) et (II-4). La caractérisation d’'une impulsion ultra-bréve ne peut s’effectuer de
maniére directe. En effet, les temps de réponse des détecteurs usuels (photodiodes) sont

supérieurs de plusieurs ordres de grandeurs a la durée des impulsions ultra-bréves. En
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s’appuyant sur des phénomeénes non-linéaires « instantanés », de nombreuses méthodes
optiques ont pu étre développées depuis ’apparition des sources lasers ultra-bréves. La
plupart d’entre elles ne donne d’informations que sur le profil temporel en intensité de
I’impulsion. La méthode de corrélation croisée, présentée dans la section suivante, en
est un exemple. Les techniques permettant de caractériser complétement le champ sont
peu nombreuses. Deux d’entre elles se sont imposées lors de ces dernieéres années. La
premiére est une méthode spectrographique nommée FROG (Frequency Resolved
Optical Gating) [7-9]. La seconde est une méthode interférométrique permettant la
mesure de la phase spectrale. Le principe et les potentialités de la seconde seront

exposés dans la suite de ce manuscrit.

11.2.2. Corrélation croisée du troisieme ordre

La méthode de corrélation croisée est basée sur I’interaction instantanée de deux
impulsions (I’'une connue, I’autre a caractériser) a travers un processus non-linéaire du
troisieme ordre (effet Kerr). Cette technique permet de remonter a 1’intensité temporelle
de I'impulsion a caractériser, mais I’information sur la phase du champ n’est pas
accessible (i.e. la caractérisation n’est pas compléte). Le terme « croisé » indique
qu’une impulsion de référence est utilisée lors de la caractérisation. Si I’impulsion de
référence est une réplique de I’impulsion a caractériser, on parle alors d’auto-
corrélation. Cette impulsion de référence est en général limitée par transformée de
Fourier (i.e. la plus courte possible), ceci afin d’obtenir la meilleure résolution
temporelle possible. Le schéma du dispositif expérimental est présenté sur la figure 5.
Le délai relatif entre les deux impulsions (noté T) est contrdlé par une ligne a retard
constituée d’un coin de cube motorisé. Les polarisations linéaires de I’impulsion a
caractériser et de I’impulsion de référence sont ajustées a 45° I'une de I’autre par deux
polariseurs. Les deux impulsions sont ensuite focalisées et interagissent via un milieu
non linéaire. Dans notre dispositif, le milieu est une simple lame de silice. Apres
I’interaction, I’impulsion a caractériser est bloquée, tandis que 1I’impulsion de référence
passe a travers un analyseur dont ’axe est orienté a 90° de I’axe de polarisation de

I’impulsion de référence. On considére que 1’effet Kerr est instantané (déformation du
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nuage ¢électronique). Le signal observé correspond a la dépolarisation de 1I’impulsion de

référence (sonde) due a la biréfringence induite par I’impulsion a caractériser (porte).

2 P
A E(t)
L
—— S L
impulsion
de reference M non-linéaire
a porte

impulsion ﬂ
a caracteriser [P M.
A signal
I CG Esignal(ts't)
ligne
a retard

Figure 5 : Dispositif expérimental pour la réalisation de la
corrélation croisée. Les polarisations respectives des
polariseurs et de [’analyseur sont indiquées dans le cadre en
haut a gauche. C.C.: coin de cube; M : miroir; P, §S:
polariseurs; A: analyseur ; L: lentille ; PM. :
photomultiplicateur.

Comme le souligne la figure 6, dans ce processus non-linéaire d’ordre 3 le champ signal
est proportionnel au produit du champ temporel sonde (centré en t=0) par 1’intensité

temporelle de la pompe décalée (centrée en t=7) :

&m@n=&mwm—dz (11-24)
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signal
Esignal(t’,C )N Es(t)|Ep(t'T)|2

0 T t

Figure 6 : Représentation temporelle des différentes impulsions
impliquées dans la corrélation croisée.

L’impulsion signal vient ensuite illuminer un photomultiplicateur qui est sensible a
I’intensité du champ. Le signal généré par le photomultiplicateur est ensuite intégré
temporellement a I’aide d’un intégrateur a porte :

+oo

I(r)z J.

—oo

Dans la configuration choisie ici, I’'impulsion a caractériser joue le role de porte. Par

2
E g (1,7 (I1-25)

conséquent, dans le cas limite ou la sonde peut étre considérée comme une fonction de
Dirac, le signal de corrélation croisé est proportionnel au carré de ’intensité de

I’impulsion a caractériser (équations I1-23 et 11-24).

11.2.3. La méthode SPIDER

11.2.3.1. Principe de I'interférométrie spectrale a décalage

La méthode SPIDER [10, 11], acronyme anglophone pour « Spectral Phase
Interferometry for Direct Electric-field Reconstruction », permet de mesurer la phase
spectrale associée a une impulsion ultra-bréve. La figure 7 illustre les opérations de base
de I’interférométrie spectrale a décalage. Le champ électrique & caractériser E(®) est
tout d’abord dupliqué en deux champs identiques. Le premier champ est décalé
temporellement d’un délai T, ce qui correspond dans le domaine spectral a multiplier le

champ spectral complexe par le facteur exp[-i®t] (phase spectrale linéaire). Le second
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champ est lui décalé spectralement d’une pulsation dw. Les deux champs résultant sont

alors superposés spatialement.

E(w) exp(-iowr)

E(®) exp(-imT)
+E(+0wm)

Décalage
spectral
RI0)

Spectrometre

Figure 7 : Opérations nécessaires a la réalisation d’un
interférométre spectral a décalage.

Le spectre total® associé a la somme des deux champs s’écrit par définition (éq. I1-6):
S(@)=[E(w) exp(-io1) + B(o+3w) (11-26)

En écrivant les champs spectraux complexes E(m) et E(+0w) sous forme d’amplitudes

spectrales et de phases spectrales (eq. I1-5), il vient,
S(0)=[E(@)[* +[E(o+30)|* +2|E(0)|[E(o+5w)| cos[ p(o+50)-p(0) + ot]  (11-27)
d’ou finalement,

S(®)=I(®) + (0+30) +2/I(0)(0+50) cos[@(w+30)-p(o) +o1]. (11-28)
Les deux premiers termes (I(®) et I(0+Q)) sont les spectres associ€és a chacune des
impulsions. Le terme restant est un terme d’interférence, dont la période de modulation
vaut en moyenne (271/T). Ce terme est responsable des cannelures observées sur le
spectre (voir figure 8). La phase spectrale apparait dans ce terme sous forme d’une
différence de phase @(+0w)—@(w). Cette différence est proportionnelle a la pente de la
phase spectrale au facteur dw prés si dw est suffisamment petit. Un traitement
numérique simple permet d’extraire cette différence puis de reconstruire la phase

spectrale. La section suivante est consacrée a ce traitement numérique.

2 Rigoureusement le spectre n’est pas égal mais proportionnel au carré de I’amplitude spectrale. Dans la
suite du manuscrit nous supposerons le coefficient de proportionnalité égale a 1.
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Pulsation ®

Intensité spectrale S()

Figure 8: Représentation d’'un interférogramme idéal.
L’espacement nominal entre les franges brillantes est
27t/t. Toute déviation de cet espacement est due a un profil de
phase spectrale non constant de ['impulsion a caractériser.

11.2.3.2. Procédure d’extraction de la phase spectrale

La premicre étape est d’extraire la différence de phase spectrale
[@(0+0w)—@(w)] du spectre S(w) défini par 1’équation (II-28). Pour plus de clarté,

réécrivons I’interférogramme comme,

S()=S1) (®) + exp(-iw1)S2) (0) + exp(inT)SE) () (1129
ot
S (@)() =I(w) + I(@+3w) (11-30)
5619) (0)=[E(0)] [E(0+Q)|exp i (p(r+5w)-p(0) ] (I1-31)
Sta0) (w)=|E(0)|[E(0+Q)| exp [ -i(@(0+50)-¢()) | (11-32)

La portion « continue » S“(m) de I’interférogramme ne contient aucun renseignement
sur la phase spectrale. Chaque terme « alternatif » S“*)(w) contient toute I’information
sur la phase. Il s’agit maintenant d’isoler un des termes alternatifs pour remonter a la
différence de phase spectrale. Pour cela, on utilise un algorithme robuste [12] consistant

en trois étapes simples :
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® une transformée de Fourier de S(@)
® un filtrage dans le domaine de Fourier

® une transformée de Fourier inverse du signal temporel filtré

La transformée de Fourier de I’interférogramme S(®) s’écrit :
S(t)=TF[S(®)]= TF[S)(m)]
+TF[S29) (@)] ® d(t+1) (II-33)
+TF[St20) (@)] ® 5(t-1)
La relation précédente met en évidence le fait que les signaux temporels associés aux
termes spectraux de I'interférogramme S““(w), S“*(w) et S“*)(w) soient bien localisés

temporellement respectivement autour de t=0, t=-t et t=+t (voir figure 9).

filtre centré en ©

Re[S(t)] [unité arb.]

| | .
-T 0 T

Temps [unité arb.]

Figure 9: Transformée de Fourier d’un interférogramme. La
transformée de Fourier est complexe, seule la partie réelle est
représentée. L’information sur la phase spectrale est contenue
dans la composante temporelle centrée autour de +7. Cette
composante est isolée en multipliant la transformée de Fourier
par une fonction porte centrée sur T.

Pour 71 suffisamment grand, on peut sélectionner a I’aide d’un filtre la composante
temporelle centrée autour de t=+t. Le filtre choisi est simplement une fonction porte
H(t), centré en t=+t. Le signal filtré correspond alors simplement au troisieme terme de

I’équation (II-33) :
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S(t) H(t-t)=TF[S("29) ()] ® §(t-1) (11-34)
En prenant I’argument de la transformée de Fourier inverse du signal filtré, on obtient
finalement,

9(0)-p(w+do)+ot=arg[ TF- (S(OH(t-1)) | (11-35)

Il reste maintenant a éliminer la phase linéaire wt. La méthode la plus simple est de
mesurer T expérimentalement puis de soustraire @t numériquement. La derniere étape
consiste a reconstruire la phase spectrale a partir des différences de phase. Définissons
la différence de phase comme :

O(0)=p(0+dm)-P(®) (II-36)
La phase spectrale peut €tre reconstruite par une simple intégration :

¢(®)z$ T O(w)do (11-37)

®-0m

11.2.3.3. Réalisation experimentale du décalage spectral

Dans ce paragraphe, la réalisation expérimentale du décalage spectral nécessaire
a la mise en place de la méthode SPIDER est décrite. Le décalage spectral est basé sur
I’interaction non-linéaire de I’impulsion a caractériser avec une impulsion a dérive de
fréquence. Considérons une impulsion a dérive de fréquence avec une phase spectrale
du second ordre (1/2) ¢ (0-ay)* (voir éq. (II-17)). Pour des valeurs de @ suffisamment
importantes, une homothétie temps-fréquence apparait. Les variables t et ® sont alors
reliées par la relation =@y (w-0y) (voir éq. (II-7) et (II-21)). Cette relation a deux

conséquences importantes pour la réalisation du décalage spectral :

e La fréquence apparente de ['impulsion varie linéairement avec
le temps suivant O=y+(t/@,).

® Pendant un temps court devant la durée de I'impulsion étirée,
la fréquence apparente change peu par rapport a la largeur du

spectre, apparaissant comme monochromatique.

Considérons maintenant la somme de fréquence d’une impulsion ultra-bréve

avec une impulsion a dérive de fréquence. On suppose que la dérive de fréquence est
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suffisante pour que durant le temps d’interaction (i.e. la durée de I’impulsion ultra-
breve), la pulsation de I'impulsion a dérive de fréquence soit constante. Celle-ci vaut
alors @=myH(t/@y), ou t désigne le délai entre les deux impulsions. Dans ces
conditions, le champ généré est une réplique du champ incident décalée de la pulsation
® . On voit ici que la pulsation de décalage dépend du délai entre les deux impulsions.
Supposons que ’on fasse maintenant la somme de fréquence de deux champs
identiques de pulsation centrale @y séparés temporellement d’un délai T avec une
impulsion a dérive de fréquence. Dans ce cas les deux champs générés seront des
répliques des deux champs incidents décalées dans le domaine des fréquences de
W1=0pH(t1/Q2) et = +(t2/@2), avec T=t,-t; (voir figure 10). On peut noter que les

pulsations centrales des impulsions générées sont proches de 2wy (doublage de

fréquence).
OW=T/¢,
"Répliques
W+, ©
0, T,
T
....... > t
S Impulsion
a dérive

de fréquenc

t =0 4

t
t 11 1
(,0."

. O=0¢H/Q) @) 070/,

Figure 10: Réalisation expérimentale du décalage spectral par
interaction non-linéaire de deux impulsions répliques avec une
impulsion a dérive de fréquence.
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Le décalage spectral dm entre les deux impulsions générées est égal a w-o;. Il dépend
du facteur d’étirement @, de I’'impulsion a dérive de fréquence et du délai T entre les
deux impulsions :
T
ow =— (II-38)
?,
L’équation (II-26) établie précédemment décrit parfaitement le spectre associé¢ aux deux
impulsions générées, a condition de remplacer la variable ® par (®-®;). Par conséquent

une translation de la pulsation ®; dans le domaine des fréquences est nécessaire lors de

la reconstruction de la phase spectrale.

11.2.3.4. Conditions sur dwet t

La pertinence de la méthode SPIDER pour recouvrir correctement la phase
spectrale nécessite quelques précautions quant au choix du décalage spectral et du délai

relatif entre les impulsions répliques.

e Conditions sur 7 :

(1) T doit étre suffisamment grand pour pouvoir filtrer correctement la composante
centrée en + T (voir figure 9). La largeur temporelle de cette composante étant
approximativement celle de I’impulsion a caractériser, cette condition s’écrit alors
T >> Tp.

(2) Le spectrometre a une résolution fini notée A®specro. Pour bien analyser les franges

du spectre cannelé, il faut au moins deux points par frange. Les franges étant espacées

de 2m/7, la condition s’€crit alors T < T/A®speciro.

e Conditions sur d :

* 0w doit étre suffisamment grand pour obtenir une différence de phase mesurable.
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11.2.3.5. Dispositif expérimental

L’impulsion a caractériser est scindée en deux impulsions identiques par une
lame séparatrice. La premicre impulsion est étirée par un systéme a réseaux afin
d’obtenir une dérive de fréquence importante, la seconde est utilisée pour générer deux
répliques séparées temporellement a [’aide d’un interférométre de Michelson.
L’ajustement de la longueur d’un des bras de I’interférométre permet d’obtenir le délai t
souhaité. Une ligne a retard permet d’ajuster le délai entre I’impulsion a dérive de
fréquence et les deux impulsions répliques. L’impulsion a dérive de fréquence et les
impulsions répliques interagissent ensuite de facon non-colinéaire dans un cristal
doubleur de BBO, en configuration de type I. Trois impulsions spatialement séparés

sont ainsi générées, correspondant au « mélange » entre :

(a) 'impulsion a dérive de fréquence avec elle-méme.
(b) 'impulsion a dérive de fréquence avec les deux répliques.
(c) les deux répliques avec elles-mémes.
Chacune des trois impulsions peut ensuite étre dirigée vers le spectrometre de maniere

s¢lective a I’aide d’un miroir monté sur une platine de translation.

Interférometre
de Michelson
....................... : I
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Figure 11: Schéma du dispositif expérimental SPIDER. (M)
miroir, (S) lame séparatrice, (C.C) dispositif coin de cube, (L)
lentille convergente.

11.2.3.6. Procédure de calibration

Avant d’effectuer toute mesure, il est nécessaire de connaitre précisément le
décalage spectral et le délai entre les répliques afin de pouvoir reconstruire la phase
spectrale. Une procédure de calibration est donc nécessaire. Celle-ci est réalisée a partir

de I’analyse des différents faisceaux générés lors du doublage de fréquence.

e Détermination du délai relatif :

L’analyse de l’interférogramme associé¢ au faisceau (c), (voir figure 11) permet de
remonter au délai relatif . En effet, la phase spectrale reconstruite a partir de
I’interférogramme est simplement la phase linéaire @t. C’est cette phase qui est ensuite

soustraite lors de la reconstruction de la phase spectrale.

e Détermination du décalage spectral :

Le décalage spectral dm est déduit a partir de I’analyse du faisceau (b). On enregistre
successivement les spectres décalés associés a chaque réplique, en bloquant le bras

mobile puis le bras fixe de I’interférometre de Michelson.

On voit ici que la géométrie non-colinéaire de ’interaction permet une procédure de

calibration simple.

11.2.3.7. Sensibilité et fiabilité du dispositif

La sensibilité et la fiabilité du dispositif SPIDER ont été testées en caractérisant
la phase spectrale induite par propagation linéaire dans un bloc de silice. Le terme

quadratique de la phase spectrale induite est de la forme :
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(o) = %(/’2 (0-0)? (11-39)

avec d’apres 1’équation (II-15),

92¢(m) L (anj (aznj
S a2y R Y R 11-40
& ( d? jm c{ 90 J,, 0| 302 o ({1-40)

A partir de la courbe de dispersion n(®) de la silice, on obtient ¢, =540 rad.fs? pour la
pulsation centrale ©=2.3556*10" rad.s™ et pour une longueur L=1.5 cm. La mesure de

la phase spectrale obtenue est présentée sur la figure 12.

— 0,3
5 Calcul
g R O  Mesure SPIDER
@ X
T 0,2
3]
()
o
(9]
® 0,1
©
£
o
0,0

370 375 380
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Figure 12 : Phase spectrale induite par propagation linéaire
dans une lame de silice de longueur 1.5 cm.

L’accord entre la phase mesurée et la phase calculée est excellent. On peut noter que
I’amplitude de la phase spectrale induite est faible ~ 0.3 rad., ce qui indique une bonne

sensibilité du dispositif. Ce test de bon fonctionnement est accompli a chaque utilisation
du dispositif SPIDER.

I1.3. Systeme laser
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Une présentation sommaire du systeéme laser du laboratoire permettant de
générer les impulsions ultra-bréves est donnée dans ce paragraphe. Le premier élément
de la chaine laser est un oscillateur Titane-Saphir (modele MIRA Coherent) a auto-
blocage de modes, pompé par un laser continu Nd :Vanadate (VERDI Coherent) lui-
méme pompé par diodes. Le taux de répétition des impulsions émises, qui est fixé par la
longueur de la cavité¢ de ’oscillateur, est d’environ 76 MHz. L’énergie contenue dans
une impulsion du train est relativement faible (de 1’ordre de quelques nanojoules). Afin
d’obtenir des impulsions de plus forte énergie, un systéme d’amplification a dérive de
fréquence [13] est employé (BMI, Thomson-Laser, Thales-Laser). Celui-ci comprend
un étireur a réseau, un amplificateur régénératif, un amplificateur a passages multiples
et enfin un compresseur a réseau. L’étireur a réseau permet, en induisant une phase
spectrale quadratique, d’augmenter la durée des impulsions (=300 ps) et par conséquent
de diminuer leurs intensités crétes. Cette étape indispensable permet d’éviter les effets
non-linéaires indésirables ainsi que I’endommagement des cristaux et optiques lors de
I’amplification. Les cristaux (Titane:Saphir) des deux étages d’amplification sont
pompés par un laser Nd-Yag a un taux de répétition de 20 Hz. Une sélection des
impulsions a amplifier dans le train d’impulsions étirées par un systéme électro-optique
permet une amplification a la cadence de 20 Hz. Une fois I’impulsion amplifiée, celle-ci
est envoyée dans un compresseur a réseau, qui induit une phase quadratique de signe
oppos¢ a celle générée par 1’étireur, permettant ainsi de remettre en phase les
différentes composantes spectrales. L’impulsion en sortie du compresseur retrouve ainsi

approximativement la durée qu’elle possédait en sortie de 1’oscillateur.
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VERDI == Oscillateur
— H‘H‘H—"

@"eur‘

> | — WV ——

Nd-Yag | = | Amplificateurs

Yy —>

[Compresseur

Expériences

Figure 13 : Représentation schématique de la chaine laser de
notre laboratoire générant les impulsions ultra-bréves. Les
impulsions aux différents stades de leur génération sont
représentées.

Les caractéristiques des impulsions en sortie de la chaine laser femtoseconde sont
regroupées de maniére synthétique dans le tableau 1. Les profils temporels et spectraux
sont supposés gaussiens. Les grandeurs spectrales sont données en unités de longueur

d’onde, de fréquence et de pulsation.
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Energie par impulsion .37

Taux de répétition 20 Hz
Polarisation linéaire
Longueur d'onde 800 nm
centrale 1
Fréquence centrale 375 THz

L

Pulsation centrale 2.36 10 rad.s!

Largeur spectrale
(largeur total a mi-hauteur
de l'intensité spectrale)

(en fréquence) 4 THz

10-11 nm

(en pulsation) 25 10!5 rad.s*!

Durée minimale
(impulsion limitée
par transformée de Fourier, ~ 100 fs
largeur total a mi-hauteur
de l'intensité temporelle)

Tableau 1: Caractéristiques des impulsions en sortie de la
chaine laser.



