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Résumeé

Titre : Controle de rayonnements térahertz intenses produits par lasers femtosecondes

et applications a la détection de molécules
Mots clés : Sources térahertz intenses, Interaction laser-matiére, Optique nonlinéaire

Résumé : Les ondes térahertz (THz), situées entre I'infrarouge et les micro-ondes dans
le spectre électromagnétique, correspondent aux fréquences caractéristiques de nombreux
mouvements moléculaires et permettent ainsi de caractériser des molécules complexes par
spectroscopie dans le domaine temporel. Cette thése a pour objectif d’étudier les champs
THz émis par une source constituée d’'une impulsion laser a deux couleurs générant un
plasma par ionisation de l’air. En raison de I’asymétrie temporelle du champ laser, un
courant électronique présentant une composante basse-fréquence dans la gamme THz est
formé dans le plasma par conversion nonlinéaire et produit un champ secondaire com-
prenant une composante THz. Les effets nonlinéaires intervenant dans la génération du
rayonnement THz sont l'effet Kerr a basse intensité (< 10'® W /cm?) et les photocou-
rants & plus haute intensité (> 10'* W/cm?), au-dessus du seuil d’ionisation. Ce dernier
mécanisme, qui génére le plus de rayonnement THz, est principalement étudié dans ce ma-
nuscrit. Si la puissance créte de I'impulsion laser est suffisamment élevée, des filaments de
lumiére peuvent étre formés par combinaison de I'effet Kerr focalisant et de la formation
d’un plasma défocalisant. Le phénoméne de filamentation laser permet ainsi de créer des
ondes THz a distance. En modulant 'impulsion laser, il est aussi possible de modifier les
champs et spectres THz associés. En particulier, nous étudions les effets d’une dérive de
fréquence et de la combinaison de multi-impulsions sur 'efficacité de conversion laser-THz.
Nous consacrons en outre une large part de nos études a l'influence de ’augmentation de

la longueur d’onde laser sur le rendement en énergie de I’émission THz.
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Abstract

Title : Control of intense terahertz radiations produced by femtosecond lasers and

applications to the detection of molecules
Keywords : Intense terahertz sources, Laser-matter interaction, Nonlinear optics

Abstract : The terahertz waves (THz), located between the infrared and the micro-
waves in the electromagnetic spectrum, correspond to the characteristic frequencies of
numerous molecular motions and thus make it possible to characterize complex molecules
by time-domain spectroscopy. This thesis aims to study the THz fields emitted by a source
formed by a two-color laser pulse generating a plasma by air ionization. Due to the time
asymmetry of the laser field, an electric current having a low-frequency component in
the THz range is formed in the plasma by nonlinear conversion, generating a secondary
field including a THz component. The nonlinear effects involved in the generation of THz
radiation are the Kerr effect at low intensity (< 10'® W/cm?) and the photocurrents at
higher intensity (> 103 W/cm?), above the ionization threshold. This latter mechanism,
which generates the most THz radiation, is mainly studied in this manuscript. If the peak
power of the laser pulse is sufficiently high, light filaments can be created by combining
the focusing Kerr effect and the defocusing action of the plasma. So, the filamentation
process can produce THz waves remotely. By modulating the laser pulse, it is possible to
modify the associated THz fields and spectra. In particular, we study the effects of pulse
chirping and multi-pulse combination. We also devote a large part of our studies to the

influence of increasing the laser wavelength on the THz energy yield.






Table des matiéres

Remerciements
Résumé

Abstract

Définitions et notations

1 Introduction

1.1 Les ondes térahertz . . . . . .. ... ..o
1.1.1  Description . . . . . . . . e
1.1.2  Technologies pour la production de rayonnement THz . . . . . . ..
1.1.3 Utilisations potentielles des ondes THz . . . . . .. ... ... ...

1.2 Spectroscopie THz : le projet ALTESSE . . . ... ... ... ... ....
1.2.1 Description et objectifs du projet . . . . . . . ... ... ... ...
1.2.2  Spectroscopie d’explosifs et de similis sur de courtes distances
1.2.3  Vers une détection a grande distance . . . . .. .. ... ... ...

1.3 Problématique et organisation du mémoire . . . . . . .. ... ... L.
1.3.1 Présentation du sujet . . . . .. . ... Lo
1.3.2 Cadre de travail, financements et ressources informatiques . . . . .
1.3.3 Plan . . . .. o

2 Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma
2.1 Meécanismes physiques . . . . . . . ...
2.1.1 Champ laser initial . . . . . .. . . ... ... ... .
2.1.2  Equations de Maxwell . . . . .. ... ..o

Vil

iii

xi

13
13
14
24
27
27
27
28



Table des matiéres

2.2

2.3

2.1.3 Effets Kerret Raman . . . . . . . . . . . .. . 34
2.1.4 Photo-ionisation et modéle “Local Current” . . . . . . . . . . . . .. 42

2.1.5  Comparaison photocourants/effet Kerr sur les spectres et champs

THz émis . . . . . . . . . o 62
Le modéele UPPE . . . . . . . . .. . 65
2.2.1 Des équations de Maxwell aux équations unidirectionnelles . . . . . 65
2.2.2  Validation et limitations du modéle UPPE . . . . . . .. ... ... 69
Conclusion . . . . . . . . . e 76

3 Ingénierie THz par dérive de fréquence et impulsions décalées en temps 79

3.1
3.2

3.3
3.4
3.5

Introduction . . . . . .. .. Lo 80
Critére “optique” pour évaluer l'efficacité de conversion laser-THz . . . . . 84
3.2.1 Principe général . . . . . .. ..o oL 84
3.2.2  Configuration du champ laser incident . . . . . . . ... ... ... 85
3.2.3  Un critére LC “tout-optique” . . . . . . . . . .. ... 88
Simulations 3D en géométrie focalisée . . . . . . .. ..o 0oL 93
Simulations 3D en régime de filamentation . . . . . ... ... ... 95
Conclusion . . . . . . . . L 100

4 TImpact de la longueur d’onde laser sur ’émission de rayonnement THz103

4.1

4.2

4.3

4.4

4.5

Introduction . . . . . . . L 104
Variation de la longueur d’onde laser dans le proche infrarouge (0.8 —2.2 pm)106
4.2.1 Calculs analytiques . . . . . .. ... Lo Lo 107
4.2.2 Comparaison avec des simulations UPPE 3D . . . .. . ... .. .. 111
4.2.3 Conclusion . . . . . . . . . .. 121
Variation de la longueur d’onde laser dans I'infrarouge lointain (0.8—10.6 pm)122
4.3.1 Reésultats du modéle LC . . . . . .. ... oL 122
4.3.2 Simulations UPPE 3D . . ... ... ... ... ... ... ... 124
4.3.3 Tonisation coulombienne a plusieurs corps . . . . . . . . . .. .. .. 131
4.3.4 Conclusion . . . . . . . . .. e 134
Résultats expérimentaux et numériques du projet ALTESSE pour les grandes

longueurs d’onde laser . . . . . . ... 134
4.4.1 Installations laser . . . . . . . . . . . ... ... ... 136
4.4.2 Données expérimentales . . . . . .. ... ... L. 137
4.4.3 Paramétres des faisceaux et génération de second harmonique . . . 139
4.4.4 Reésultats des simulations . . . . . . . . ... L. 144
Conclusion . . . . . . . . . e 147




5 Conclusion
Bibliographie

Annexes
A Calcul de la polarisation Raman

Calcul des instants d’ionisation

B
C  Implémentation numeérique . . . . . . . . . . . ...
D

Liste compléte des publications et présentations

X






Définitions et notations

Constantes physiques

Les différentes constantes utilisées dans ce manuscrit sont les suivantes :

Nom Symbole Valeur Unité
vitesse de la lumiére c 2.99792458 x 10° m.s~ !
permittivité du vide €0 8.854187817620391 x 10~ '? | m—3.kg~'.s*. A?
perméabilité du vide Lo 1.25663706 x 107° m.kg.s 2. A2

constante de Planck réduite h 1.054571725336289 x 10734 J.s
charge élémentaire e 1.602176565 x 10~ C
masse de I'électron Me 9.109382910 x 103! kg

TABLE 1 — Tableau regroupant différentes constantes physiques utilisées dans ce mémoire,
leur symbole, leur valeur et leur unité dans le Systéme International.

Vecteurs

Dans tout ce manuscrit, les vecteurs sont notés en gras.

Transformées de Fourier

La transformée de Fourier d’une fonction f sera notée f. La transformée de Fourier

en espace est définie par
+o00

fkz) = (w)e™"dz (1)

—0o0

et sa transformée de Fourier inverse associée par

I

f(z) = o B f(kw)eikﬂdkm (2)

xi



Définitions et notations

La transformée de Fourier en temps est définie de maniére inverse par rapport & celle en

espace, soit
+00

flw) = F(t)e™dt (3)

—00

et sa transformée de Fourier inverse associée est

1 [T

f0 =5 [ Flwe o (4)

Produit de convolution

Le produit de convolution entre deux fonctions f et g sera noté f * g et vaut

+00 +0o0
(Fr9)e) = s @) = [ e —aie' = [ gla)fa - 6)

o0

Les relations avec la transformée de Fourier sont

(F % 9)(ka) = Flka)a(ks), (6)
(Fo) k) = 5=(F ) ) @

xil
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Ce chapitre introductif n’est pas formulé d’'une maniére conventionnelle, qui consiste-
rait a présenter un bref rappel du contexte et des résultats généraux acquis dans le passé
avant d’introduire ceux a venir dans le présent mémoire. Nous avons souhaité aussi y
présenter les résultats expérimentaux originaux du projet ANR-ASTRID ALTESSE ! qui
a motivé les travaux de cette thése. En conséquence de quoi, ce chapitre est composé de
trois parties distinctes.

Dans une premiére partie, nous présentons 1’état de I'art sur la production et la dé-
tection d’ondes térahertz (THz), dont nous décrivons les caractéristiques, les différents
moyens de production et les applications. La génération de rayonnement THz par inter-
action laser femtoseconde - plasma est introduite, notamment pour ses applications & la
spectroscopie THz. Les spectres THz générés par cette technique présentent une bande
suffisamment large pour permettre d’opérer efficacement une spectroscopie discriminante.
Par ailleurs, en exploitant la propagation nonlinéaire des impulsions femtosecondes dans
I’air, des filaments optiques peuvent étre créés par auto-guidage de la lumiére, via le pro-
cessus de filamentation laser, et se propager sur plusieurs dizaines de métres, ce qui ouvre
la voie a la spectroscopie a distance.

Dans une deuxiéme partie, les résultats expérimentaux de spectroscopie sur des ex-
plosifs et des produits simulants obtenus dans le cadre du projet ALTESSE, auquel cette
thése est rattachée, sont détaillés. Ces résultats sont des données originales rentrant dans
les découvertes associées a ce travail.

Enfin, dans une troisiéme partie, la problématique et le plan de ce manuscrit de thése,

relatifs aux travaux de modélisation numérique que j’ai réalisés, sont annonceés.

1. “Air-Laser based Terahertz SpectroScopy of Explosives”, financé par I’Agence Nationale de la Re-
cherche dans son programme d’Accompagnement Spécifique des Travaux de Recherches et d’Innovation
Défense (ANR-ASTRID).




1.1. Les ondes térahertz

1.1 Les ondes térahertz

1.1.1 Description

La gamme de fréquences térahertz (abrégé THz, 1 THz = 10'2 Hz) est située entre
Iinfrarouge et le domaine des micro-ondes. Dans la suite, compte tenu des larges bandes
de nos jours accessibles, on qualifiera de THz les ondes ayant une fréquence comprise
entre 0.1 et 100 THz. Cette gamme de fréquences correspond a des longueurs d’onde
entre 3 um et 3 mm et a des énergies de photons entre 0.4 meV et 0.4 eV. Pour le domaine
conventionnel < 10 THz, les températures impliquées par de tels photons sont plutot
faibles (6.46 THz correspondent a 37°C). Le rayonnement THz est donc en général peu
énergétique, contrairement aux rayonnements ionisants appartenant au domaine spectral
des X et au-dela. La figure 1.1 schématise la partie du spectre électromagnétique voisine

des fréquences THz, du domaine des micro-ondes a 'ultraviolet.

v [Hz]
109 1010 104 1012 1013 1014 101 1016
r————rrrr : : — 7]
. infra ultra
micro-ondes ondes THz .
-rouge -violet
| I T S B | I L L L L 1y L IR
107! 1072 1073 10~ 107" 1076 1077
A [m]
électronique THz gap photonique

FIGURE 1.1 — Spectre électromagnétique autour de la région THz montrant les fréquences
allant du domaine des micro-ondes au visible. I’axe du haut précise les fréquences notées
v en Hertz et celui du bas les longueurs d’onde notées A en métres.

La région du spectre des fréquences THz correspond aux mouvements lents des macro-
molécules, c’est-a-dire a leurs transitions évoluant sur des échelles picosecondes [42]. Elle
permet par conséquent de caractériser des molécules complexes, en particulier celles conte-
nant divers groupements chimiques fonctionnels. En effet, chaque macro-molécule a une
signature spectrale unique, sa propre “empreinte digitale” dans le domaine THz. Alors
que les rayonnements opérant dans 'infrarouge lointain et moyen caractérisent les mou-
vements rapides des atomes au sein d’une molécule, la gamme THz permet d’accéder a des
mouvements de rotations et vibrations plus lents de groupements d’atomes constitutifs de
grands édifices moléculaires. Les ondes THz ont ainsi la capacité d’exciter des liaisons de
faible énergie inter-moléculaires comme les liaisons hydrogéne. Connaitre I’émission THz
d’une macro-molécule doit donc permettre de caractériser des groupements fonctionnels
d’atomes et de les identifier. Le rayonnement THz permet en particulier de sonder les

mouvements inter-moléculaires, qui sont des mouvements lents de rotation de macro-
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FIGURE 1.2 — Spectre dans le domaine THz de la partie imaginaire de la susceptibilité,
correspondant a 'absorption d’un rayonnement électromagnétique lors de sa propagation
dans l'air. Ce spectre a été construit en utilisant les raies d’absorption de la vapeur d’eau,
du dioxyde de carbone et de leurs dérivés issus de la base de données HITRAN 2.

molécules au sein d’un échantillon. Certains mouvements intra-moléculaires, caractérisés
par des dipoles locaux a I’échelle atomique, ont aussi leur signature dans ce domaine THz

élargi vers l'infrarouge lointain, ce qui compléte la caractérisation des macro-molécules.

Cependant, du point de vue technologique, les rayonnements THz sont difficiles d’ac-
cés, que ce soit pour les produire ou les détecter. On parle communément de “THz gap”,
car les fréquences THz sont trop hautes pour les technologies électroniques, qui atteignent
difficilement des fréquences de 1 THz, et trop basses pour le domaine de la photonique,
ou des sources laser directes opérent dans l'infrarouge lointain (> 30 THz). La partie

suivante détaille différentes méthodes utilisées pour générer des rayonnements THz.

Une autre limitation a l'utilisation de rayonnements THz est qu’ils sont fortement
absorbés lors de leur propagation dans l'air, notamment par la vapeur d’eau et le dioxyde
de carbone. La figure 1.2 montre la partie imaginaire de la susceptibilité de Iair, qui est
trés élevée dans le domaine THz di & la présence de raies d’absorption de I'eau, du dioxyde
de carbone et de leur dérivés, notamment entre 0 et 10 THz, puis 40 et 60 THz pour la
vapeur d’eau, et autour de 20 et 70 THz pour le dioxyde de carbone. Par exemple, une
onde a 10 THz verra son amplitude divisée de moitié¢ aprés 17 cm de propagation dans
Pair & 60% d’humidité, et il ne restera plus que 1.5% de son amplitude initiale aprés un

métre de propagation.

Pour effectuer une détection atmosphérique a distance efficace avec des ondes THz, il
est donc nécessaire de produire des champs forts de plusieurs GV /m, avec des largeurs
spectrales de plusieurs dizaines de THz pour identifier a la fois les mouvements inter- et

intra-moléculaires et ainsi caractériser précisément les matériaux étudiés.

2. http://hitran.iao.ru/




1.1. Les ondes térahertz

1.1.2 Technologies pour la production de rayonnement THz

Ce paragraphe présente différentes technologies pour la génération d’ondes THz. D’autres
dispositifs purement électroniques existent (diodes de Schottky, diode Varicap, ...) utili-
sant une source d’excitation laser. Leurs émissions se rapprochent de la gamme THz mais
les fréquences émises exceédent rarement le THz, sont peu énergétiques et en général pro-
duisent des spectres & bande étroite. C’est pourquoi les outils utilisés pour la génération
d’ondes THz appartiennent généralement au domaine de la photonique et s’appuient sur
des nonlinéarités réalisant la conversion d’une onde optique a large bande vers les basses

fréquences.

1.1.2.1 Synchrotron et laser a électrons libres

Des ondes THz peuvent étre émises par rayonnement synchrotron d’électrons accélé-
rés. En effet, des électrons sont accélérés grace a des accélérateurs linéaire puis circulaire,
puis injectés dans un anneau dans lequel ils sont déviés et déccélérés. Cette déccélération
s’accompagne de rayonnement synchrotron, qui peut étre dans la gamme THz selon I’éner-
gie des électrons. Dans le cas de la ligne AILES du synchrotron SOLEIL de I’Université
Paris-Saclay [2], du rayonnement THz peut étre produit continiment de 0.1 & 45 THz.
Ce type d’installation a donc de nombreuses applications, notamment en spectroscopie

moléculaire.

1.1.2.2 Antenne photo-conductrice

Une antenne photo-conductrice est composée d’'un matériau semi-conducteur sur lequel
sont apposées des électrodes [23], entre lesquelles une tension continue est appliquée. Un
faisceau laser femtoseconde est focalisé entre les deux électrodes, générant un plasma dont
le rayonnement dipolaire en champ lointain a une composante THz, comme le montre la
figure 1.3. Le champ THz est ensuite mesuré au moyen d’une deuxiéme antenne similaire
a la premiére. Le champ THz généré est de l'ordre de 0.1 GV/m pour une largeur de

bande pouvant atteindre 10 THz.

1.1.2.3 Laser a cascade quantique

Contrairement au laser a semi-conducteur classique dont le matériau de base posséde
une bande de valence et une bande de conduction, le laser a cascade quantique est composé
de semi-conducteurs possédant une structure a confinement quantique. Ce confinement se
fait dans une structure de sous-bandes d’énergies. Les électrons sont alors confinés dans

les différentes sous-bandes, et émettent des photons d’énergie égale a la différence des
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FIGURE 1.3 — Haut, gauche : Schéma de I’émission et de réception de rayonnement THz par
antennes photo-conductrices. Source : Burford [23]. Haut, droite : Schéma de génération
de rayonnement THz par rectification optique dans un cristal organique (photographie en
insert). Source : Vicario [100]. Photographies (pour des résolutions de plus en plus élevées)
et schéma des différentes couche d’un semi-conducteur entrant dans la composition d’un
laser & cascade quantique. Source : Yao [111].
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sous-bandes en se relaxant. Le nom de “cascade” vient du fait que lorsqu’un électron a
été confiné dans une sous-bande, il peut, par effet tunnel, passer a la sous-bande suivante,
se relaxer, et émettre un nouveau photon. La puissance de tels lasers émettant dans le
domaine THz est de nos jours de 'ordre du mW [108].

1.1.2.4 Rectification optique dans les cristaux nonlinéaires

La rectification optique est un processus nonlinéaire reposant sur la susceptibilité
d’ordre 2 des cristaux nonlinéaires, qui sont dépourvus de symétrie d’inversion. La struc-
ture anisotrope du cristal induit des nonlinéarités quadratiques relevantes. Une impulsion
laser de durée femtoseconde, opérant généralement a 800 nm, est focalisée dans le cristal
nonlinéaire. En respectant les conditions d’accord de phase du cristal (orientation du cris-
tal par rapport a 1’axe de propagation et & la polarisation du laser), une composante basse

() est 1a susceptibilité électrique d’ordre 2

fréquence issue du terme (2 E? est créée, ot y
du cristal et £ le champ laser incident. Des exemples de cristaux nonlinéaires possédant
de telles propriétés sont les cristaux de tellurure de zinc (ZnTe), les cristaux organiques
comme le DSTMS 3, le DAST* ou le OH15, les cristaux de niobate de lithium (LiNbO3),
etc.

Les spectres THz produits par rectification optique dans de tels cristaux sont étroits
(largeur de bande de 1 & 2 THz) avec des énergies s’approchant du mJ [100], et des
efficacités de conversion de plusieurs pourcents pour les cristaux organiques [101]. De tels
taux de conversion sont un record a ce jour. Cependant, les intensités laser entrantes
dans le cristal sont limitées par le seuil de dommages du cristal. La fréquence centrale du
spectre THz peut aussi étre modulée en combinant judicieusement des impulsions laser

chirpées [101].

1.1.2.5 Interaction laser-plasma

Au lieu de focaliser le faisceau laser femtoseconde dans un cristal, le faisceau est ici
focalisé dans un gaz. Ce gaz peut étre un gaz noble ou simplement de ’air. Les gaz étant
des milieux isotropes, la rectification optique a base de nonlinéarités quadratiques actives
comme dans les cristaux asymétriques n’est pas possible, les susceptibilités électriques
d’ordre pair s’annulant.