Chapitre I1I - Déterminationd’indices de réfraction non-linéaire par caractérisation d’impulsions
auto-modulées en phase

Chapitre III - Détermination
d’indices de réfraction non-
linéaire par caracterisation
d’impulsions auto-modulées
en phase

Ce chapitre présente une application originale du dispositif SPIDER présenté
précedemment : la mesure quantitative d’indice de réfraction non-linéaire basée sur la
caractérisation compléte d’impulsions auto-modulées en phase. Aprés une bréve
introduction des enjeux « technologiques » reliés a la non-linéarité des matériaux, le
principe de notre technique de mesure ainsi que le protocole expérimental associé
seront présentés. Les résultats expérimentaux obtenus pour deux solvants couramment
utilisés comme matériau de référence (CS,, toluéne) seront ensuite exposés et discutés.
Finalement, une comparaison des résultats obtenus par notre méthode avec des

mesures réalisées avec la méthode « Z-scan » est donnée.
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l1l.1. Introduction

urant les dernieéres années, I’intérét pour la caractérisation de la réponse

optique non-linéaire de matériaux a considérablement augmenté. Les

besoins émergents de matériaux présentant des propriétés adaptées aux
applications  « ultra-intenses » (projet laser Mégajoules) et «ultra-rapides »
(télécommunications optiques, limitation optique, mémoire optique tridimensionnelle,
interrupteurs optiques, etc.) ont stimulé un grand nombre de travaux dans ce domaine.
En plus de Dattrait technologique pour de telles applications, les connaissances
fondamentales qui en découlent sont importantes. Malgré le fait qu’un grand nombre de
techniques expérimentales ait été employé pour déterminer les propriétés optiques de
matériaux, il est souvent difficile (et peu précis) de mesurer directement les paramétres
optiques non-linéaires. Par conséquent, la réponse non-linéaire d’un composé donné est
habituellement déterminée indirectement en utilisant un matériau de référence. Le
matériau de référence le plus fréquemment employé est le disulfide de carbone (CS,),
en raison de sa forte non-linéarité et de sa disponibilit¢ commerciale. Cependant, du fait
de la grande variété des techniques expérimentales utilisées (mélange dégénéré a quatre
ondes, génération de troisiéme harmonique, z-scan, etc.) et de la diversité des conditions
expérimentales (taux de répétition du laser, longueur d’onde, durée de I’impulsion, etc.),
la comparaison, méme avec un matériau de référence, devient parfois une tache difficile
puisque des non-linéarités de différentes origines physiques peuvent intervenir. Par
exemple, une impulsion longue dans des conditions de résonance induit une réponse
retardée provenant de transitions vers des niveaux excités, tandis qu’une impulsion

ultra-bréve permet la mesure de la réponse purement électronique (« instantanée »).

l1l.2. Principe de la mesure

La méthode de détermination de I’indice de réfraction non-linéaire d’un milieu
est basée sur la caractérisation de la phase temporelle induite par propagation non-

linéaire d’une impulsion ultra-bréve. Si I’on suppose une réponse quasi-instantanée du
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milieu, c'est-a-dire une réponse de nature purement électronique, alors la phase non-
linéaire accumulée par I’impulsion aprés propagation sur une longueur L s’exprime a
travers la relation :

2nn, I(x,y,z,t) dz

3 (11I-1)

L
o0xy0=|
0

ou I(x,y,z,t) est la distribution spatio-temporelle en intensité¢ de I’impulsion et n, I’indice
non linéaire du 1% ordre. La figure 14 représente 1’orientation des axes (X.,y,z)

relativement a la direction de propagation du faisceau laser.

milieu non-linéaire

faisceau laser

Figure 14 : Représentation du faisceau collimaté traversant le
milieu non linéaire. L orientation des axes (x,y,z) est indiquée.

Si le faisceau laser est collimaté a 1’aide d’un télescope, on peut considérer que le profil
transverse en intensité est conservé au cours de la traversée du milieu non linéaire
I(x,y,z,t)=I(x,y,t). En intégrant I’équation (III-1), il vient alors :

_2mn, I(x,y,t) L, (111-2)

9 bt
P(X,y,t) Y

ou L est la longueur du milieu non-linéaire traversé¢. En supposant un profil spatial et

temporel gaussien, I’intensité s’écrit alors:

2
I(x,y,t) = I, exp| -41n2 [Ti} exp{—(Z%ﬂ , (1I1-3)
p
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ou Iy est I'intensité maximale, T, est la durée de I’impulsion (largeur totale a4 mi-hauteur
du profil temporel en intensité) et W est la dimension du faisceau (demi-largeur a 1/¢’
du maximum d’intensité). La mesure de la phase par notre dispositif d’interférométrie
spectrale n’est pas résolue spatialement. Notons cependant qu’un dispositif SPIDER
permettant des mesures résolues spatialement a récemment été¢ développé par le groupe
de I. A. Walmsley[14]. Par conséquent, la phase temporelle mesurée est moyennée

spatialement :

J I o(x,y,t) dx dy

o) = altd . (I11-4)
Aeff

ou A est aire effective du profil transverse en intensité du faisceau. Pour un profil
transverse gaussien, on calcule :
A =1W2. (I1-5)

Apres intégration sur I’espace, la phase temporelle moyennée s’écrit alors:

2
a0 =202 do ool ama| L L. (IT1-6)
A2 T,

L’¢énergie E d’une impulsion est par définition I’intégrale sur le temps et I’espace de
I’intensité,
j j j I(x,y,z)dx dy dt=E . (111-7)
Xyt
La relation précédente permet d’exprimer I’intensité maximale en fonction de 1’énergie,

de Ia taille du faisceau et de la durée de 1I’impulsion :

I,=4 2 E (TI1-8)
n T, W3
Finalement, la phase temporelle moyennée s’écrit :
1 2
pn=4 [ 2 02EL ] g L
T AW2t, T,
, (111-9)

2
=A,exp|-4In2 (Lj

Tp

ou Ay est ’amplitude totale de la phase temporelle.
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Il est alors possible d’extraire I’indice de réfraction non-linéaire en fonction de

grandeurs mesurables :
B 1 T A W2 T

n,=— |~ A —— P 11-10
2 4\m2 "% LE ( )

La détermination de la dimension du faisceau W s'accomplit a 1’aide d’une simple
caméra CCD. La durée de I'impulsion T, et ’amplitude de la phase spectrale temporelle
Ay sont obtenues en caractérisant par la méthode SPIDER 1’impulsion auto-modulée en

phase.

l1l.3. Protocole expérimental

11.3.1. Mesure de la dimension du faisceau

La répartition transverse en intensité d’un faisceau gaussien elliptique est décrite

par la relation :

2 2
I(x,y)=cste xexp]| - 2L2+2L2 (III-11)
W W,

La mesure des dimensions du faisceau (Wx, Wy) est effectuée grace a une caméra
placée dans le plan transverse du faisceau permet de visualiser directement la
distribution en intensité du faisceau. La connaissance des dimensions d’un pixel de la
matrice, permet ensuite de redimensionner I’image. L’image est enfin analysée

numériquement pour déterminer les dimensions transverses du faisceau (voir figure 15).
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300 [~(c) °  Mesures
- Ajustement par une gaussienne
250

ceerec BN
<

200 —

150 -

Intensité [unité arb.]

100

300 - (b) ©  Mesures
Ajustement par une gaussienne
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(@) Dimensions du faisceau
W, =(1.59+0.05) mm
W,=(1.14£0.02) mm
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Figure 15 : Mesure des dimensions du faisceau a [’aide d’une
matrice CCD. (a) Exemple d’image du faisceau enregistré par
la caméra CCD. Les traits horizontaux et verticaux localisent
respectivement les profils mesurés sur les figures 14(b) et
14(c); (b)-(c) Profils déduits de l’'image représentée sur la
figure 14(a). Les courbes pleines sont les gaussiennes obtenues
par ajustements par moindres carrés. (d) Dimensions du
faisceau déduites des ajustements.

Lors de la mesure d’indices non-linéaires, la caméra est placée juste avant 1’échantillon
¢tudié. Une vérification de la bonne collimation du faisceau peut également étre
effectuée a I’aide de la caméra en comparant les dimensions du faisceau a différentes
cotes z. Lors de I'utilisation des équations du paragraphe précédent, la « surface » du

faisceau W* sera prise comme le produit WxxWy.

l1.3.2. Mesure de la phase temporelle

La mesure de la phase temporelle requiert quelques précautions. En effet, il faut
s’assurer de mesurer uniquement la phase d’origine non-linéaire induite par propagation

a travers le milieu étudié. Afin de soustraire la phase due a la propagation linéaire dans
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le milieu, un ajustement du compresseur (i .e. de la phase quadratique) de la source laser
est effectué afin d’obtenir une phase temporelle nulle, pour une trés faible énergie

(phase temporelle non-linéaire négligeable).
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de la phase spectrale
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Intensité spectrale
[unité arb.]
a|eJ1oads aseyd

370 375 380
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Figure 16 : Exemple de la reconstruction dans le domaine
temporel d’une impulsion auto-modulée en phase par CS,. La
mesure a été réalisée a une intensité de 2 GW/enr'.
(a) Interférogramme (b) Intensité spectrale (ligne pleine) et
phase spectrale (cercles). (c) Intensité temporelle (ligne pleine)
et phase temporelle (cercles). La durée de ['impulsion t, et
lamplitude de la phase temporelle Ay, grandeurs impliquées
dans le calcul de l'indice de réfraction non-linéaire, sont
indiquées. L’évolution temporelle de la phase suit [’enveloppe
temporelle de l'intensité : c’est la signature de la réponse non-
linéaire instantanée du milieu.
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Un exemple de caractérisation expérimentale d’impulsion auto-modulée en phase par la

méthode SPIDER est donné sur la figure 16.

111.3.3. Condition sur I'intensité

Dans le paragraphe III-2, nous avons considéré que les dimensions du faisceau
n’évoluaient pas lors de sa propagation dans le milieu non-linéaire. Cette hypothése
reste valide si le faisceau ne subit pas le phénoméne d’auto-focalisation de facon trop

importante. Ceci est assuré si I’intégrale B [15], définie par

L
B= 27” j n, 1(0,0,0,z)dz, (111-12)
0

reste inférieure a 2 radians. Cette intégrale est la phase maximale accumulée par
I’impulsion apres sa traversée du milieu non-linéaire. Pour notre configuration (faisceau
collimaté a profil transverse gaussien), cette intégrale est égale a 2A, par conséquent il
faut s’assurer que 1’amplitude totale de la phase temporelle reste inférieure a un radian.
On peut noter que cette condition entraine également le fait que le spectre soit peu

affecté par la propagation (voir figures 4 et 16).

lll.4. Résultats expérimentaux

Les indices de réfraction non-linéaires ont ét¢ déterminés par la méthode décrite
précédemment pour deux solvants habituellement utilisés comme matériau de

référence :

- le disulfide de carbone : CS;

- le toluéne : C7Hg

Les solvants utilisés étaient de qualité spectroscopique et étaient contenus dans des
cellules de quartz de longueur L de 5 et 10 mm. Les mesures ont été effectuées dans un
régime d’intensité tel que la non-linéarité des solvants ne soit pas saturée et que le
faisceau ne subisse pas le phénoméne d’auto-focalisation de maniere trop importante

(borne supérieure) et tel que la phase temporelle induite soit quantifiable (borne
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inférieure). L’intensité du champ variée en jouant sur 1’énergie des impulsions et les
dimensions du faisceau. La gamme des intensités parcourue pour 1’étude du toluene,
choisie selon les critéres précédemment établis, s’étale de 8.5 4 33 GW/cm®. La réponse
non-linéaire du disulfide de carbone est plus importante que celle du toluéne, par
conséquent les intensités utilisées pour I’étude de celui-ci ont été légerement plus
faibles, de 1.8 4 4.2 GW/cm®. Tous les interférogrammes analysés ont été moyennés sur

20 tirs lasers.
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Figure 17 : Indices de réfractions non-linéaires mesurés par
interférométrie spectrale a différentes intensités pour (a) le
toluene ; (b) le disulfide de carbone. Les lignes en traits
pointillés représentent les valeurs moyennes des indices non-
linéaires.

Les résultats expérimentaux obtenus pour le toluene et le disulfide de carbone sont
donnés respectivement sur les figures 17(a) et 17(b). Sur les plages d’intensités
explorées pour chacun des deux solvants, la constance des indices non-linéaires indique
que les phénoménes non-linéaires ne sont pas saturés. Une comparaison des mesures
effectuées grace a la méthode de caractérisation compléte et de celles obtenues par la
méthode traditionnelle Z-scan [16] est donnée dans le tableau 2. Les barres d’erreurs
données pour les mesures SPIDER sont statistiques. Les résultats présentent un accord
fort satisfaisant confirmant la fiabilité de la nouvelle méthode de caractérisation basée

sur 1’utilisation du SPIDER.
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ny(m*/W)

technigue =

Z-scan SPIDER

solvant &

CS, |B.1£1.0)x10" | (2.5+0.3)x10"°

Toluéne |[(1.3£0.6)x10" | (0.9£0.2)x10"

Tableau 2 : Comparaison des indices de réfraction non-linéaire
obtenus par les deux techniques expérimentales : Z-scan,
SPIDER.

Une discussion plus compléte des résultats expérimentaux est donnée dans ’article [17].
l11.5. Conclusion

Nous avons démontré que le dispositif SPIDER, originellement destiné a
diagnostiquer la bonne recompression d’impulsions en sortie de chaines lasers
femtosecondes, peut permettre la mesure d’indice optique non-linéaire. Les indices de
deux matériaux de référence (CS2, toluéne) ont été obtenus par cette méthode. Ils ont
été comparés a des mesures faites parallélement par la méthode Z-scan. Le bon accord
observé nous a permis de valider la fiabilit¢ de notre méthode. Il faut souligner le fait
que les mesures peuvent étre effectuées en monocoup et éventuellement résolues

spatialement.
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Chapitre IV - Mise en forme
d’impulsions lumineuses
ultra-breves : principe et
mise en ceuvre

Ce chapitre est consacré a la mise en forme d’impulsions lumineuses ultra-
breves. Aprés ume introduction présentant quelques modulateurs élémentaires, le
principe de la mise en forme dans le domaine spectral est exposé. La ligne 4-f a
dispersion nulle, dispositif optique permettant d’ceuvrer dans ce domaine, est ensuite
présentée et sa mise en place pratique est discutée. Le principe du modulateur de
lumieére spatial a cristaux liquides, qui est inséré dans la ligne 4-f pour moduler la
phase spectrale, est décrit. La méthode de calibration de ce modulateur est ensuite

donnée. Enfin quelques exemples de phases programmeées et mesurées par le dispositif

SPIDER parachevent ce chapitre.
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IV.1. Introduction

e maniere trés générale, mettre en forme une impulsion ultra-bréve consiste
a modifier les paramétres du champ électrique associé a cette impulsion
(durée, fréquence centrale, enveloppe temporelle, phase spectrale, etc.) a
I’aide de modulateurs. La mise en forme peut étre réalisée a 1’aide de modulateurs

¢lémentaires (figure 18).

Champs Champs

électriques
modulés

. MII|€U disper'Sif ﬂ/\/\[\[\WNVWW
* Etireur

A LB

Milieu
Kerr
Cristal
doubleur

Figure 18 : Quelques exemples de modulateurs élémentaires.
Les champs électriques temporels sont présentés avant et apres
modulation.

Modulateurs

électriques

i élémentaires
initiaux

Interférométre
(Michelson,
Mach-Zender)

Processus linéaires

Processus non-linéaires
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* La propagation linéaire dans un milieu dispersif ou dans un
dispositif étireur autorise un contréle de la durée de !'impulsion au

travers du glissement de fréquence linéaire induit.

o L'utilisation d’un interférometre permet de dupliquer une impulsion,
et ainsi de créer un doublet d’impulsions de délai ajustable. On peut
noter que le spectre associé aux deux impulsions est cannelé (mise en

forme de ’amplitude spectrale).

* La propagation dans un milieu non-linéaire (automodulation de
phase) induit la génération de nouvelles composantes spectrales tout

en conservant intacte [’enveloppe temporelle de I’'impulsion.

o Lutilisation de cristal doubleur, sommateur, etc. permet de

translater le spectre d’une impulsion.

Dans tous les exemples présentés ici, les parameétres de controle des modulateurs sont
limités (longueur du milieu dispersif pour la propagation linéaire, indice non-linéaire
pour ’automodulation de phase, etc.) résultant en des mises en forme peu complexe.
Afin d’augmenter la complexité du champ, le nombre de paramétre de contrdle doit étre
plus important. Une modulation directe dans le domaine temporel n’est pas
envisageable puisqu’actuellement aucun dispositif physique3 ne fonctionne a une
échelle de temps femtoseconde. La solution judicieuse apportée a ce probléme est la

technique de mise en forme indirecte dans le domaine des fréquences.

? A part une impulsion ultra-bréve.
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IV.2. Mise en forme par filtrage spectral

IV.2.1. Principe

Dans le domaine spectral, un filtre est caractérisé par sa réponse complexe en
fréquence notée H(w). Le champ spectral complexe a la sortie du filtre Egyie(®) est
simplement le produit du champ en entrée E.nc.(®) et de la réponse en fréquence du
filtre H(w) :

Eortic (@) =E e (@) H(@) (IV-1)
La réponse complexe du filtre peut s’écrire en terme d’amplitude |H(w)| et de phase

(o) :

entrée

H(@)=H()|explio()] (IV-2)
Pour travailler pratiquement dans le domaine des fréquences, il faut accomplir une
transformée de Fourier. Celle-ci, réalisée expérimentalement de maniére optique a 1’aide
de composants simples, résulte en une distribution spatiale des composantes spectrales.
Un filtrage spectral de ces composantes est ensuite réalisé a 1’aide d’un modulateur de
lumiére spatial. Aprés filtrage dans le domaine spectral, une transformée de Fourier
inverse permet ensuite de revenir dans le domaine temporel. Expérimentalement, celle-
ci est également réalisée de fagon optique. La figure 19 illustre schématiquement les
différentes étapes nécessaires a la mise en ceuvre du fagonnage d’impulsion dans le
domaine spectral. La figure indique le fait qu'une modulation dans le domaine spectrale
entraine une modification de la structure temporelle de I’impulsion. Il faut noter qu’une
modulation de phase pure (i.e. avec la contrainte [H(®)|=1) permet d’obtenir une grande
variété de formes temporelles. En effet, le profil temporel d’une impulsion ultra-bréve
résulte des interférences entre les différentes composantes spectrales, et par conséquent
une modulation de la phase spectrale entraine une modification de 1’enveloppe

temporelle.

49



Chapitre IV - Mise en forme d’impulsions lumineuses ultra-bréves : principe et mise en ccuvre
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Figure 19 : Principe de la mise en forme par filtrage spectral.

Les deux transformées de Fourier permettant d’effectuer le filtrage dans le domaine
spectral sont réalisées expérimentalement a 1’aide d’une ligne 4-f a dispersion nulle. Le

paragraphe suivant est consacré a I’exposition compléte de cette ligne.

IV.2.2. Ligne 4-f a dispersion nulle
IV.2.2.1. Présentation générale

La ligne 4-f a dispersion nulle[ 18-20] est un dispositif optique composé de deux
¢léments dispersifs et de deux éléments de focalisation. Une représentation schématique
de la ligne montée au laboratoire est donnée sur la figure 20(a). L’impulsion incidente
est tout d’abord dispersée par un réseau de diffraction (R;). Un miroir cylindrique
(MC)) de longueur focale f, placé a une distance f du réseau (R;), permet ensuite de
rendre les différentes composantes spectrales paralléles entre elles tout en les focalisant
dans le plan de Fourier (P.F.). C’est dans ce plan, ou les différentes composantes sont
séparées spatialement, que I’on introduira un modulateur de lumicre spatial afin
d’effectuer le filtrage spectral. Le couple (R;, MC;) permet ici la réalisation de la
transformée de Fourier optique. Pour reconstruire 1’impulsion originelle, c’est a dire

effectuer une transformée de Fourier inverse, un second couple miroir-réseau,
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symétrique du premier couple, est utilisé. Le miroir cylindrique (MC;), placé a une
distance f du plan de Fourier, collimate les composantes spectrales. Enfin un réseau
(Ry), disposé a une distance f du miroir (R;), les superpose spatialement. Les conditions
pour que la ligne n’introduise pas de dispersion (i.e. pour que I’impulsion de sortie soit
identique a I'impulsion d’entrée) sont représentées sur la figure 20(b). La dénomination

4-f prend ici tout son sens.

(@)
JE— . R,
i Impulsion [
i d’entrée ! { Impulsion
Ck) ............. 3 i en sortie :
! Impulsion
i d’entrée i
bleu
? rouge
MC,
(b)
PF
R, MC, : MC, R,

v

f f f f

Figure 20 : (a) Représentation de la ligne 4-f a dispersion nulle.
R; > : réseaux de diffraction ; MC, ; : miroirs cylindriques ; PF :
plan de Fourier. (b) Conditions sur les distances séparant les
différents éléments optiques de la ligne 4-f pour que celle-ci soit
a dispersion nulle (f est la longueur focale des miroirs
cylindriques).

1V.2.2.2. Choix des optiques
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Les caractéristiques des réseaux et miroirs composant la ligne que nous avons

montée au laboratoire sont présentées ci-dessous.

e Les deux réseaux sont de type holographique et sont recouverts
d’un traitement a base d’or. Ils possédent 1200 lignes/mm ce qui
correspond a un pas (noté d dans la suite du mémoire) de 833 nm.
L’efficacité¢ de diffraction sur le premier ordre est supérieure a 80%

(pour un angle d’incidence de 13°).

° Les miroirs cylindriques possédent une longueur focale de
200 mm. Le choix d’utiliser des optiques réflectives (miroirs) plutot
que des optiques réfractives (lentilles) pour la réalisation de la ligne a
dispersion nulle a ét¢ motivé par plusieurs points. L’utilisation de
lentilles introduit des aberrations qui peuvent entrainer une distorsion
de ’impulsion [ref]. De plus, 'emploi de miroirs conduit a un systéme
replié sur lui-méme, beaucoup plus compact que ceux comprenant des
lentilles. L’emploi de miroirs de géométrie cylindrique plutét que
sphérique permet de focaliser le faisceau uniquement dans une
direction. Ceci conduit a un profil transverse en intensité plus étendu
dans le plan de Fourier. L’énergie par impulsion qui peut E&tre
transmise a travers le modulateur sans ’endommager sera donc plus
importante. Le choix de la focale a lui été effectué¢ en fonction de la
dispersion que 1’on souhaitait obtenir dans le plan de Fourier (voir le

paragraphe consacré a la dispersion dans le plan de Fourier).

1V.2.2.3. Procédure d’alignement de la ligne

L’alignement optique de la ligne a dispersion nulle est une chose délicate. Il peut
étre décomposé en plusieurs étapes dont certaines nécessitent un diagnostic précis. Cette

section présente les différentes étapes, ainsi que les diagnostiques associés.

(i) Collimation et ajustement de la dimension du faisceau laser :
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Le faisceau laser a I’entrée de la ligne doit étre parfaitement collimaté afin que les
composantes spectrales soient bien focalisées dans le plan de Fourier. De plus, sa
dimension doit étre adaptée a la dimension du modulateur spatial qui sera placé dans le
plan de Fourier. Cet ajustement est effectué a 1’aide d’un télescope dont la deuxiéme

lentille peut étre translatée de maniére fine le long de 1’axe optique.

(ii) Orientation du premier réseau :

L’orientation du premier réseau ne pose pas de difficulté particuliére. Le choix de
I’angle d’incidence 0; du faisceau sur le réseau est effectué¢ en fonction de la dispersion
dans le plan de Fourier que 1’on souhaite obtenir (voir section suivante). Celle-ci est
habituellement choisie afin d’illuminer la totalit¢ de la partie active du modulateur

spatial.

(iii) Positionnement du premier miroir cylindrique :
Le premier miroir cylindrique doit étre placé exactement a une distance f du premier
réseau. L’angle d’incidence du faisceau sur le miroir cylindrique doit étre minimisé afin

d’éviter les aberrations (astigmatisme).

(iv) Positionnement du second miroir cylindrique :
Le second miroir cylindrique doit étre disposé a une distance 2f du premier miroir.

L’angle d’incidence du faisceau sur le second miroir doit également étre minimisé.

(v) Positionnement grossier du second réseau :
Le second réseau est positionné grossiérement a une distance f du second miroir

cylindrique.

(vi) Orientation du second réseau :

L’orientation du second réseau est un réglage critique. Une mauvaise orientation de ce
réseau entraine un mauvais recouvrement spatial des différentes composantes spectrales.
Pour avoir un bon recouvrement, il faut que 1’angle d’incidence sur le second réseau soit
¢gal a I’angle de diffraction du faisceau en sortie du premier réseau. Pour diagnostiquer

la qualité du réglage, un masque est inséré dans le plan de Fourier. Ce masque obture la
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partie centrale du spectre et ne laisse passer que les composantes extrémes. Une caméra
CCD permet ensuite de visualiser le profil spatial du faisceau. Si I’orientation est
mauvaise, deux spots correspondants aux deux troncons de spectres transmis, sont
observés (figure 21(a)). Un ajustement fin de I’orientation permet d’aboutir au
recouvrement spatial de ces deux spots (figure 21(b)). Pour obtenir la meilleure
précision, le masque doit étre le plus large possible, la matrice placée a une distance

importante du second réseau.

| CCD
(a) B “ (b) - &
A
4i f \ i ‘\
. / 3 \ )
masque
@

Figure 21 : Diagnostic de [’orientation du second réseau de la
ligne a dispersion nulle. (a) Mauvaise  orientation;
(b) Orientation correcte.

(vii) Positionnement fin du second réseau :
Le positionnement du second réseau (R,) est également un réglage critique. En effet, la
ligne 4-f n’introduit aucune dispersion seulement si la distance entre le deuxiéme miroir
cylindrique (MC2) et le deuxiéme réseau (R,) vaut exactement f. La phase spectrale
introduite par la ligne pour une distance (f+L) peut étre approchée par une phase
quadratique de la forme (p(co)=(1/2)(p2(0)-coo)2, avec :
_ AL
2nc?d2 cos20,,

? (IV-3)

ou A est la longueur d’onde centrale, d le pas du réseau et 049 I’angle de diffraction de
la longueur d’onde centrale. La mesure de la phase spectrale de I’impulsion en sortie de
la ligne par la méthode SPIDER permet d’ajuster finement la position du second réseau.
Lorsque la ligne est effectivement a dispersion nulle (L=0), la phase spectrale est

constante sur tout le spectre. Des mesures de phases spectrales pour différentes valeurs
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de L sont représentées sur la figure 22. Il faut noter que la phase spectrale de

I’impulsion a I’entrée de la ligne avait été soigneusement ajustée pour étre constante.

7
r Mesure SPIDER Simulation
6F O =-51mm | ¢=-137101
St A L-0mm ¢,=0fs’
4r A =1.7mm @,= 4570 fs”
§ 3t ® L-51mm | ¢-13710f
= 2
3 1
E L
o Of
-1
-2
_3 N 1 N 1 N 1 N 1
372 373 374 375 376 377 378
Fréquence [THZz]

Figure 22 : Phases spectrales mesurées par la méthode SPIDER
pour différentes positions du second réseau. Les traits pleins
sont les simulations obtenues a partir de I’équation (IlI-1) pour

les différentes valeurs de L.

Ce dernier ajustement ayant été réalisé, I’impulsion en entrée et en sortie de la ligne est

exactement la méme. Elle n’a subi aucune déformation. Ce point est illustré sur la figure

23, ou les mesures par la méthode SPIDER des profils temporels de I’impulsion en

entrée et en sortie de la ligne sont représentées. On voit clairement que 1’impulsion en

sortie de la ligne n’a pas été modifiée : la ligne 4-f est effectivement a dispersion nulle.
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Figure 23 : Profils temporels mesurés de l'impulsion en entrée
et en sortie de la ligne. La ligne en trait plein est obtenue
numériquement a partir du spectre mesuré et en supposant une
phase spectrale plate (impulsion limitée par transformée de
Fourier).

IV.2.2.4. Dispersion spatiale dans le plan de Fourier
1V.2.2.4.1. Modélisation
Afin de déterminer de maniére précise, la position de chaque composante

spectrale dans le plan de Fourier, deux équations sont utilisées. La premicre est la

relation associée a la diffraction du premier ordre d’un réseau :
. . A
sinf4+sinf;= rE (Iv-4)

ou I’angle d’incidence 6; est fixé, 04 est I’angle de diffraction et d la périodicité du
réseau. La seconde équation est déduite de considérations géométriques simples (voir

figure 24) :
X
tan(04-049) e (IV-5)

ou By est I’angle de diffraction de la longueur d’onde centrale, f la longueur focale du
miroir cylindrique et x est le décalage latéral d’une composante fréquentielle

particuliére vis a vis de 1’axe optique.
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Plan
de Fourier

X

Figure 24 : Configuration des fréquences dans le plan de
Fourier. f: longueur focale du miroir cylindrique. 6.:angle
d’incidence du faisceau sur le réseau. Gy : angle de diffraction
du faisceau associé a la longueur d’onde centrale Ay. Pour plus
de clarté, le miroir cylindrique est ici figuré par une lentille.

En combinant les deux équations précédentes, il vient la relation suivante,

C

d{sin {tan'1 ()f(j +040 } +sinf; }

V=

attribuant a la position x dans le plan de Fourier la fréquence v.

(IV-6)

Le spectre associ¢ aux impulsions délivrées par notre source laser femtoseconde étant

relativement peu large, un développement limité au premier ordre de la fréquence

autour de la position xo=0 peut étre réalisé,

D(x):uo{"’_"j X
ox /.,

avec,

b

(avj _ ~dcos(049) Vo’
ox )y fc

que I’on nommera facteur de dispersion.

(IV-7)

(IV-8)

Cette approximation linéaire est utilisée afin de simplifier la programmation du

modulateur qui sera inséré dans le plan de Fourier. La validité de ce développement,

pour les caractéristiques de nos optiques et pour un angle d’incidence de 13°, est
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donnée sur la figure 25. On peut noter que pour un spectre plus large (i.e. une impulsion

plus bréve), la non linéarité de la distribution ne peut plus étre négligée.

R exact
382 * - * ~avec approximation linéaire

380 |
378}
376 |
374 |
372}
370
368 |
] T R S S S S

X (mm)

Fréquence [THz]

Figure 25 : Comparaison de la distribution des fréquences dans
le plan de Fourier calculée avec approximation linéaire et sans
approximation. Les fréquences délimitant la largeur totale a mi-
hauteur du spectre de nos impulsions lasers sont figurées par les
deux traits horizontaux.

Pour une longueur focale fixée (dans notre cas 200 mm), la dispersion dans le plan de
Fourier peut étre choisie en ajustant 1’angle d’incidence 6; sur le premier réseau (voir
figure 26). De maniére générale, cette dispersion est choisie pour imager le spectre sur
la totalité de I’ouverture du dispositif de modulation, en prenant soin de ne pas masquer
les ailes du spectre. Il faut noter qu’une réorientation du réseau nécessite un

réalignement complet de la ligne a dispersion nulle.
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Figure 26 : Dispersion des pulsations dans le plan de Fourier
calculé a partir des équations (IV-4) et (IV-8) en fonction de

l’angle d’incidence sur le premier réseau pour nos parameétres
expérimentaux.

1V.2.2.4.2. Détermination expérimentale

Comme le souligne la figure 26, la dispersion dans le plan de Fourier est
fortement dépendante de I’angle d’incidence sur le premier réseau. Une estimation
précise de cet angle étant expérimentalement difficile, il est nécessaire de déterminer la
dispersion de maniére expérimentale. Le schéma expérimental permettant la
détermination de la distribution des fréquences dans le plan de Fourier est présenté sur
la figure 27(a). Une lame de rasoir est insérée dans le plan de Fourier. Cette lame peut
étre déplacée dans le plan a I’aide d’une platine de translation calibrée. Pour chaque
position x de la lame, Dl’intensit¢ spectrale transmise est mesurée a l’aide d’un
spectrométre et une longueur d’onde de coupure est déterminée. Un exemple de spectre

tronqué est donné sur la figure 27(b).
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(a) Dispositif expérimental utilisé pour la

détermination de la dispersion spatiale dans le plan de Fourier.
(b) Exemple d’un spectre tronqué. La courbe en pointillée est la

mesure du spectre entier.

Les résultats expérimentaux sont reportés sur la figure 28.

Un ajustement linéaire effectué sur I’ensemble des points de mesure permet de

déterminer le facteur de dispersion : ¥=8.42x10"? rad.s'/mm. Ce facteur est cohérent
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Figure 28 : Fréquences de coupures déduites des spectres
tronqués pour différentes positions de la lame de rasoir. La
ligne pleine est I’ajustement linéaire effectué sur ’ensemble des

points de mesures.
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avec la valeur calculée a partir de I’estimation de I’angle d’incidence sur le premier

réseau.

IV.2.3. Modulateurs disponibles

De manieére générale, un modulateur spatial de lumiére permet d’atténuer
(filtrage en amplitude) et/ou de retarder (filtrage en phase) localement et de fagon
contrdlée la lumiere. Historiquement, les premiers modulateurs, utilisés pour la mise
forme d’impulsions ultra-bréves, sont des masques fixes [21, 22]. Ceux-ci, fabriqués a
partir de substrat de silice fondue, permettent une modulation en amplitude et en phase.
Des «trous » gravés dans le substrat permettent d’induire des variations locales de
phase (par variations de chemin optique); des dépots de films opaques induisent des
variations de transmission. Une idée astucieuse permettant d’induire de simples retards
sur les impulsions consiste a utiliser un miroir tournant inséré dans le plan de Fourier,
induisant ainsi une phase spectrale linéaire dont I’amplitude dépend de 1’orientation du
miroir [23, 24]. L’utilisation de miroir déformable [25-29] ou de systéme acousto-
optique[30-32] placé dans le plan de Fourier permet un contrdle programmé de la phase
spectrale (et de I’amplitude spectrale dans le cas du systéme acousto-optique). Notre

choix ¢’est orienté vers un modulateur a cristaux liquides adressés électriquement [33].

IV.2.4. Modulateur a cristaux liquides pixellisé
IV.2.4.1. Dimensions du modulateur

Notre modulateur de lumiére spatial (SLM-128, CRI, Inc.) comprend 128 pixels
que 1’on peut contréler indépendamment. Chaque pixel posséde une hauteur de 2 mm et
une largeur de 97 pm, ’espacement inter-pixel étant de 3 um. L’ouverture totale du
modulateur est de 1.28 cm. Un pixel possédant une surface plus importante (2 mm x 2

mm) permet de calibrer la réponse en phase.
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Figure 29 : Dimensions du modulateur de lumiere spatial a
cristaux liquides. Le modulateur comprend 128 pixels.

IV.2.4.2. Principe de la modulation en phase par la cellule a
cristaux liquides adressée électriquement

La cellule a cristaux liquides est constituée d’une fine couche de cristaux
liquides nématiques enserrée dans deux substrats de silice. Les deux substrats sont
recouverts d’une couche d’oxyde d’indium et d’étain (ITO), qui est optiquement
transparente mais électriquement conductrice. Si aucune différence de potentiel n’est
appliquée aux bornes des ¢électrodes que constituent les deux substrats, les molécules de
cristaux liquides sont alignés suivant 1’axe x (figure 30(a)). Lorsque une tension est
appliquée les molécules tendent a s’aligner dans les lignes de champs générées suivant
I’axe z (figure 30(b)). Les cristaux liquides ont la propriété d’étre fortement
biréfringents, par conséquent I’indice optique vue par une onde polarisée suivant I’axe y
dépend de D’orientation des molécules de cristaux liquides et par conséquent de la
différence de potentiel appliquée. La phase accumulée par ’onde lors de la traversée de
la cellule dépend donc de la tension appliquée V,

2rn(AV)d
(V.=

ou d est épaisseur de la cellule, n I’indice de réfraction et A la longueur d’onde.

: (IV-9)
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(a) Electrodes transparentes
Onde optique X
polarisée Molécules
de cristaux liquides y z

Figure 30 : Principe de fonctionnement d’une cellule a cristaux
liquides. (a) Sans champ électrique, les molécules de cristaux
liquides sont alignées suivant ’axe x. (b) Lorsque un champ
électrique est appliqué suivant z, les molécules s’alignent
suivant cet axe, entrainant une variation de [’indice de
réfraction pour une onde optique polarisée suivant x.

La programmation du déphasage est réalisée a travers un niveau de commande

directement proportionnel a la tension appliqué au pixel.

IV.2.4.3. Calibration de la réponse en phase du modulateur

Pour accomplir un contréle précis de la phase, il est nécessaire de calibrer la
réponse en phase du modulateur en fonction de la tension appliquée (i.e. du niveau de
commande). Pour cela, le modulateur est utilis¢é comme modulateur d’amplitude [33].

Le dispositif expérimental utilisé pour la calibration est représenté sur la figure 31. Il
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permet de mesurer la transmission d’un laser He-Ne entre polariseurs croisés en
fonction de la tension appliquée. A partir de la courbe de transmission, on peut remonter

a la réponse en phase du modulateur.

Polariseur Analyseur

(b) y

P

e X

Figure 31 : (a) Dispositif expérimental pour la calibration de la
réponse en phase du modulateur. (b) Orientation respective des
axes du polariseur (P) et de I’analyseur (A). Les molécules de
cristaux liquides, initialement alignées suivant ['axe X,
s ‘orientent dans le plan (x-z) sous [’application d’une différence
de potentiel.

En effet, considérons le champ complexe associé a 1I’onde laser juste apres le polariseur,

E=E, exp[iot]é,, (IV-10)
ou Eoy, @, et €, sont respectivement ’amplitude maximale, la pulsation et le vecteur
unitaire orienté suivant I’axe du polariseur.

Décomposons, ce champ selon une composante Ex dans la direction de l'axe des x, et

une composante Ey dans la direction de I'axe des y :

E = E jexp[imt] (cosa €, +sinae, ) Iv-11)

64



Chapitre IV - Mise en forme d’impulsions lumineuses ultra-bréves : principe et mise en ccuvre

Lors de la traversée du modulateur, la composante de polarisation suivant I’axe x subit
un déphasage @ vis a vis de la composante suivant I’axe y. Le champ en sortie du

modulateur s’écrit alors :
E= E, (cosa expli(wt - q))]éx + sina exp[icot]éy ) (IV-12)

Le champ transmis a travers 1’analyseur, qui correspond a la projection de ce champ sur

I’axe de I’analyseur, s’écrit,

E=E, {cosp sinaexp[i(wt)]-sinp cosa exp[i(wt-p)]} €, . (IV-13)
En choisissant o=B=45°, le champ en sortie de 1’analyseur s’écrit alors

a=%{exp [iwt]-exp[i(ot-0)]} €, - (IV-14)

L’intensité temporelle associée est alors

2

I(t) o< ETO {cos2 (ot)+ cos* (ot — @) — cos(2wt — ) — cos (p}. (IV-15)

Le détecteur ne résout pas les oscillations optiques de I’intensité, sa réponse est

proportionnelle a I’intensité temporelle moyennée :

2
I ETO[I—COS(D]

o< Eozcosz(gj
2

La transmission T, rapport de I’intensité transmise I et de 1’intensité incidente Iy ot Eo?,

(IV-16)

s’exprime alors simplement par la relation :

T:cosz(%j . (IV-17)
En inversant la derniére relation il vient,

¢ =2cos ' (VT). (IV-18)
La derniére équation met en évidence la relation entre la transmission et le déphasage.

Les mesures de transmission et les déphasages déduits sont donnés respectivement sur

les figures 32(a) et (b).
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Transmission
o
o

0.0

30} (b)
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500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
Niveau de commande

Figure 32 : (a) Mesure de la transmission en fonction du niveau
de commande appliqué au pixel de calibrage. (b) Phase déduite
des mesures de transmission a partir de la relation (IV-18).

Les déphasages déduits des mesures de transmission sont valables a la longueur d’onde
du laser He-Ne (A;=632.8 nm). Pour obtenir le déphasage induit aux longueurs d’ondes
A» de notre laser (aux alentours de 800 nm), I’expression suivante est utilisée :
A, | n(A,)
L) ==L —= o). IV-19
¢(r,) (kzj{n(kl)j(p( ) (IV-19)
L’évolution du facteur multiplicatif apparaissant dans 1’équation précédente est donnée

sur la figure 33.
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Figure 33 : Evolution du facteur multiplicatif (trait plein) de
l’équation (IV-19) sur [’ensemble du spectre (courbe en
pointillée).

Ce facteur est considéré comme « constant » pour I’ensemble des longueurs d’ondes
constitutives du spectre. La courbe de calibration, « corrigée » pour la gamme de

longueurs d’ondes de notre systéme laser, est présentée sur la figure 34.

4000

3000

2000+

Niveau de commande

1000

O 3 6 9 12 15 18 21
Phase [rad.]

Figure 34 : Phase induite sur des composantes spectrales aux
alentours de 375 THz en fonction du niveau de commande. Le
trait plein représente I’ ajustement par un polynéme de degré 9.

Un ajustement par une fonction polynomiale de degré 9 est effectué afin de pouvoir

programmer la phase spectrale :
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9
V=Glo)=>a, ¢, (IV-20)
k=0

ou V est le niveau de commande.

IV.2.5. Programmation de phase spectrale

Les différentes fonctions et grandeurs impliquées dans la programmation de

phase spectrale sont présentées sur la figure 35.

Distribution spatiale X
des pulsations A
dans le plan de Fourier

Niveau de commande
de chaque pixel

Phase spectrale
désirée

Réponse en phase
du modulateur

Figure 35: Représentation schématique des différentes
fonctions intervenant dans la programmation de la phase
spectrale.