La méthode de production de rayonnement THz par interaction laser-plasma — qui
sera étudiée tout au long de cette thése — permet d’obtenir les spectres THz les plus

larges pouvant s’étendre de 0.1 a plus de 100 THz. Les champs THz générés peuvent

3. 4-N,N-dimethylamino-4’-N’-methyl-stilbazolium 2,4,6-trimethylbenzenesulfonate
4. 4-N,N-dimethylamino-4’-N’-methyl-stilbazolium tosylate
5. 2-(3-(4-Hydroxystyryl)-5,5-dimethylcyclohex-2-enylidene)malononitrile
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FIGURE 1.4 — Schéma de production de rayonnement THz par interaction laser-plasma a
deux couleurs. Le faisceau laser femtoseconde est focalisé par une lentille, puis le second
harmonique est créé par un cristal doubleur de fréquence (ici un 5-BBO). Le plasma agit
comme un convertisseur nonlinéaire des deux couleurs et émet un champ basse fréquence
opérant dans le domaine THz.

atteindre plusieurs GV /m sans craindre un seuil de dommages comme c’est le cas dans les
émetteurs a base de matériaux solides. Ils permettent aussi une génération de rayonnement
THz a distance par le processus de filamentation survenant grace a 1’équilibre local des
nonlinéarités du milieu.

Le principe de fonctionnement, illustré sur la figure 1.4, est le suivant. Le champ
produit par une source laser opérant dans l'infrarouge, de durée 30-100 fs et de quelques
mJ d’énergie, est focalisé par une lentille convergente de quelques dizaines de centimétres
de distance focale. Une lentille de focale plus grande, voire I'absence de lentille, permet
d’obtenir des filaments de lumiére plus longs si énergie (ou la puissance) laser engagée
est suffisante. Un cristal doubleur de fréquence (e.g., 3-BBOS de type 17) est placé entre
la lentille et son plan focal afin de générer un second harmonique. La présence de cette
deuxiéme couleur permet de rendre le champ laser asymétrique en temps. A proximité
du plan focal, le champ est suffisamment intense pour ioniser I'air et créer un plasma. Le
plasma agit alors comme un convertisseur de fréquences vers le domaine THz.

L’ajout d’une seconde couleur au fondamental permet de considérablement augmenter
le rendement THz (défini par le rapport entre 1'énergie THz sortante et 1’énergie laser
entrante) de deux ou trois ordres de grandeur par rapport a un faisceau laser a une couleur.
Cette croissance est expliquée par 'accentuation de 'asymétrie en temps du champ laser,

qui crée une composante de dérive dans les oscillations des électrons, générant ainsi un

6. béta-borate de baryum, de formule BaB5Oy4

7. Deux photons ayant une polarisation suivant ’axe ordinaire du cristal forment un photon de fré-
quence double suivant ’axe extraordinaire. Pour le type II, deux photons de polarisation ordinaire et
extraordinaire créent un photon de fréquence double suivant ’axe ordinaire.
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FIGURE 1.5 — Spectres d’absorption d’un explosif, le RDX, obtenus via une antenne photo-
conductrice (courbe bleue) ou une source plasma-laser (courbe noire). Source : DTU /ISL.

courant basse-fréquence dans le domaine THz.

La figure 1.5 compare les spectres d’absorption d’un composé explosif cristallin so-
lide, le RDX, obtenus par une antenne photo-conductrice et une source plasma-laser. Les
raies d’absorption sont moins bien définies sur le spectre résultant de ’antenne photo-
conductrice, et le spectre est de plus limité & 4 THz. Une source plasma-laser opérée a
partir d’impulsions laser femtosecondes permet, au contraire, d’obtenir de nombreuses

raies d’absorption bien résolues sur un intervalle spectral étendu.

1.1.3 Utilisations potentielles des ondes THz

Les applications potentielles des ondes THz sont nombreuses car chaque macro-molécule
est attendue posséder un spectre caractéristique unique dans ce domaine fréquentiel. Elles
vont donc du domaine médical & la spectroscopie moléculaire, en passant par la sécurité.
D’autre part, le rayonnement THz étant non-ionisant, les applications restent a priori sans
danger pour les personnes. Des normes de sécurité existent, les normes IEEE RF [4] pour
le domaine des ondes radios et ANSI Laser 7] pour les ondes optiques, qui ont toutes deux
des limites dans le domaine THz, méme si ces deux limites résultent d’une extrapolation.
Les effets attendus sur les tissus biologiques sont de nature thermique, car les ondes THz
ne se propagent que sur quelques millimétres dans les tissus, affectant essentiellement
le derme et I'épiderme |84, 113|. Ils sont donc prévisibles par des modéles thermiques
conventionnels. Quoique les rayonnements habituellement utilisés ne dépassent pas les
quelques dizaines de Kelvin, des études sont cependant menées afin de valider ces limites

de sécurité.
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FIGURE 1.6 — Détection du cancer de la peau. (Gauche) Image THz. (Droite) Image réelle.
Source : www.teraview.com.

1.1.3.1 Imagerie médicale

Une premiére application des ondes THz est I'imagerie médicale, appliquée aux formes
biologiques contenant de I’eau. Par exemple, la figure 1.6 montre une image THz permet-
tant de détecter précisément I’emplacement de cellules cancéreuses (en rouge sur l'image
THz & gauche) pour un cancer de la peau [109], distinction impossible a faire sur I'image
visible (image de droite). En effet, les cellules cancéreuses sont anormalement riches en
eau et sont donc plus opaques au rayonnement THz.

L’utilisation des ondes THz en imagerie médicale, et plus généralement en biologie,
peut s’appliquer dans de nombreuses thématiques, de par la présence d’eau. Des études

portent notamment sur ’hydratation des protéines ou encore I'hybridation de ’ADN [96].

1.1.3.2 Spectroscopie moléculaire

La spectroscopie moléculaire, abordée dans la section suivante, pourrait s’appliquer
dans les domaines de la biologie et de la chimie, mais aussi pour la détection a distance
de matériaux dangereux ou illicites.

Par exemple, la figure 1.7 montre une image THz de trois substances différentes (co-
déine, cocaine et sucrose) contenues dans des enveloppes [98]. La spectroscopie THz per-
met clairement de distinguer les trois substances, sans nécessité d’ouvrir les enveloppes. En
effet, étant données I’épaisseur et la composition de ces derniéres, les ondes THz peuvent
facilement les traverser. Des champs THz permettent donc de distinguer des substances
illicites de structures connues, méme dissimulées, ce qui ne peut étre fait par d’autres
techniques, par exemple avec une spectroscopie infrarouge.

D’autres exemples réalisés a I’Université Technique du Danemark (DTU) au cours du
projet ALTESSE sont montrés sur la figure 1.8. Les spectres THz associés aux différents

matériaux couvrant certains échantillons dont on souhaite avoir la signature spectrale

10
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FIGURE 1.7 — (Haut) Résultats d’imagerie THz de trois substances différentes (codéine,
cocaine et sucrose) contenues dans des enveloppes opaques fermées. (Bas) Image réelle
des trois enveloppes contenant les substances. Source : Tonouchi [98].

-

Vad

1.0

= 0.8 = 0.8 = 0.8 = 08
2 = 8 2
£ 08 £ 06 £ 06 £ 06
g B B -
v w w w
= c e =
E 0.4 £ 0.4 & 0.4 =04
= = = =
0.2 0.2 0.2 0.2
s 0 s 20 Y s 10 s 20 % s w0 s 20 5 0 150 20
Frequency (THz) Frequency (THz) Frequency (THz) Frequency (THz)

FIGURE 1.8 — Résultats de spectroscopie THz obtenus a DTU. Photographies (haut) et
spectres de transmission (bas) de divers matériaux couvrants : (a,b) feuilles de plastique,
(c) coton d’épaisseur 1 mm, (d) fibres métalliques. Ces derniéres éteignent totalement le
signal THz mesurable.
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FIGURE 1.9 — (Gauche) Photographie d’un scanner & ondes millimétriques utilisé dans
certains aéroports. (Droite) Images issus d’un tel scanner. Source : Wikipédia [3].

sont montrés. Mis a part le métal, ces expériences confirment que les ondes THz peuvent

traverser des matériaux utilisés pour les emballages tels que le tissu ou le plastique.

1.1.3.3 Sécurité

Outre la spectroscopie, les ondes THz trouvent une utilité dans la sécurité. Des dispo-
sitifs utilisant les ondes millimétriques (< 1 THz) ont été installés dans certains aéroports,
et permettent notamment de détecter des objets cachés sur les personnes sans procéder
a une palpation (voir figure 1.9). Les ondes appartenant a cette gamme de fréquences
peuvent traverser les vétements et sont opaques aux métaux. Les armes et autres objets
métalliques peuvent donc étre facilement repérés. Ce principe est exploité depuis 2010

dans des aéroports internationaux européens (Paris, Amsterdam), américains ou russes.

1.1.3.4 Autres utilisations

Les ondes THz trouvent d’autres domaines d’application, outre ceux cités précédem-
ment. Selon "amplitude de leur champ électrique et leur durée (monocycle ou multicycle),
elles peuvent étre utilisées dans les accélérateurs linéaires de particules [114, 66|, afin d’ac-
célérer des électrons si les champs produits sont suffisamment forts. Elles peuvent aussi
étre utilisées pour détecter certains défauts de structure dans les matériaux [47], notam-
ment les plastiques [27]. Elles ont Pavantage de pouvoir sonder & distance sans provoquer
de dommage. Cette propriété non-destructive rend aussi les ondes THz trés intéressantes
pour l'archéologie, par exemple pour analyser une ceuvre ancienne sans l'endommager
[73, 103|. Enfin, les ondes THz pourraient étre utilisées en tant que hautes fréquences ra-
dios, et donc augmenter le spectre utilisable pour la communication. Elles ont montré une

utilité potentielle dans la transmission ultra-rapide de données avec des taux de plusieurs
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Gigabits/s [43].

1.2 Spectroscopie THz : le projet ALTESSE

1.2.1 Description et objectifs du projet

Le projet ALTESSE (acronyme de “Air-Laser based TErahertz SpectroScopy of Explo-
sives”) auquel la majeure partie des travaux numériques de cette thése est dédiée, est un
projet financé par I’Agence Nationale de la Recherche dans son programme d’Accompa-
gnement Spécifique des Travaux de Recherches et d’Innovation Défense (ANR-ASTRID).
Ce projet regroupe trois partenaires principaux : le CEA-DIF #, le CELIA? et I'ISL !9, en
collaboration avec DTU !, Il s’est déroulé conjointement a cette thése, de novembre 2015
a novembre 2018. Son objectif principal est de tester la spectroscopie THz a partir d’une
source formée par plasma-laser femtoseconde, afin de mesurer des signatures spectrales
d’explosifs et de produits simulant (similis) & des distances voisines de 10 métres, de com-
pléter les spectres THz dans une bande spectrale large approchant l'infrarouge moyen, et
d’évaluer le potentiel technologique du rayonnement THz généré par des lasers ultra-brefs.
Les taches scientifiques initialement prévues consistaient & :

- Optimiser I’émission THz par laser femtoseconde dans une fenétre spectrale proche
de 50 THz en utilisant des impulsions optiques bicolores en propagation focalisée ou en
filamentation ;

- Effectuer la spectroscopie THz & 800 nm d’une vingtaine de similis par la technologie
ABCD (acronyme de “Air-Biased Coherent Detection”) [32], certains matériaux pouvant
étre masqueés (voir figure 1.8);

- Valider 'amplification du signal THz détecté aux longueurs d’onde laser 1.5-2 pym, qui
sont considérées comme “sécures” ; examiner sa versatilité en jouant sur les caractéristiques
laser et comparer les mesures avec leur équivalent a 800 nm,

- Procéder a la spectroscopie THz/ABCD sur des explosifs, en réflexion, en transmis-
sion, en géométrie focalisée et en régime de filamentation ;

- Modéliser le rayonnement THz émis aux grandes longueurs d’onde laser, dont le
proche infrarouge et 'augmentation d’efficacité de conversion attendue; simuler la pro-
pagation d’impulsions laser intenses dans l'air en support aux expériences.

Les paragraphes suivants décrivent les résultats obtenus au cours de ce projet pendant

8. Commissariat & ’Energie Atomique et aux Energies Alternatives, Direction Ile-de-France, Arpajon,
France
9. Centre Lasers Intenses et Applications, Talence, France
10. Institut Franco-Allemand de Recherches de Saint-Louis, Saint-Louis, France
11. Danish Technical University, Lyngby, Danemark

13



1. Introduction

les différentes campagnes expérimentales qui se sont déroulées pendant les trois années
passées. Les travaux de spectroscopie THz sur de courtes distances ont été effectués a
DTU dans le cadre d’une collaboration avec I'ISL, tandis que la spectroscopie THz sur
des grandes distances ~ 10 m a été réalisée a 'ISL a l'aide du laser TRIDENT loué par le
CEA a la société Amplitude Technologies spécialement pour le projet. Enfin, le CELIA a
pris en charge les expériences de génération d’impulsions THz a grande longueur d’onde

laser, présentées a la fin du chapitre 4 de ce mémoire.

1.2.2 Spectroscopie d’explosifs et de similis sur de courtes dis-

tances

La spectroscopie THz réalisée & DTU dans le cadre du projet ALTESSE a eu pour
but d’obtenir des spectres d’absorption d’explosifs et de similis les plus précis possibles,
c’est-a-dire a large bande et de forte amplitude en spectre et en champ émis. Pour cela,
les impulsions laser & deux couleurs sont focalisées pour obtenir des intensités maximales
de plusieurs centaines de TW /cm? et des densités électroniques dans le plasma de ordre
de 10'® ¢cm™>. Les champs THz détectés et mesurés ont ainsi pu excéder 0.01 GV /m [104].

La figure 1.10 détaille le montage expérimental, composé d’une partie “génération” et
d’une partie “détection”. La fréquence fondamentale a 800 nm est produite par une source
Spitfire Pro (Spectra-Physics) qui délivre des impulsions d’une énergie moyenne de 0.8 mJ
et d’une durée de 35 fs & mi-hauteur, & un taux de répétition de 1 kHz. Le faisceau produit
par ce laser est séparé en un faisceau pompe (bas) et un faisceau sonde (haut). Le faisceau
pompe & 800 nm est polarisé verticalement et linéairement (dans le plan transverse a la
direction de propagation laser) par une lame demi-onde (HWP pour “half-wave plate”),
puis focalisé avec une lentille plano-convexe convergente de focale 30 cm. Aprés la lentille,
le faisceau pompe passe par un cristal S-BBO de type I de 100 pum d’épaisseur pour
produire le deuxiéme harmonique a 400 nm. Une lame demi-onde & double longueur d’onde
(DWHWP pour “dual-wavelength half-wave plate”) permet de tourner la polarisation du
fondamental de 90° et ainsi d’assurer une polarisation du deuxiéme harmonique paralléle
au fondamental [104]. Les deux couleurs sont focalisées dans l'air, ce qui induit un plasma,
d’environ 20 mm de longueur et génére une impulsion THz par conversion de fréquence.
La position du cristal doubleur modifie le taux de conversion vers I’harmonique deux ainsi
que la phase entre les deux couleurs. L.e champ THz est ainsi optimisé par le déplacement
du cristal doubleur sur I'axe optique, tout en veillant & rester suffisamment loin du seuil
de dommages du cristal, c’est-a-dire a quelques centimétres du point focal.

Le rayonnement THz ainsi produit est filtré puis réfléchi par quatre miroirs sphériques.

Les matériaux & analyser sont placés sous forme de pastille au foyer du deuxiéme miroir.
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Spitfire XP (3.5 m])
Wavelength: 800 nm
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Repetition Rate: 1 kHz
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FIGURE 1.10 — Dispositif expérimental utilisé & DTU. Le faisceau pompe traverse une
lentille (L) de distance focale 30 c¢m, un cristal BBO, et une lame demi-onde (\/2).
Le plasma créé au point focal émet un rayonnement THz qui est réfléchi par quatre
miroirs paraboliques. Un filtre est placé entre les deux premiers miroirs pour éliminer les
composantes optiques. L’échantillon est placé entre les deuxiéme et troisiéme miroirs. Le
faisceau THz transmis est couplé au faisceau sonde retardé et a un champ statique a haut
voltage (HVM). La composante a 400 nm résultant du couplage de ces trois ondes dans
lair est filtrée puis détectée par une photodiode & avalanche (APD).

Les échantillons analysés sont formés a partir de 10 mg de poudre du matériau explosif
ou du produit simulant (simili), mélangée & 90 mg de poudre de polyéthyléne a haute
pureté. Ce mélange est ensuite comprimé en une pastille d’une épaisseur d’environ 1 mm
et de diamétre d’environ 1 cm. La pastille est enfin montée sur un porte-échantillon placé
au foyer du faisceau THz. La référence est le signal THz propagé dans ’air uniquement.

Le champ THz transmis par I’échantillon ou la référence est ensuite mesuré par la
méthode ABCD, a 'aide du faisceau sonde qui a au préalable traversé une ligne a retard

permettant de retarder temporellement les impulsions.

1.2.2.1 Meéthode ABCD

La technique de détection ABCD (“Air-Biased Coherent Detection”) [32, 46| repose
sur la propagation dans 'air de trois ondes a différentes fréquences : le champ THz a
détecter Erp,(t), le champ sonde a 800 nm E, (t+ 7), out 7 est le retard variable introduit
dans la ligne a retard, et un champ statique a haut voltage ;s ~ 10 kV /em. Le mélange

de ces trois ondes dans l'air crée une composante a 400 nm par mélange de fréquences di
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FIGURE 1.11 — Photographie du dispositif ABCD, contenant les quatre miroirs parabo-
liques, le filtre en silicone, le porte-échantillon et un miroir plan pour orienter le faisceau
de la ligne a retard. Le champ a haut voltage est produit entre deux plaques métalliques
contenues dans le cube d’isolant blanc. Les filtres et détecteur sont placés a ’arriére du
cube. Le plasma est représenté par une étoile rouge, le faisceau THz est représenté en
jaune et le faisceau sonde en rouge.

a Deffet Kerr en xy®E()? ott x® est la susceptibilité électrique d’ordre 3 de 'air pour
le champ électrique total E(t) = Ery,(t) + E,(t + 7) & Epias. L'intensité moyenne de la

composante a 400 nm ainsi produite s’écrit donc :

oo
Iou(7) o / i X 1(0)]” [B2(t — 7) £ BuiasBruss(t — 7) + EX ] dt - (1.1)
—o0
ot I, = cegE? /2 est I'intensité pic du champ sonde.

En variant le retard 7 dans le champ sonde par déplacement des deux miroirs de la
ligne & retard, on peut ainsi reconstruire le profil temporel du champ THz (voir figure
1.12, gauche). Puis, en appliquant une transformation de Fourier, on obtient les spectres en
transmission (voir figure 1.12, droite) de I’échantillon analysé qui, par comparaison avec
le spectre de référence, révéle de nombreux pics d’absorption. Le spectre d’absorption
résulte du ratio entre les spectres en transmission de 1’échantillon et de la référence (voir
figure 1.14). En figure 1.12, c’est le champ THz transmis par un échantillon d’explosif
TATB '? qui est montré.

L’introduction du champ statique a haut voltage est nécessaire pour avoir un signal
cohérent. Le champ statique doit étre élevé pour augmenter le rapport signal sur bruit de
la composante proportionnelle au champ THz, i.e. £1,(t)? Eyias B, (t—7), tout en restant
inférieur au champ de claquage de lair (~ 3.6 MV/m). Il est modulé a la moitié¢ du taux

de répétition du systéme laser (500 Hz) entre —Fyas et +Fhias, ce qui permet d’isoler la

12. 2,4,6-triamino-1,3,5-trinitrobenzene
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FIGURE 1.12 - (Gauche) Champs THz expérimentaux obtenus par la méthode ABCD sans
échantillon (courbe bleue) ou avec un échantillon contenant un explosif (TATB) (courbe
rouge). (Droite) Spectres en transmission obtenus par transformée de Fourier des champs.
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FIGURE 1.13 — Champ (gauche) et spectre (droite) THz de la thymine mesuré avec la
technique ABCD a plus haute résolution temporelle, permettant d’atteindre une largeur
de bande de 60 THz.

composante voulue qui sera seule présente a la fréquence de modulation. Pour bloquer la
phase de modulation, un amplificateur de verrouillage (SRS Model SR830 DSP) est utilisé.
Le champ issu du mélange de fréquence dans I'air est donc d’abord filtré a 400 nm, puis
envoyé a un intégrateur permettant de le moyenner temporellement, et a 'amplificateur
de verrouillage. Le signal résultant est enfin mesuré par une photodiode a avalanche (APD
-Thorlabs APD110A2/M), qui présente une bonne linéarité avec le signal THz [104].

La technique ABCD permet habituellement d’obtenir des spectres s’étendant jusqu’a
20 THz. Au cours du projet ALTESSE, les performances de détection ont pu étre augmen-
tées pour obtenir des spectres d’une largeur de 60 THz (voir figure 1.13). Cet élargissement
des spectres permet de capturer des mouvements intra-moléculaires plus rapides, permet-
tant une meilleure caractérisation des échantillons. Ces mesures de spectroscopie THz, qui
couvrent un domaine large bande de 60 THz (~ 5 um de longueur d’onde équivalente),

ont pii étre obtenues pour la premiére fois.

Les échantillons analysés avec la technique ABCD au cours du projet ALTESSE
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peuvent étre de nature diverse. En effet, outre les spectres d’explosifs et de similis, des
spectres de bases nucléiques de 'ADN, telles que la thymine ' (voir figure 1.13), ’adénine,

la guanine et la cytosine, ont pu étre obtenus.

1.2.2.2 Comparaison avec des simulations CASTEP

Les spectres expérimentaux peuvent étre utilisés pour identifier des substances incon-
nues en comparant le nombre, la position et 'amplitude relative des pics d’absorption
a ceux de spectres connus. Cependant, ces mesures ne donnent aucune information sur
I'origine physique de ces données. Pour pouvoir caractériser une molécule, il est nécessaire
de classer les signatures spectrales collectées et savoir, par exemple, si elles proviennent
d’un mouvement intra- ou inter-moléculaire. Les caractéristiques spectrales correspondant
a des vibrations inter-moléculaires contiennent des informations sur la structure cristal-
line, tandis que les caractéristiques spectrales relevant de vibrations intra-moléculaires
contiennent des informations sur la structure de la molécule elle-méme et les groupes
fonctionnels dans la molécule.

A P’aide du code open source CASTEP [1]| (Cambridge Serial Total Energy Package),
des calculs numériques ab-initio basés sur la théorie fonctionnelle de densité (DEFT) ont
été réalisés. Ces calculs portent sur les phonons, qui sont associés au quantum d’énergie de
vibration dans un solide cristallin. CASTEP effectue un calcul & une température de 0°K
(et non ambiante) des modes de phonon d’un cristal moléculaire aux niveaux d’énergie (<
1.2 keV) correspondants a la fréquence des phonons, leur intensité, ainsi que les vecteurs
propres du mouvement de chaque atome dans la cellule unitaire simulée et les forces
(par exemple dipolaires) qui se produisent. Les modes de phonons calculés sont comparés
aux spectres d’absorption mesurés et permettent de visualiser les mouvements du cristal
moléculaire.

Les simulations DFT sont extrémement coiiteuses en temps de calcul et leur coiit varie
en puissance cubique du nombre d’atomes dans la cellule simulée. Un bon accord avec les
données expérimentales est obtenu avec environ 60 atomes par cellule unité, pour mener
un calcul dans un temps raisonnable.

La figure 1.14 montre un exemple de spectre de TATB obtenu par la méthode ABCD
ainsi que les raies de simulations CASTEP associées. La position et 'amplitude relative
des raies obtenues par simulation DF'T sont en bon accord avec les spectres expérimentaux
et permettent de valider 'existence des pics d’absorption.

D’autre part, ces raies peuvent étre associées a des mouvements spécifiques ayant

lieu dans la molécule. Pour cela, on observe le déplacement atomique des trois modes de

13. 5-methylpyrimidine-2,4(1H,3H)-dione
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FIGURE 1.14 — Spectre d’absorption du TATB, issu du rapport des spectres en transmis-
sions de I’échantillon et de la référence comme présentés sur la figure 1.12. Les calculs de
modes de phonons réalisés a l'aide du code CASTEP (60 atomes/cellule) sont indiqués
par les raies rouges. Les mouvements inter- et intra-moléculaires résultants symbolisés par
des fléches (vertes pour les vecteurs propres atomiques, orange et marron pour les vecteurs
propres des molécules) sont présentés sous les raies principales a 3.3, 8.49 et 12.94 THz.
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FIGURE 1.15 — Montage expérimental pour une spectroscopie ABCD en réflexion. Le
champ THz utilisé dans la méthode ABCD est celui réfléchi par ’échantillon via un
miroir supplémentaire placé le long du chemin optique du rayonnement émis.

phonons les plus forts du TATB & 3.3 THz, 8.49 THz et 12.94 THz sur la figure 1.14. Les
fleches représentent les vecteurs propres du mouvement des atomes (fleches vertes) ou des
molécules (fléches orange et marron). A 3.3 THz, c’est-a-dire aux basses fréquences, les
molécules constituant la cellule unitaire sont tournées I’'une par rapport a 'autre, ce qui
correspond & un mouvement inter-moléculaire de I'ensemble du cristal. Aux fréquences
plus élevées, les molécules elles-mémes commencent & se déformer et leurs groupements

moléculaires développent des dipéles locaux, induisant une vibration intra-moléculaire.

1.2.2.3 Comparaison des détections en transmission et en réflexion

La figure 1.15 montre le dispositif expérimental pour la spectroscopie THz en réflexion.
La partie “génération” du faisceau THz reste identique au systéme en transmission. La
collecte du rayonnement THz émis par la cible en réflexion s’effectue par I'ajout d’un miroir
placé parallélement au filtre en silicone entre les miroirs paraboliques du dispositif en
transmission. La méthode d’acquisition des champs puis des spectres THz reste inchangée.

La figure 1.16 compare, pour la premiére fois a notre connaissance, les spectres obtenus
en transmission et en réflexion pour la thymine. Les spectres en réflexion reproduisent les
pics principaux sur 20 THz de largeur spectrale, obtenus antérieurement en géométrie de
transmission. Le spectre en réflexion est normalisé par rapport & un champ de référence
(signal issu d’un miroir d’or). Les échantillons utilisés dans les deux dispositifs sont dif-

férents (matériau pur sans polyéthyléne dans le montage en réflexion) et il n'y a aucune
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FIGURE 1.16 — Spectres de la thymine obtenus (a) en réflexion et (b) en transmission
mesurés & DTU dans le cadre du projet ALTESSE.
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FIGURE 1.17 — Spectres du PETN obtenus par méthode ABCD en transmission & DTU
(courbe bleue) et avec le synchrotron de Melbourne en Australie (courbe verte).

normalisation par rapport a une densité de référence, ce qui explique les écarts importants
dans les valeurs du coefficient d’absorption. Néanmoins, les principales signatures spec-
trales sont reconnaissables (les deux pics entre 0 et 5 THz, et les 3 pics entre 10 et 20 THz,
par exemple) et le signal apparait plus fort lors des mesures en réflexion di a I’absence de
capsule en polyéthyléne renfermant la poudre des matériaux. D’autres spectres de similis
(phénilalanine, lactose, sucrose) obtenus dans les deux géométries de détection ont été
comparés, et donnent des résultats similaires.

Par ailleurs, des mesures de spectres d’explosifs (ANTA, DAT, nitro-urea, PETN) ont
été réalisées sur le synchrotron de Melbourne en Australie. Ce type d’installation permet
d’accélérer des électrons, qui rayonnent, selon leur énergie, dans une gamme continue
allant du micro-onde aux rayons X. Un rayonnement THz peut donc étre produit. Les
spectres obtenus par rayonnement synchrotron sont en bon accord avec ceux obtenus par
la méthode ABCD (voir figure 1.17). Le systéme ABCD reste toutefois portable et offre
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FIGURE 1.18 — Illustrations des configurations d’émission THz par un plasma elliptique
(surface bleue) créé par une impulsion laser gaussienne a deux couleurs (fondamental en
rouge et deuxiéme harmonique en violet). (a) Le champ laser est polarisé suivant y (selon
le grand axe de lellipse). (b) Le champ laser est polarisé suivant x (selon le petit axe de
Iellipse). Les champs THz expérimentaux sont tracés en blanc.

des spectres qui apparaissent ici mieux résolus aux hautes fréquences > 20 THz.

1.2.2.4 Modulations des spectres THz : plasmas elliptiques

Afin de générer des spectres THz modulables, ce qui peut étre utile pour certaines
applications demandant une gamme de fréquences plus sélective, des plasmas elliptiques
peuvent étre exploités. Les plasmas ne sont plus a symétrie cylindrique selon 1'axe de
propagation, mais ils peuvent présenter un rapport d’aspect non égal & un dans le plan
orthogonal a la direction de propagation laser. La polarisation du laser restant linéaire,
on peut choisir de l'orienter suivant 'un ou l'autre des axes de l'ellipse formée dans
le plan transverse. La figure 1.18 illustre la géométrie du plasma et les configurations de
polarisations x et y correspondantes. Si la polarisation est suivant le grand axe de 'ellipse,
le mode est dit polarisé suivant y. Si elle est suivant le petit axe, le mode est dit polarisé
selon .

Pour produire de tels faisceaux elliptiques, deux lentilles cylindriques plano-convexes
sont utilisées. Ces lentilles sont tournées de 90° pour que la polarisation du laser dans le
plan transverse soit orientée selon le petit ou le grand axe de 'ellipse. Le reste du montage
est similaire a la figure 1.10. Des simulations 3D ont été réalisées (voir figure 1.19) a I'aide
du code CUP3D (voir chapitre 2), afin de prédire l'intensité laser, la densité électronique
ainsi que le profil transverse au foyer. On observe une rotation de 90° du profil elliptique
au niveau du foyer, di a la focalisation linéaire du faisceau gaussien [voir figures 1.19(b,c)].

Les spectres THz mesurés différent selon la polarisation initiale du champ laser. En
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FIGURE 1.19 — Résultats de simulation avec le code CUP3D de la propagation de faisceaux
elliptiques reproduisant la densité plasma produite dans la configuration expérimentale ex-
ploitée & DTU. (a) Intensité (courbe noire, axe de gauche) et densité électronique (courbe
rouge, axe de droite) maximales au cours de la propagation. (b) Profil transverse initial
de la fluence laser. (c) Profil transverse au foyer nonlinéaire. (d) Densité électronique au
foyer nonlinéaire. Notons le changement d’échelle dans le plan transverse entre (b), (c) et
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FIGURE 1.20 — Spectres THz expérimentaux obtenus & DTU par la méthode ABCD dans
le cas ot le champ laser est polarisé suivant (a) le grand axe de ellipse (selon y) ou (b) le
petit axe de Pellipse (selon x) dessinée par le profil transverse du faisceau laser. Les profils
temporels des champs THz sont montrés en insert. La position de la fréquence plasma
issue de la densité électronique maximale est indiquée en pointillés.
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effet, la figure 1.20 montre les spectres THz dans les cas des modes polarisés suivant
x ou y. Avec le mode laser polarisé selon y, le spectre est plutot étroit et piqué a une
fréquence ~ 5 THz. Dans le cas du mode polarisé selon x, le spectre est plus large mais
aussi d’amplitude plus faible, et une résonance a ~ 10 THz correspondant a la fréquence
plasma apparait. Cette résonance pourrait donc étre modifiée en changeant la densité
électronique du plasma, rendant les spectres THz facilement modulables.

Une premiére explication simple est que si le champ laser est orienté suivant la direction
de faibles gradients de plasma (selon y), la séparation de charges créée par déplacement
des électrons par rapport aux ions est relativement faible. Le courant ainsi créé a une durée
plus grande, ce qui est favorable a la production de basses fréquences dans le spectre. Dans
le cas opposé, si le champ est orienté suivant les forts gradients de plasma, la force de
séparation de charges est plus élevée ce qui donne des composantes opérant a plus hautes
fréquences dans le spectre.

Ces spectres expérimentaux ont été confirmés par une étude théorique portant sur
les micro-plasmas elliptiques [95]. A l'aide d’'un modéle simple considérant le plasma
comme une tranche infinie en (y, z) puis de simulations reprenant les équations de Maxwell
résolues par un schéma de Yee en 2D puis 3D, on montre que le mode polarisé suivant
x produit un spectre THz large piqué a la fréquence plasma, tandis que le mode polarisé
suivant y génére des champs THz plus intenses et de plus basses fréquences.

Ce travail a la fois théorique et expérimental ouvre la voie vers une modulation fine
des spectres THz, ce qui permettrait d’effectuer une spectroscopie sélective sur quelques
THz.

1.2.3 Vers une détection a grande distance

Pour analyser des matériaux par spectroscopie THz sur des distances étendues, des
lasers plus énergétiques sont nécessaires. Le laser utilisé pour le projet ALTESSE est le
laser TRIDENT construit par Amplitude Technologies '*. 11 délivre des impulsions de 5
mJ, d’'une durée a mi-hauteur de 45 fs, & un taux de répétition de 100 Hz. La longueur
d’onde émise est toujours de 800 nm (amplificateur Ti:Sa). Ce laser a été livré en mars
2017 a I'ISL et loué pour une durée d’'un an. Le laser TRIDENT a été installé dans une
salle de tir a 'ISL, choisie pour faire des expériences sur plus de 10 métres de propagation,
adaptée a l'utilisation d’explosifs et a leur identification en atmosphére ambiante (donc
bruitée et polluée). La figure 1.21 est une photographie de I'installation.

Les principales difficultés rencontrées au cours du projet ont été liées a 'environne-

ment dans lequel a été installé le laser. En effet, d’une part, la chambre de tir n’est pas

14. http://www.amplitude-technologies.com/?fond=produité&id produit=10&id rubrique=1

24



1.2. Spectroscopie THz : le projet ALTESSE

FIGURE 1.21 — Photographie de la chambre de tir & 'ISL dans laquelle a été installé le
laser TRIDENT (& larriére plan, dans I'espace climatisé). Le systéme de production et
de détection THz est visible au premier plan. Il est situé a une distance d’environ 15 m
du laser.

congue initialement pour recevoir un laser nécessitant un environnement controlé (pro-
preté, température ambiante, stabilité du sol, ...). Cependant, un des objectifs du projet
était aussi de montrer la faisabilité de la spectroscopie THz en milieu réaliste, ¢’est-a-dire

non spécifiquement adapté a un laser femtoseconde.

D’autre part, dit aux fortes variations de températures pendant 'été (+£5°C dans la
chambre de tir au cours d’une journée), la stabilité du laser a été fortement impactée,
rendant la spectroscopie THz impossible a réaliser. Les variations de température étant
moins importantes en hiver (£3°C), des spectres de différents explosifs n’ont pu étre
obtenus qu’en fin de campagne expérimentale pour une propagation laser sur plus de dix

metres.

En raison des instabilités du laser TRIDENT dans le tunnel de tir engendrant des
désalignements du faisceau laser, il a été décidé dans un premier temps de ne propager
sur plusieurs métres que le fondamental. Les parties production (plasma créé par une
impulsion laser & deux couleurs) et détection (méthode ABCD) THz ont été regroupées
sur une méme table optique éloignée du systéme laser. Seul le faisceau laser & 800 nm
se propage sur environ 12 m et est ensuite focalisé sur 30 cm au voisinage du systéme
de détection. La deuxiéme couleur est produite par I'insertion d’un cristal BBO quelques

centimétres avant le point focal.

Les performances du laser TRIDENT ont été fortement impactées par la température
et les vibrations dans la chambre de tir, conduisant a des ré-alignements nécessaires toutes
les 30 min a 2 heures. D’autre part, le temps d’acquisition d'un spectre & DTU étant de

20 min, et le laser TRIDENT ayant un taux de répétition 10 fois moins élevé que le laser a
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FIGURE 1.22 — Spectres de I'explosif ANTA obtenus & DTU sur une courte distance de
propagation (courbe bleue) et a I'ISL aprés une propagation du faisceau pompe a 800
nm sur 12 m (courbe rouge). Dt a la plus faible cadence du laser TRIDENT (100 Hz
par rapport & 1 kHz & DTU) et le temps d’acquisition réduit (< 10 minutes a cause du
désalignement fréquent du laser), la résolution des spectres obtenus a I'ISL est dégradée.
Elle permet cependant de reproduire les principaux pics d’absorption des spectres DTU
plus fins jusqu’a 18-20 THz.

DTU, une résolution équivalente n’a pu étre obtenue & 'ISL. Etant données les instabilités
thermiques et d’alignement subies par le laser TRIDEN'T, les spectres n’ont pu étre acquis

que sur des temps courts de 6 min, et ont été reproduits trois fois pour validation.

En dépit de ces limitations, des spectres ’ANTA, de PETN et de TATB ont été obte-
nus jusqu’a 30 THz de bande spectrale. Les empreintes spectrales de ces matériaux éner-
gétiques sont clairement reconnaissables jusqu’a 18-20 THz, démontrant pour la premiére
fois la faisabilité de la spectroscopie THz a distance en milieu réaliste avec des temps d’ac-
quisition courts. En guise d’exemple, la figure 1.22 compare les spectres d’ANTA obtenus
a DTU (spectroscopie fine) et & 'ISL (spectroscopie grossiére). Les principales raies sont
identifiables malgré la résolution dégradée du spectre mesuré sur des temps d’acquisition

plus courts et a grande distance.

Les mesures de spectroscopie THz en régime de filamentation n’ont pas pu étre réalisées

par manque de temps.

Les expériences menées a I'ISL avec le laser TRIDENT montrent donc la possibi-
lité d’analyser des matériaux, explosifs ou simulants, & distance dans des conditions non

optimales pour une spectroscopie THz-TDS par plasma-laser femtoseconde.
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1.3 Problématique et organisation du mémoire

1.3.1 Présentation du sujet

I’enjeu pour des applications en spectroscopie est de produire des champs THz intenses
et large-bande, afin de collecter un maximum de signatures spectrales sur les matériaux
analysés. Une des meilleures méthodes pour répondre a ces deux critéres est d’utiliser
les interactions laser-plasma, pouvant produire des champs de plusieurs GV/m dans le
plasma et avec des spectres pouvant s’étendre de 0.1 a 100 THz.

Cette thése traite ainsi des aspects théoriques et numériques relatifs & la génération de
rayonnement THz par laser femtoseconde dans lair. Elle s’inscrit dans le cadre du projet
ALTESSE étudiant expérimentalement la spectroscopie THz d’explosifs et de similis par
laser. Du point de vue expérimental, ce projet a permis d’obtenir le premier spectre étendu
avec une largeur de 60 THz utilisé pour la spectroscopie, de comparer pour la premiére fois
les méthodes d’acquisition en transmission et en réflexion, de jouer sur la forme spatiale
des faisceaux laser et leur polarisation elliptique pour moduler les spectres THz et enfin
de réaliser une premiére détection d’explosifs & une distance de plus de 10 m en milieu
bruité.

Le premier objectif de cette thése est donc d’identifier clairement les mécanismes
physiques mis en jeu dans la génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma.
Ensuite, il s’agira d’optimiser théoriquement et numériquement les spectres THz afin
d’étre utilisables pour des applications de spectroscopie résolue en temps et a large bande.
Enfin, de nouveaux scénarios sont proposés, tels que le couplage d’impulsions laser chirpées

ou encore l'utilisation de futurs lasers a CO,.

1.3.2 Cadre de travail, financements et ressources informatiques

Ce travail de doctorat a été réalisé a la Direction des Applications Militaires en Ile-
de-France du Commissariat & 1'Energie Atomique et aux Energies Alternatives (CEA-
DAM-DIF). II a été financé par le CEA et la Direction Générale de I’Armement (DGA) et
effectué dans le cadre du projet ALTESSE financé par I’Agence Nationale de la Recherche
(ANR/ASTRID). Les simulations numériques décrites dans ce mémoire ont été réalisées
sur les supercalculateurs Occigen appartenant au Cines (Montpellier) et Curie appartenant
au TGCC du CEA (Arpajon). Des projets GENCI ™ et PRACE '® ont donné accés a ces
ressources informatiques. Les simulations les plus récentes ont été réalisées sur la machine
Yoccoz du CEA, dans le cadre des Grands Challenges.

15. Grand Equipement National de Calcul Intensif, projet CNARO 2016-057594 et A0040507594
16. Partnership for Advanced Computing in Europe, projet CAPITOL 2014-112576

27



1. Introduction

1.3.3 Plan

Outre ce premier chapitre d’introduction générale, notre mémoire de thése s’articule
autour des trois principaux chapitres suivants.

Le chapitre 2 décrit les phénoménes physiques conduisant a la génération d’ondes THz
par interaction laser-plasma, qui sont I'effet Kerr & basse intensité laser (< 10* W/cm?)
et les photocourants si le champ laser est suffisamment intense pour ioniser les atomes de
I’air. Leur implémentation numérique est ensuite traitée. Pour cela, on utilise un modéle
3D unidirectionnel permettant d’effectuer des simulations sur de grandes distances de
propagation. Ce modéle UPPE (Unidirectional Pulse Propagation Equation) utilisé au
cours de ce manuscrit pour les simulations 3D y est détaillé.

Le chapitre 3 est une premiére étude visant a caractériser I'influence d’un “chirp”
(dérive en fréquences) appliqué aux impulsions laser sur le rendement en énergie THz.
La combinaison de plusieurs impulsions laser retardées les unes par rapport aux autres
permet de moduler le courant électronique dans le plasma, et ainsi rendre les rendements
et spectres THz modulables. Ceux-ci pourraient bénéficier du meilleur couplage entre
les deux couleurs apporté par ces combinaisons convenablement choisies, notamment en
régime de filamentation sur de longues distances de propagation.

Le chapitre 4 est consacré aux performances de I’émission THz en fonction de la
longueur d’onde laser fondamentale. En effet, des expériences et simulations préliminaires
ayant montré une croissance des rendements THz avec la longueur d’onde laser, il est
intéressant d’étudier précisément son influence. Tout d’abord, I’évolution des énergies
THz est décrite pour des longueurs d’onde laser allant du proche au moyen infrarouge,
jusqu’a 2 pum. Puis, dans une seconde partie, les champs THz induits par des sources laser
a COs opérant a la longueur d’onde de 10.6 um sont étudiés. Une derniére partie porte sur
la comparaison avec les résultats expérimentaux obtenus au cours du projet ALTESSE
au CELIA et & DTU pour des longueurs d’onde laser de 0.8 & 2.6 pm.