Pour produire la phase spectrale ¢=¢ (®), la connaissance de la distribution spatiale
dans le plan de Fourier au travers de y (facteur d’échantillonnage des pulsations par
pixel) et de la fonction réponse en phase du modulateur (éq. IV-20) sont utilisés. La

valeur du niveau de commande V; associé au pixel i est donné par

V, =Glo(y(i-i,)+o,)]. (IV-21)
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ou @y est la pulsation centrale et iy le pixel associé a cette pulsation.

IV.2.6. Validation

Le dispositif de mise en forme a été testé en programmant des phases spectrales
particulieres et en mesurant celles-ci a 1’aide du dispositif SPIDER. Les résultats

expérimentaux sont présentés sur la figure 36.

Phase [rad.]

Phase [rad.]

-2 L L L - L L L L
970 372 a4 36 378 380 370 372 374 376 378 380
Fréquence [THz] Fréquence [THZz]

Figure 36 : Phases spectrales générées par le dispositif de mise
en forme et mesurées par le dispositif SPIDER. Phase de profil
(a) gaussien, (b) sinusoidal, (c) quadratique, (d) cubique. Les
cercles et les traits pleins représentent respectivement les
mesures SPIDER et les phases programmées.

L’accord entre les phases imprimées et celles mesurées est trés satisfaisant. Les 1égers
désaccords observés aux extrémités proviennent d’un manque d’intensité sur les ailes du

spectre.
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Chapitre V - Production et
caracterisation de trains
d’impulsions ultra-breves

La production de profils temporels particuliers par contréle de la phase
spectrale d’impulsions lasers ultra-bréves fait [’objet de ce chapitre. Aprés une
introduction didactique, les motivations pour la création de trains et de doublets
d’impulsions sont exposées. Les profils temporels réalisés avec le dispositif de mise en
forme sont caractérisés avec la méthode SPIDER. Une analyse mathématique des
profils temporels associés aux différents types de modulations est effectuée. Enfin, les
intéréts quant a [’emploi de modulation de phase spectrale pour générer les séquences

d’impulsions sont discutés dans la conclusion.
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V.1. Introduction

n principe, presque toutes les formes temporelles peuvent étre obtenues a
partir de modulations spectrales en phase et en amplitude d’impulsions lasers
ultra-bréves. Cependant un filtrage uniquement de la phase permet déja
I’obtention d’une grande variété de profils temporels. Ce point est illustré par ’analogie

avec le jeu de Tangram schématisé sur la figure 37.

(a) | )

v E JW
R AVAVAVAVAVARR =
/

Figure 37: Analogie entre (a) la réalisation de figures
particulieres (homme, chien,...) par réorganisation spatiale
des pieces d’un jeu de Tangram et (b) la création de formes
temporelles spécifiques (doublets et trains d’impulsions,...) par
réorganisation temporelle des composantes spectrales d’une
impulsion laser ultra-bréve.

Le jeu de Tangram est un puzzle d’origine chinoise composé de 7 picces.

Constituant initialement un carré, un réarrangement spatial des différentes piéces permet
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d’obtenir un grand nombre de figures particuliéres (homme courant, chien, etc...). Par
analogie, une impulsion ultra-bréve est constituée d’un ensemble de composantes
spectrales. Un réarrangement temporel de ces composantes par contrdle de la phase
spectrale, permet de réaliser différents profils temporels via le jeu des interférences
entre les composantes. Dans le jeu de Tangram toutes les pieces doivent étre utilisées
sans se recouvrir, par conséquent 1’aire de chaque figure réalisée est égale a celle du
carré initial. Similairement, la modulation étant uniquement en phase, toutes les
composantes spectrales initialement comprises dans 1’impulsion se retrouvent dans le

motif temporel réalisé : 1’énergie est conservée.

V.2. Motivations

Dans de nombreux domaines de la physique, les séquences d’impulsions ultra-
bréves jouent un role considérable. Par exemple, une modulation de phase spectrale
périodique conduit a la génération de trains d’impulsions, largement impliqués dans le
contrdle cohérent de systeme atomique [34, 35] et moléculaire [36-38]. L’obtention de
radiation THz accordable en fréquence a été obtenue par rectification optique de trains
d’impulsions [39]. Une modulation de phase sous forme de saut induit 1’obtention d’un
doublet d’impulsion, également exploité dans le contréle cohérent [40] mais aussi dans
la génération de solitons noirs dans les fibres optiques [41]. Si nous considérons les
trains d’impulsions dans le contexte du controle cohérent, nous devons distinguer deux
catégories de processus. Dans la premiere, seule I’enveloppe temporelle de I’impulsion
a de ’importance, tandis que la phase temporelle du champ ne joue aucun role sur le
processus a contrdler. C’est le cas par exemple des systémes a contrdler au travers de
processus Raman stimulé non résonnant, pour lesquels les amplitudes de couplages ne
dépendent que de D’intensité temporelle du champ excitateur [38]. Les processus
d’ionisation et de génération d’harmoniques dans des régimes multi-photoniques non
résonnants ou de champs forts ne dépendent généralement pas de la phase temporelle.
La seconde catégorie englobe les processus d’excitation qui ne dépendent pas
uniquement de I’enveloppe temporelle de 1I’'impulsion, mais également de la phase

temporelle, c'est-a-dire que la réponse du systéme quantique est sensible aux variations
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temporelles de la phase durant ’impulsion. En général, cela s’applique aux systémes

excités de maniere résonnante a travers 1’absorption de un ou plusieurs photons [34, 42].

Dans le travail présenté ici, des trains et des doublets d’impulsions d’amplitudes
relatives et de séparations temporelles ajustables ont été générés par filtrage de la phase
spectrale. Ceux-ci sont verrouillés en phase, pouvant ainsi étre employés dans les deux
catégories de controle présentées précédemment. Toutes les impulsions ont été

caractérisées par la méthode SPIDER.

V.3. Génération de trains d’impulsions

V.3.1. Saut de phase spectrale centré

Dans I’ensemble des paragraphes suivants, le champ spectral complexe est décrit

sous forme de phase spectrale @(w) et d’amplitude spectrale |[E(®w)| (voir éq. (II-5)).
L’amplitude spectrale, définie par notre systéme laser, est fixe et considérée comme
gaussienne

|E(w) onexpl— (03—030)2/02], (V-1)
avec () la pulsation centrale et ¢ la demi-largeur a 1/e.
La premiére étude concerne une phase spectrale sous forme de saut

o(w)=oH(o-0,), (V=2)
ou H est la fonction de Heaviside et o est un facteur d’amplitude ajustable. La phase et

I’amplitude spectrale sont représentées sur la figure 38.
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Amplitude

Phase spectrale
spectrale

imprimée

Figure 38 : Représentation des parameétres du saut de phase
spectral imprimé.

Le champ spectral complexe est converti dans le domaine temporel par une transformée
de Fourier inverse. Aprés intégration, nous obtenons I’expression du champ électrique

temporel complexe

E(t) = (fﬁj cos(%jexp{— (%tj :l {1 + tg(%) erﬁ(%tﬂ exp(—iw,t) , (V-3)

= A(t)exp(—im,t)

avec la fonction antisymétrique erfi définie par
erfi(x) = [ exp(y*) dy. (v-4)
Vo

et |A(t)| est Pamplitude temporelle de I’impulsion. Pour a=0, 1’équation (V-3) conduit
au champ électrique d’une impulsion limitée par transformée de Fourier. Pour
a0, A(t) peut étre exprimé comme la somme de deux termes réels, une fonction
gaussienne (figure 39(ii)) et une fonction antisymétrique pondérée par tg(o/2)
(figure39(i)). Cette somme résulte en deux “bosses” de signes opposés (figure 39 (iii)).
Par conséquent I’équation (V-3) décrit une double impulsion avec un saut de phase

temporel de T centré entre les deux impulsions, a I’instant ou la fonction A(t) s’annule.
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(i)
@M

Figure 39 : (i) Fonction antisymétrique pondérée par tg(a/2)
(ici a=-72). (ii) Fonction gaussienne. (iii) Fonction A(t)
associée a l'impulsion modulée qui est la somme des deux
fonctions précédentes.

Un exemple de caractérisation compléte par la méthode SPIDER d’une impulsion
double créée par le dispositif de mise en forme est présenté sur la figure 40 pour une

amplitude o=-1/2.

_é o
2 10| g
o) @
= 'c
.05 >
N . \q.)
2 Z
Q@ c
S o)
L0k £
€007 =
_ 5
o [
IS =
=~ o
8 ©
P a
o (d)
| L L L
370 375 380 400 200 0 200 400
Fréquence [THz] Temps [fs]

Figure 40 : Caractéristiques du champ électrique associé a une
impulsion modulée par un saut de phase spectral d’amplitude
o= -72: (a) intensité spectrale, (b) phase spectrale, (c) intensité
temporelle et (d) phase temporelle. Les mesures sont
représentées par des cercles, les calculs par des lignes pleines.
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Les caractéristiques du champ électrique sont présentées respectivement dans le
domaine spectral (figures 40(a) et (b)) et temporel (figures 40(c) et (d)). Les lignes
pleines sur les figures 40(a),(b),(c), et (d) représentent respectivement 1’ajustement par
une gaussienne du spectre mesuré, la phase spectrale programmeée, I’intensité temporelle
et la phase temporelle. Les deux dernieres sont obtenues par transformée de Fourier des
caractéristiques spectrales en traits pleins. Les cercles représentent les mesures obtenues
par la méthode SPIDER.

En ajustant I’amplitude o du saut de phase spectral, c’est a dire le poids de la fonction
antisymétrique de 1’équation (V-3), différents rapports d’intensités crétes entre les deux
impulsions ont été réalisés. Pour —t<a<0 I’intensité créte de I’impulsion arrivant aux
temps courts augmente vis a vis de celle arrivant aux temps long, tandis qu’elle décroit
pour 0<a<m. Des doublets d’impulsions générés par le dispositif de mise en forme, en
imprimant a la phase spectrale des sauts de différentes amplitudes o sont présentés sur
la figure 41(a). Un bon accord entre les mesures (cercles) et les calculs (traits pleins) est
observé. La capacité a produire précisément des doublets d’impulsions, sur une large

plage de rapport d’intensité est démontrée sur la figure 41(b).

10°F
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Figure 41 : Création de doublets d’impulsions avec rapport
d’intensité ajustable par saut de phase. (a) Exemples de
doublets d’impulsions générés par une modulation d’amplitude
a et caractérisés par la méthode SPIDER. Mesures (cercles) et
calculs (lignes). (b) Evolution du rapport d’intensité en fonction
de l'amplitude du saut de phase a. Mesures (cercles) et calcul

(ligne).
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Un rapport d’intensité de 1% a notamment ét¢ mesuré pour oi=-1/4. Notons que le délai
temporel entre les deux impulsions est essenticllement li€¢ a &, caractérisant la largeur du
spectre. La variation de ce délai avec o est relativement faible. En unité 67", il varie de
3.7, pour o=, a 4.3, pour a=-/4. Par conséquent, 1’utilisation d’un filtrage spectral
sous forme de saut de phase ne permet pas un contrdle extensif du délai entre les

impulsions.

V.3.2. Phase spectrale triangulaire

Un controle indépendant de la séparation temporelle des impulsions et du
rapport des intensités crétes peut étre réalis¢é en imprimant une modulation de phase
spectrale triangulaire définie par

o(o) = —sgn[o — (0, +80)]At[o - (0, +80)] (V-5)
ou At>0 est la pente de la phase spectrale et (my+0w) est la « pulsation de

rebroussement » de la pente de la phase spectrale (figure 42).

oM point de
| rebroussement

3/

Phase spectrale
imprimée

Amplitude
spectrale

)
Figure 42 : Représentation des parameétres de la phase

spectrale triangulaire imprimée.

Le champ ¢lectrique temporel complexe associé est donné par,
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NECCE TR

E,c
E(t):( 0 jexp(—i(oot) , (V-6)
A ot —At) ? o(t—A1) dw
+exp| — BEC— 1—erf 17—?

ou la fonction erf est définit par

erf(x) = % z exp(—y’)dy. V-7)

Une compréhension de la structure du champ électrique temporel peut étre acquise si
I’on se concentre sur le cas particulier d’une phase spectrale triangulaire avec pulsation
de rebroussement centrée en oy (i. e. 0w=0). Le champ électrique complexe total peut
alors étre décomposé en une somme de deux champs électriques complexes,

E(t)=E(t)+Ex(t), avec

_[ Ego . 3 oft+ AT)2 _. oft+ Ar)2
E, (D= (4\/; Jexp( 1w0t)exp{ (—2 ﬂ{l +1erﬁ(—2 j:l .(V-8)

Les amplitudes temporelles A(t) et les phases temporelles @;(t) (sans prendre en
compte la phase associée a la porteuse ) de E»(t) déduites de 1’équation précédente

sont respectivement

1/2

oS (A o220 [ e

0,1 = tg‘{i erﬁ(@ﬂ . (V-10)

En analysant ’expression (V-9), on note que les deux amplitudes A; et A, ont
exactement la méme forme temporelle, une gaussienne légerement déformée par la
fonction erfi, et qu’elles sont respectivement centrées a t=-At et t=At. Pour des valeurs
de At supérieures a la durée initiale de I’impulsion (i.e. AT<6>1) les deux enveloppes ne
se recouvrent quasiment plus, par conséquent le délai temporel entre les deux
impulsions est égal a 2 At. Autour de t=-At, la phase temporelle ¢, décroit avec le
temps de /2 a —1/2 ; symétriquement, la phase temporelle @; augmente de —/2 a w/2

autour de t=At (éq. (V-10)). Ces variations de phase temporelle reflétent une variation

78



Chapitre V - Production et caractérisation de trains d’impulsions ultra-bréves

de la pulsation instantanée durant les impulsions. Plus précisement, le décalage

instantané a la pulsation centrale ®y des impulsions 1 et 2 s’écrit :

sl

dw,,((t)=+ —= . (V-11)
’ 1+erﬁ(0(tiAr)j
2

L’impulsion centré en -At est globalement décalée vers le bleu, tandis que celle centrée

en +AT est globalement décalée vers le rouge (figure 43). Le décalage est maximal

(minimal) au centre de I’impulsion, i.e t=At (t=-AT), et vaut on'”? (-Gn'l/z).

impulsion 1 impulsion 2

-1/2

Intensité

Temps

Figure 43 : Représentation du décalage instantanée a la
pulsation centrale ay en fonction du temps (courbe grise).
L’intensité temporelle est également figurée (courbe noire).

Une caractérisation complete de la double impulsion, créée par une phase triangulaire
est montrée sur la figure 44. Une phase spectrale de pente At=193fs, et une pulsation de
rebroussement centrée en @y, i.e. dw=0, a été programmée. Les caractéristiques du
champ électrique sont présentées dans le domaine spectral (figure 44(a) et (b)) et

temporel (figure 44(c) et (d)). L’accord entre théorie et expérience est excellent.
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—
[=

Intensité [unité arb.]
Intensité [unité arb.]
o
(6]

0,07
!
0
g -2 —
- E
c -4 ©
: !
-6 . . . o .
370 375 380 2 20 0 300
Fréquence [THZz] Temps [fs]

Figure 44 : Caractéristiques du champ électrique associé a une
impulsion modulée par une phase spectrale triangulaire centrée
(0w=0) de pente At=193 fs. (a) intensité spectrale, (b) phase
spectrale, (c) intensité temporelle et (d) phase temporelle. Les
mesures sont représentées par des cercles, les calculs par des
lignes pleines.

Le délai temporel entre les deux impulsions peut étre ajusté précisement en
changeant la pente de la phase spectrale At. Sur les figures 45(a)(i-iii), trois mesures de
phases spectrales triangulaires centrées, de pentes respectives 193 fs, 258 fs et 396 fs,
sont présentées. Les intensités temporelles correspondantes sont présentées sur les
figures 45(b)(i-iii). En accord avec I’équation (V-9), les délais temporels entre les

impulsions sont égaux a 2AT.
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Figure 45: Génération de doublets d’impulsions de délais
ajustables par modulation de phase spectrale triangulaire. (a)
Phases spectrales centrées (0w=0) de pentes (i) Ar=193fs
(ii) At=258fs (iii) A=396fs (b) Intensités temporelles (i), (ii)
(iii) correspondant respectivement aux phases spectrales des
figures 44(a) (i), (ii), (iii). Cercles (mesures) ; lignes (calculs).

Un contréle du rapport d’intensités crétes entre les deux impulsions est réalisé en
translatant la phase spectrale triangulaire relativement au spectre (i.e. 0+£0). Pour dmw<0
I’intensité de I’impulsion localisée aux temps courts augmente vis-a-vis de I’intensité de
celle localisée aux temps longs, tandis qu’elle décroit pour dw>0. Des doublets
d’impulsions avec différents rapports d’intensités correspondant a différentes valeurs de

dw sont présentés sur la figure 46.
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Figure 46 : Doublets d’impulsions d’intensités ajustables
générés par modulation de phase spectrale triangulaire.
(a) Phases spectrales de pentes At=193fs avec (i) dw=0 THz,
(ii) 0w=0.33 THz, (iii) 0w=0.66 THz, (iv) dw=1.17 THz, et
(v) 0w=3.37 THz (b) Intensités temporelles (i-v) correspondant
respectivement aux phases spectrales des figures 45(a)(i-v).
Cercles (mesures) ; lignes (calculs).
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La capacité a produire une large gamme de rapport d’intensité, [0.01 a 1], est illustrée

sur la figure 47.
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Figure 47 : Intensité relative des deux impulsions du doublet en
fonction de la position de la pulsation de rebroussement de la
phase spectrale. Cercles (mesures), ligne (calcul).

Le bon accord entre calculs et mesures valide 1’aptitude du dispositif de mise en forme a
produire des doublets d’impulsions de délais et d’intensités ajustables au travers de

phases spectrales triangulaires.

V.3.3. Phase spectrale sinusoidale

Considérons a présent une modulation de la phase spectrale de forme sinusoidale
¢(@) =Beos[At(w—aw,)], (V-12)
ou B est "amplitude de modulation et At est la fréquence de modulation (voir figure

48).
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21/AT

Figure 48 : Paramétres de la phase spectrale sinusoidale.

Nous obtenons dans le domaine temporel un train d’impulsions avec une séparation

temporelle At entre maximas d’impulsions consécutives [ref]

E(t) = i}% exp(—icoot)niJn(B)exp 1(“—9 exp —% . (V-13)

ou J, sont les fonctions de Bessel du premier ordre. L’intensité maximale de la n'me
impulsion, i.e. centrée en (t-nAt), est proportionnelle a J,*(B). Sa phase temporelle est
constante et vaut n|x(7/2). Un exemple de caractérisation compléte d’impulsion mise en

forme avec =2 rad. et AT=211 fs est donné sur la figure 49.

1.0 3
r 2
= 0.8 2
2 06
=] 3.
1§' 0.4 ;’.‘f
(2] =
§ 0.2 k=2
c @) 0.0

18

phase [rad.]
['pes] eseyd

370 372 374 376 378 380 -800 -600 -400 200 0 200 400 600 800
Fréquence [THz] temps [fs]

Figure 49 : Caractéristiques du champ électrique associé a une
impulsion modulée par une phase spectrale sinusoidale avec les
paramétres =2 rad. et At=211 fs. (a) intensité spectrale, (b)
phase spectrale, (c) intensité temporelle et (d) phase temporelle.
Les mesures sont représentées par des cercles, les calculs par
des lignes pleines.
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En accord avec 1’équation (V- 13), la phase temporelle présente des sauts d’amplitude
/2 entre impulsions successives. L’évolution théorique des intensités de chaque

impulsion du train est donnée sur la figure 50 en fonction de 1’amplitude de modulation

B.

impulsion centrale (n=0)

— — — premiéres impulsions (n=1,-1)
----- deuxiemes impulsions (n=2,-2)
== troisiémes impulsions (n=3,-3)

-
o

0.8
0.6
0.4
0.2

0.0

intensités normalisées

00 05 10 15 20 25
amplitude de modulation f [rad.]

Figure 50 : Intensité de chaque impulsion du train normalisée
par rapport a [intensité la plus importante en fonction de
[’amplitude de modulation B

Pour 0<f<f;=1.43 rad. , I'impulsion la plus intense est I’impulsion centrale (n=0) ; pour
B1<P<P,=2.63 rad. , ce sont les impulsions adjacentes a I’'impulsion centrale (n=1,-1)
qui sont les plus intenses, avec Py et B, définis respectivement par Jo(Bi)= J1(B1) et
J1(B2)= J2(B2). Notons qu’avec une modulation sinusoidale de la phase, il est impossible

d’obtenir plus de trois impulsions d’égale intensité.

Des trains d’impulsions expérimentaux résultant de modulations sinusoidales de
différentes amplitudes [, avec une pulsation de modulation fixée a At=211 fs, sont
présentés sur la figure 51. Les profils en intensités représentés sur la figure 51 (a-e)
correspondent respectivement a des amplitudes de modulation 3 de 2, 1.5, 1.2, 1, et 0.5
radians. Les traits pointillés verticaux soulignent le fait que la position des impulsions
est indépendante de I’amplitude de modulation, et que les impulsions sont espacées

réguliérement dans le temps. Les résultats expérimentaux sont en trés bon accord avec
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les profils calculés. Les rapports des maxima de chaque impulsion du train de la figure
51(a) peuvent étre déduit de I’intersection de la ligne verticale grise avec les différentes

courbes de la figure 50.

b]

7

ités [unité ar

ités

Intens

-1000 -500 0 500 1000
temps [fs]

Figure 51 : Trains d’impulsions d’intensités relatives ajustées.
Mesures (cercles), calculs (lignes pleines). Voir texte pour les
details.

Des exemples de trains d’impulsions mis en forme avec une méme amplitude de
modulation B de 0.5 radians et des fréquences de modulations At de 405 fs, 310 fs, 211
fs sont présentés respectivement sur les figures 52(a-c). En accord avec 1’équation (V-
13&), les profils temporels présentent un rapport constant d’intensité entre les

impulsions dans les trois trains.
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intensités [unité. arb]

-600 -300 0 300 600
temps [fs]

Figure 52 : Trains d’impulsions de délais temporels ajustés.
Mesures (cercles), calculs (lignes pleines). Voir texte pour les
details.

V.4. Conclusion

La génération de trains et de doublets d’impulsions ultra-bréves verrouillés en
phase a été réalisée expérimentalement par modulation de phase spectrale. Des doublets
d’intensités relatives ajustables ont été générés a I’aide de modulations de type saut de
phase. Des phases spectrales triangulaires permettent 1’obtention de doublets de
séparation temporelle et d’intensité relative contrdlable indépendamment. Des trains
d’impulsions avec un taux de répétition variable ont été créés au travers de modulation
de phase sinusoidale. Un schéma de synthése des modulations et de leurs effets est
donné sur la figure 53. Toutes les impulsions ont été caractérisées avec la méthode
SPIDER. Une analyse compléete dans le domaine temporel a été¢ développée pour tous
les types de modulations explorés. L’intérét d’utiliser une modulation en phase plutot

que des interférométres [43] pour générer des trains d’impulsions est double. Le premier
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est un intérét pratique. Un modulateur de lumiére spatial est un systéme optique simple,
qui évite a l'utilisateur des réglages contraignants, comme ceux rencontrés lors de
’utilisation d’interférométre a deux ou plusieurs faisceaux délivrant des impulsions
d’intensités ajustables. Le second est le fait que I’on peut facilement produire des
impulsions verrouillées en phase. Pour obtenir ce méme résultat a 1’aide d’un
interférometre, il faut que celui-ci soit stabilisé a bien mieux que la moiti¢ d’une période
optique. La phase spectrale triangulaire ne peut étre produite qu’a ’aide d’un
modulateur. Elle conduit a deux impulsions décalées spectralement 1’une vis a vis de
I’autre. Une telle séquence d’impulsions est appropriée pour la manipulation d’un
systétme a trois niveaux par exemple. Plus généralement, elle offre 1’opportunité de

réaliser des expériences pompe-sonde a deux couleurs avec un seul faisceau laser.
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Figure 53 : Schéma de synthése des modulations
spectrale étudiées.
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Chapitre VI - Controle de
paquet d’ondes rotationnels
(limite de champ faible) et
d’alignement moléculaire
(régime de champ fort) par
impulsions ultra-breves
mises en forme

Ce chapitre est consacré au controle de paquet d’ondes rotationnel de molécules
linéaires par impulsions ultra-bréves mises en forme. Aprés une bréve présentation sur
le controle cohérent de systeme quantique, les potentialités offertes par les paquets
d’ondes rotationnels et par ['alignement moléculaire pour un grand nombre
d’applications sont exposées. Le controle de processus a deux photons en régime
perturbatif, par modulation de la phase spectrale, impliqué dans la formation de paquet
d’ondes rotationnel sous forme de transitions Raman stimulée, est ensuite présenté. Une
stratégie de contréle, visant a exciter sélectivement [’ensemble des modes Raman d’une
parité donnée, est établie. La mise en ceuvre expérimentale de cette stratégie est
d’abord réalisée pour la molécule d’azote (N;) en champ faible. La dynamique du
paquet d’ondes est observée en mesurant [’anisotropie de |’échantillon moléculaire via
une impulsion sonde décalée temporellement. Une analyse temporelle du processus de
controle est également exposée. L’extension de la stratégie de controle est enfin

appliquée a I’alignement moléculaire (champ fort).
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VI.1. Introduction

VI.1.1. Controle cohérent

Usqu’a récemment, la chimie était une science de controle passif. En ajustant

des parameétres externes, tels que la température, la pression ou méme en

introduisant un catalyseur dans la réaction, le chimiste a tenté de maximiser le
rendement des produits désirés. Durant les quinze derniéres années, la recherche
consacrée au contrdle de réactions chimiques par laser s’est développée de maniere
considérable, laissant entrevoir la possibilit¢ d’un contréle actif des réactions
chimiques. L’idée de base de ce controle est d’utiliser les paramétres du champ laser
afin de conduire le systéme considéré, aprés photo-excitation, vers un état final
correspondant au produit de réaction désiré. Plusieurs schémas de contréle reposant sur
des effets d’interférence quantique ont été développés et éprouvés dans des systémes
relativement simples. Une des premieres méthodes de controle proposée, nommée
contrdle par la phase, est basée sur I’excitation cohérente de systémes quantiques par un
champ laser bi-chromatique nanoseconde [44, 45]. Les phases associées aux deux
composantes spectrales du champ sont reliées entre elles. Chaque composante permet
I’excitation du systéme d’un méme état initial vers un méme état final. La probabilité
d’exciter le niveau final peut étre controlée finement au travers de la phase relative entre
les deux fréquences régissant les interférences quantiques. En dehors des probabilités de
transitions, le taux d’auto-ionisation [46], la photo-ionisation et la photo-fragmentation
[47, 48] ont également ét¢é manipulés par cette méthode. Avec la technologie des
impulsions ultra-bréves, de nouvelles opportunités ont émergées dans le domaine du
contrdle cohérent. Une approche proposée par Rabitz [49] consiste a produire des
impulsions ultra-bréves de forme spécifique afin de controler le résultat de la photo-
excitation d’un systéme. Les premiers travaux ont été réalisés a 1’aide d’impulsions
laser ultra-bréves dont la fréquence instantanée varie linéairement avec le temps [42,
50]. Puis, avec le développement de dispositifs de mise en forme, comme celui présenté

dans le chapitre 1V, les possibilités de controle imaginées par Rabitz se sont
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considérablement étoffées. Lorsque le systtme étudié est relativement simple®, les
caractéristiques de I’impulsion permettant de conduire le systéme dans 1’état final désiré
peuvent étre prédites de manicre analytique (contréle en boucle ouverte, voir figure
54(a)) [34, 40, 51, 52]. Si le systéme posséde une complexité ne permettant pas de
prédictions théoriques, la connexion d’un dispositif de mise en forme a un algorithme a
boucle de rétroaction permet de contrdler efficacement le processus a optimiser [53].
L’analyse de I’impulsion optimale obtenue peut alors fournir des indications sur les
processus mis en jeux dans 1’expérience. Ce type de schéma de contréle, nommé
contrdle en boucle fermée (ou contréle adaptatif)(figure 54(b)), a notamment été utilisé
pour optimiser le transfert de population dans un systéme moléculaire [54], exciter
préférentiellement une molécule dans un mélange [55], rompre une liaison moléculaire
de manicre sélective [56] ou optimiser la génération de hautes harmoniques dans un gaz

[57].

4 (a) Contréle en boucle ouverte )

W Mise en forme) Expérience ]—.[Signal]
Laser

Objectif
Modélisation
b) N .
Controle en boucle fermee
Source W Mise en forme Expéri i
Laser Xperience Signal
| Algorithme

L + Objectif )

Figure 54 : Représentation schématique des deux types
d’approches du contréle cohérent par impulsions laser ultra-
breves mises en forme.

I\

e

* En général, lorsque les expériences sont menées en régime de champ faible (régime perturbatif) sur des
systémes peu complexes (atomes, molécules diatomiques, etc...).
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VI.1.2. Paquet d’ondes rotationnel et alignement
moléculaire

Une caractéristique fondamentale associée aux impulsions ultra-bréves est leur
large spectre permettant la préparation de superposition d’états atomiques ou
moléculaires, dite paquet d’ondes. La dynamique de ce paquet d’ondes, une fois formée,
peut €tre ensuite explorée a 1’aide d’une seconde impulsion ultra-bréve décalée
temporellement qui vient coupler la superposition d’états excités de 1’atome (ou de la
molécule) vers un état final. La mesure du signal qui en résulte en fonction du délai
entre les deux impulsions laser, celle initiant la dynamique du systéme dite pompe et
celle venant interroger cette dynamique dite sonde, permet de « suivre » 1’évolution
temporelle du systéme moléculaire, et plus précisément celle du paquet d’ondes. Les
expériences, basées sur cette technique dite « pompe-sonde » [1], permettent ainsi
d’obtenir des informations résolues en temps sur le syst¢éme moléculaire. Par exemple,
I’évolution temporelle de paquet d’ondes rotationnels donne acces a des informations
sur la structure de la molécule et permet un diagnostic de 1’échantillon moléculaire [58,
59]. La production de paquets d’ondes rotationnels avec un champ laser intense conduit
a un alignement macroscopique des molécules le long de I’axe de polarisation du champ
laser [4, 60, 61]. La dépendance en orientation de processus en champs laser intenses tel
que I’ionisation [5] ou la génération de hautes harmoniques [62, 63], ont pu ainsi étre
¢tudiés expérimentalement avec des molécules alignées. Les « mouvements » cohérents
de rotations et de vibrations de molécules, produit de fagon impulsionnelle [6, 64-66] ou
adiabatique [67, 68], induisent une variation de ’indice de réfraction permettant une
modulation de phase temporelle. De tel modulateurs moléculaires ont été utilisés pour
la production d’impulsions optiques ultra-bréves [6, 64-70]. La pertinence de cette
technique pour optimiser 1’accord de phase dans la génération de seconde et troisiéme
harmonique a également été considérée [71]. Notons que les techniques de mise en
forme [72-78] aussi bien que d’autres approches [79-81] ont déja été appliquées pour
exercer un contréle sur la dynamique quantique de molécules dans leur état de base. Par
conséquent, le controle de la dynamique rotationnelle, aussi bien en régime de champ

faible qu’en régime de champ fort, devrait trouver bon nombre d’applications.

95



Chapitre VI - Controle de paquet d’ondes rotationnels (limite de champ faible) et d’alignement
moléculaire (régime de champ fort) par impulsions ultra-bréves mises en forme

VI.2. Controle de processus non-linéaire du
second ordre en régime perturbatif

VI.2.1. Champ spectral de second ordre

Considérons le champ spectral complexe de deuxiéme ordre, transformée de

Fourier du champ électrique temporel au carré

F(o)= T €2 pompe (t) exp(imt) dt. (VI- 1)

—oo

En régime perturbatif, I’amplitude d’excitation d’une transition non résonnante a deux
photons a la pulsation ® est proportionnelle a ce champ. Celui-ci est constitué¢ de deux
pics, 'un centré¢ vers les fréquences nulles régissant les excitations Raman non
résonnantes ainsi que le redressement optique, 1’autre centré au double de la pulsation
porteuse du champ électrique temporel responsable par exemple de 1’absorption a deux

photons et de la génération de seconde harmonique (figure 55).

(a) 21/ « Excitation  + Absorption de
1 * Raman 2-photons

- Redressement -+ Génération de

optique 2rde harmonigue

(b)
—~ |
N
£
C\lw = | .
0 2 o,
pulsation ®

temps

Figure 55: (a) Champ électrique temporel limité par
transformée de Fourier d’enveloppe gaussienne et de pulsation
porteuse ay. (b) Carré du champ électrique temporel. (c) Norme
de l’amplitude spectrale complexe du champ de deuxieme ordre
associ¢ au champ temporel de la figure (a).
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Examinons tout d’abord I’effet sur le champ spectral de second ordre d’une
phase temporelle imprimée sur le champ pompe. Une comparaison des champs
spectraux de second ordre associés a deux champs temporels pompes de méme

enveloppe mais de phases temporelles différentes est donnée sur la figure 56.

(a)

(b)

gpom pe
IF(0)]

0 20)0

pulsation ®

L
0

temps

Figure 56: (a) Champ électrique temporel limite par
transformée de Fourier (LTF) (figure du haut) et possédant une
phase temporelle cubique (figure du bas). Les enveloppes des
deux champs sont identiques. (b) Normes des amplitudes
spectrales complexes des champ de deuxieme ordre associés aux
champs temporels de la figure (a). La ligne pleine et les cercles
correspondent respectivement aux calculs effectués pour
limpulsion LTF et pour 'impulsion dont la phase temporelle est
modulée.

On constate que I’ajout d’une phase temporelle cubique n’a d’influence que sur les
composantes spectrales du champ de second ordre proche de 2wy, les basses pulsations
du champ restant quant a elles inchangées. Ceci peut s’expliquer de maniére trés simple.

Considérons un champ électrique quelconque
g(t) = A(t)cos(,t + (1)) (VI- 2)
ou A(t) et @(t) sont respectivement 1’enveloppe temporelle et la phase temporelle du

champ. Le carré du champ temporel peut s’écrire sous la forme d’une somme

e2(t) = %[Az(t) + A2(t) cos(2(w, t + @(1)))). (VI- 3)
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Le premier terme de la somme, proportionnel a 1’intensité temporelle du champ, ne
dépend pas de la phase temporelle, tandis que le second terme, correspondant aux

composantes de second harmonique, voit sa porteuse modulée.

Pour une tranmsition Raman seule ['intensité temporelle, influe sur D’efficacité de

I’excitation [40].

Afin de comprendre I’effet d’une modulation spectrale du champ électrique
pompe sur le champ de deuxiéme ordre F(m), raisonnons dans le domaine fréquentiel.
Pour cela, réécrivons 1’équation (VI- 1) en utilisant le fait que la transformée d'un
produit de fonctions dans le domaine temporel est une convolution dans le domaine des

fréquence,
F(0)= [ Eppe () B (0= Q) dQ2 (VI- 4)

ol Epompe(®) est la transformée de Fourier de €,ompe(t). Considérons d’abord le cas

particulier de 1’absorption a deux photons et de la génération de second harmonique.

VI.2.2. Absorption a deux photons— Génération de
second harmonique

En effectuant un changement de variable, I’intégrale de 1’équation (VI-4) se

réécrit pour les pulsations hautes (®r=2wy)

o,/2-Q) dQ, (VI- 5)

oo
F((’OT ) = JEpompe ((DT/Z + Q) Epompe(
ou Or est la puls;tion de transition. Cette équation refléte le fait que toutes les paires de
photons de pulsations (®;, ), avec ®;+,=0r, contenues dans le spectre du champ
pompe participent au processus d’absorption a deux photons avec Wr=®rps (ou de

génération de la seconde harmonique avec Wr=wsyg) (figure 57).
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Figure 57 : (a) (i) Représentation schématique de [’absorption a
deux photons par une impulsion laser a spectre large. Trois
couples de photons (@, @) impliqués dans le processus
d’excitation sont indiqués. (if) Représentation schématique de la
génération de second harmonique. (b) Amplitude et phase
spectrale du champ pompe. Les pulsations des trois couples de
la figure (a) sont données.

Concentrons nous sur le cas de la génération de second harmonique. En exprimant le
champ spectral pompe en terme de phase et d’amplitude (éq. II-5), le spectre de second

harmonique s’écrit :

S(('OSHG ) o< 'ﬂ Epompe ((DSHG/z + Q)‘ ‘ Epompe ((DSHG 12— Qx

5"

(VI-6)
exp{i[{ﬁ ((DSHG 2+ Q)+ o ((DSHG 12— Q)] }dQ
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Il apparait ici clairement qu’en jouant sur la phase spectrale de I’impulsion pompe, le
spectre de second harmonique peut étre modulé grace aux interférences quantiques
entre les différentes voies d’excitation (les différents couples de photons). Notons
qu’une impulsion pompe limitée par transformée de Fourier (i.e. @(m)=cste) maximise
I’intensité de toutes les composantes Wsyg du spectre de second harmonique. Cependant
il est possible de conserver la méme intensité pour une composante spectrale donnée
avec une impulsion mise en forme (i.e. @(w)#cste). En choisissant la composante
WspGg=20), ou 0y est la pulsation centrale du champ excitateur, la condition pour obtenir
la méme intensité est déduite de I’équation (VI- 6) :

(0, +Q)=-¢p(0, -Q), vQ. (VI-7)
De maniére générale, il suffit pour maximiser I’intensit¢ de la composante spectrale

Wspg que la phase soit antisymétrique autour de Wsgu/2.

L’étude de spectre de second harmonique d’impulsions ultra-bréves mise en
forme a été réalisée expérimentalement. Le schéma du dispositif expérimental est donné

sur la figure 58.

Génération de
second
harmonique

Source Dispositif de
LASER mise en forme

Figure 58 : Dispositif expérimental pour [’étude du spectre de
second harmonique d’impulsions ultra-bréves mises en forme.

%

Spectrometre

BBO

La premiere phase spectrale imprimée est un saut de phase spectrale d’amplitude
T, centré en my=2.36 10" rads' (figure 59(a)). Cette phase spectrale étant
antisymétrique par rapport a @y, I’intensité de la composante 0gg=20=4.72 10"rad.s™
est la méme que celle obtenue lors de 1’excitation par une impulsion LTF (figure 59(b)).
L’intensité des composantes Wsyg#2wy est réduite puisque les différents couples de

photons interférent de maniére partiellement destructive.
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Figure 59 : Conservation de l'intensité de la pulsation 2 ay dans
le spectre de second harmonique d’une impulsion modulée par
un saut de phase centré en ay. (a) Parameétres du champ
électrique spectral modulé. Intensité spectrale (ligne noire),
phase spectrale (ligne grise). (b) Spectre de second harmonique
résultant du doublage de fréquence du champ spectral module.
Mesures (cercles), calculs a partir de [’équation (VI-6) (trait

plein). La mesure du spectre de second harmonique non modulé
est représentée en traits pointillés.

Notons qu’un saut de phase centré en @y d’amplitude différente de =, reste
antisymétrique par rapport a @ et par conséquent maximise ¢galement la composante

WsHG=2 0.

La seconde phase spectrale imprimée est un saut de phase spectrale d’amplitude
. T centré en (MWp-0w) avec dW/A®=0.31 [40] et Aw est la largeur totale a mi-hauteur du
maximum de Dintensité spectrale (figure 60(a)). Cette modulation entraine la
suppression de la composante ®Wsyg=2¢y du spectre de second harmonique (figure
60(b)). Cet effet est du aux interférences destructives entre les différentes voies

d’excitation (i.e. les différents couples de photons).
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Figure 60 : Suppression de la pulsation 2ay dans le spectre de
second harmonique. (a) Paramétres du champ électrique
spectral modulé. (b) Spectre de second harmonique résultant du
doublage de fréquence du champ spectral modulé. Mesures
(cercles), calculs (trait plein). La mesure du spectre de second
harmonique non modulé est représentée par un trait pointillé.

Les résultats présentés ici illustrent la possibilité de controler une composante spectrale
particuliére du champ de second ordre par modulation de la phase spectrale du champ

pompe.

Notons que ce processus d’interférence entre les différentes voies d’excitation a
¢té utilisé pour contrler le spectre de second harmonique [51, 82, 83], ainsi que
I’absorption a deux photons dans des systémes atomiques [34, 40, 51] et moléculaires

[84, 85].

VI1.2.3. Excitation Raman stimulée non résonnante

Considérons a présent le cas d’une excitation Raman stimulée non résonnante
par une impulsion a spectre large. Le champ pompe €,ompe(t) étant réel, sa transformée
de Fourier présente la propriété suivante : Epompe(®)=E*pompe(-®). En réécrivant

I’intégrale de 1’équation (VI- 5) pour les pulsations basses (wr«), il vient alors

F((DT ) = J.Epompc (Q) E >kpompc (Q -Or ) dQ (VI- 8)

Cette équation refléte le fait que toutes les paires de photons de pulsations (®;, 0)), avec

W-0,=01, contenues dans le spectre du champ pompe participent au processus
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d’excitation Raman a la pulsation or (figure 61). En écrivant le champ spectral pompe

en terme d’amplitude et de phase, on obtient

F0r)= []E poupe (@) | E pouye (@001 ) expling(@)] Q2. (VI- 9)
faisant ainsi ap_;araitre la différence de phase entre les composantes spectrales
impliquées dans le processus d’excitation

Ap(Q)=¢(Q)-p(Q-0,) (VI-10)
Les expressions (VI-9) et (VI-10) révélent de manic¢re explicite la possibilité de
controler I’excitation d’un mode Raman ®r par modulation de la phase spectrale @(w).
Ce principe a été mis en ceuvre récemment en contr6lant I’excitation de niveaux

vibrationnels impliqués dans le CARS (Coherent Anti-Stokes Raman Spectroscopy)
[78, 86-89].