Enfin, le chapitre 5 conclut ce travail et en décrit quelques perspectives futures.
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Ce chapitre présente les différents mécanismes nonlinéaires agissant sur la production
de champs THz au cours de la propagation d'une impulsion laser femtoseconde & deux
couleurs dans 'air. L’impulsion laser, suivant son intensité, va pouvoir étre auto-focalisée
par effet Kerr, puis défocalisée di a la génération de plasma, ce qui engendre la création
d’un filament pouvant se propager sur de grandes distances. Les photocourants induits par
le champ laser dans le plasma vont contenir une composante basse-fréquence provenant
de la conversion des deux couleurs par le plasma. C’est cette composante basse-fréquence
du courant qui sera la principale source de rayonnement THz lors de l'interaction laser-
plasma. L’effet Kerr, par mélange & quatre ondes des deux couleurs du champ laser, pourra
aussi, dans une moindre mesure, créer un champ THz. Un premier volet de ce chapitre
se concentre sur la description physique de ces deux mécanismes, tandis que la deuxiéme

partie traite de leur implémentation numérique.
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2.1. Mécanismes physiques

2.1 Meécanismes physiques

Cette partie décrit les mécanismes physiques mis en jeu lors de la propagation d’une
impulsion laser dans I'air, modélisée a partir des équations de Maxwell. Celles-ci présentent
des termes nonlinéaires dus, d’une part, a l'ionisation des molécules de I'air par le champ
laser, aux instants et positions ou celui-ci est suffisamment intense, et, d’autre part, a
'effet Kerr qui correspond a la réponse nonlinéaire des molécules de I'air (électrons liés)
lors du passage de I'impulsion laser. Ces deux mécanismes se combinent pour créer des
filaments de lumiére issus d’une succession de séquences d’auto-focalisation du faisceau par
effet Kerr et de défocalisation plasma, permettant I’auto-guidage du faisceau laser sur des
distances supérieures a sa distance naturelle de diffraction linéaire (longueur de Rayleigh).
La filamentation peut étre une dynamique recherchée dans la production de rayonnement
THz pour réaliser une détection a distance. Les champs THz, dans les gammes d’intensités

2 sont principalement induits par des photocourants

laser considérées de 10371° W /ecm
générés lors de l'ionisation de I'air. Afin de modéliser simplement les champs THz résultant
de la photo-ionisation, on utilise un modéle dit de “courant local” (“local current” en
anglais, abrégé LC) résultant des deux premiers moments électroniques de 1’équation de
Vlasov qui résout ’évolution de la distribution des vitesses électroniques dans le plasma.
Le modéle LC sera utilisé au cours de ce manuscrit pour prédire des tendances sur la

variation du rendement THz en fonction des paramétres du champ laser initial.

2.1.1 Champ laser initial

Nous décrivons la propagation dans 'air d’un champ laser Ej, a deux couleurs — un
fondamental et son second harmonique — tous deux polarisés linéairement selon la méme
direction ' dans le plan orthogonal (ey) a la direction de propagation (e,). Les profils
spatial et temporel de ces deux composantes sont ici supposés gaussiens. Le champ laser
s’écrit sous la forme suivante, ou (x,y) désignent les variables spatiales transverses, z la
variable selon ’axe de propagation, et ¢ le temps centré sur le maximum de I’enveloppe

de I'impulsion :

Ep(z,y,z=0,t) = Z Eg e~ /0506202750 cos(nuwot + ¢, )ex. (2.1)

1. Dans le cas d’une seconde couleur produite par un cristal 5-BBO de type I, le rendement optimal
de conversion vers la deuxiéme couleur est obtenu lorsque les polarisations des deux couleurs sont ortho-
gonales en sortie du cristal. Cependant, la direction de polarisation du fondamental peut par la suite étre
changée en utilisant une lame demi-onde & double longueur d’onde, permettant d’avoir les deux couleurs
polarisées linéairement selon la méme direction.
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Eo.n, Wy €t Ty, sont respectivement amplitude du champ, la largeur en 1/e du faisceau
et la largeur temporelle de I'impulsion a mi-hauteur initiales de la niéme couleur. wy =
2me/ Ao est la pulsation (aussi appelée abusivement fréquence) du fondamental associée a
la longueur d’onde \g, et ¢, désigne le déphasage temporel de la couleur n.

En pratique, les différents harmoniques sont créés par passage du faisceau laser dans
un cristal doubleur. Leur énergie et leur phase par rapport au fondamental peuvent étre
modulées en déplagant le cristal sur I’axe optique, entre la lentille convergente et le point
focal (voir schéma 1.4).

Pour modéliser I’émission de la deuxiéme couleur par un cristal doubleur, par exemple
de béta-borate de baryum (BBO), on aura dans 'équation (2.1) wpa = wo1/v/2 et 7o =
T0.1/ V2, la conversion d’une partie du fondamental en harmonique deux provenant de
nonlinéarités quadratiques de type y? E2, ou x® désigne la susceptibilité d’ordre deux
du matériau. Cependant, pour des raisons de simplification, on pourra aussi considérer que
le second harmonique est préalablement traité avant d’étre recombiné avec le fondamental
[110], de sorte que la deuxiéme couleur pourra présenter le méme diamétre et/ou la méme
durée d’impulsion que la premiére couleur. La phase de la premiére couleur sera par la suite
considérée nulle, et la phase entre les deux couleurs sera ¢ = ¢y —2¢; = ¢o. Comme nous
le verrons plus tard, la phase entre les deux couleurs est une donnée initiale importante,
variant fortement le long de la propagation, et qui influe sur le rendement THz.

On note r le rapport en énergie du second harmonique par rapport au fondamental in-
troduit dans le champ initial. Les amplitudes de chaque couleur sont donc Eg; = /1 — rEj
et Eoo = /1Ej.

D’autres couleurs peuvent étre ajoutées suivant le méme schéma. Si les amplitudes et
les phases des couleurs sont correctement ajustées, il est possible d’accroitre fortement le
rendement THz, en rendant le champ laser trés asymétrique en temps (par exemple le long
d’un profil idéal en dents de scie) [39]. Cependant, il est moins facile expérimentalement
de produire des harmoniques supplémentaires, puis d’assurer leurs superpositions spatiale
et temporelle avec le fondamental.

Le champ laser ainsi créé se propage dans un gaz, que ’on considérera dans ce manus-
crit, sauf mention contraire, étre de 1'air composé a 80% de diazote et 20% de dioxygéne.
Comme nous le verrons par la suite, c’est principalement le dioxygéne qui est ionisé en
priorité pour les champs laser considérés. C’est pourquoi seul ce composant pourra étre
parfois utilisé dans les simulations.

L’effet d’une lentille convergente placée en z = 0 peut étre simulé en multipliant la
transformée de Fourier du champ laser par el (@ +y*)/2cf ,ou f est la distance focale de la
lentille considérée dans le vide [19]. Le champ laser incident résulte de la transformée de

Fourier inverse de I’expression obtenue.

32



2.1. Mécanismes physiques

2.1.2 Equations de Maxwell

La lumiére étant une onde électromagnétique, le champ électrique, incluant la com-
posante laser décrite dans la section précédente, est solution des équations de Maxwell
appliquées aux milieux continus nonlinéaires. Le champ électrique E évolue dans un milieu
ionisable mais non magnétique, c’est-a-dire que la densité de charges p peut étre non nulle,
induisant une densité de courants J, alors que ’aimantation est nulle. On note H le champ

magnétique associé. Dans les milieux continus, les équations de Maxwell s’écrivent :

0B
oD
VD=p (2.4)
VB =0 (2.5)

ol D est 'induction électrique dépendant de la polarisation P
D =¢E+P, (2.6)
et B est I'induction magnétique définie pour une aimantation nulle par
B = uoH. (2.7)

Par la suite, H et B étant identiques a la constante po prés, on appellera abusivement

champ magnétique le vecteur B.

En combinant les équations (2.2), (2.3), (2.6) et (2.7), on obtient :

oJ 1 0°E 0°P

Or, par application de la relation vectorielle :
V x (VxE)=V(V.E) - V’E (2.9)

et en égalisant les deux équations précédentes (2.8) et (2.9), puis en utilisant les équations
(2.4) et (2.6), nous obtenons 'équation d’onde :

V’E - V(V.E) —

2 2
1 9°E (aJ a_P) 2.10)

2o M\ e T e
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avec

p—V.P

€0

VE= (2.11)

Les équations (2.10) et (2.11) constituent les équations de propagation du champ E.

Les sections suivantes visent a étudier les deux termes du membre de droite de I’équa-
tion (2.10), les courants issus de la photo-ionisation et les polarisations linéaire pour la
dispersion et nonlinéaire pour I'effet Kerr. Le membre de gauche sera ensuite simplifié en
ne considérant que la composante se propageant vers 'avant dans un modéle unidirec-

tionnel.

2.1.3 Effets Kerr et Raman

La polarisation est composée d'une partie Py, correspondant a la dispersion et I'ab-
sorption linéaires du milieu, et d’une partie nonlinéaire PNy, correspondant a la réponse
des molécules au passage du champ laser. Les effets nonlinéaires sont supposés faibles, tels
que |Pnr| < |PL|. L’air est considéré comme un milieu isotrope et homogéne, ¢’est-a-dire
que les propriétés du milieu ne changent pas selon le repére choisi et sont identiques en
tout point de I'espace. Si de plus on se place loin des résonances du milieu, la transformée
de Fourier en temps de la polarisation P peut s’écrire comme une série de puissance du

champ E [6, 20| & la position r et & la fréquence w :
=Y PO(r,w), (2.12)

ou les projections suivant les vecteurs unitaires e,, avec y = ,y ou z, sont

ﬁ,fi)(r’w) = € Z / Xum, " < Zwk,wl,..., l) o <w - Zwk>
) (w1 wi) k=1

(/'le'-'nu“i .....

X H E,, (r,wy)dw, (2.13)

k=1

avec X les tenseurs de susceptibilité & 'ordre i et §(x) la distribution de Dirac classique.
Pour des molécules centrosymétriques, ce qui est le cas des molécules de lair, les
susceptibilités d’ordre pair s’annulent. De plus, on se limite a 1'ordre 3. La polarisation
linéaire est donc P, = PW tandis que la polarisation nonlinéaire se réduit & Py, = P®).
De plus, la polarisation nonlinéaire contient une partie retardée causée par effet Raman
[75, 89]. Le ratio de la partie retardée par rapport a la partie instantannée sera noté .

Sa composition sera détaillée plus tard.
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2.1.3.1 Polarisation linéaire

Le tenseur de susceptibilité d’ordre 1 étant diagonal, la polarisation linéaire se simplifie

en

PO (r,w) = ey (w)E(r,w). (2.14)
La susceptibilité d’ordre 1 du milieu, y(V), définit la dispersion pour sa partie réelle et

I’absorption du milieu pour sa partie imaginaire. On écrit aussi
xW(w) = e(w) — 1 (2.15)

ol €(w) est la permittivité diélectrique ou “constante diélectrique” du milieu.
Si les pertes sont négligeables, c’est-a-dire si x(!) est réelle, alors ¢(w) = n?(w) oi n
est I'indice linéaire de réfraction du milieu. On définit alors par

k(w) =n(w) (2.16)

w
C

le nombre d’onde du champ E.

Pour l'air, nous commencerons par retenir I'indice de réfraction proposé par Peck
and Reeder |74]. Afin d’avoir une description plus réaliste et prendre en compte les raies
d’absorption de la vapeur d’eau, du dioxyde de carbone et de leur dérivés, nous utiliserons
plutot ensuite la base de données HITRAN [5].

HITRAN est une base de données en libre accés sur Internet qui regroupe les résultats
expérimentaux sur les paramétres de raies spectrales de gaz et de polluants atmosphé-
riques. Ces informations sont nécessaires pour résoudre les problémes d’optique atmo-
sphérique pour la modélisation et la visualisation de spectres d’absorption moléculaire.
Les données HITRAN sont utilisées pour obtenir les spectres d’absorption des molécules
d’eau et des éléments carbonés, ainsi que le spectre de dispersion optique induit par ces
molécules. Ce dernier spectre compléte le spectre semi-empirique de Peck et Reeder. Pour
cela, on calcule les susceptibilités électriques de la vapeur d’eau et du dioxyde de carbone

grace a la formule donnée par Mathar [64] :

Xom (W) = 2Ny > [S’”l ( ! - ! W)], (2.17)

Woml w—l—wgml—”%” W — Woml — 75

ol m désigne la vapeur d’eau ou le dioxyde de carbone, N,, est la densité moléculaire
de m, liée & la pression partielle que 'on choisit ; womi, Sm €t Vi sont respectivement la
fréquence de la transition, son intensité et sa largeur a mi-hauteur donnés par HITRAN,

pour une pression partielle et une température choisies. Ces susceptibilités électroniques
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FIGURE 2.1 — Comparaison des parties (a) réelles et (b) imaginaires des susceptibilités
de Pair basées sur la dispersion de Peck et Reeder en incluant ou non (courbe verte) les
données HITRAN sur la vapeur d’eau, le dioxyde de carbone et leur dérivés. Lorsque
les données HITRAN sont incluses, les courbes bleues et rouges distinguent ici pour un
climat tempéré deux situations caractéristiques : I"*hiver” avec une température de 15°C
et une humidité de 20% (courbes bleues), et été” avec une température de 25°C et une
humidité de 60% (courbes rouges).

partielles permettent de construire la susceptibilité totale donnée par la figure 2.1.

La figure 2.1 compare les susceptibilités de Peck et Reeder avec ou sans les données
HITRAN pour différentes températures ambiantes et humidités relatives. L humidité rela-
tive correspond au rapport entre la pression partielle et la pression saturante de la vapeur
d’eau. A partir d’une telle carte de dispersion, différentes conditions climatiques pourront
donc étre analysées. Pour les zones tempérées a altitude nulle, nous considérerons que
I'hiver est caractérisé par une température de 15°C et une humidité de 20%, et I'été par
une température de 25°C et une humidité de 60% |[5, 83|. Remarquons & ce propos que
les longueurs d’ondes optiques peuvent étre absorbées autour de 2 et 3 um, et entre 5 et

7 pm a cause de la vapeur d’eau, et autour de 4 ym par le dioxyde de carbone.
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2.1.3.2 Effet Kerr instantanné

L’effet Kerr optique correspond & la variation nonlinéaire de I'indice optique d’un
milieu transparent donné lors de la propagation d’'un champ suffisamment intense dans
ce milieu. Dans sa version non dispersive, Y (w) = x® (wp), la polarisation nonlinéaire
due a l'effet Kerr s’écrit

PO (r,t) = egx® (wo)E(r, )3 (2.18)

De méme que pour la polarisation linéaire, le tenseur y® est considéré comme isotrope,
ce qui permet de le ramener & I'une de ses composantes scalaires x)(wy) = X;@m(wo)
utilisée dans I’équation (2.18).

En considérant un champ monochromatique de type onde plane E(t) = Ej cos (wot)ex,

on trouve facilement

cox® B3

PO(t) = 7

[3 cos (wot) + cos (3wot)|ex. (2.19)
La polarisation nonlinéaire est alors composée de deux termes, I'un oscillant a la fréquence
fondamentale, et 'autre a la fréquence de I’harmonique trois. Par mélange a quatre ondes,
leffet Kerr permet donc la génération de hautes harmoniques de fréquence > 3wy. Le
spectre devient d’autant plus enrichi si 'impulsion initiale comporte deux couleurs. En
ajoutant la polarisation linéaire a I'expression (2.19), et en ne considérant que les termes
oscillant & wy, la polarisation totale associée a la réponse des électrons liés du milieu de

propagation devient

3
P, (1) = (X“) + ZX“”E%) eoB(t). (2.20)
On définit usuellement l'indice optique nonlinéaire comme [6, 20|

3 )

2

= 2.21
4 cegn (2.21)

ng

ol ng = n(wp) est l'indice optique de lair & wy. Avec cette définition, la polarisation

peut s’écrire sous la forme P(t) = (n%; — 1)eoE(t), ot neg = ng + naly est Uindice de

réfraction effectif et Iy = cegnoF3 /2 est 'intensité pic. En supposant que les nonlinéarités
sont faibles (ngly < ng), on retrouve

2 2 1) 3 ) g2

nag — 1 >~ng — 1+ 2ngnoly = xV + X E§. (2.22)

L’indice optique effectif augmente donc au cours de la propagation laser, et contraint

les rayons lumineux a se réfracter sur I'axe optique : ¢’est le phénoméne d’auto-focalisation

[63, 18], induisant une compression spatiale du faisceau. Un faisceau laser verra son dia-
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FIGURE 2.2 — (a) Schéma de l'auto-focalisation par effet Kerr. Si un milieu posséde un
indice nonlinéaire ny positif, alors le faisceau peut s’auto-focaliser. (b,c) Intensités (b)
avant et (c) aprés auto-focalisation. Source : Bergé [18].

meétre transverse diminuer au cours de sa propagation dans le milieu nonlinéaire, et son
intensité pic augmentera en conséquence, ce qui est illustré sur la figure 2.2. Si leffet
Kerr n’est pas saturé par des effets dissipatifs ou des termes nonlinéaires défocalisant,

'auto-focalisation conduit & un “effondrement” (“collapse” en anglais) de ’onde.

L’effet Kerr a donc pour effet d’augmenter l'intensité de 'impulsion laser, tout en
générant des harmoniques d’ordre 3 et plus. L’équation (2.19) montre qu’avec une couleur
et sans enveloppe, aucune basse fréquence n’est générée. En considérant a présent un
champ laser avec deux couleurs tel que défini par 'équation (2.1) en x = y = z = 0,
la polarisation Kerr basse-fréquence, c’est-a-dire ne contenant aucun battement a des
fréquences optiques [ici ne contenant que des fréquences nulles associées & un courant

continu ou “direct current” (DC) en anglais|, s’écrit
dc 3 3) ;2
PK = ZGOX E071E072 COS ¢ (223)

Cette formulation laisse ainsi entrevoir la possibilité de produire un champ basse-fréquence
(THz par rapport a des fréquences optiques PHz). Le champ THz généré est ici maximal
pour une phase nulle entre les deux couleurs, et s’annule lorsque la phase relative est de
/2.

La figure 2.3 montre le spectre de la dérivée seconde en temps de la polarisation Kerr
évaluée localement pour un champ laser a deux couleurs avec une phase relative nulle. Le
spectre est large, de forme parabolique o< v? (v = w/27) car nul a la fréquence zéro, et

maximal autour de 20 THz.
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FIGURE 2.3 — Spectre de la polarisation Kerr donnée par I’équation (2.18) pour un champ
laser & deux couleurs défini par I’équation (2.1) avec x =y = z = 0 et ¢ = 0, pour une
durée d’impulsion 75 = 60 fs et une énergie (fluence en 0D) Uy, = 3 J/cm?, avec 10% dans
la deuxiéme couleur.

2.1.3.3 Effet Kerr retardé : la diffusion Raman

La diffusion Raman correspond a la diffusion inélastique d’un photon dans un milieu,
qui, lors du passage d’une onde optique, peut modifier légérement la fréquence de 'onde
initiale, notamment par des vibrations ou des rotations moléculaires caractéristiques de
ses molécules. Dans le cas de 'air & pression atmosphérique pour des altitudes < 100 km,
c’est la rotation des molécules de diazote (N2) qui est le principal effet modifiant le champ
laser [75]. Les vibrations linéaires du N, sont négligeables, car elles interviennent a des

fréquences plus hautes.

La diffusion inélastique se fait au travers d’émissions Stokes et Anti-Stokes de photons.
Les transitions Raman d’un état a un autre n’étant permises que si la polarisabilité des
deux états est différente 20|, les transitions de rotation permises sont Aj = £2; ou j
est le nombre quantique rotationnel?. Pour les vibrations, les transitions permises sont
An = £1, ot n est le nombre quantique vibrationnel 3. I’émission Stokes correspond au
passage d’un niveau j a j + 2, et I’émission Anti-Sokes de j + 2 & j. Pour des molécules

linéaires, ce qui est le cas pour le diazote de I’air, les niveaux d’énergie sont

2. correspondant au moment angulaire total, j = |l + s|, ou [ est le nombre quantique secondaire
azimutal et s le nombre quantique de spin
3. correspondant au nombre quantique principal, aussi noté v dans le cas de molécules

39



2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

électronique

bl LELLEEEES ERE virtuel
hwg
hw()
hwr hwp rotationnels
Stokes Anti-Stokes

FIGURE 2.4 — Emissions Stokes (gauche) et Anti-Stokes (droite). wy correspond a la pul-
sation du laser, hwg a la différence d’énergie entre les deux niveaux rotationnels de la
molécule, et Awg et hw, sont les énergies des photons Stokes et Anti-Stokes émis.

ol c est la vitesse de la lumiére, h la constante de Planck et By une constante rotationnelle
associée a chaque molécule, qui vaut By ~ 2 cm™! pour le diazote [60]. La différence de
fréquences intervenant dans les émissions Stokes et Anti-Stokes est alors £(4j + 6)cBy,
correspondant a 2.27 THz pour j = 8, qui est la raie Stokes dominante pour le diazote.

Les émissions Stokes et Anti-Stokes sont indépendantes de la fréquence laser, pourvu
que celle-ci soit supérieure & la différence de fréquences des deux niveaux de rotation de
la molécule. La figure 2.4 schématise ces deux types d’émission. On considére deux états
rotationnels 1 et 2, loin de I'état électronique 3. En passant par un état virtuel, ’énergie
d’un photon laser permet de passer de I'état 1 & 2 (resp. 2 & 1) dans le cas d’une émission
Stokes (resp. Anti-Stokes). La fréquence laser est telle que 1'état 3 ne peut étre peuplé.