(a)

®, ®, @,

(b)

amplitude

0, O 0)2,0)1’ 0)2” w1ss

Figure 61 : (a) Représentation schématique de [’excitation d’'un
mode Raman @r par une impulsion laser a spectre large. Trois
couples de photons (@, @) participant a [’excitation du mode
Raman wr sont indiqués. (b) Amplitude et phase spectrale du
champ pompe. Les pulsations des trois couples de photons sont
localisées dans le spectre.
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Considérons tout d’abord I’excitation d’un mode Raman par une impulsion
d’amplitude spectrale symétrique limitée par transformée de Fourier (LTF). Pour cette
impulsion, la différence de phase spectrale de 1’expression (VI-10) est constante. De ce
fait, les différents couples de composantes spectrales participant a 1’excitation d’un
mode Raman donné interferent constructivement, produisant ainsiune excitation
maximale que I’on notera Fi .

Examinons maintenant 1’effet d’une modulation de phase périodique constituée de saut

d’amplitude ® (figure 62).

o; =(N+1/12) Q,,

0=NQ_, :
AR i  phase
P : spectrale
amplitude
spectrale

Figure 62 : Modulation périodique de la phase spectrale. O et £,
sont respectivement [’amplitude et la période de modulation.

On distingue sur cette figure deux cas particuliers. Dans le premier cas, les pulsations
or sont des multiples entiers de la période de modulation Q,

or=N Q. (VI- 11)
Pour ces pulsations, la différence de phase spectrale AQ(€Q) est nulle quel que soit Q.

L’excitation Raman résultante est donc équivalente a celle obtenue pour une impulsion

LTF

F(or) =F L1r (0r). (VI- 12)
Pour le second cas, on considére les pulsations Raman vérifiant la relation
wr= (N+1/2) Qp. (VI- 13)
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Afin d’analyser simplement I’effet de cette phase spectrale périodique sur le terme

d’amplitude d’excitation du mode Raman @y, écrivons celui-ci sous forme d’une

somme
Flor)= > F (o), (VI- 14)
k=—o0
avee
(i+1)2m
Fk ((DT ) = ‘Epompe (QX ‘Epompe (Q - (DT X eXp[IAgD(Q)] dQ . (VI- 15)

o | 1O —

kEm

Pour les pulsations Raman vérifiant wr=(N+1/2)Q,,, les différences de phases spectrales
A@(Q) sont constantes sur 1’ensemble des plages de pulsation [k Q,/2; (k+1) Q,/2] et

sont notée AQy. Par conséquent, I’équation (VI- 15) peut s’écrire sous la forme :

F (0;)=A, (0, )explirg, ], (VI- 16)
avec
(k1)
A (o,)= i [ ppe (@) [E e (@ -0, ) d€2. (VI- 17)
ey

Les termes F(mr) peuvent ainsi étre obtenus géométriquement par sommation dans le
plan complexe des termes Fy(wr) (méthode de Fresnel) (figure 63). La différence de
phase spectrale A@y alterne régulierement entre + ® et - @ avec k. Suivant la valeur
® de I’amplitude de modulation, les couples de composantes spectrales interférent plus
ou moins constructivement. En supposant un nombre important de périodes dans le
spectre, I’amplitude d’excitation de I’équation (VI- 14), s’écrit alors

F (r) = cos (©) F L1r (0or). (VI- 18)
Il ressort de cette expression que 1’amplitude et le signe du facteur d’excitation peuvent

étre controlés en agissant sur I’amplitude de modulation ©.
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N

(a)

Champs pompes

(i

368 370 372 374 376 378 380 382
Fréquence [THz]

iy

®=27/3

368 370 372 374 376 378 380 382
Fréquence [THz]

~

Obtention de F(wy) par

la méthode de Fresnel

Fk(‘{_)T) Fk+1:(mT)

- @

¥

F(or)=-1/2F 1¢(wy)

J\_

Figure 63 : (a) Représentations des impulsions excitatrices en
terme d’amplitude et de phase spectrale. (i) Impulsion limitée
par transformée de Fourier, (ii) Impulsion dont la phase est
modulée périodiquement (O=2m3). (b) Termes d’excitations
F(wy) des pulsations Raman vérifiant wy=(N+1/2)€2,, obtenues
par sommation dans le plan complexe des termes Fy(wy) pour
les champs pompes de la figure 63 (a).

L’amplitude d’excitation F(®) correspondant a une modulation de phase périodique

d’amplitude ®=27/3 est simulée pour toutes les pulsations  (figure 64).

106



Chapitre VI - Controle de paquet d’ondes rotationnels (limite de champ faible) et d’alignement
moléculaire (régime de champ fort) par impulsions ultra-bréves mises en forme

1,0fgei—

0,5} T 0.0¢

-0,5; ‘ ‘ : ‘ :
00 05 10 15 20 25

- L g T 7 7 VR Uy Ry iy Ly oy Sy Sy iy sty Gy Soyiy
5 N WY VOO RS 9999999999999 ews
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Rapport des pulsations Raman
a la période de modulation
w/Q

Figure 64 : Evolution de ['amplitude d’excitation F(@) en
fonction du rapport de @ a la période de modulation €2, pour
O=277/3 (trait plein) et O=0 (trait en pointillé). Les cercles noirs
représentent les amplitudes d’excitation des pulsations r
multiples entiers de la période de modulation £2,. Les cercles
blancs représentent les amplitudes d’excitation des pulsations
wr multiples demi-entiers de la période de modulation €2,
Celles-ci sont multipliées par le facteur cos ©.

VI.3. Controle de paquet d’ondes rotationnel
en régime perturbatif

VI.3.1. Principe de la détection du paquet d’ondes

La technique de détection de paquets d’ondes rotationnels utilisée pour nos
expériences est une technique de polarisation basée sur un schéma de type pompe-sonde
désigné sous I’acronyme anglo-saxon RIPS [90-92] (Raman Induced Polarization
Spectroscopy). Dans le RIPS, une impulsion ultra-bréve polarisée linéairement (pompe)
produit dans un systéme moléculaire gazeux une superposition cohérente d’états au
travers d’une excitation Raman stimulée non résonnante. Les états impliqués dans ce
schéma de couplage appartiennent au méme état vibronique de base (e, v), créant ainsi

un paquet d’ondes de nature purement rotationnelle (figure 65).
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le, v, J'>

le, v, IJ>

le, v, J">

Figure 65 : Diagramme représentant la superposition cohérente
d’états rotationnels dans [’état vibronique de base de la
molécule produite par l'impulsion pompe d’intensité modérée.

Pour des molécules linéaires, les transitions Raman autorisées sont régies par la régle de

sélection

Al =0,t2, (VI-19)
ou AJ est la différence des nombres quantiques rotationnels J associés aux niveaux
finaux et initiaux. L’impulsion pompe présente une largeur spectrale suffisante pour
coupler efficacement le niveau initial J aux niveaux J* et J°, avec J’-J=2 et J’’-]J=-2.
Aprés un délai T, une seconde impulsion polarisée linéairement (sonde) recouple cette

superposition cohérente d’états excités vers 1’état rovibronique initial J (figure 66).

Figure 66 : Diagramme présentant les états associés aux
battements quantiques dans le RIPS.

Le processus RIPS peut étre décrit comme un processus non-linéaire du 3™ ordre. La

technique de détection consiste a mesurer la dépolarisation de 1’impulsion sonde.
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VI1.3.1.1. Modele

Considérons le schéma suivant ou une impulsion pompe et une impulsion sonde
polarisées a 45°, I'une de l’autre interagissent successivement avec un échantillon
gazeux. Le signal de polarisation est détecté sur I’axe de 1’analyseur perpendiculaire a

I’axe de la sonde (figure 67).

S

P: Pompe
S: Sonde
A: Analyseur

A

Figure 67: Orientation relative des polarisations des
impulsions pompe, sonde et de |’analyseur.

Le signal mesuré par le détecteur placé apres 1’analyseur est donné par

2

I o T|Esigm1 (t) dt, (VI-20)

ou Egignai(t) est I’expression du champ signal produit au temps t.

L’amplitude du champ signal a I’instant t est donnée par [90-92]
[B g (0] < i L[PO (0).5], (VI-21)

ou L représente la longueur de 1’échantillon moléculaire, PA(t) la polarisation non
linéaire du troisiéme ordre a la pulsation ® et x I’axe de I’analyseur. La norme de la

projection de cette polarisation sur I’axe de I’analyseur s’écrit
t
B (0).%] =[B e (O] [|E e ) ROt =1 dlt, (VI-22)

out R® représente la fonction réponse non linéaire purement rotationnelle, [Egonae(t)] et
|Epompe(t)| sont respectivement les amplitudes des champs sonde et pompe a I’instant t.
Notons qu’une fois I’impulsion pompe éteinte, I’intégrale de 1’équation (VI-22) peut
étre étendue de —oo & +oo.

Pour un ensemble de molécules linéaires a I’équilibre thermodynamique, la fonction

réponse s’écrit
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R™(t-t") Nlm{;(a// o, ) (p; —py)e; 2J+3) ¢

xp(—io, (t— t'))} L(VI-23)
avec :

e J’=]+2 ou J est le nombre quantique rotationnel de 1’état initial,

¢ N la densité moléculaire gazeuse,

e oy et oy sont respectivement les polarisabilités le long et

perpendiculairement a 1’axe de symétrie moléculaire,

¢ p;=exp[-Ey/kT] représente la population d’un sous niveau magnétique de

I’état J a 1’équilibre thermodynamique,

¢ g; le facteur de dégénérescence de spin nucléaire,

* o, =(E, —E,)/ hla pulsation de la transition moléculaire J-J’.

En posant

J+DHJ+2)

QI+3) (VI=29)

T, =(a, _aL)Z(pJ -p;)g;

I’expression de 1’amplitude du champ signal s’écrit a partir des équations (VI-(21-24))

E signal (t)| o<

Y 2
E jonae (D) Im{ZTJexp(—imJt) [E pompe ()] exp(ioajt')dt'}. (VI-25)
J —

Notons F(wy), la transformée de Fourier a la pulsation ®; du I’amplitude du champ

pompe au carré
+oo 5 .
F(@,) = [|Epompe(®)] explio, t)dt’, (VI-26)

qui refléte ’amplitude d’excitation par le champ pompe du mode Raman associé¢ a la
pulsation ;. Le contréle de ce terme d’excitation a été discuté précédemment dans le
manuscrit (paragraphe VI-2.3)

On peut alors réécrire I’amplitude du champ signal sous la forme

E ggnt (0] 5% [B e 0] > Im [T, F(0, Jexp(—icw, )] (VI-27)

Définissons la somme des battements quantiques rotationnels par

B(t) = > Im[T,F(0, )exp(-iw, )]. (VI-28)

La biréfringence An(t)=n,(t)-n (t) de I’échantillon gazeux, ou ny(t) et n,(t) sont

respectivement les indices de réfraction parallele a I’axe de polarisation de I’impulsion
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pompe et perpendiculaire est directement proportionnelle a B(t). Notons que la somme
des battements quantiques rotationnels refléte également /’alignement macroscopique
des molécules selon 1’axe de polarisation de I’impulsion pompe. Notons que t est une
variable courante qui ne correspond pas au délai pompe-sonde T. Si I’on suppose pour
I’enveloppe du champ sonde un profil A centré en t=1

|E i (D] = Alt=1), (VI-29)
I’expression du signal de dépolarisation, en fonction du délai pompe-sonde s’écrit alors
t 2
I(t) o< J.Az(t —7)| B dt
s . (VI-30)
=[x eBay’)
Le signal est alors proportionnel a la convolution du profil en intensité du champ sonde

avec la norme au carré de la somme des battements quantiques rotationnels.

VI.3.1.2. Dispositif expérimental

Le dispositif permettant la mise en ceuvre pratique du RIPS est présenté
schématiquement sur la figure 58. Les impulsions ultra-bréves sont délivrées par le
systéme laser présenté dans le chapitre II. Le spectre gaussien centré a 800 nm posséde
une largeur totale a mi-hauteur de 10-11 nm, correspondant & une durée minimale
d’environ 100 fs. Une séparatrice permet 1’obtention des impulsions pompe et sonde,
dont les énergies respectives sont ajustées a environ 40 et 2 pJ. L’impulsion pompe peut
étre mise en forme grace au dispositif présenté dans le chapitre IV. Le délai relatif
T entre les impulsions pompe et sonde est controlé grace a coin de cube monté sur une
platine de translation motorisée. Les polarisations linéaires des champs associés aux
impulsions pompe (P) et sonde (S) sont ajustés a 45° I'une de l’autre par deux
polariseurs (figures 57-58). Les impulsions pompe et sonde sont ensuite focalisées et se
croisent avec un petit angle (5°) dans une cuve statique remplie d’azote a température
ambiante et pression atmosphérique. Les intensités aux foyers sont respectivement pour
les impulsions pompe et sonde de 4 TW/cm® et 0.2 TW/cm®. En sortie de cuve, le
faisceau pompe est bloqué tandis que le faisceau sonde traverse un analyseur (A) dont

I’axe est orienté a 90° de I’axe de polarisation de la sonde (S). Les photons traversant
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I’analyseur sont ensuite collectés par un photomultiplicateur reli¢ a une chaine

d’acquisition.

M S
- Systeme laser
cc X Dispositif
2 demise

en forme

photomultiplicateur

intégrateur a porte

acquisition

Figure 68: Schéma du dispositif expérimental. Sp:
séparatrice ; M : miroir ; CC : coin de cube ; L : lentille (f=175
mm) ; P, S: polariseurs ; A : analyseur. L’ orientation relative
des polarisations est rappelée dans le cadre au bas de la figure.

Le signal observé expérimentalement correspond ainsi a la dépolarisation de la sonde

due a la biréfringence induite par I’impulsion excitatrice.

VL.3.1.3. Dynamique du paquet d’ondes rotationnel de Ia
molécule d’azote initieé par une impulsion limitée par
transformeée de Fourier

La figure 69 présente I’amplitude maximale T; X F(wy) de chaque battement
quantique rotationnel de N, en fonction du nombre rotationnel J produit par une
impulsion pompe limitée par transformée de Fourier de durée 100 fs a une température
de 293 K. On note que le poids des battements quantiques associé¢ aux J pairs est deux

fois plus grand que ceux associé aux J impairs. Ceci est du au facteur de dégénérescence
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nucléaire gy de N, (gy=6 pour J pair, g;=3 pour J impair). Chaque terme de battement
quantique évolue avec le temps sous forme sinusoidale a la pulsation Raman ;. Pour
une molécule linéaire dans I’état de base 'Y, les pulsations des transitions Raman sont
données par (en négligeant la distorsion centrifuge)

o, =4n B,c(2J+3), (VI- 31)
ol By est la constante rotationnelle de la molécule exprimée en cm™ (Bo=1.989 cm

pour Ny) et ¢ la vitesse de la lumicére.

0,5 i
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-0,5

-1,0
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Figure 69 : Distribution rotationnelle du paquet d’ondes de
l’azote créé par une impulsion pompe limitée par transformée
de Fourier a température ambiante (T=293K).

Afin d’analyser la dynamique de la somme totale des battements quantiques rotationnels
B(t) (éq. (VI- 28), décomposons celle-ci en deux sommes représentant les battements

quantiques rotationnels associés respectivement aux niveaux Jp.ir €t aux niveaux Jimpair :

B,.. (=Y Im[T,F(o,)exp(-in,1)], (VI- 32)
J pair
B, (0= D Im [T, F(o, Jexp(-io, 1], (VI- 33)
J impair

avec B(t)=Bpair(t)FBimpair(t).

Les évolutions temporelles des battements quantiques rotationnels Bimpair(t) €t Bpair(t)
sont données respectivement sur les figures 70 (i) et (ii) pour les conditions associées
aux calculs de la figure 69. Pour les deux parités, les superpositions des battements

quantiques rotationnels conduisent a des rephasages périodiques des paquets d’ondes
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aux temps nTr/4, n=1 ,2, 3,..., ou Tr=1/2Bgc= 8.4 ps est la période de rotation classique

de la molécule.

signal RIPS
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Figure 70 : Dynamique du paquet d’ondes rotationnel d’un
ensemble de molécules d’azote a température ambiante
(T=293K) et a pression atmosphérique généré par une
impulsion pompe limitée par transformée de Fourier de 100 fs.
(i) Somme des battements quantiques rotationnels associés aux
niveaux J impairs. La trace a été calculée a partir de I’équation
(VI- 33). (ii) Somme des battements quantiques rotationnels
associes aux niveaux J pairs. La trace a été calculée a partir de
l’équation (VI-31). (iii)) Somme des battements quantiques
rotationnels de [’ensemble des niveaux J. (iv) Signal RIPS
mesuré (cercles) et calculé a partir de I’équation (VI- 30) (trait
plein). La trace RIPS correspond au carré de la courbe (iii)
convoluée par la sonde.

La dynamique de I’ensemble des battements quantiques rotationnels B(t) (figure

70 (iii)) est obtenue par sommation des courbes (i) et (ii). Les « grands » transitoires,

centrés en Tr/2 et Tr, résultent des interférences constructives entre les contributions

paires et impaires des battements quantiques au paquet d’ondes total. Les « petits »
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transitoires, centrés en 3Tr/4 et 5Tr/4, proviennent des interférences destructives entre
les deux contributions. Il faut noter que les interférences ne sont que partiellement
destructives en raison de la contribution deux fois plus importante des battements
quantiques associés aux niveaux pairs vis-a-vis de ceux associés aux niveaux J impairs.
Le r6le crucial des contributions de chaque parité a la dynamique du paquet d’ondes est
ici clairement établi. La trace RIPS expérimentale est présentée sur la figure 70(iv). Elle
correspond au carré des battements quantiques rotationnels B(t) convolué par la sonde

(éq-(VI-30)).

Notons que toute la dynamique du paquet d’ondes rotationnel est comprise dans le
produit Ty X F(wy), ou Ty dépend essentiellement de la température du gaz, et F(wy) des
caractéristiques de 1I’impulsion pompe.

L’évolution temporelle des battements quantiques rotationnels change avec la
température de 1’échantillon gazeux (terme Tj). Expérimentalement, la température peut
étre diminuée en travaillant dans un jet moléculaire, ou augmentée a I’aide d’un
« four ». La dynamique du paquet d’ondes de ’azote généré par une impulsion pompe
limitée par transformée de Fourier de 100 fs a été simulée pour différentes températures

sur la figure 71.
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Figure 71 : Paquet d’ondes rotationnel généré dans [’azote a
différentes températures par une impulsion pompe limitée par
transformée de Fourier de 100 fs.

Avec 1’augmentation de la température, la distribution des amplitudes des modes
Raman s’¢largit et se décale vers les hautes valeurs de J. L’¢largissement de la
distribution spectrale des modes conduit a des transitoires plus fins par le jeu des
interférences entre les battements quantiques. Il faut noter que les transitoires restent

localisés aux mémes instants.

VI.3.2. Controle de la dynamique du paquet d’ondes

VI.3.2.1. Objectif

Le r6le important des battements quantiques associés aux niveaux J pairs et
impairs dans la dynamique du paquet d’ondes de 1’azote a été mis en en évidence

précédemment (figure 70). Un controle de [’excitation relative entre les modes Raman
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rotationnels de différentes parité va se traduire par des modifications notables de
I’évolution temporelle du paquet d’ondes. Pour réaliser ceci, nous appliquons le

principe du controle de I’excitation de modes Raman présenté précédement.

VI.3.2.2. Stratégie de contréle

Les pulsations des transitions Raman ®j, données par 1’équation (VI- 31), sont
espacées de manicre réguliere. Par conséquent, la modulation de phase périodique
discutée dans la section (VI.2.3) permet en principe un contréle sélectif de 1’excitation
d’un ensemble d’une population de parite donnée (J pairs ou J impairs). Ceci est réalisé
si tous les états rotationnels d’une parité¢ donnée vérifient I’équation (VI- 11) et les états
de parité opposé 1’équation (VI- 13). Cependant, ces pulsations n’étant pas multiples
entre elles, il n’existe pas de période de modulation qui satisfasse ces critéres pour la
totalité des pulsations associées a chaque parité. La période de modulation est donc
choisie de maniére a vérifier ces conditions au mieux sur une certaine plage de
pulsations. Afin d’obtenir un contrdle aussi efficace que possible, la plage est centrée
sur la pulsation prédominante, c’est a dire celle présentant le poids le plus important
dans la composition du paquet d’ondes rotationnel. Pour une impulsion LTF de 100 fs,
le poids affecté a 1’excitation de chaque transition Raman ®y est donné sur la figure 69
pour T=293K. On définit ainsi, pour chaque ensemble de niveaux J de méme parité, un
nombre quantique J* maximisant le produit Ty X Frre(®y). Notons que J* dépend de la
température et de la largeur du spectre de 1I’impulsion pompe.

Compte tenu de ce qui précéde, le controle de I’excitation d’un ensemble de niveaux de

parité donnée, sera réalisé¢ en choisissant N et €, tels qu’ils satisfassent aux relations

suivantes
0, =(N+12)Q_ , (VI- 34)
Qm
TzA(DJ :87Z'B0C, (VI- 35)

ou Ay est1’écart entre deux pulsations Raman rotationnelles consécutives.