La diffusion Stokes correspond a ’émission d’un photon de fréquence ws = wy — wWg,
ol wg est la différence de fréquence entre les deux états rotationnels de la molécule. La
diffusion Anti-Stokes permet I’émission d’un photon de fréquence wy = wy + wg. L’état
2 étant initialement non peuplé, et faiblement peuplé au cours du temps par émission
Stokes, la diffusion Anti-Stokes reste un processus négligeable et ne sera pas considéré par
la suite.

Résolu avec le formalisme des matrices densités et les constantes de temps 7, et T
[75, 89|, la contribution de la diffusion Raman dans la polarisation nonlinéaire s’écrit,

comme détaillé en Annexe A :

3 M T R t
Praman(t) = xK§€0X(3)E(t) / 07 v/mgy (—) E?(t —t)dt'. (2.25)

= =2
0 1Ty 1
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2.1. Mécanismes physiques

Cette diffusion Raman correspond a un effet Kerr retardé par rapport au champ laser.

En considérant un champ laser & deux couleurs décrit par I’équation (2.1) sans fonction
d’enveloppe (won, 70, — 00), la polarisation Raman pour les basses fréquences se réduit

aprés simplifications trigonométriques a

Raman

3
Pdc = $K§€0X(3)E§71E0’2(T1 COS Qb + T2 sin ¢), (226)

ou 17 et Ty sont des constantes dépendant de 71, T et wy [67], définies par

T — 4Ty [T+ (1 — ATw) N 27w (T3 — T (1 + T3uwi)] | (2.27)
4 Q 15}
T, L+ T [ AT Tawo N 27175 78 + (1 + Taw?)] | (2.28)
4 @ B
avec
a=(7f +72)° + (27 7w0) (277 — 275 + 47l Tw)), (2.29)
B = (72 + 71 4 (ATaw )2 (272 — 272 + T272wd). (2.30)

Pour des longueurs d’ondes laser entre 0.8 et 3 yum, on montre que |T3| ~ 0.02|73|, et T}
est négatif et de valeur absolue |T7| < 0.021. Il est donc raisonnable de négliger T5, de
sorte que l'on trouve

Pdc

Raman

3
= .TKT1§EOX(3)E3’1E072 COS ¢ (231)

T, étant négative et limitée & quelques pourcents, la polarisation Raman s’oppose a la
polarisation Kerr instantanée en basse-fréquence. L’effet Raman permet donc a priori de

modérer la génération de rayonnement THz par effet Kerr.

La figure 2.5 montre l'influence de l'effet Raman sur les spectres et champs THz
par augmentation de son ratio xg. Ces spectres sont construits & partir des termes de
courant et de polarisation nonlinéaires 9;J +0?P présents dans 1’équation (2.10) et calculés
localement pour un champ d’entrée gaussien a deux couleurs [équation (2.1)]. Les champs
sont ensuite déduits des spectres par filtrage dans le domaine basse-fréquence v < vy, =
80 THz. Les spectres locaux montrent que I'effet Raman réduit I'amplitude du champ
THz créé. Plus le ratio de polarisation Raman est grand, plus le spectre est diminué, cette
chute pouvant atteindre jusqu’a 4 ordres de grandeurs. Cependant, nos simulations 3D
montreront plus tard que la polarisation Raman n’agit pas directement sur la production
de rayonnement THz au cours de la propagation laser. De facon plus importante, 'ajout de
Ieffet Raman va modifier le spectre de 'impulsion optique via 'auto-modulation de phase
et donc les photocourants générés [67], qui sont le mécanisme principal de production de

rayonnement THz, comme nous le verrons dans la section suivante.
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FIGURE 2.5 — Spectres (a) et champs THz (b) obtenus avec un modéle local incluant
les photocourants (cf paragraphe 2.1.4.5), l'effet Kerr instantané et 1’effet Raman, pour
différents ratio zx d’effet Raman.

2.1.4 Photo-ionisation et modéle “Local Current”

Lorsque le champ laser est suffisamment intense, des électrons peuvent étre arrachés a
leur atome par le processus de photo-ionisation. Celle-ci se produit de différentes maniéres.
A faible intensité laser, c’est-a-dire en deca de 10 TW/cm?, les électrons sont ionisés
par augmentation successive de leur énergie par chaque photon laser transmis. Ce type
d’ionisation se référe a Iionisation multiphotonique. A plus forte intensité, le potentiel
atomique est abaissé par le champ laser, de sorte que l'ionisation se réalise par effet
tunnel a travers la barriére de potentiel coulombien. Les électrons libérés oscillent alors
dans le champ laser, générant un courant qui est un terme source dans les équations de
Maxwell. Ce courant est calculé grace aux équations de Vlasov. Sur les échelles de temps
(sub-picoseconde) considérées ici, les ions sont supposés immobiles et n’interviennent pas
dans le courant. C’est pourquoi nous étudierons par la suite uniquement les équations des

moments électroniques.

2.1.4.1 Equation de Vlasov

L’équation de Vlasov permet de décrire les effets cinétiques d’un plasma, c¢’est-a-dire de
modéliser I'évolution des distributions en espace-temps et vitesse des particules chargées
du plasma. Pour établir cette équation dans le cas général, on part de I’équation du
mouvement d’'une particule ¢ de vecteur position r; dans un plasma composé d’électrons

libres et d’ions de charge quelconque :

dri
Ty, 9.32
= =V (2.32)
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2.1. Mécanismes physiques

dp;

oll p; = v;m;V; est le moment de la particule 7, m; sa masse, v; = 0;r; sa vitesse, ¢; sa
charge, et v; = /1 — |v;]?/c? est le facteur de Lorentz relativiste. E; et B; désignent les

champs électrique et magnétique vus par la particule i.

Pour chaque espéce s, on définit la valeur moyenne de sa densité Ny liée a la fonction

de distribution de 'espéce f, par

itm) = [[[ e pla. (2.34)

De méme, la valeur moyenne d’une grandeur A sera définie par

— fff A<t7 r, p)fs(ta r, p)dp
(Ny(t,r)) '

(A(t,1)) (2.35)

La densité moyenne de courant s’écrit alors :

J = qu/vfs(v)dv. (2.36)

L’approximation de Vlasov consiste a négliger la différence entre les champs moyens et
les champs “microscopiques” propres a chaque particule. Cette différence importe lorsque
les particules sont proches et que leurs interactions binaires sont non négligeables. Dans
I’approximation de Vlasov, la fonction de distribution se conserve le long de la trajectoire
de chaque particule et satisfait donc d; fs(t,r, p) = 0. Cependant, dans notre cas, le champ
laser est capable d’ioniser des électrons, et donc de modifier les fonctions de distribution de

chaque espéce. Cela se traduit par 'ajout d’un terme source Sy(t,r,p) di a I'ionisation :

dfs(t,r,p)

_ , 9,
7 Ss(t,r,p) (2.37)

On obtient alors a partir des équations (2.32) et (2.33) :

dfs(t,r,p) _ ofs(t,r,p) N dr 0fs(t,r,p) N dp 0fs(t,r,p)

dt ot dt or dt op (2.38)
_Ofs(t,r,p) | Ofs(t,r,p) dfs(t,r,p)
= 5 +v B + g, [E(t,r) + v x B(t, )] b (2.39)
= S(t,r,p). (2.40)

Pour tenir compte des champs microscopiques propres a chaque particule, on considére

la fonction de distribution exacte f&% = f, 4 f4ff de espéce s, ot fAf est la fluctuation
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2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

de la distribution exacte a la distribution moyenne f;.
En faisant la méme décomposition sur d;p™®t® = g, [E (¢ r) + v x Bt (¢ r)],

nous obtenons

8fsexacte (t, r, p) N Vafsexacte (t, r, p) N dpexacte af;exacte(t’ r, p>
ot or dt op

= S,(t,r,p). (2.41)

En moyennant 1’équation (2.41), ’équation (2.39) est retrouvée, auquel s’ajoute un terme
de collision, provenant de la moyenne du terme d;p®**°g, f&<te(¢ r, p).
L’équation d’évolution de la fonction de distribution d’'une espéce prenant en compte

les collisions s’écrit donc

ofs(t,r,p) Ofs(t,r,p)
a0 Y or

dfs(t,r,p)

op
a S t? M
— S.(t,r,p) + {%1 L (2.42)
coll

+ ¢, [E(t,r) + v x B(t,r)]

ott [0 fs(t,r,P)]con = —as (B (t,1) + v x B (2,1)]0p [ (¢, 1, P)).

Dans la suite de ce manuscrit, on considérera le terme de collisions comme étant un
terme de relaxation de la forme [0, fs(¢t,r,p)|. .0 = —(fs — f2)/7s, o0l 74 est le temps de
relaxation et f° la fonction de distribution vers laquelle f, tend. Ce terme est associé a des

collisions supposées élastiques pour lesquelles il n’y a ni création, ni pertes de particules.

2.1.4.2 Moments électroniques

Pour les intensités et durées laser considérées, seuls les électrons sont mis en mouve-
ment, et nous négligeons le mouvement des ions. Les électrons ont des vitesses v, non
relativistes, et donc v, = /1 — v2/c? ~ 1. L’équation d’évolution de la fonction de distri-

bution des électrons devient ainsi :

dfe(t,r,p)
op

:&@mpﬂlég%im}n(ZQ)

Ofe(t,r,p) p Of(t,r,p) P
By + o o e |E(t,r) + . x B(t,r)

ot [Opfe(t,x,p)l.on = —Vefe avec v, la fréquence de collision électron-neutre, les autres
types de collisions étant négligés, notamment les collisions électrons-ions en raison des
faibles états de charge des constituants de I’air. Le terme source est de la forme S, (t,r,p) =
Se(t,r)o(p = 0), car les électrons créés ont une vitesse initiale supposée nulle.

En multipliant 1'équation (2.43) par p¢, d € N, et en intégrant sur p, on obtient le

moment d’ordre d.
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Le moment d’ordre zéro correspond & I’équation de conservation de la densité électro-

nique. Par propriété de la fonction de distribution qui doit étre lisse et vérifier

p[*f(t,r,p) ——0 (2.44)

|p|—o0

pour tout réel positif «, 'intégrale sur p des termes —e [E(t, r) + > x B(t, r)] Opfe(t,r, D)

et [Oife(t,r,P)] oy €st nulle. Le moment d’ordre zéro conduit donc a [88] :

0 (Ne(t,r)) n 0 (VN,(t,r))

o o = S.(t,r,p = 0). (2.45)

Le terme source est considéré comme non nul en p = 0 et nul ailleurs. En négligeant
le terme de convection 0, (VIN(t,r)) car v < ¢, et en adoptant les notations moyennées

A(t,r) = (A(t,r)), nous obtenons ainsi I’équation source pour les électrons libres :

ON.
ot

(tv I') = W(E)(Na - Ne)7 (246)

ot Se(t,r,p = 0) = W[E(t,r)][No — Ne(t,r)] est le terme source de la photo-ionisation,
N, est la densité initiale du gaz et W(E) est le taux d’ionisation dépendant du champ E.

L’équation d’évolution (2.46) est écrite pour une seule espéce hydrogénoide, ¢’est-a-dire
agissant comme si ’atome ne comportait qu’un seul électron. Afin de prendre en compte
plusieurs espéces ionisables, par exemple le dioxygéne et le diazote, il est nécessaire de

calculer les densités électroniques induites par chaque espéce, puis de les sommer.

Par ailleurs, si 'impulsion laser est suffisamment intense, plusieurs couches électro-
niques peuvent étre ionisées. Pour calculer la densité des électrons issus des différentes
couches électroniques, nous résolvons le systéme d’équations suivant, portant sur les den-
sités Ni(Z) des espéces ionisées Z fois et leur taux d’ionisation associ¢ W (E)%) :

ON;?) (Z—1) (2)
N ) = W ONG) - W) N, (2.47

()

pour Z =1, ..., Zmax, OU Znyax est le nombre maximum d’électrons pouvant étre libérés, et
pour Z =0
ON;

5 (o) =-WE)INY, (2.48)

ol NZ-(O) = N,. La densité électronique se déduit alors des densités des différents ions
par la relation N, = Z?j{‘ ZNZ.(Z). En général, pour les intensités atteintes dans nos

configurations, on considérera une seule ionisation possible.

Le moment d’ordre un est ’équation de conservation du moment. Elle s’écrit, par
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2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

intégration de I’équation (2.43) multipliée par p :

m

OVN,(t,r,p) N Ov ® VN, (t,r)

En m I + eE(t,r)N, + 2ev X B(t,r)N, = m.vN.v. (2.49)

oll ® désigne le produit tensoriel. Les termes du second ordre en v et la force de Lorentz
seront négligés car |v| < c.
Le moment d’ordre un devient ainsi, en posant J = —eN,v :
2

(9, + )T = —N,E. (2.50)

2.1.4.3 Taux d’ionisation

La figure 2.6 illustre les différents régimes d’ionisation possibles lorsqu’un électron lié
est soumis & un champ laser. Le potentiel coulombien de I'atome U,; est tracé en une

dimension sur la figure 2.6(a), tel que

Ze?

dmeglz|’

V() = (2.51)
oil Ze est la charge du noyau et = une dimension spatiale d’origine le centre du noyau. A
ce potentiel vient s’ajouter le potentiel Uj,eer = —eEpx dli au champ laser d’amplitude Ej.
Le potentiel total U = Uy + Ulaser €St tracé sur les figures 2.6(b-d) pour des amplitudes
de champ croissantes.

Pour les champs de faible amplitude [figure 2.6(b)]|, I’électron va pouvoir s’échapper
en acquérant successivement différents photons d’énergie hwy. Pour des amplitudes plus
élevées [figure 2.6(c)], la barriére du potentiel coulombien est suffisamment déformée pour
que Iélectron puisse la traverser par effet tunnel. A des intensités extrémes, amplitude du
champ peut étre tellement élevée que la barriére est abaissée sous le potentiel d’ionisation.
L’électron peut alors directement étre libéré [figure 2.6(d)|. C’est le régime dit d*“over-
barrier ionization”.

Keldysh a introduit un paramétre permettant de quantifier la possibilité pour un

électron de traverser la barriére de potentiel par effet tunnel [49],

WovV QmSUZ-

2.52
"o (2.52)

TK =
ot U; est I'énergie d’ionisation de I'atome considéré. Aux champs suffisamment forts,
vk < 1, l'ionisation peut se faire par effet tunnel. Par contre, aux champs faibles, yx > 1,
I’ionisation est multi-photonique. En termes d’intensité, la limite entre ces deux régimes

se situe autour de quelques 10 W /cm?.
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FIGURE 2.6 — Tllustration en une dimension du potentiel coulombien du dioxygéne (de
charge effective Z = 0.53, i.e. Z < 1 [91]) (a) sans champ extérieur, puis en ajoutant
un champ laser d’amplitude (b) 10, (¢) 30 et (d) 50 GV/m. (b) L’électron s’échappe
par ionisation multi-photonique. (¢) Ionisation dans le régime tunnel. (d) Ionisation par
abaissement de barriére sous l’énergie d’ionisation. Les niveaux verts correspondent au
potentiel de la premiére ionisation du dioxygéne (énergie d’ionisation U; = 12.1 eV).

Dans la suite, nous présentons différents modéles d’ionisation. Le modéle construit par
Perelomov, Popov et Terentev’ (que 'on appellera modéle PPT) [76], élaboré en 1966, est
le modéle le plus complet car il prend en compte le régime multi-photonique atteint & basse
intensité laser, et le régime tunnel & plus haute intensité pour des atomes hydrogénoides.
Le modeéle établi par ADK est la limite du modéle PPT en régime tunnel, généralisé pour

des atomes quelconques.

Les taux d’ionisation seront exprimés en unités SI, les unités atomiques étant dénotées
par l'indice “,,”. Les valeurs de ces unités sont v,, = 4.13 x 10'® Hz, U,, = 4.36 x 107 J
et B,y = 5.14 x 101 V/m.

2.1.4.3.1

sur la théorie de Keldysh, a été construit pour des atomes hydrogénoides, c¢’est-a-dire ne

Modéle d’ionisation PPT Le modéle d’ionisation PPT, basé a l'origine

comprenant qu’un seul électron, et pour des champs laser a une couleur, faibles devant les
champs atomiques. Du fait de sa validité pour une large gamme d’intensités, ce modéle
sera le plus souvent utilisé dans les simulations 3D présentées. Le taux d’ionisation établi
par Perelomov, Popov et Terentev’ s’écrit ainsi

442

Wepr(Eo, wo) = Tyauc(n*v I*,1,m)Appr (Eo, wo) Hppr (Eo, wo) (2.53)
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2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

o C' est une constante dépendant des nombres quantiques atomiques principal effectif

n* = Z/+/2U;, secondaire effectif [* = n* — 1, secondaire azimuthal [, et magnétique m :

2207 (21 + 1) (1 + |m])!

C(n*,1*,1,m) =
(7 ) = i = D) T £ 1 & DT — )’

(2.54)

avec I' désignant la fonction Gamma d’Euler classique. Appr est une fonction permettant

de caractériser le régime multi-photonique :

2 0 _ (k=) 2YK  _9ginh~! YK

Tk 27k (kK U) ( 1442 )

Appr (B, - DI S Py S ARRTS (255
PPT( 07600) 1+7%( ( 1+7%< )e ( )

ol v est le nombre réel de photons nécessaires pour que I’électron soit libéré

U, 1
= 1+ — 2.56
"7 ( - 27%) ’ (2:56)

k=|v+1]

| | désigne la partie entiére et

_,2

e

By (2) /0 T (2 = 2)mlelel g (2.57)

~ m]!

Enfin, la fonction Hppr permet de décrire le régime d’ionisation par effet tunnel,

U 2(2U-U_1)3/2 2n*—3/2—|m| Y /YK_"/K\/I-;-’Y%
Hppr (Eo,wp) = + e e Tk (2.58)
Uau E()E;ul\/ 1 + Vi

2.1.4.3.2 Ionisation multi-photonique La limite multi-photonique du taux d’ioni-
sation PPT s’obtient en considérant i > 1. Elle est valable pour des intensités laser

faibles I < 10 W /cm?. Dans cette limite, la fonction Appr s’écrit alors

Aver (Epo) = Y2 @ (V2E—0)) e 0C2 ) (950)

k=|v+1]

et Hppr devient

Hyrpr (E(bw(]) =

_ 2n*—3/2—|m)|
gi |:2(2U5Uaf1>3/21 e—2v<sinh*1 'yK—%) )
au 00 VK

au

(2.60)

Or, sinh 'z = In (2 + V1 + 22) ~ In (22) — 0o quand 2 — oo. Donc, pour que le terme
exponentiel dans Aypr soit non nul, il faut que k — v soit proche de zéro. On ne garde

donc que le terme de la somme avec k = |v+1]. En posant K = |v+ 1], la fonction Aypy
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se réduit a
e2(nfv)

Pl (2.61)

Awntpr (Eo, wo) = @y ( 2(k — U)>

Dans la limite d’un nombre quantique atomique principal effectif n* = 1 (impliquant

[*=1=m =0), on a alors

Hyipr (E07W0) =

(2.62)

Uz’ |i2(2Uan—1)3/2‘|1/2 eV
(

Uau EOE_ULYK 2’}/](

- )21}

et C'(n*,1*,1,m) = 2. Le taux d’ionisation en régime multi-photonique s’écrit finalement
Wupt(Eo) = omprFg", (2.63)

ol
16+/2 35h/€—1/2 U~3/2_H
V2ot LDy (v2K — 0). (2.64)

2K 1/242k
Eau wo/

OMPI =

2.1.4.3.3 Ionisation par effet tunnel Un premier taux d’ionisation dans la limite
tunnel a été établi par Landau [57] pour des atomes hydrogénoides. Ce taux dépend

uniquement de 'amplitude du champ Ejy, mais pas de la longueur d’onde laser. Il s’écrit

AUUY)3 Vg
|E10‘E'a_u1

2UUL)?

Wasr (Eo) = BRI

, (2.65)

ot Uy = 13.6 €V est I'énergie d’ionisation de 'hydrogéne. L’indice QST signifie “quasi-
static tunnelling”. Du fait de sa simplicité, on utilisera le plus souvent le taux QST dans

le modéle LLC en substituant a Ey un champ oscillant a haute fréquence.

2.1.4.3.4 Modéle d’ionisation ADK Le modéle d’ionisation établi par Ammo-
sov, Delone et Krainov [8] en 1986 est la limite du modéle PPT en régime tunnel.

Dans la formulation PPT, il convient donc de passer & la limite vx — 0, conduisant
a AppT (Eo,wo) — V 37T/4 et
’yK—>O

U, [2020,U,0)3272 72 s evwal o
Hapxk (Eoy,wo) = [g] 5

U_au EOE—I e EoEau | (266)

Le taux d’ionisation ADK s’écrit finalement

Ui [2<2U1U;11)3/2}2“*3/2'ml 3 U2

6 y L
WADK(E07 wo) = \/;Vauc(n*a [ ) la m) U FEo -1 e Eo Bay
au 0~au

(2.67)

49



2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

Cette formulation a ensuite été élargie pour des degrés d’ionisation (états de charge) quel-

conques /.

2.1.4.3.5 Ionisation par avalanche Un terme d’ionisation par avalanche peut aussi
étre pris en compte pour des niveaux de densité élevés et/ou des durées d’impulsion
suffisamment longues. Ce terme provient des collisions entre les électrons libres et les
atomes neutres par Bremsstrahlung inverse. La section efficace de ces collisions s’écrit
[18, 65, 50] ,
ce’v,

o(w) = —m*é‘; ot (2.68)
en fonction de la fréquence de collisions v.. L’ionisation par avalanche est prise en compte
dans les solides ol les temps de collisions sont proches de la femtoseconde, et elle est en
général négligée dans les gaz, sauf pour les grandes longueurs d’onde, la section efficace o

variant en A\2. La résolution de I’équation (2.50) donne ainsi dans le domaine de Fourier

2

(& —

j—— iw)NE. 2.
/ me(uc2+w2)<yc+lw) ‘ (269)

Les termes de courant s’écrivent alors dans 'équation de propagation (2.10)

oJ i 2 —
ory — |~ ——— | N.E, (2.70)
Ot TF c AN(1+ 4)
ol la densité critique plasma est
2
WyMe€o
N, = — (2.71)

qui correspond & la valeur de la densité électronique pour laquelle le plasma devient
opaque a l’onde laser. I.’équation d’évolution de la densité électronique prenant en compte

I'ionisation par avalanche se compléte ainsi [65, 50] :

ON,

oN.I
ot )

W(B)(N, - No) +

(2.72)
Ce terme supplémentaire d’ionisation par avalanche ne sera en général pas pris en compte
dans nos simulations, excepté aux grandes longueurs d’onde. Dans le méme esprit, nous
ignorons en général les termes de recombinaison électrons-ions qui se développent sur des

échelles nanosecondes [99).

La figure 2.7 compare les taux d’ionisation PPT, QST et ADK pour les molécules de

dioxygéne et de diazote. Dans le régime tunnel, les taux QST surestiment les taux PPT.

20
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FIGURE 2.7 — Taux d’ionisation PPT, QST et ADK a 800 nm en fonction de 'amplitude
du champ laser pour le dioxygéne (20%) et le diazote (80%) de l'air & 1 bar.

Les taux ADK convergent bien vers les taux PPT aux fortes valeurs du champ Fj.

Le champ oscillant rapidement, on peut remplacer Ey — E(t) dans les taux d’ionisa-
tion pour obtenir les taux variant le long de I'impulsion laser. Les taux moyennés sur une

période du champ laser fournissent alors des taux instantannés [40, 71, 80|.

Ces taux ont été établis pour un champ monochromatique. Cependant, on considérera
ces taux toujours valides si I’on combine plusieurs couleurs, tant que les amplitudes de

celles-ci sont suffisamment faibles par rapport au fondamental.

D’autres phénoménes peuvent aussi augmenter I'ionisation, comme l'interaction cou-
lombienne a plusieurs corps faisant intervenir les électrons excités par le laser. Celle-ci

sera abordée en derniére partie de ce mémoire (voir chapitre 4).

2.1.4.4 Courant de pertes

Une partie de I'énergie laser étant utilisée pour générer le plasma au cours de la

propagation laser, les pertes correspondantes doivent étre prises en compte.

Par conservation de 'énergie et pour des atomes hydrogénoides, nous utilisons le
théoréme de Poynting pour décrire I’évolution de la densité d’énergie VW gouvernée par
aw ON,

—=J oss'E = Ui_7
: ot

= (2.73)

ol Jiss est le courant de pertes par photo-ionisation correspondant a la quantité d’élec-

trons extraits avec 1’énergie U; par unité de volume et de temps. Le courant de pertes
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2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

s’écrit donc, pour chaque espéce d’atome de densité initiale N, :

E

Joss = =0
1 E[?

UW(E)(N, — Ne). (2.74)
Ce courant de pertes est introduit de maniére auto-consistante dans ’équation d’onde

(2.10) et donc dans les modéles numériques dériveés.

2.1.4.5 Description du modéle LC, calculs analytiques

Pour avoir une premiére évaluation du rayonnement THz issu de la photo-ionisation,
nous utilisons le modéle LC issu des équations des moments d’ordre 0 et 1 de I’équation de
Vlasov pour les électrons. Ce modéle, qui est zéro-dimensionnel (0D) puisqu’il ne prend
en compte aucune variable d’espace, permet, malgré sa simplicité, d’expliquer certains
comportements de base.

Kim et al. [51] ont montré a ce propos que la génération d’un courant d’électrons
libres par la photo-ionisation est le processus dominant la création d’ondes THz par des
impulsions laser a deux couleurs. Ce courant électronique résultant de la photo-ionisation
est appelé photocourant. L’hypothése principale du modéle LC est que le champ secondaire
créé par les électrons oscillant dans le champ laser s’exprime sous la forme [45, 14]

E; = gaﬁ—(t], (2.75)

oll g est une constante géométrique, que 'on définit comme un facteur d’homogénéité

entre le champ et la dérivée du courant. L’idée est de conserver tous les paramétres liés

a la propagation constants. Le champ secondaire E; est ensuite filtré pour les fréquences
THz en deca d'une fréquence de coupure, v < vry,, par transformée de Fourier inverse.

Pour un petit volume de plasma AV, et un observateur placé a la distance |r| du

plasma, la constante g est donnée, d’apreés la théorie de Jefimenko [45], par

AV

4repc?|r|

9] = (2.76)
Cette relation de proportionnalité interdit cependant d’obtenir des spectres ou des champs
rayonnés évaluables quantitativement. C’est pourquoi nous exploiterons cette limitation et
redéfinirons la constante g pour évaluer de fagon pratique des taux de conversion relatifs.
En supposant que le volume du plasma et la distance d’observation sont les mémes pour

les configurations comparées, nous poserons g comme étant la constante de normalisation

Me

e2N,’

g= (2.77)
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2.1. Mécanismes physiques

-60 40 20 0 20 40 60 80

FIGURE 2.8 — [llustration du modéle LC. Le champ laser (courbe bleue) génére a ses ex-
trema (points jaunes) des événements d’ionisation par le taux d’ionisation (courbe jaune),
faisant croitre la densité électronique (aire verte) par sauts successifs. Les électrons ainsi
libérés oscillent dans le champ laser, créant un courant électronique (courbe rouge) qui
présente une composante basse-fréquence due a I'asymétrie du champ laser.

de sorte que la connaissance de la dérivée du courant électronique permettra de déduire
4 une constante prés le champ THz émis localement. Celui-ci restera exprimé en unités
arbitraires, puisque le champ secondaire rayonné et son taux de conversion laser-THz
dépendent intrinséquement de la constante choisie. Cependant, sa variation d’une confi-

guration laser donnée a une autre pourra étre aisément évaluée.

Le principe du modéle LC est le suivant. On considére un champ laser Ey(t) |équation
(2.1)] composé d’un certain nombre de couleurs, d’amplitude comparable a celle pouvant
étre atteinte dans un plasma formé par laser (typiquement 20-40 GV/m) et de durée de
quelques dizaines de femtosecondes. A partir du champ E7(t), nous calculons la densité
électronique N, induite grace a un taux d’ionisation W (EpL). La densité électronique est

la solution de 1’équation (2.46), qui s’écrit
N(t) = Ny(1 — e oo W), (2.78)

Le taux d’ionisation W ayant la forme d'un peigne de dirac en temps ou les valeurs non
nulles sont localisées autour des maxima du champ (voir figure 2.8), la densité électronique
est une fonction croissante par pas. On en déduit le courant électronique J, solution de

I'équation (2.50) :
2 t
a0 = et [N B ar. (2.79)
Me -
La figure 2.8 illustre le principe du modeéle LC. Le champ laser E; (courbe bleue)

ionise le gaz autour de ses extrema les plus élevés (points jaunes), ce qui fait augmenter la

densité électronique N, (aire verte) par sauts successifs. Les électrons ainsi libérés oscillent
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2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

dans le champ laser, créant le courant J (courbe rouge). Le champ THz est proportionnel

a la dérivée du courant J filtrée dans un domaine en fréquence THz.

En notant ¢, les instants d’ionisation (voir leur calcul en Annexe B), correspondant

aux extrema du champ laser, nous pouvons écrire la densité électronique sous la forme
Ne(t) =Y 0N, Hy(t — t,), (2.80)

ot ON,, désigne 'amplitude des sauts successifs et H,, est une fonction de croissance par

pas, H,(t) = [1 + erf(t/7,)]/2, ot la durée du niéme événement d’ionisation est

3/2 271/2
= [P )] .81

|07 E(tn) | Ea

Cette durée d’ionisation est trouvée en faisant un développement de Taylor du champ

laser autour de t,, : .
(B = [E(ta)] = 5107 EEa)|(E = )" (2.82)

Le taux d’ionisation se décompose alors suivant les événements d’ionisation
W(t) =D Walt) = > WallE(ty)[Je /T (2.83)

La fonction H,(t) tend vers la fonction de Heaviside si la durée 7,, de ’événement d’ionisa-
tion est trés courte, généralement de 'ordre de 0.1 fs. En intégrant par parties ’équation
(2.79), et en posant

t
e ’
vy(t) = ——e_”ct/ E(t)e dt’ (2.84)
Me e
la vitesse des électrons libres créés en ¢ = —oo et accélérés au temps ¢ par le champ laser,

nous obtenons

b dN,
dt

J(t) = —eN,(t)vs(t) + e/ (Yo (t)e==at’. (2.85)

—00

Le courant se décompose donc en deux contributions, J = J4 + Jg, admettant une partie

oscillant principalement aux fréquences optiques

Ja(t) = —eN,(t)vs(t), (2.86)
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2.1. Mécanismes physiques

et une partie contenant les basses-fréquences

L dN, ,
Jp(t) = e / dte(t’)uf(t’)e”c“ “Dat'. (2.87)

—00

Les courants J4 et Jp peuvent étre approximés avec I’équation (2.80) en
Ja(t) =2 —e > SN, Hy(t — t,)v(t) (2.88)

et
Jp(t) ~e Z SN, vy (t,)ereltn =), (2.89)

La dérivée de ce dernier courant s’écrit alors, en dérivant I’équation (2.87) et en utilisant
I'équation (2.80) :

t
%(t) =e Z 5Nn5n(t - tn)vf(t) - Vce/ Z 5Nn5n(t/ — tn)Uf(t,)eyc(t/_t)dt,7 (290)

ou 6, est la dérivée de H,,. Le champ THz est donc principalement proportionnel & cette

composante filtrée en basse-fréquence.

2.1.4.6 Dépendances théoriques avec les paramétres laser

Dans ce paragraphe, nous étudions a ’aide du modéle LC 'influence des principaux

parameétres laser sur le rendement THz, simplement défini par

—~ 2
EJ’ dw

fWTHz
0

—~ |2
fooo )EL‘ dw

, (2.91)

NTHz =

oll wrh, = 2TlrH, est la fréquence de coupure dans le domaine THz.

Le champ laser Ey, utilisé comporte deux couleurs et est défini sur 'axe de propagation
selon 'équation (2.1). Dans ce qui suit, nous caractérisons 'efficacité de conversion laser-
THz en fonction des divers paramétres laser : rapport r en énergie entre I’harmonique deux
et le fondamental, leur phase relative ¢, durée d’impulsion, etc. Nos impulsions laser sont
gaussiennes, comme présentés dans I’équation (2.1) avec deux couleurs, le fondamental
ayant pour longueur d’onde A\g = 800 nm. Les enveloppes gaussiennes en espace sont
ignorées (wp, — o0). Sauf mention contraire, les deux couleurs ont une méme durée

2

d’impulsion 75 = 60 fs et une fluence totale U, = 3 J/cm?, avec 10% dans la deuxiéme

couleur, ce qui correspond & une impulsion d’amplitude de champ proche de 30 GV/m
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2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma
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FIGURE 2.9 — (courbe noire solide) Spectre THz caractéristique obtenu avec le modéle LC.
Sa largeur est inversement proportionnelle a la durée d’impulsion de 60 fs correspondant
& 16.7 THz. La déplétion aux plus basses fréquences est liée aux collisions entre électrons
et atomes avec v, = 2.86 THz. (courbe grise pointillée) Spectre THz avec les mémes
caractéristiques mais sans collision (v. = 0). Le spectre n’est pas déplété aux basses
fréquences.

conduisant & une intensité de 140 TW /cm?. Pour lionisation, on ne considére que la
premiére du dioxygéne (U; = 12.06 eV) avec un taux d’ionisation QST. Le taux de collision
V. est de 2.86 THz.

Les spectres THz obtenus avec le modele LC sont de la forme montrée en figure
2.9. Les spectres typiques sont piqués a basses fréquences < 3 THz. La chute autour de
v =0 est due a la présence des collisions électrons-neutres, entrainant une relaxation des
courants. La figure 2.9 compare des spectres THz avec et sans collisions électrons-neutres.
Les collisions induisent une décroissance lente du courant électronique aux temps longs,
ce qui se traduit dans le domaine fréquentiel par une chute du spectre en v = 0. En
revanche, si 'on néglige les collisions, le spectre THz reste piqué en v = 0 (voir courbe

grise pointillée).

2.1.4.6.1 Influence de r La figure 2.10(a) présente I’évolution du rendement THz en
fonction du rapport r de second harmonique introduit. Les différentes valeurs de r sont
introduites dans le champ laser, puis le rendement THz est calculé avec 1’équation (2.91).
Le ratio de deuxiéme couleur optimal pour l'efficacité THz est de r = 0.3. Augmenter ce
rapport permet d’accroitre I’énergie THz, tant que r < 0.3, ce qui est généralement le
cas expérimentalement, le taux de conversion vers la deuxiéme couleur étant usuellement

limité a 10-20 % en énergie en utilisant un cristal BBO. La décroissance du rendement
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FIGURE 2.10 — (a) Rendement THz |équation (2.91)] en fonction du ratio de deuxiéme
harmonique r, obtenu avec le modéle LC, pour un champ initial a deux couleurs de
longueur d’onde fondamentale Ay = 800 nm, de durée 7y = 60 fs et d’énergie (fluence en
0D) U, = 3 J/em?. (b) Rendement THz versus la phase relative ¢ entre les deux couleurs
du champ laser exprimée en m-radians.
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FIGURE 2.11 — Comparaison de la transformée de Fourier du taux d’ionisation avec celles
de EIV et FZ.

THz pour des ratios plus élevés est di & une ionisation insuffisante par le fondamental.
On peut retrouver analytiquement ce résultat, en supposant que les instants d’ionisa-

tion ont lieu aux extrema du champ laser 7y, soit aux maxima de

2 Eg,l Eg’2
E; = T[cos(?édot +2¢1) + 1] + T[COS(4w0t +2¢2) + 1

+ Eo1Eo2[cos(3wot + @1 + ¢2) + cos(wot + ¢1 — ¢2)].  (2.92)
En effet, comme le montre la figure 2.11, le taux d’ionisation peut étre approximé par une

puissance entiére de Ey. Pour des raisons de simplification, nous ne considérerons que la

puissance deux du champ, dont les deux premiers harmoniques (wy et 2wg) sont proches
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2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

de leur taux d’ionisation correspondant. En effet, seuls les deux premiers harmoniques
de N., et donc de W, peuvent générer des basses-fréquences. Pour une réponse supposée

perturbative de W (t), la densité électronique peut donc s’écrire

t E2 1
Ne(t) o< / B} (t)dt' = % {— sin(2wot + 2¢1) —|—t]

— oo 2&)0
E§, [ 1 . 1 1
4+ —|— Sln(4w0t + 2¢2) + t +EO,1EO,2 —_— SlH(?)Cdot —+ ¢1 + (bz) + — Sll’l(tdot + ¢2 — (b1> s
2 4wy 3wy Wo

(2.93)

ol I'influence des enveloppes a été négligée. En ignorant en outre les collisions, le champ
rayonné est simplement proportionnel & 0;J o« N.E;. En ne considérant que les termes
basse-fréquence (w = 0) dans le produit N.Ep, c’est-a-dire en multipliant le premier et le
dernier terme de I'équation (2.93) avec respectivement le second et le premier harmonique,

il vient la dépendance
3E§71E072

wo

ETHZ X sin (¢2 - 2¢1), (294)

soit Fry, < (1 —7)4/rsin ¢, qui a un maximum en r = 1/3.

2.1.4.6.2 Influence de ¢ Sile champ laser comporte deux couleurs séparées par une
phase ¢ = ¢5 (¢ = 0), leur phase relative optimale pour la génération de rayonnement
THz par photocourants est ¢ = 7/2, comme montré dans la figure 2.10(b). Celle-ci corres-
pond & une impulsion asymétrique en temps. L’asymétrie peut étre augmentée en ajoutant
d’autres couleurs. La valeur de cette phase, comme décrit dans le paragraphe précédent,
impacte directement le champ THz émis puisque Ery, o sin ¢. Le rendement varie donc
fortement avec la phase : il est en effet maximum pour ¢ = 7/2 et chute pour ¢ = 0. La
phase relative variant notablement au cours de la propagation laser, dii a la dispersion
dans l'air et par interaction avec le plasma, il est nécessaire de choisir une phase initiale
prenant en compte ces variations, de telle sorte que la phase optimale soit atteinte au

niveau de la conversion de fréquence dans le plasma.

2.1.4.6.3 Influence de 77 La durée de I'impulsion laser est directement liée a la
largeur du spectre du champ laser autour du fondamental et du second harmonique.
Augmenter la durée de 'impulsion fait diminuer la largeur spectrale des harmoniques, qui,
combinés avec les harmoniques respectifs de la densité électronique, permettent de générer
le spectre THz, comme nous le verrons plus en détail dans le prochain chapitre. La largeur
du spectre THz est ainsi inversement proportionnelle a la durée de I'impulsion laser,

plus précisément a la région de I'impulsion ol prennent place les événements d’ionisation
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FIGURE 2.12 — Rendement THz avec la normalisation de I'équation (2.77) (courbes noires),
ou avec une normalisation en fonction du niveau d’ionisation [courbes grises tiretées,
N, — max; (N.) dans I'équation (2.77)]. (a) Rendement THz en fonction de la durée de
I'impulsion laser pour une énergie Uy, = 1 J/cm?. La durée de la deuxiéme couleur est
considérée égale a celle du fondamental. (b) Rendement THz en fonction de I’énergie laser
initiale pour une durée d’impulsion 79 = 60 fs.

comme indiqué en figure 2.9. A énergie constante, c’est-a-dire a intensité pic inversement
proportionnelle a la durée d’impulsion, augmenter la durée de I'impulsion laser diminue
donc le rendement THz comme montré sur la figure 2.12(a). Temporellement, avoir une
impulsion courte permet d’augmenter ’asymétrie du champ et ainsi accroitre le champ
THz créé.

2.1.4.6.4 Influence de Uy, Dans le modéle LC ignorant la dynamique transverse du
faisceau, augmenter I’énergie laser revient, a durée d’impulsion fixée, & accroitre 'intensité
laser. Augmenter celle-ci permet de faire croitre linéairement le rendement THz tant
que la premiére ionisation n’est pas saturée, c’est-a-dire tant que N, < N,. Ensuite, les
ionisations des couches électroniques successives doivent étre prises en compte, ce qui peut
contribuer davantage au rendement THz. La figure 2.12(b) montre en effet 'augmentation
de 6 ordres de grandeurs lorsque 1’énergie laser (fluence en 0D) est multipliée par trois
pour une ionisation QST du dioxygéne non saturée. Cet effet est moins marqué lorsque la
propagation en 3D est prise en compte. Par comparaison, si la normalisation au travers
de la constante ¢ est modifiée de sorte a considérer les variations du niveau d’ionisation,
les rendements THz restent du méme ordre de grandeur quand I’énergie laser est triplée
[voir figure 2.12(b)].

2.1.4.6.5 Influence de vry, Augmenter la fréquence de filtrage augmente logique-
ment I’énergie THz. Numériquement, le cut-off est généralement choisi de facon a ne pas

prendre en compte une partie de 1’élargissement spectral de 1'onde laser pompe et ce,
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FIGURE 2.13 — Rendement THz en fonction de 'angle « entre les directions des polarisa-
tions des deux couleurs du champ laser.

afin d’isoler les contributions purement optiques de celles produites par conversion de fré-
quences. Expérimentalement, les mesures avec un détecteur pyroélectrique sont limitées
4 12 THz, et peuvent atteindre 60 THz avec la technique ABCD.

Le filtre numérique est trés souvent une simple fonction porte. Il peut-étre amélioré
en prenant un filtre causal, par exemple un filtre de Butterworth [24], qui a pour fonction
de transfert dans le domaine de Laplace (p = iw) : H(p) = Ho[[[r_,(p — px)/we] ™, ot w,
est la fréquence de coupure, n est I'ordre du filtre, Hy est le gain, et p, = we!Gktn—Dm/2n
Ce type de filtre permet d’atténuer dans le champ THz les oscillations non physiques
apparaissant a l’avant de I'impulsion. Le reste du champ THz, et notamment sa valeur

maximale, reste inchangé en utilisant un tel filtre, physiquement plus réaliste.