La modulation de la phase spectrale est choisie de fagcon a produire une

excitation contrdlée de niveaux rotationnels de parité positive (J pair). La combinaison
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des expressions (VI-34) et (VI- 35) pour J* pair permet de déduire la période de
modulation

(27*43)

Q =16rB,c—.
" 0C(2J*+2)

(VI- 36)

A partir de la figure 56, on déduit le mode Raman prédominant qui correspond au
nombre quantique J* = 8. Dans ces conditions, la période de modulation obtenue a
partir de 1’équation (VI- 36) est Qn, = 3.16 10'? rad/s et N=4. Expérimentalement, un
réajustement de la dispersion des composantes spectrales dans le plan de Fourier de la
ligne a dispersion nulle a été opéré pour que cette période corresponde a 4 pixels du
modulateur spatial de lumiere. L aptitude de cette modulation au contrdle sélectif d’une
parité donnée (J pairs) est illustrée par la figure 72, ou 1’on représente le rapport des
pulsations Raman a la période de modulation en fonction du nombre quantique J.
Idéalement, ce rapport doit étre demi-entier (entier) pour les J pairs (impairs). Les traits
horizontaux pleins et pointillés représentent respectivement ces valeurs entiéres et demi-
entieres. On constate, d’apres la figure, que 1’efficacité du controle est satisfaisante sur
une plage de J relativement large eu égard a la distribution d’excitation présentée

figure 69.
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Figure 72 : Rapport des pulsations Raman a la période de
modulation en fonction de J.
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VI.3.2.3. Resultats experimentaux

En appliquant la modulation de phase spectrale périodique présentée
précédemment avec une amplitude ®@=27/3, ’amplitude d’excitation des modes pairs est
en principe multiplié par un facteur cos(2m/3)=-1/2. Cependant, une légére déviation de
cette valeur ®=27/3 doit étre considérée en conséquence de la solution approchée
obtenue dans 1’équation (VI-32). Le facteur de correction, déduit empiriquement par des
simulations numériques, conduit a une amplitude de modulation ® =1.07(27/3). La
figure 73 présente la distribution rotationnelle du paquet d’ondes calculée pour une
modulation de phase périodique d’amplitude @ =1.07(2w/3). Par comparaison avec la
figure 59, on vérifie que I’excitation de chaque mode pair est bien multiplié par le
facteur cos ® ~ —1/2 (éq. (VI-29)), tandis que celle des modes impairs reste quasi
inchangée (éq.(VI-27)). Pour cette valeur particulicre de ®, 1’excitation contrdlée

compense en quelque sorte la différence de poids statistique lié au spin nucléaire.

0,5- P -

s 0,0{e_®

-0,51 ]

0 5 10 15 20
nombre quantique rotationel J

Figure 73 : Calcul de la distribution rotationnelle du paquet d’ondes
créé par une impulsion modulée en phase périodiquement (O~
2703 ; 02, =3.16 10" rad/s).

Etudions maintenant 1’évolution des battements quantiques rotationnels

correspondant a la distribution rotationnelle de la figure 73 obtenu avec 6=2m/3. La
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somme des battements quantiques rotationnels associées aux niveaux J impairs reste
quasi inchangée vis-a-vis de celle résultant de ’excitation par une impulsion LTF
(figure 74 (1)), tandis que la somme des battements quantiques rotationnels associées
aux niveaux J pairs est multipliée par un facteur ~ -1/2 vis-a-vis de celle résultant de
I’excitation par une impulsion LTF (figure 74 (ii)).

Tr/2 3Tr/4 Tr 5Tr/4

v ‘/\/\ /\/\' /\/\’ \/\f Bimpair(t)
A AN AN AN Bt

(iii) s

0,3F .
(Df_) Z 02l Suppression
o des transitoires
— o
& = o1}
D 5
m R

. (iv)1/ L

3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
Délai pompe sonde [ps]

Figure 74 : Dynamique du paquet d’ondes rotationnel de
l’azote a température ambiante (T=293K) et a pression
atmosphérique généré par ['impulsion pompe modulée.
(i) Somme des battements quantiques rotationnels associées aux
niveaux J impairs. La trace a été calculée a partir de I’équation
(VI- 33). (ii) Somme des battements quantiques rotationnels
associées aux niveaux J pairs. La trace a été calculée a partir de
l’équation (VI- 32). (iii)) Somme des battements quantiques
rotationnels de [’ensemble des niveaux J. (iv) Signal RIPS
mesuré (cercles) et calculé a partir de I’équation (VI- 30) (trait
plein). La trace RIPS correspond au carré de la courbe (iii)
convoluée par la sonde. Un zoom du transitoire centré au délai
5Tr/4 est fourni.

Ceci conduit pour la somme totale des battements quantiques rotationnels (figure

74 (iii)) a une treés forte suppression du signal autour des temps Tr/2=4.2 ps et Tr=8.4
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ps, et a un renforcement du signal aux temps 3Tr/4=6.3 ps et 5Tr/4=10.5 ps. La
trace expérimentale RIPS est donnée sur la figure 74(iv). La suppression des transitoires
aux délais Tr/2 et Tr est observée. L’excellent accord entre les points expérimentaux et
la courbe calculée est illustré par I’agrandissement effectué sur le transitoire centré au
délai 5Tr/4. La périodicité du paquet d’ondes est ainsi modifiée et est similaire a celle

qui serait observée pour une molécule linéaire non symétrique.

D’autres paquets d’ondes rotationnels, initiés a partir d’impulsions pompe
modulées périodiquement en phase, sont présentés et analysés dans I’annexe A de ce

chapitre.

VI.3.2.4. Modulation de phase spectrale équivalente

La modulation de phase périodique étudié¢e précédemment n’est pas la seule qui
permette de multiplier par un facteur donné (compris entre -1 et 1) I’excitation de
I’ensemble des modes Raman associés aux niveaux J pairs tout en laissant quasi-intacte
I’excitation des modes Raman associés aux niveaux J de parité opposés. Considérons le

champ pompe représenté en terme d’amplitude et de phase spectrale sur la figure 75.

L,

A1
|

| Lt

368 370 372 374 376 378 380 382
Fréquence [THZz]

Figure 75 : Paramétres de la modulation de la phase spectrale.
02,=3.16 10" rad/s est la période de modulation. L ’amplitude
des sauts de phase vaut 7. La phase spectrale est nulle pour les
fréquences supérieures a la fréquence v,.
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La phase spectrale est périodique sur une partie seulement du spectre (pour les
fréquences allant de —o a Vv, la phase étant nulle sur le reste du spectre. Le parametre,
permettant de contrdler ’excitation de ’ensemble des modes Raman associés aux
niveaux J pairs, est ici la pulsation de rupture de la périodicité de la phase spectrale v..
Pour v, =376 THz, le rapport des contributions au paquet d’ondes rotationnel des
niveaux Jpuir €t Jimpair €5t le méme que celui réalisé dans le paragraphe précédent. La
trace RIPS correspondante est donnée sur la figure 76, ou la suppression des transitoires

centrés en t=T,/2 et t=5T,/4 est a nouveau réalisée.

Tr/2 3Tr/4 Tr 5Tr/4
i 1 I I
r=—|
0,4+ . I :
o — I
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I
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Délai pompe-sonde [ps]

Figure 76 : Trace RIPS reflétant la dynamique du paquet
d’ondes rotationnel genéré par ['impulsion de la figure 74

(v.~376 THz). Mesures (cercles) et calcul (ligne pleine). Un
zoom du transitoire centré au délai 5Tr/4 est fourni.

VI.3.2.5. Analyse temporelle

L’interprétation dans le domaine des fréquences peut étre complétée par une
analyse temporelle. Les deux modulations de phase utilisées précédemment produisent
une modulation de I’intensit¢ temporelle des impulsions pompes. Les traces de
corrélations crois€es de troisieme ordre des impulsions modulées, proportionnelles au
carré de I’intensité temporelle, sont présentées sur la figure 77(a). Les deux traces sont
quasiment identiques et correspondent essentiellement a un train de trois impulsions

séparées d’'un délai de 2m/Q, = 2ps. Ceci peut s’expliquer du fait que les termes
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d’excitations Raman F(wy) ne dépendent que de I’intensité temporelle de I’impulsion
pompe. Notons que les trains comptent rigoureusement une infinité¢ d’autres impulsions,
mais qui possédent des intensités crétes négligeables vis-a-vis des trois principales
(figure 77(b)).

[unité arb.]
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Figure 77 : (a) Traces de corrélations croisées du troisieme
ordre (i) de l'impulsion modulée en phase périodiquement et
(i) de 'impulsion (iii) de la figure 75 (trace inversée). Mesures
(cercles), calcul (ligne). (b) Intensité temporelle calculée de
l’impulsion modulée en phase périodiquement avec O=27/3.

Dans le cas de la modulation de phase périodique couvrant la totalité du spectre,
chaque impulsion du train possede le méme profil en intensité que 1’impulsion limitée

par transformée de Fourier. On peut considérer que chacune des trois impulsions produit
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son propre paquet d’ondes décalé temporellement [93]. La simulation des battements
quantiques produits par chaque impulsion, notée (i), (ii) et (iii), est présentée figure 78.
La somme de ces battements quantiques, notés (I), (II) et (III), conduit au paquet
d’ondes total (IV), qui correspond, pour la fenétre temporelle indiquée, a la courbe (iii)

de la figure 74.
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Figure 78 : (a) Intensité temporelle de ['impulsion pompe modulée.
(b) Battements quantiques (1), (Il) et (Ill) calculés respectivement pour
chacune des impulsions (i),(ii) et (iii). Somme totale des battements
quantiques (IV) produit par les trois impulsions.

VI.3.2.6. Paramétrisation temporelle de la modulation

Considérons le train d’impulsion constitué de (figure 79) :

* une impulsion centrée en t=0 d’intensité créte (1-2a),

* deux impulsions centrées en t=+71 et t=-t de méme intensité créte a.
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On suppose que chaque impulsion posséde le méme profil temporel en intensité que
I’on notera Ippr. Les intensités crétes de chaque impulsion ont été paramétrées de
maniere a ce que ’énergie totale du train d’impulsions soit conservée quelque soit la

valeur de a.
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Figure 79 : Paramétres de [’intensité temporelle du train de
trois impulsions.

L’intensité du train d’impulsion s’écrit

I)=alp(t-—1)+1-2a)l (O +al (t+1) (VI- 37)
Pour réaliser ’ensemble des profils en intensités temporelles pour cette série de trois
impulsions, les valeurs de a doivent aller de 0 a %, correspondant respectivement a une
impulsion centré en t=0 et a deux impulsions centrées en t=-T et t=+1. Le rapport R de
I’intensité créte de Iimpulsion centrale a celles des impulsions adjacentes est donné
par:

R=1_2 (VI- 38)

a
Calculons I’amplitude d’excitation Raman F(w), correspondant a ce train de trois

impulsions

F(o)= T[a I (t=1)+(1=2a) L () +al . (t+ 1) exp(iwt)dt . (VI- 39)
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En utilisant la propriété¢ de linéarit¢ de la transformée de Fourier, et le fait qu’un
décalage global dans le domaine temporel entraine une phase spectrale linéaire,

I’équation précédente devient

F(w)= [a exp(— ior)+a exp(i(o 7)+(1- 2a)]TI e () exp(io t)dt, (VI- 40)

soit finalement
F(o)=[(1-2a)+2a cos(w7)] F, (o). (VI- 41)
Considérons deux jeux particuliers de pulsations Raman, les ensembles de pulsations
maximisant et minimisant le terme d’interférence 2acos(®t). Les expressions de ces
deux jeux de pulsations et des amplitudes d’excitations correspondantes sont déduites
directement de 1’équation (VI-41)
2n

cos(,1)=1 = w,=N=Z= = Flo,)=F(0,) (VI-42)
T
1)2=n
cos(m,t)=—-1 :>(0J:(N+EJ— = Flo,)=(1-4a)F,(0,) (VI- 43)
T

Pour que I’ensemble des pulsations de transitions Raman associées aux J pairs (J
impairs) vérifie au mieux I’équation (VI-42) (éq. (VI-43)), la valeur du délai entre les
impulsions doit étre :

N (27 *42)
8B,c (27 *+3)

(VI-44)

Notons o, le facteur multiplicatif (1-4a) apparaissant dans I’équation (VI-43). Il est
possible de choisir le rapport des intensités crétes R en fonction du facteur multiplicatif
désiré :

R=—% 2, (VI-45)
I-a

L’évolution du facteur multiplicatif en fonction de R est donnée sur la figure 80.
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Figure 80 : Evolution du facteur multiplicatif & en fonction du
rapport des intensités crétes.

Par exemple, pour multiplier par un facteur o=-1/2 les amplitudes d’excitation des
modes Raman associés aux J pairs, la valeur de R doit étre de 2/3 et le délai T (avec

J*=8) doit étre de 2 ps (pour une température de 293 K) (figure 81).
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Figure 81 : (@) Distribution rotationnelle du paquet d’ondes crée par
(R=2/3; ©=2ps). (b) Dynamique du
paquet d’ondes généré par ce train.

un train de trois impulsions
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VI1.4. Controle de I’'alignement moléculaire
en régime de champ fort

Vi.4.1. Modeéle

VI.4.1.1. Dynamique d’une molécule soumis a une impulsion
laser ultra-breve non résonnante

Considérons une molécule linéaire de Hamiltonien Hy dans son état vibronique
fondamental. Ce Hamiltonien Hy peut étre approximé a un rotateur de constante de
rotation By et de distorsion centrifuge Dy :

H,=B,J*-D,J*. (VI- 46)
Cette molécule est soumise a un champ laser pompe non résonnant polarisé
linéairement

€ pompe (1) = I pompe (1) cos(ot + @) €, (VI- 47)

ou €,, Ipompe, @, et @(t) sont respectivement le vecteur de polarisation, I’intensité
temporelle, la pulsation porteuse et la phase temporelle du champ. Le Hamiltonien
effectif d’interaction s’écrit [94, 95]

Hep () =Hy =1, €00, (D) (VI- 48)

ou le moment dipolaire effectif est donné par

fi,=—ag,, (), (VI- 49)

1
2
avec a le tenseur de polarisabilité. En utilisant 1’approximation des hautes fréquences,
le Hamiltonien effectif s’écrit [94, 96]

1
Hcff (t) = HO - leompc (t)[((l// - G'J_ ) COSZG + al] (VI- 50)

ou 0y et o sont respectivement les polarisabilités le long et perpendiculairement a I’axe
de symétrie moléculaire, et 6 1’angle entre I’axe de symétrie moléculaire et le vecteur de
polarisation du champ pompe (figure 82). Il faut souligner que le Hamiltonien effectif

dépend de I’intensité temporelle du champ pompe.
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Axe de
| symétrie moléculaire

Vecteur polarisation é
du champ pompe p

X ¢

Figure 82: Représentation de [’orientation de la molécule
linéaire dans le repere du laboratoire. Le repere du laboratoire
(x,,z) est choisi pour qu’un de ses axes (ici l’axe z) corresponde
au vecteur polarisation du champ pompe. L’alignement de la
molécule vis-a-vis du vecteur polarisation est repéré par [’angle

6.

Considérons une molécule, initialement dans un état rotationnel pur, vecteur propre de
Hy

|61m, (= 1)) =[5, M), (VI- 51)
ou Jo et My sont respectivement les nombres quantiques rotationnels et magnétiques
initiaux. La dynamique de la molécule, pour I’ensemble des instants t ou le champ laser
pompe est allumé (i.e. t € [ti, t¢], voir figure 83), est régie par I’équation de Schrédinger

dépendant du temps pour le Hamiltonien effectif

ih dlz(;» =Hep

1)) (VI- 52)

Cette équation n’ayant pas de solution analytique, une résolution numérique est réalisée.
Le vecteur d’état de la molécule a I’instant t=t¢ (i.e. juste apres 1’extinction du champ

pompe) est alors une combinaison linéaire des états propres de Hy

[0, 0= 1,0) = > C13" ] J. M) (VI- 53)
J .M

Cette superposition cohérente d’états rotationnels résulte d’une «cascade» de

transitions Raman non résonnantes (figure 83). Puisque le champ laser pompe est
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polaris¢ linéairement, le couplage ne dépend pas de I’angle azimutal ¢ (figure 82) et
par conséquent le nombre quantique My initial est conservé durant I’interaction avec la
pompe (AM=0). La sommation sur M de I’équation (VI- 53) peut ainsi étre supprimée,

conduisant a

(@), (= 1,)) = 3 C
J

ILM,) (VI- 54)

Intensité de
l'impulsion excitatrice

i t temps

Création
de la superposition
cohérente d'états

Evolution libre

de la superposition
cohérente d'états

Jv " , M0>
Etat rotationnel L Supe}:Posi‘;ion
i cohérente
T A 2 A—_ : ) _
P / J"',MO> d'états rotationnels
o) — Y i)
ILM,)
Cascade de
transitions Raman
AJ=0, 2
AM=0

Figure 83: Création d’'une large superposition cohérente
d’états rotationnels par une impulsion non résonnante de forte
intensité.

Pour t>t;, cette superposition cohérente d’états rotationnels évolue librement :

¢, ,, (t>t,)
thOa—tJ:HOgDJOMO (t>t,)). (VI- 55)
Cette équation admet pour solution
—iH, (t—t
‘¢J0,M() (t>t; )> = exp{%:l ‘¢J0,M0 (t=t; )> (VI- 56)

Finalement, en combinant les équations (VI- 54) et (VI- 56), il vient
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. 2
‘¢J0,M0 (t _ tf )> — Z‘Cio’Mo exp[ieonsMo kxp{_ l(t - tf )[BOJ(J +h1)_ DO (J(J + 1)) ]} J, M0> ,
J
(VI- 57)
avece
M =|ci lexpligy . (V- 58)

VI.4.1.2. Quantite caractérisant I'alignement d’'une molecule

Par définition, la quantité caractérisant I’alignement d’une molécule est la

moyenne de I’observable cos*0
(cos?6), |, (t)= (9, m, ®cos? B¢, (©) (VI- 59)

Le Hamiltonien (VI-51) montre que les J peuplés sont soit pairs ou impairs suivant que

respectivement le niveau initial J soit pair ou impair.

En effet, seuls les ¢léments matriciels ¢, :<J,M0|cos29

J.M,) et

Biu, = <J+2,M0|cos2 6?|J,M0> = <J—2,M0|cos2 9|J,M0>sont non nuls.

L’alignement d’une molécule se mesure par

(cos 2 6>J0,M0 ()= a,,, |C/m" Ty 2> B, ‘CJJ”’M“CJJYZM“ cos(@,t+A@7M)
J J (VI- 60)
avece
AG; =07 — 07" (VI-61)

et o, =4n B,c(2J +3) (en négligeant la distorsion centrifuge).

Le premier terme de la somme est indépendant du temps et représente I’alignement

permanent de la molécule.

VI.4.1.3. Quantité caractérisant I'alignement macroscopique
d’un ensemble de molécules a I’equilibre thermodynamique
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L’alignement d’un ensemble de molécules a I’équilibre thermodynamique est donné par
[97]
oo Jo
(cos? @) ()= p,, >, (cos? 9>J0’M0 (1) (VI- 62)
Jy=0 My=-J,

ou pjo est le facteur de Boltzmann associé a chaque niveau Jy initial.

Notons que,

* Pour (cos? §)(¢)=1/3, le milieu est isotrope.
* Pour des valeurs de (cos2 0>(z)>1/3, la distribution angulaire des

molécules est confinée autour de 1’axe de polarisation du champ

excitateur. On parle alors d’alignement.

* Pour des valeurs de <0052 67>(t)<1/3, les molécules sont délocalisées

angulairement au voisinage du plan perpendiculaire a I’axe de polarisation

du champ excitateur. On parle alors de délocalisation planaire.

VI.4.1.4. Technique de mesure de I’'alignement moléculaire
macroscopique

La plupart des mesures d’alignement moléculaire sont réalisées en fragmentant
les molécules a I’aide d’impulsions laser, puis en imageant la distribution angulaire des
fragments ioniques résultants [60, 98-103]. L’inconvénient majeur de ce type de mesure
est son caractére non perturbatif et invasif. D’une part, I’impulsion sonde peut dans
certain cas induire un alignement supplémentaire, et d’autre part, 1’échantillon
moléculaire sondé est partiellement détruit a 1’issue du processus de mesure.
Récemment, nous avons développé une technique alternative permettant de mesurer
quantitativement 1’alignement des molécules induit par laser. En effet, on peut montrer
que la biréfringence de I’échantillon moléculaire est relié a cos’0 [61]

An(t) o< (cos> B)(1)—1/3. (VI- 63)
Par conséquent, la technique de polarisation présentée dans la premiere partie du

chapitre, autorise une mesure quantitative de I’alignement moléculaire. Le signal de

biréfringence est alors donné par I’expression suivante
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I(t) o (Az(t) ®|(cos> O)(1) - 1/3|2)T.

(VI- 64)

Il faut noter que la mesure de 1’alignement est ici perturbatif et que 1’alignement est

globalement préservé a 1’issue du processus de mesure.