2.1.4.6.6 Influence de la polarisation Dans ce paragraphe, nous examinons le cas
de deux couleurs du champ laser polarisées linéairement suivant des directions différentes.
La premiére couleur est toujours polarisée suivant I’axe x, mais la deuxiéme couleur est
polarisée dans le plan transverse selon un angle o défini par le vecteur unitaire e, =

cos ey + sin ave,,. Le taux d’ionisation s’applique alors a
Yy

|EL| = \/ [E1(t) + cos aFy(t)]? 4 [sin aBy(t)]? (2.95)

= /B3 () + 2cos aBEu (1) Ea(t) + E3(1), (2.96)

ou E,(t) = Ey, cos(nwot + ¢,,). Lorsque les deux couleurs sont colinéaires, la production

de rayonnement THz est maximale. Elle diminue ensuite avec 'angle a formé par les
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polarisations des deux couleurs, pour devenir minimale en o = /2. Cela est da au fait
que dans la densité électronique, seul le terme 2 cos aF(t)Eq(t) permet de générer une
composante oscillant & wy par mélange de fréquences (ainsi qu'une autre a 3wy), les deux
autres termes E7(t) et E3(t) générant des composantes oscillant a 0, 2w et 4wy, de sorte
que la composante basse-fréquence du produit N Ey, est donnée par

3E2.E E?.F,
Erq, 2701702 os asin (P2 — 2¢1)ex — 06’31—0’2 sin asin (g2 — 2¢1)ey. (2.97)

wo wo
Lorsque « est non nul, la norme de Ery, diminue donc en raison du facteur cos o appliqué
au terme dominant suivant ey, ce qui est confirmé numériquement avec le modéle LC (voir
figure 2.13). Il y a un facteur 9 en énergie THz entre o = 0 et o« = 7/2, ce qui est en

accord avec, e.g., les figures 6 et 12 de la référence [93].

2.1.4.7 Puissances rayonnées en champ lointain

Afin de modéliser les puissances THz rayonnées en champ lointain, nous utilisons un
modéle d’émission simple. On suppose que le courant THz, J(r', w) = Jo(w), existe et est
uniforme dans un cylindre fin de plasma de volume V', de longueur L suivant z et de section
A. Nous calculons alors la puissance rayonnée par une telle répartition de courants [45, 94|
selon Pexpression standard dérivée du vecteur de Poynting de flux S = £|V x A\QF;—‘, de
sorte que

Prae = [S] = | Bgu|, (2.98)
Ho

ou le champ lointain rayonné par le cylindre est donné par le champ magnétique [44] :

iZ[r—r'|
By (r, w) =~ —i,uogL J(r',w)e—dr'3 (2.99)
clr| Jy

avec V' le volume du cylindre de plasma et J le courant qui y circule. Le champ lointain
rayonné hors du plasma est considéré comme se déplacant dans le vide, ce qui donne
‘Efar| ~ C‘Bfar‘-

On remarque que pour un volume infinitésimal AV, on retrouve
Ef.(r,w) ~ iwgJo(w) (2.100)
oll g est la constante géométrique définie par

(2.101)
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et Jo(w) est le courant moyen dans AV.
En supposant que |r'| < |r —1’| dans 'équation (2.99) et en sortant les termes J(r', w)
et 1/|r — r'| de l'intégrale, qui est faite suivant les trois directions z, y et z, I'expression

de Pr, se décompose facilement sous la forme,

I
/ P UmR gy
~L)2

2 2

2 . w2 ’
flot / IR A dy!| . (2.102)
A

r X Jo(UJ)
1672c|r|?

r]

Pfar =

La puissance rayonnée en champ lointain dépend donc de trois termes : un terme
directement lié au courant et a son orientation, et deux termes géométriques liés a la

longueur et a la section transverse du plasma [94].

2.1.5 Comparaison photocourants/effet Kerr sur les spectres et

champs THz émis

Comme nous ’avons vu dans les sections précédentes, I'effet Kerr et les photocourants
peuvent conduire a la génération de rayonnement THz. En revanche, des estimations ana-
lytiques montrent que ces deux mécanismes ne peuvent étre optimisés simultanément. Par
exemple, la phase relative entre les deux couleurs permettant un rendement THz maxi-
mum grace aux photocourants est de 7/2, alors qu’elle vaut 0 si le champ THz est produit
par effet Kerr. Il convient alors de comprendre le couplage entre ces deux mécanismes et
d’identifier celui qui produit le plus de rayonnement THz, afin de 'optimiser.

L’effet Kerr provoque ’auto-focalisation du faisceau laser, qui est saturée par défocali-
sation plasma quand le champ devient suffisamment élevé pour ioniser les atomes de ’air.
Si on ne considére que leffet Kerr et la diffraction, ’équation de propagation (2.10) appli-
quée & I'enveloppe lentement variable du champ E o Ue(Fo2=«0t) devient sous hypothése
paraxiale |0,U]| < |koU]|, |0:U] < wp|U] :

%—IZ] - QLkOV?U + i%nQ\UPU (2.103)
En régime stationnaire, on peut alors définir une puissance a partir de laquelle I'auto-
focalisation est possible. Pour des faisceaux gaussiens, cette puissance critique s’exprime
sous la forme |6, 18]
A5

P, = 2.104
2mnons ( )

et elle est calculée a partir de 'équilibre entre I'effet Kerr et la diffraction. Elle se réduit

toutefois a la valeur
;L 3.72/\3

Ccr

— 2.105
8mngns ( )
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v
v

FIGURE 2.14 — (Haut) Schéma d'un filament optique. L’effet Kerr conduit a l'auto-
focalisation du faisceau, qui est ensuite défocalisé par la création de plasma lorsque l'in-
tensité dépasse le seuil d’ionisation. La succession d’événements de focalisation et de
défocalisation construit un filament qui peut s’étendre sur de grandes distances. (Bas)

Photographie d’un filament de quelques millimétres de long obtenu au CELIA au cours
du projet ALTESSE.

lorsqu’elle est évaluée sur le mode de Townes [18]. Lorsque la puissance initiale du faisceau
laser est supérieure a cette puissance critique, le faisceau peut alors s’auto-focaliser sans
présence de lentille convergente et conduire a la formation d’un filament. Le principe de

la filamentation est illustré sur la figure 2.14.

La distance & laquelle 'auto-focalisation du faisceau a lieu a été calculée semi-empi-
riquement par Marburger [63]. Cette distance est fonction du rapport entre la puissance
initiale P, et la puissance critique P! définie par I’équation (2.105). Plus ce rapport est
important, plus le collapse aura lieu rapidement. La distance de collapse dépend aussi de

la distance de Rayleigh,
Tws
Ao

qui est la distance caractéristique a partir de laquelle un faisceau gaussien est diffracté. Elle

2 = (2.106)

dépend par ailleurs de la présence éventuelle d'un systéme optique convergent, comme une
lentille mince, qui permet de la diminuer si la distance focale f est suffisamment courte. Si
la focale est grande, I'intensité maximale ne sera alors plus atteinte au foyer de la lentille,
mais a un foyer nonlinéaire. La distance de collapse, qui est ce foyer nonlinéaire, s’écrit

donc en fonction des paramétres précédents [63] :

0.3672 (2.107)

Ze —

2 .
\/< Py _ 0.852> ~ 0.0219 + 0.3672

/
PC T
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FIGURE 2.15 — Rendement THz 71y, [équation (2.91)] évalué avec un modéle local incluant
les photocourants (P) et l'effet Kerr instantanné (K) pour des impulsions laser a deux
couleurs de durée 60 fs, de longueur d’onde fondamentale 800 nm et avec 10% d’énergie
dans la deuxiéme couleur. Le rendement THz est tracé en fonction de 'intensité laser I,
pour différentes configurations : effets plasma (P) ou Kerr (K) seuls, et combinaison des
deux effets (P+K), pour des phases relatives entre les deux couleurs de 0 ou 7/2.

En résumé, a intensité modérée (102713 W /cm?), plus précisément en dega du seuil
d’ionisation, l'effet Kerr permet de générer par mélange a quatre ondes des champs THz
large-bande mais de faible amplitude [voir équation (2.23)]. A partir du seuil d’ionisation
(> 10 W/cm?), les photocourants créés possédent une partie basse-fréquence dans le
régime THz qui est d’autant plus élevée que le champ laser est asymétrique |voir équation
(2.94)].

Revenant a la production de rayonnement THz, la figure 2.15 montre ’évolution du
rendement THz en fonction de I'intensité laser, obtenu avec le modéle LC auquel la contri-
bution Kerr est ajoutée en effectuant le changement 9;J — 9;.J+0? Pxr. Les photocourants
sont dominants dans la production de rayonnement THz pour des intensités typiques de
1013715 W/em?. Cependant, Peffet Kerr joue sur la longueur et le diamétre du filament,
ce qui alimente la propagation nonlinéaire de I'impulsion laser sur de grandes distances et
contribue & modifier le spectre de 'impulsion laser, et donc en retour les photocourants.
C’est & travers son impact dans le spectre laser que sa contribution devient appréciable.

En effet, l'effet Kerr permet un élargissement spectral grace a 'auto-modulation de

phase (“self-phase modulation”). Cet effet se comprend lorsque 1'on résout

08 . .,
o, =ilere (2.108)

qui correspond & la variation de phase introduite par effet Kerr [voir équation (C.2)]. Une
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2.2. Le modéle UPPE

solution exacte est £(z) = &e'll*2, qui démontre que la phase (nonlinéaire) varie avec
Pamplitude du champ. Cette propriété conduit a un élargissement spectral symétrique
selon la définition |6, 87|

0 arg(&). (2.109)

Aw = -2
YT T

Dans cette section, nous avons décrit les différents mécanismes intervenant au cours
de la propagation laser et influant la production de champs THz. La section suivante se
concentre sur le modeéle complet de propagation incluant tous ses mécanismes, linéaires

et nonlinéaires, et sur sa description unidirectionnelle.

2.2 Le modéle UPPE

Cette section présente le modéle UPPE (équation unidirectionnelle de propagation
d’impulsions ou “Unidirectional Pulse Propagation Equation”) proposé il y a quelques
années par Kolesik et al. [53, 52|. Ce modéle revient & ne sélectionner que la compo-
sante avant du champ électrique incluant le champ laser dominant et a assurer que les

nonlinéarités sont découplées de toute composante arriére potentielle.

2.2.1 Des équations de Maxwell aux équations unidirectionnelles

En appliquant la transformée de Fourier en temps sur les équations (2.10) et (2.11),
et en considérant le courant de pertes calculé dans le paragraphe 2.1.4.4, nous obtenons

I’équation d’Helmholtz :

V2E + k(w)2E = —jiow? [i(j + Jions) + lﬁ} + V(V.E) (2.110)
vE-l= VP (2.111)

€0

ol toute 'information sur la dispersion linéaire du matériau de propagation est contenue

k(w) = W)% =1+ X(U(w)%. (2.112)

Avec I'équation de continuité V(J + Jioss) + 0ip = 0, une simple transformée de Fourier

dans

fournit p = —iV(J + Jioss) /w dans 'équation (2.111) qui s’exprime alors comme suit :

v.[L (4 5) + P

eoe(w)

VE=— : (2.113)
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2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

car f/’; = ¢ole(w) — 1]@ En posant F/‘N\L = i (j + J/I;S) +PT1\?L, I'équation (2.110) devient

V(V.Fxp)

.
NL T+ k:z(w)

V2E + K(w)E = —piow? (2.114)

En effectuant la transformée de Fourier spatiale en (z,y, z) du membre de droite, puis en
décomposant le champ E suivant ses trois composantes vectorielles, ce dernier s’exprime

a partir du membre de droite :

Faie Favok? + Fapykoky + Fapokoks
— Fo _ KkFa) ) 2 j2eslil I Iy fy\kg Py ke k
pOT N T T | T | D | T g | ey Ny AL
Fxi.. FNvokok. + Fanykyk. + Fxu.k2

(2.115)

ol on note k = (ky, ky, k) et ]5{1\;4 = (m@‘afﬁ@pf‘N\LZ). Ce dernier terme mélange les
composantes du champ électrique a travers celles des nonlinéarités.
La premiére simplification est de considérer que 'onde se propage essentiellement

proche de I'axe de propagation, et donc que
k< k? (2.116)

ou k; = /k2+ k:g correspond aux composantes transverses du nombre d’onde de I'impul-
sion. Cela signifie que 'onde est faiblement diffractée, et donc que la dimension transverse

du faisceau (~ 27 /k, ) reste grande devant la longueur d’onde laser.

En négligeant les termes en O(k? /k?) dans I’équation (2.115), il reste donc :

FI\EJI - Fl\zlzkmkz/kQ
— i’ Fuiy — Fapakyk. /K . (2.117)

_ k(k.Fxp
—Mow2 [ NL — % - My
Favokak. /K + Fapykyk. /K2

A partir de I'équation (2.113), nous obtenons en outre que E., et donc ]?N\LZ, est d’ordre
O(ky /k). Cest pourquoi, en appliquant la condition (2.116) dans (2.117), on voit que le
terme V(V.]F/‘I\E)/k2 est négligeable devant Fyy, et que leffet de mélange des composantes
longitudinales et transverses est négligeable sur ’axe de propagation sous approximation
paraxiale. En supposant que le champ laser est initialement polarisé transversalement
suivant z, et en notant V2 = 02 —1—85, I’onde laser préserve ainsi sa polarisation transverse
de sorte que I'équation (2.110) peut s’écrire sous forme scalaire :

2

o . _
(Vi + @ + 1{32) E = —ungFNL. (2118)
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2.2. Le modéle UPPE

On posera alors F'x E = Fyr,, avec F' une fonction regroupant les termes nonlinéaires et

x le produit de convolution fréquentiel.

Di(w) = %q:i\/k%rvi, (2.119)

o D, correspond a l'opérateur de propagation vers 'avant et D_ l'opérateur de pro-

Notons a présent

pagation vers 'arriére. Par transformée de Fourier en (z,y), les opérateurs deviennent
D, (w) = 0, F ik, avec k, = \/k*> — k% . L’équation (2.118) devient alors

~

D (w)D_(w)E = —powF * E. (2.120)

Nous décomposons ensuite le champ E en une onde se propageant vers ’avant et une autre
se propageant vers larriére, F = U,e** + U_e *:* on U, et U_ sont les transformées

de Fourier des enveloppes vers ’avant et vers 1’arriére, respectivement, d’otu

~ (o, U, (U U~
Do (W)D_(w)E = etk=* RER) 1} At —ikzz — ik, —— . 2.121
+(w)D_(w) e <822 + 2ik, o > +e ( 5.2 ik, 55 > ( )

Dans ce qui suit, nous ne considérons que la composante avant de 'onde laser £ =

U, e*=* et n’appliquons comme unique approximation que

—~

- oU. . . .
D_E = a—+elkzz + 2ik,E ~ 2ik,E. (2.122)
z
Autrement dit, 'opérateur de propagation arriére agit sur I'enveloppe avant sous hy-
pothése de paraxialité. En remplagant I'expression ci-dessus dans I’équation (2.118), on

trouve I'équation UPPE

2
How

OE ~ o
o = 1\/k(w)2 — k2 — 2B + (T+ Tow) + B | . (2.123)

i i
2\/k(w)2 — k2 — k2 w
La diffraction transverse apparaissant dans les termes nonlinéaires peut étre simplifiée
a l'aide de la condition (2.116), pour obtenir 1’équation suivante qui sera implémentée

numériquement :

i

2k(w)

OF - e
% = 1\/!@’(&))2 — ]{3% - k;E + [L()(A)Q |: (J + Jloss) + PNL . (2124)

1
w

Nous pouvons souligner ici que 'approximation (2.122) n’est pas nécessaire si des

techniques de projection sont utilisées [53] ou si I’équation aux dérivées partielles (EDP)
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2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

(2.118) est traitée comme une équation différentielle ordinaire (EDO) inhomogéne [10].
Dans ce deuxiéme cas, Andreasen et Kolesik [10] choisissent librement le paramétre
¢ définissant le champ E = (/]Ieicz + U e ot le fixent par la condition de jauge
82(/]161@ 1+ 0,U e = 0. Cette méthode revient a traiter U, par méthode de varia-
tion de la constante pour les EDO. Avec ces conditions, la dérivée seconde en z de E se
limite a des dérivées premiéres en z de [/Ji et [/Jt, ce qui est formellement équivalent, aprés
calculs, & supprimer les dérivées secondes en z du champ total. Ce raisonnement revient
a considérer les dérivées partielles comme des dérivées ordinaires.

L’implémentation numérique de ’équation (2.124) est détaillée en Annexe C. Le schéma
numérique de base repose sur la méthode “split-step” spectrale. L.e code numérique cor-
respondant se nomme CUP3D (“Code for Ultrashort Pulses 3D”). Il est parallélise. Pro-
grammeé initialement en “Message Passing Interface” (MPI), il a été augmenté en “Open
Multi-Processing” (OpenMP). Les tailles caractéristiques des simulations les mieux réso-
lues réalisées au cours de cette thése impliquent une durée de 'impulsion laser de 'ordre
de 50 fs, pour une taille de faisceau initiale de quelques centaines de microns. Les in-
tensités initiales sont de quelques TW /cm?, et augmentent jusqu’a quelques centaines de
TW /cm? au point focal. La résolution spatiale transverse est de 512 x 512 points pour
une taille de boite de 1 x 1 mm?, soit Az = Ay ~ 2 pm. En temporel, la boite peut étre
de 1 ps et contenir 16384 points (At ~ 0.06 fs). Les distances de propagation réalisées
sont de I'ordre du métre, avec un pas adaptatif variant de 107® &4 107° m. S’il y a 512
points transversalement, on utilisera 512 nceuds, contenant chacun 16 ou 24 cceurs selon

la machine utilisée. Des performances de calcul sont données dans I’Annexe C.

2.2.1.1 Comparaison LC/UPPE

Les estimations réalisées avec le modéle LC ont pour but de prédire I'émission de
rayonnement THz sans prendre en compte la propagation du champ laser. Ce modéle,
simple et rapide, donne un ordre de grandeur des champs secondaires rayonnés qui sont
émis pour une impulsion laser donnée en utilisant, par exemple, le modéle d’ionisation
simple QST, ou un autre modéle d’ionisation plus complet. Il est basé sur I'hypothése L.C
qui conjecture que, pour un petit volume de plasma, le champ THz émis est proportionnel a
la dérivée temporelle du courant des électrons créés par ionisation. Les tendances trouvées
avec le modéle LC sont ici comparées aux résultats de simulations UPPE qui résolvent
I'équation (2.124) en trois dimensions. Les estimations LC peuvent aider & comprendre les
résultats UPPE, en décomposant localement les différentes sources de rayonnement THz.

La figure 2.16 compare des spectres obtenus avec des simulations UPPE (courbes
noires) et le modéle LC (image couleur). Le modéle LC reproduit plutot bien les spectres

des simulations UPPE, avec des variations similaires lors de 'augmentation de la durée de
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FIGURE 2.16 — Evaluations LC (couleur) et simulations UPPE (courbes noires) d’impul-

sions laser & deux couleurs en fonction de la durée & mi-hauteur 73, a intensité pic fixée.
Source : Babushkin [14].

Iimpulsion laser 73, = 79. Les spectres UPPE sont généralement plus larges et présentent
un pic aux basses fréquences < 2 THz.

La figure 2.17, a comparer avec la figure 2.5 de la section précédente qui illustre
I'impact local de I'effet Raman, montre 'influence du méme effet en régime de propagation
focalisée ou collimatée. Les champs issus de simulations 3D [équation (2.124)] sont extraits
sur 'axe de propagation et a la distance de production de rayonnement THz maximale.
Ces champs sont ensuite implémentés dans un modéle local type LC auquel on ajoute les
contributions Kerr et Raman par le changement 9;J — 9;J + 9?Pny, afin de décomposer
les composantes THz issues des photocourants, de l'effet Kerr instantanné et de effet
Raman. Quatre simulations en 3D ont été réalisées pour cette figure, une contenant ’effet
Raman (zx = 0.5) et lautre sans (zx = 0), pour les deux régimes de propagation
considérés (focalisé et collimaté). Nous remarquons que les contributions dans le spectre
THz des effets Kerr et Raman sont faibles comme attendu, avec 1 & 3 ordres de grandeurs
de moins que les contributions des photocourants. L’effet Raman diminue I’émission THz
comme attendu dans le modeéle LC (figure 2.5). En revanche, il module de facon notable
les spectres THz le long de la propagation nonlinéaire, en agissant sur la phase du champ.
Des oscillations apparaissent ainsi dans le spectre THz en régime focalisé, et la largeur du

spectre est réduite en régime de filamentation.

2.2.2 Validation et limitations du modéle UPPE

Pour finir le présent chapitre, nous mentionnons rapidement quelques propriétés affé-
rentes au modéle UPPE et argumentons sur la validité de ce dernier vis-a-vis de données

expérimentales.
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FIGURE 2.17 — (c,d) Spectres THz obtenus en prenant les profils temporels issus de simu-
lations 3D en géométrie (c¢) focalisée (f = 2.5 cm, pour une largeur de faisceau initiale
de 0.5 mm) ou (d) de filamentation et en appliquant localement les différentes sources
issues des photocourants (P), de l'effet Kerr (K) et de l'effet Raman (R). Les impulsions
initiales sont & deux couleurs, de durée 60 fs en régime focalisé et 40 fs pour le faisceau
collimaté. Les intensités maximales atteintes sont d’environ 100 TW /cm?.