V1.4.2. Controle de I'alignement moléculaire

VI.4.2.1. Extension de la stratégie de contréle développée en

champ faible

Avant de discuter de la stratégie de controle envisagée, il est nécessaire de

commenter 1’alignement dynamique produit par une impulsion limitée par transformée

de Fourier.
Tr/4 Tr/2 3Tr/4 Tr
_(ii) T T T T A
0,40 t' t'
I @| % alignement
é 0,36
2 |
S 032 | |
\"% . . .
- @ délocalisation
0,28 @Q © planaire
— L 7
Q :
© 0,3
Q p
c
EN
= (i)
c
2 0,0
wn T " T . T . , .
2 4 6 8 10

Délai pompe-sonde 7 [ps]

Figure 84 : Alignement de [’azote produit par une impulsion
limitée par transformée de Fourier de 100 fs. (i) Le signal de
biréfringence (cercles pleins) est donné en fonction du délai
pompe-sonde T. Simulation numérique (ligne pleine). (i) La
valeur correspondante de <cos’@> est donnée sur le graphique
du haut. Alignement (3 ) ou délocalisation planaire (©)
associé au paquet d’ondes symétrique (J pairs) et
antisymétrique (J impairs) est indiquée avec des symboles
grands et petits, respectivement.
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Sur la figure 84(i), est représenté le signal d’alignement de 1’azote enregistré a
température ambiante avec la technique de polarisation. La durée et I’intensité créte de
I’impulsion sont respectivement de 100 fs et 25 TW/cm?. Le signal expérimental est
reproduit avec la simulation numérique de I’équation de Schrodinger a 297 K.
L’évolution de <cos’0> associé est représentée sur la figure 84(ii). L’axe horizontal est
décalé de 1/3 afin de souligner 1’alignement permanent. Comme en champ faible, le

signal de biréfringence présente des transitoires aux temps nTr/4 (n=1,2,...). Durant

chaque transitoire, 1’alignement ((cos2 t9>(t)>1/3) et la délocalisation planaire

(<cos2 9>(t)<1/3) sont observées. Le signal non nul observé entre les transitoires résulte

de I’alignement permanent.

Les transitoires apparaissant aux délais t=~(2n+1)T1/4 (Tr/4 et 3Tr/4, sur la figure
84), sont observés uniquement pour des molécules possédant un centre de symétrie.
Ceci peut étre expliqué en analysant le Hamiltonien d’interaction. Celui-ci étant de
parité paire, le paquet d’ondes rotationnel est composé de deux superpositions d’états de
symétrie différente [104]. Les deux paquets d’ondes, symétrique et antisymétrique, sont
associés respectivement aux J pairs et impairs. En raison de la statistique de spin
nucléaire différente pour chaque symétrie’, les deux paquets d’ondes contribuent avec
des poids différents au paquet d’ondes total. Aux temps (2n+1)Tr/4, les deux paquets
d’ondes sont en opposition de phase ; I’un conduit 4 un alignement (indiqué par ! sur la
figure 86), I’autre a une délocalisation planaire (©). Aux alentours des temps 2nTr/4,
les deux paquets d’ondes sont pratiquement en phase conduisant d’abord a un
alignement (t<2nTr/4) puis a une délocalisation planaire (T>2nTr/4), ou inversement.
Puisque la contribution du paquet d’ondes symétrique est environ deux fois plus
importante que celle du paquet d’onde antisymétrique, une annulation partielle de

<0052 9> apparait a (2n+1)Tr/4, tandis que les deux contributions s’additionnent

constructivement aux alentours de 2nTr/4.

> Se reporter a 1’étude menée en régime perturbatif.
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Afin d’établir une comparaison entre les battements quantiques rotationnels

obtenus en champ faible (éq. (VI-28)), et ’alignement moléculaire obtenu en champ

fort, réécrivons I’alignement sous la forme :

<cos20>(t) =C, + Z |aJ| COS(O‘)Jt + ¢J)

(VI- 65)

ou [aj| et ¢y sont respectivement les amplitudes et les phases associés aux différentes

pulsations Raman @; excitées par DI’impulsion pompe, et (Co-1/3) I’alignement

permanent.

Les phases ¢; et les amplitudes |aj| associées au paquet d’ondes généré en champ

fort par I’impulsion limitée par transformée de Fourier (figure 84) sont données sur la

figure 85 (cercles ouverts).

amplitude |a |

Figure 85 : Amplitude |a;| et phase @; des composantes de
Fourier de <cos” 6> pour l'impulsion limitée par transformée de
Fourier (cercles ouverts) et pour ['impulsion mise en forme

0,006

0,003

0,000

-

(cercles pleins).
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QQ/ \.7.\?—0—994@—@@6

o o @ o @

5"6"6'5"(7'0'0'0"0'0'O'O'00'0'0'0"8
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11 faut noter que les phases ¢y sont quasi-indépendantes de J, et qu’elles sont trés

proches de —m/2. Cette distribution de phase est comparable a celle obtenue en champ
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faible pour une impulsion limitée par transformée de Fourier (¢;=-1/2, VJ). Ce résultat
indique que, dans le régime d’intensité ou est menée I’expérience (~25 TW/cm?),

I’extension de la stratégie de contréle développée en champ faible est envisageable.

Afin de confirmer cette hypothése, nous avons imprimé a 1I’impulsion pompe une phase
spectrale périodique (voir figure 62), dont le motif élémentaire est un saut d’amplitude
®=m. La périodicité du motif est la méme que celle utilisée lors des expériences menées
en champ faible, Q,=3.16x10"? rad/s. Cette modulation devrait induire un déphasage de

7 entre les J pairs et les J impairs, tout en laissant intactes les amplitudes |ay].

Tr/2 3Tr/4 Tr 5Tr/4
040 T T T T T T T
0.38} "
' ®
A 036F ©‘ /\ [\ [
C\l® I

@ 034F 1 (\ /\ [, | S
° Y J

0.32_- 3@ t@

0.30

0.28[ o

| ]A\ AN
00— S T &
6 8 10 1

4

Signal [unité arb.]

2
Délai pompe-sonde [ps]

Figure 86 : Alignement de [’azote produit par une impulsion
dont la phase spectrale est modulée par des sauts de phase
périodique d’amplitude 7w L énergie de I’'impulsion est la méme
que celle utilisée dans la figure 85. Le signal de biréfringence
(cercles pleins) est donné en fonction de t. Simulation
numérique (ligne pleine). La valeur correspondante de <cos’ 6>
est donnée sur le graphique du haut. Alignement (1) ou
délocalisation planaire (©) associé aux paquet d’ondes
symétrique (J pairs) et antisymétrique (J impairs) est indiquée
avec des symboles grands et petits, respectivement.
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L’énergie de I’impulsion, apres le dispositif de mise en forme, est la méme que
celle utilisée pour I’expérience de la figure 84. Le signal de biréfringence observé avec

I’impulsion mise en forme est donné sur la figure 86.

Compar¢ avec 1’expérience de la figure 84, la modulation de phase périodique induit
une augmentation de 1’alignement et de la délocalisation planaire aux temps (2n+1)Tr/4,
conduisant a des transitoires de plus grande amplitude a 3Tr/4 et 5Tr/4. Les autres
transitoires, observés a Tr/2 et Tr, sont quant a eux réduits. La simulation numérique
montre un excellent accord avec I’expérience. Afin de confirmer I’effet attendu, i.e. que
la modulation imprimée induit un déphasage de 7 dans I’excitation des J pairs comparée
a celle obtenue pour I’impulsion limitée de Fourier, les phases ¢; sont calculées sur la
figure 85 (cercles noirs). La phase alterne entre ~+1/2 (J pairs) et ~-m/2 (J impairs)
jusqu’a J=17. Les amplitudes |a;| (cercles noirs) sont quasi-inchangées vis-a-vis de
celles obtenues pour I’impulsion limitée par transformée de Fourier (cercles blancs). En
conséquence, les paquets d’ondes des deux symétries sont en phase a (2n+1)Tr/4 et en

opposition de phase a 2nTr/4. A 3Tr/4, les deux distributions rotationnelles produisent

une délocalisation planaire (@()) avec <0052 9> ~0.29, tandis qu’a 5Tr/4 (une réplique

de Tr/4), elles tendent & augmenter 1’alignement ( t' ) avec <cos2 ¢9>z 0.38. Ces valeurs

sont a comparer respectivement a 0.31 (Tr/4,t @) et 0.36 (3Tr/4,®] ) obtenues sans mise

en forme (figure 84).

Notons qu’une modulation périodique de saut d’amplitude 7, avec une période
Q. ajustée pour moduler uniquement la distribution d’états des J impairs®, résulte en un
renforcement de 1’alignement (3Tr/4) et de la délocalisation planaire (5Tr/4). Nous
soulignons ici une application attractive de la modulation de phase, agissant en fait
comme un commutateur vis-a-vis de la distribution angulaire. Chaque transitoire est
commuté entre alignement et délocalisation planaire, lors du changement de période

Q... Puisque le modulateur de phase peut étre reprogrammé toutes les 500 ms, cela offre

% Pour nos conditions expérimentales ©,,=2.83x10' rad/s.
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la possibilité d’alterner 1’orientation de I’axe des molécules entre les points de mesures.
Ce commutateur présente par conséquent un intérét majeur pour les études portant sur
I’influence de I’orientation des molécules dans les interactions lasers (génération de

hautes harmoniques [62], ionisation en champ fort [5], ...).

Bien que les résultats montrent que nous obtenons une augmentation de

I’alignement (de la délocalisation planaire) a des instants spécifiques de I’évolution du

systeme, le maximum global (minimum) du <cos2 9> est plus grand (faible) qu’avec
Iimpulsion limitée par transformée de Fourier; 0.281<(cos>#)<0.396, pour

I’impulsion limitée par transformée de Fourier contre 0.288<<c0s2 t9> <0.383, pour

I’impulsion mise en forme. Par conséquent, le processus d’alignement n’est pas
optimise [105, 106], mais plutdt contrélé a des instants particuliers.

Dans le domaine temporel, la modulation de phase imprimée conduit
principalement & une série de deux impulsions séparée de 2x2mw/Q, = 4ps. A énergie
constante, I’intensité créte par impulsion dans I’expérience de la figure 86 est donc
réduite d’environ un facteur 2 comparée a celle utilisée dans la figure 84. Le méme
degré d’alignement est pourtant produit durant une période Tr dans chacune des
expériences. C’est I’'un des bénéfices de ’utilisation de trains d’impulsions [107] pour
lesquels le processus d’ionisation est réduit comparé a une seule impulsion de méme

énergie.

VI.4.2.2. Extinction de I’'alignement moléculaire

Nous démontrons ici la possibilit¢ d’éteindre quasi-complétement 1’alignement
moléculaire a ’aide d’une bi-impulsion. Expérimentalement, la bi-impulsion est
générée a 1’aide d’un interférométre de Mach-Zender. Les deux impulsions sont
séparées d’un délai de Tr/2=4.2 ps et possédent chacune une intensité créte de
25TW/cm®. Les transitoires sont réduits de ~85 % aprés ’application de la seconde
impulsion (figure 87). Cet effet est qualitativement similaire a celui prédit
théoriquement dans la référence [108] pour O, pour des conditions expérimentales

différentes. Notons que la double impulsion peut étre générée en imprimant un saut de
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phase périodique d’amplitude &, dont la période est ajustée & Qn=16TBoc=3x10"rad/s.
Apres le commutateur présenté dans le paragraphe précédent, nous présentons donc ici

un interrupteur capable d’éteindre I’alignement moléculaire.

Signal [unité arb.]

0 2 | 4 6 8 10
Délai pompe-sonde [ps]

Figure 87 : Extinction de [l’alignement moléculaire. (i) Trace
RIPS résultant de [’excitation par deux impulsions de méme
intensité créte (I=25TW/em®), séparées de Tr/2=4.2 ps.
L’occurrence de chaque impulsion est indiquée dans le cadre en
trait pointillé. (ii) Trace RIPS (inversée) résultant de I’excitation
par une seule impulsion (I=25TW/cn’).

VI.5. Conclusion

Le controle de la dynamique rotationnelle de molécules par impulsions laser
ultra-bréves mises en forme a été réalisé. Le paquet d’ondes est initié par excitation
Raman non résonante dans [’état vibronique de base de la molécule d’azote.
L’impulsion excitatrice est mise en forme par modulation de la phase spectrale a 1’aide
d’un modulateur spatiale de lumiere. Contrairement aux recherches basées sur des
schémas de controle en boucle fermée, nous avons opté pour une modulation de phase
périodique bien définie (controle en boucle ouverte). L’approche choisie pour
déterminer la période de modulation de la phase, basée sur I’analyse du champ spectral
de second ordre (régime perturbatif), est décrite en détail. L.’excitation relative entre les

composantes rotationnelles paires et impaires du paquet d’ondes est contrélée finement
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en régime de champ faible. Une analyse temporelle vient éclairer sous un autre angle les
résultats obtenus.

Une extension de la stratégie de controle au régime de champ fort, nous a
permis de controler la dynamique de I’alignement moléculaire. Nous avons démontré la
possibilité de réaliser un commutateur et un interrupteur vis-a-vis de la distribution
angulaire de I’axe des molécules simplement en ajustant la période de modulation de la

phase spectrale [109].

La manipulation de paquets d’ondes rotationnels ouvre également des
perspectives intéressantes dans le domaine du diagnostic optique. Les techniques de
spectroscopie résolue en temps, telles que le CARS ou le RIPS, ont été utilisées [58, 59]
pour déterminer la température ou la concentration de molécules en phase gazeuse. Les
mesures de thermométrie sont basées, par exemple, sur le fait que la forme des
transitoires dépend de la température (figure 71). Cependant, la sensibilité de la forme
des transitoires n’est souvent effective que sur un domaine limité de températures et
tend a décroitre aux hautes températures [110]. En modulant de maniére adaptée le
champ ¢électrique pompe, il est alors possible d’obtenir des transitoires beaucoup plus

sensible a la température, améliorant ainsi la précision des mesures.
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Annexe A : Compléments du
chapitre VI

Cette annexe présente des résultats expérimentaux réalisés en champ faible,

complémentaires de ceux réalisés dans la section VI-3.2.3 du chapitre V1.
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A.1. Génération d’un paquet d’ondes de
parité donnée

En appliquant la modulation de phase périodique de la figure 62, il est possible
d’annuler I’excitation de 1’ensemble des J pairs. Cet effet est réalisé en ajustant
I’amplitude des sauts de phase a ®~m/2 (O=1.11(n/2) précisément). Dans ce cas, les

transitoires sont d’égales amplitudes (figure 88(a)).
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Figure 88 :(a) (i) Somme des battements quantiques
rotationnels associés aux niveaux J impairs calculée a partir de
l’équation (VI- 33). (ii) Somme des battements quantiques
rotationnels associés aux niveaux J pairs calculée a partir de
l’équation (VI- 32) pour l'impulsion modulée (ligne pleine) et
pour Uimpulsion LTF (ligne en pointillés). (iii) Trace RIPS.
Mesures (cercles), ligne pleine (calcul). (b) Trace de corrélation
croisée de ['impulsion pompe composée de trois impulsions.
Mesures (cercles), calcul (ligne pleine).

L’efficacité de I’annulation peut étre visualisée sur les courbes (i) de la figure 88(a), ou
I’évolution des battements quantiques associés aux J pairs (Bpair(t)) est tracée pour une

impulsion LTF (ligne pointillée) et pour I’impulsion modulée (ligne pleine). La
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structure temporelle du train d’impulsion induit par la modulation est donnée sur la

trace de corrélation croisée (figure 88(b)).

A.2. Modification de la périodicité du paquet
d’ondes

En appliquant une modulation spectrale périodique d’amplitude /3 (figure 62),
(®=1.18(m/3) précisément), 1’excitation des composantes impaires du paquet d’ondes

sont multipliées par un facteur %-.
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Figure 89: (a) (i) Somme des battements quantiques
rotationnels associés aux niveaux J impairs. La trace a été
calculée a partir de [’équation (VI-33). (ii) Somme des
battements quantiques rotationnels associés aux niveaux J pairs.
La trace a été calculée a partir de [’équation (VI- 32). (iii)
Somme totale des battements quantiques rotationnels. (b) Trace
de corrélation croisée de l'impulsion pompe. Mesures (cercles),

calcul (ligne pleine).
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Ceci conduit a la suppression des transitoires centrés aux temps 3Tr/4 et 5Tr/4 (figure
89). Rappelons que I’application d’une phase d’amplitude 27/3 entraine la suppression
des transitoires centrés en Tr/2 et Tr (figure 74). La périodicité du paquet d’ondes est

dans les deux cas modifiée.

A.3. Rephasage du paquet d’ondes

Nous présentons ici I’évolution du paquet d’ondes généré par une impulsion
dont la phase est modulée périodiquement par des sauts d’amplitude 7 (figure 90). Les
résultats obtenus ici, peuvent étre compris au travers de 1’analyse donnée pour la méme

expérience, mais réalisée en champ fort (paragraphe VI1.4.2).
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Figure 90: (a) (i) Somme des battements quantiques
rotationnels associés aux niveaux J impairs. La trace a été
calculée a partir de ['équation (VI-33). (ii) Somme des
battements quantiques rotationnels associés aux niveaux J pairs.
La trace a été calculée a partir de [’équation (VI- 32). (iii)
Somme totale des battements quantiques rotationnels. (b) Trace
de corrélation croisée de I’'impulsion pompe. Mesures (cercles),
calcul (ligne pleine).
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Chapitre VII - Conclusion
générale

Ce manuscrit présente différentes études s’inscrivant dans la thématique du
contrdle cohérent. Nous avons établi, aussi bien théoriquement qu’expérimentalement,
la possibilité de manipuler finement la dynamique rotationnelle de molécules linéaires
(chapitre VI). Afin d’opérer cette manipulation, les impulsions ultra-bréves (chapitre II),
véritables « pinces » optiques, ont aussi bien dues étre faconnées (chapitre IV) que

caractérisées (chapitre II). Les principaux résultats obtenus sont synthétisés ci-dessous.

Nous avons présenté le dispositif de mise en forme d’impulsions ultra-bréves
développé au laboratoire (chapitre IV). Le principe du dispositif, sa mise en place
pratique, ainsi que les étapes menant a une programmation contrdlée de la phase
spectrale ont été décrits de maniére détaillée. Subséquemment, ce dispositif a été
employé pour produire des trains et des doublets d’impulsions ultra-bréves verrouillés
en phase (chapitre V). Les implications de ce type d’impulsions dans le domaine du
contrdle cohérent sont considérables. Des doublets d’impulsions d’intensités relatives
ajustables ont été générés a ’aide de modulations de type saut de phase. L’emploi de
phases spectrales triangulaires nous a permis d’obtenir des doublets d’impulsions de
séparation temporelle et d’intensité relative contrdlable indépendamment. Des trains
d’impulsions avec un taux de répétition variable ont été créés au travers de modulation
de phase sinusoidale. Toutes les impulsions créées ont été caractérisées a 1’aide du
dispositif d’interférométrie a décalage spectrale (SPIDER) présenté dans le chapitre II.
Une analyse compléte dans le domaine temporel a été déployée pour tous les types de

modulations explorés.
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La dynamique rotationnelle de molécules linéaires a été contrdlée a l’aide
d’impulsions laser ultra-bréves mises en forme (chapitre VI), le paquet d’ondes
rotationnel étant initi€ par excitation Raman non résonante dans I’état vibronique de
base de la molécule linéaire d’azote (N;). L’impulsion excitatrice a ét¢é mise en forme
par modulation de la phase spectrale. Contrairement aux études menées a 1’aide de
schémas de contrdle en boucle fermée, nous avons opté pour une modulation de phase
périodique bien définie (controle en boucle ouverte). L’approche choisie pour
déterminer la période de modulation de la phase, basée sur I’analyse du champ spectral
de second ordre (régime perturbatif), a été décrite en détail. L’excitation relative entre
les composantes rotationnelles paires et impaires du paquet d’ondes a été controlée
finement en régime de champ faible. Une analyse temporelle venant éclairer sous un
angle différent les résultats expérimentaux obtenus a été¢ développée. Une extension de
la stratégie de contrdle au régime de champ fort nous a permis de contrdler, pour la
premiére fois a I’aide d’un modulateur spatial de lumiére, la dynamique de 1’alignement
moléculaire. Nous avons ainsi démontré la possibilité de réaliser un commutateur et un
interrupteur vis-a-vis de la distribution angulaire de 1’axe des molécules, simplement en
ajustant la période de modulation de la phase spectrale. Ces fonctionnalités ouvrent des
perspectives intéressantes dans nombres domaines d’applications des molécules

alignées.

Nous avons ¢galement démontré que le SPIDER, initialement voué au diagnostic
complet d’impulsions en sortie de chaines lasers femtosecondes, autorisait la mesure
d’indices optiques non-linéaires (chapitre III). Expérimentalement, cette technique a été
employée pour obtenir les indices non-linéaires de deux matériaux de référence, le CS,
et le toluéne. Le bon accord observé avec des mesures réalisées parallélement par la
méthode commune Z-scan, nous a permis de valider la justesse de notre méthode.
Comparativement a la plupart des méthodes de mesure d’indice non-linéaire,
I’utilisation du dispositif SPIDER présente 1’avantage de pouvoir réaliser des mesures

en « mono-coup » (analyse d’un seul tir laser) et éventuellement résolues spatialement.
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