2.2.2.1 Meécanismes physiques fins

2.2.2.1.1 Génération d’harmoniques par photo-ionisation Si le champ laser
comporte deux couleurs, le spectre de la densité électronique présente des composantes
aux harmoniques élevés du champ laser par mélange de fréquences dans le plasma comme
le montre la figure 2.18 réalisée pour un taux d’ionisation QST appliqué au dioxygéne. Si
le champ comporte une seule couleur, les harmoniques générés restent d’ordre pair, comme
prédit par Brunel [22]|. Dans ce cas, N, est maximum & chaque demi-cycle optique, et donc
de fréquence 2wq. Si le champ contient deux couleurs, des harmoniques d’ordre pair et

impair peuvent étre créés.

2.2.2.1.2 Modéle d’enveloppe En posant la représentation complexe & = Ugl(koz—wot)
ou U est 'enveloppe du champ, 'équation (C.2) devient, en ne retenant que les termes
oscillants & wy et aprés introduction de la nouvelle variable en temps ¢t — ¢t — z/v, avec
vy = O,k(wp) désignant la vitesse de groupe de 'onde laser [21] :

ou i

5 = on T‘IViUJrikoUJri%ngT[(l—xK)\U|2+xK/h(t—t’)|U(t’)|2dt’]U—(J+Jloss)
0

(2.125)
Iei, T = (1 + iwo_lc()t) est un opérateur permettant d’inclure toutes les dépendances tem-
porelles de 'enveloppe au cours de la propagation. Cet opérateur induit des distortions

spectrales associées a la diffraction et la nonlinéarité Kerr subies par 'impulsion.
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FIGURE 2.18 — Spectres du champ laser (haut) et de la densité électronique associée (bas)
évaluée avec le taux d’ionisation QST du dioxygéne pour une (courbes rouges) ou deux
(courbes bleues) couleurs.

Focalisation espace-temps — La focalisation espace-temps (“space-time focusing”) vient
du terme 1\/m§ dans I’équation (C.2). Dans le modéle d’enveloppe, cette foca-
lisation est prise en compte par I'ajout de 'opérateur 7! devant le terme de diffraction,
c’est-a-dire T~'V?2 U qui provient d’un développement de Taylor sous hypothése (2.116) et
de 'application de la représentation en enveloppe complexe £. Cet effet décrit la distortion
de impulsion dans le plan (z,y,t) selon la fréquence w considérée [29].

Auto-raidissement — L’auto-raidissement (“self-steepening”) vient du terme T'|U*U
produit par V'effet Kerr dans le modéle d’enveloppe. Si ce terme est suffisament élevé
(pour des impulsions de quelques cycles), il peut conduire & des chocs optiques lorsque les
gradients temporels dans I'impulsion deviennent trés élevés. De tels chocs se manifestent
par un transfert rapide de puissance de I'avant & 'arriére de I'impulsion, ol une pente
singuliére s’établit et élargit brutalement le spectre de 1'onde optique vers les hautes
fréquences (“blueshift”) [9].

2.2.2.2 Validation de Papproximation unidirectionnelle

Afin d’étudier la validité du code CUP3D, sa version simplifiée & une dimension
(UPPEID) a été comparée avec un code résolvant les équations Maxwell-fluide (MAX-
FLU) |34|. En effet, pour des raisons de rapidité, les codes de type UPPE ne résolvent
que Ponde se propageant dans le méme sens que le champ laser (propagation avant) et ils
négligent 'onde se propageant vers ’arriére car celle-ci est supposée peu énergétique. En
revanche, le code MAXFLU résout les équations de Maxwell complétes (2.10) et (2.11)
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FIGURE 2.19 — (a,b) Spectres THz transverses aprés (a) 10 um et (b) 1 mm de propagation
dans de l’argon obtenus avec les codes MAXFLU (courbes bleues) et UPPE (courbes
rouges) pour des impulsions & deux couleurs de 50 fs en durée & mi-hauteur et pour
une intensité de 150 TW /cm?. La ligne verticale indique la fréquence plasma a densité
électronique maximale. Les inserts montrent les champs filtrés. La courbe verte indique le
spectre de la composante se propageant vers 'arriére. (¢,d) Méme information pour une
intensité de 50 TW /cm? et des distances de (¢) 1 mm et (d) 1 cm. Source : Déchard |34].
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en une dimension spatiale (0, = 09, = 0) associées aux équations plasma fluides (2.46)
et (2.50). Tl prend en compte les deux sens de propagation, ce qui est plus réaliste mais
trés coliteux numériquement. La comparaison UPPE/MAXFLU, méme en une dimension,
permet donc de valider 'approximation unidirectionnelle faite pour UPPE.

La figure 2.19 compare a cette fin les spectres térahertz calculés par les deux codes
modélisant la propagation 1D d’une impulsion laser & deux couleurs de 50 fs en durée
FWHM, avec une fréquence fondamentale & 1 gm dans de 'argon.

Aux petites distances couvrant quelques épaisseurs de peau plasma c¢/27v,, ol v, =
\/W /27 est la fréquence plasma électronique, les spectres UPPE oscillent aux
petites fréquences inférieures a v, (qui appartient au domaine THz), di & la perte de
la composante arriére. En effet la figure 2.19(a) montre les spectres obtenus au bout
de 10 pm de propagation avec les modéles MAXFLU et UPPE. Cette figure montre
aussi la composante arriére (courbe verte), qui est constante dans le domaine v < v, et
chute au-dela. Contrairement aux spectres UPPE, les spectres MAXFLU sont piqués a v,
(repérée par la ligne verticale en pointillés) et décroissent aux fréquences inférieures a cause
de l'opacité plasma, comme attendu des modes propres d’un champ électromagnétique
dans un plasma [69, 68], dont I'indice de réfraction optique o /1 —v2/v? admet une
composante imaginaire causant ’absorption de 'onde avant au cours de sa propagation
dans le plasma.

En revanche, aux grandes distances supérieures au millimétre, les spectres donnés par
les deux codes se superposent quasiment |voir les figures 2.19(b,d)|, car les effets nonli-
néaires, dont la photo-ionisation, dominent la dynamique spectrale dans la production de
rayonnement THz (voir figure 2.19, courbes solides). Les spectres obtenus avec les modéles
MAXFLU et UPPE convergent donc au bout de quelques millimétres de propagation en
une dimension.

Cette étude permet ainsi de confirmer la validité des simulations UPPE sur de grandes
distances (au moins en 1D), qui présentent I'avantage d’étre plus rapides et moins cot-

teuses que les simulations MAXFLU.

2.2.2.3 Validation expérimentale

L’équation UPPE a aussi été validée a travers I'interprétation de différentes campagnes
expérimentales, comme le montrent les figures 2.20 et 2.21. La premiére concerne ’étude
de I’émission THz par des cellules d’argon a basse pression, réalisée en 2010 par Babushkin
et al. |[13]. La seconde compare les champs THz émis par effet Kerr et par les photocourants
créés dans lair. Elle a été réalisée en 2016 par Andreeva et al. [12].

Par ailleurs, cet accord a aussi été retrouvé au cours du projet ALTESSE lors de la

comparaison de spectres expérimentaux obtenus & DTU et des simulations UPPE cor-
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FIGURE 2.20 — (a,b) Spectres expérimentaux (a) et numériques (b) en fonction de la pres-
sion du gaz. (c,d) Spectres expérimentaux (traits pleins) et numériques (pointillés) pour
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avec UPPE. (b) Spectre angulaire numérique. (¢) Spectre angulaire expérimental. Source :
Andreeva [12].




2.2. Le modéle UPPE
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FIGURE 2.22 — Champs (haut) et spectres (bas) THz au point focal obtenus expérimen-
talement & DTU au cours du projet ALTESSE (courbes rouges), et avec des simulations
UPPE 3D (courbes bleues).
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2. Génération de rayonnement THz par interaction laser-plasma

respondantes. La figure 2.22 compare les champs et les spectres térahertz numériques et
expérimentaux, obtenus au point focal du faisceau THz utilisé pour la spectroscopie d’ex-
plosifs et de similis (voir le montage sur la figure 1.10). Les simulations montrent un bon
accord sur le champ THz mesuré, confirmant une amplitude de 0.01 GV /m, qui est la va-
leur maximale atteinte dans notre configuration expérimentale. Les différences observées
dans les spectres peuvent étre attribuées a la méthode ABCD utilisée expérimentalement
pour détecter le champ THz, qui, a I’époque de ces premiéres mesures, coupait les spectres
au-dela de 20 THz environ. D’autre part, pour des raisons numériques, la valeur de la dis-
tance focale et celle de la largeur initiale du faisceau ont été divisées par 10 par rapport

aux données expérimentales.

2.2.2.4 Avantages et limitations du modéle UPPE

Le principal avantage de I’approche unidirectionnelle est qu’elle permet de réaliser des
simulations sur de grandes distances pouvant atteindre plusieurs dizaines de métres. Les
calculs sont moins cotiteux que la résolution compléte des équations de Maxwell.

En revanche, Papproche UPPE est valide si ’hypothése k7 < k(w)? reste vérifiée. Dans
le cas contraire, nous pensons que les termes non paraxiaux ne sont plus négligeables et
I’approche scalaire peut étre rendue invalide. Cette contrainte permet néanmoins d’étudier
une large gamme de configurations laser et notamment la filamentation sur de grandes
distances. Cependant, pour des configurations ou le faisceau laser est trés focalisé, cette
hypothése peut devenir caduque et le modéle UPPE invalide. Par exemple, pour des mi-
croplasmas ou la taille transverse du faisceau est du méme ordre de grandeur que la
longueur d’onde laser, 'approximation ¥? < k(w)? (V.E =~ 0) ne peut étre appliquée,
et des simulations résolvant les équations de Maxwell complétes doivent donc étre réa-
lisées |94, 93]. Cette alternative s’applique d’autant plus aux impulsions THz rayonnées
que la condition |0, Ery,| < |Eths/ATH,| Peut ne plus s’appliquer pour les trés grandes
longueurs d’ondes. L’approche UPPE doit aussi étre limitée aux régimes non relativistes
et dans lesquels les champs plasma longitudinaux peuvent étre négligés. Pour des régimes
d’intensités plus élevées, des codes particulaires et cinétiques, résolvant la propagation de

macro-particules sur une grille ou les champs sont calculés, sont plus appropriés [71].

2.3 Conclusion

En conclusion, nous avons décrit les principes physiques intervenant dans la génération
de rayonnement THz par interaction laser-plasma. Le champ électrique incluant le champ

laser se propageant dans l’air est ainsi régi par les équations de Maxwell, dans lesquelles
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interviennent des termes nonlinéaires. Ces termes nonlinéaires sont composés tout d’abord
de l'effet Kerr, correspondant a la réponse des électrons liés des atomes de l'air lors
du passage du champ laser. Les termes Kerr se scincent en une partie instantannée et
une partie retardée, induite par la diffusion Raman stimulée rotationnelle. Ensuite, les
termes nonlinéaires contiennent aussi des termes de photo-ionisation, a l'origine d’un
courant, transverse des électrons libérés par le champ laser et produisant le plasma d’air.
Ces “photocourants” peuvent étre approchés grace & un modéle LC basé sur 'hypothése
que, pour un petit volume de plasma, les champs THz émis sont proportionnels a la
composante THz de la dérivée en temps du courant électronique dans le plasma. Les
deux mécanismes nonlinéaires (Kerr et photocourants) peuvent se coupler pour créer des
filaments, et ainsi produire des ondes THz & distance. Afin de les modéliser, 'approche
UPPE est utilisée. Elle consiste a ne considérer que la partie se propageant vers I’avant du
champ électrique, et suppose que 'onde se propage proche de ’axe de propagation. Cette
approche est implémentée numériquement dans le code CUP3D qui sera utilisé dans la
suite de ce mémoire. Elle a été validée au travers de nombreuses expériences relatives a la
filamentation laser [53, 18] et de quelques autres sur la génération de rayonnement THz

par des impulsions laser bicolores.
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Ingénierie THz par dérive de fréquence et

impulsions décalées en temps
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Dans ce chapitre, nous étudions I'influence d’une dérive de fréquence, communément
appelée “chirp”, et d’'une combinaison de plusieurs impulsions & deux couleurs décalées
en temps sur 'émission de rayonnement THz par un plasma d’air. A laide de simula-
tions UPPE en trois dimensions, nous démontrons que deux impulsions chirpées peuvent
augmenter le rendement THz si leur retard temporel est choisi judicieusement, en com-
paraison avec deux impulsions chirpées superposées, le tout en géométrie focalisée. Ce
résultat est confirmé par des calculs analytiques issus du modéle LC introduit dans le
chapitre précédent et revisité en termes de produit de convolution entre spectre optique
incident et spectre de la densité plasma associée. En régime de filamentation, des simula-
tions montrent qu’une impulsion chirpée peut émettre plus de rayonnement THz qu'une
impulsion non chirpée, en raison du couplage plus efficace entre les deux couleurs maintenu

le long de ’axe de propagation.
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3. Ingénierie THz par dérive de fréquence et impulsions décalées en temps

3.1 Introduction

Le “chirp” d’une impulsion optique se référe a la dépendance en temps de sa fréquence
instantannée w(t) = 0,¢(t), ou ¢ est la phase d’oscillations rapides de I'impulsion. Si
Pon considére une impulsion gaussienne de la forme E(t) = Ege /7" cos[¢(t)], celle-
ci sera dite chirpée linéairement si la fréquence instantanée s’écrit sous forme linéaire
w(t) = wy + 2Ct/T?, conduisant a une phase quadratique en temps ¢(t) = ¢o + wot +
Ct?/T?, ou C est le coefficient de chirp et T la durée en 1/e¢? de 'impulsion. Un chirp
positif (négatif) implique que la fréquence instantanée croit (resp. décroit) en temps. Une
impulsion acquiert un chirp di aux effets dispersifs au cours de sa propagation dans
les milieux transparents. Controler cette grandeur permet par exemple de comprimer en
temps une impulsion optique bréve |6, 70, 90].

La figure 3.1 illustre 'effet d’un chirp important sur une impulsion laser a une couleur
(colonne de gauche) et deux couleurs (colonne de droite). Dans le cas d’un chirp positif, la
fréquence est plus faible & 'avant de 'impulsion (temps négatifs) et plus forte a l’arriére

(temps positifs), et inversement dans le cas d’un chirp négatif.

Le chirp est utilisé expérimentalement pour faire varier la durée d’une impulsion laser,
et notamment dans la technique d’amplification par dérive de fréquence (“chirped pulse
amplification” en anglais, abrégé CPA) [90]. Cette technique consiste a augmenter la durée
de 'impulsion laser par introduction d’un chirp, puis d’amplifier 'impulsion par passage
dans un matériau amplificateur. On recompresse enfin 'impulsion résultante a sa durée
initiale la plus courte (appelée “transform limited” ou TL). L’augmentation de la durée
de 'impulsion avant amplification est nécessaire afin de diminuer l'intensité pic laser et
ne pas dépasser le seuil de dommage du matériau amplificateur. Les impulsions chirpées
peuvent étre réalisées expérimentalement en utilisant une paire de réseaux optiques qui
vont introduire des chemins optiques différents selon la fréquence, et étaler I'impulsion en
temps. En effet, I’élargissement spectral pour des impulsions gaussiennes

Ay YIEC (3.1)

TC
étant inchangé aprés 'introduction d’une dérive de fréquence, ou C' est le facteur de chirp
et 7o la durée de 'impulsion chirpée, la relation entre les durées d’impulsion avant (7o)

et aprés (7¢) cette opération est 7o = /1 4+ C?7 & élargissement spectral constant.

Récemment, les performances THz atteintes par rectification optique dans les cristaux
organiques ont été considérablement améliorées par I'utilisation de combinaison d’impul-
sions chirpées [101, 81]|. I’idée principale était d’utiliser des impulsions laser modulées

temporellement sur lesquelles 1'énergie du faisceau est distribuée de maniére appropriée,
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FIGURE 3.1 — Illustration de l'effet d'un chirp (C' = 5) sur une impulsion laser & une
couleur (colonne de gauche) ou deux couleurs (colonne de droite). Dans cette seconde
configuration, les deux couleurs sont déphasées de 7/2. (a,b) Profil temporel du champ
sans chirp, de méme durée 7¢ = 20 fs que les champs chirpés (courbe rouge), ou “transform
limited” de durée 7y (courbe noire, voir texte). (c,d) Profil temporel du champ laser avec
un chirp positif. (e,f) Profil temporel du méme champ avec un chirp négatif.
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ﬂ
Cr:Forsterite LT A i ;L .1‘- ilL Thz
T ————— compressor
CPA P
nl crystal
f\
£
&
1200 1920 1240 1260 1200 1220 1240 1260
Wavelength (nm) Wavelength (nm)

FIGURE 3.2 — Schéma expérimental et spectres associés pour la génération de rayonnement
THz par mélange de deux impulsions chirpées dans un cristal organique. L’impulsion laser
amplifiée d’un laser CPA Cr:forsterite est divisée et retardée au moyen d’un interférométre
de type Mach Zehnder avant sa recompression sur quelques picosecondes ou moins. La
fréquence de battement des deux impulsions chirpées est sélectionnée en faisant varier le
retard. Le spectre du fondamental est indiqué en insert, ainsi qu'un exemple de spectre
contenant la fréquence de battement ce qui forme un train d’impulsions dans le domaine
temporel. Ce train d’impulsions est utilisé pour la production de champs THz & bande
étroite & partir d’un cristal organique nonlinéaire. Source : Vicario [101].
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FIGURE 3.3 — Spectres THz obtenus par mélange de deux impulsions chirpées dans un
cristal organique (DSTMS). (a) Influence du retard (de 'ordre de la picoseconde pour des
impulsions de durée 4 ps) entre les deux impulsions sur la fréquence centrale des spectres.
Plus le retard est important, plus la fréquence centrale est élevée. (b) Influence du chirp
sur la largeur des spectres THz. Le chirp est varié de telle sorte que la durée des impulsions
est augmentée de 120 fs a4 20 ps, ce qui permet d’atteindre dans ce dernier cas une fine
largeur de bande de 45 GHz. Source : Vicario |101].
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afin de permettre une grande accordabilité dans la sélection des cycles d’oscillation THz,
leur fréquence centrale et de fagon & moduler leur largeur spectrale sur plusieurs octaves.
Tout ceci en réalisant de forts rendements de conversion laser-THz avec des champs élevés
> 0.1 GV/m, et en évitant d’atteindre le seuil d’endommagement du cristal par le choix
de matériaux a larges surfaces d’interaction. Le schéma de principe expérimental d’'un tel
dispositif combinant deux impulsions laser chirpées est représenté sur la figure 3.2. Les
spectres THz expérimentaux peuvent étre fortement modulés, avec une fréquence centrale
pouvant se déplacer sur une dizaine de THz [les spectres pouvant étre soit larges dans le
cas d’impulsions non chirpées (TL), soit réduits a des pics étroits d’extension inférieure
a 1 THz dépendant du chirp| en fonction du retard appliqué entre les deux impulsions,

comme le montrent les figures 3.3(a,b).

Comparés aux émetteurs a base de cristaux, les plasmas créés dans lair par des im-
pulsions femtosecondes & deux couleurs produisent des champs THz & bande ultra-large
a partir de photocourants capables de fournir des intensités de champ élevées sans étre
limités par un seuil de dommages matériels. Leurs surfaces d’interaction restent petites,
car définies par la tache focale laser. Un autre avantage de cette technique est de créer
une émission THz a distance en opérant dans le régime de filamentation [59, 33, 106].
Pour rendre la production de rayonnement THz par plasma d’air encore plus accordable
et efficace, il est donc intéressant d’examiner les actions de techniques similaires de mise
en forme d’impulsions sur les photocourants résultant de ’ionisation de ’air par des im-
pulsions bicolores composées d’une fréquence harmonique fondamentale (FH) et de son
second harmonique (SH). A ce sujet, il a été expérimentalement démontré que “chirper”
une impulsion unique dans des filaments a deux couleurs améliore la génération d’ondes
THz [107]. De plus, une augmentation de ’énergie THz a été rapportée plus tot en uti-
lisant des simulations particulaires pour une seule couleur & haute intensité [105]|. Par
conséquent, combiner de maniére appropriée plusieurs impulsions bicolores consécutives
et modulées en phase devrait constituer une voie prometteuse vers des champs THz encore

plus élevés.

A partir de la théorie LC, nous savons (cf chapitre 2) que les photocourants qui créent
des spectres THz a large bande sont déterminés par le produit entre la densité électronique,
qui augmente par pas dans le régime tunnel, et le champ électrique laser, accélérant les
électrons aux instants d’ionisation. Nos estimations LC prévoient que le rendement THz
des impulsions chirpées a deux couleurs peut étre considérablement amélioré lorsqu’elles
sont composées de sous-impulsions séparées par un retard approprié. Ces prédictions sont
confirmées par des simulations 3D directes de faisceaux focalisés qui produisent des ef-
ficacités de conversion d’ordre de grandeur comparables aux résultats LC. Pour mieux

comprendre cet effet, nous proposons une nouvelle méthode dérivée de la théorie LC et
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3. Ingénierie THz par dérive de fréquence et impulsions décalées en temps

basée sur le produit de convolution dans le domaine fréquentiel entre le champ laser et la
densité électronique générée. Etant donné le spectre d’un champ laser d’entrée, I’efficacité
potentielle de conversion laser-THz de ce dernier peut étre rapidement testée en exami-
nant simplement le spectre de la densité électronique associée aux couleurs principales
du champ laser. Si on exploite des distances de propagation plus élevées, on constate que
la filamentation laser modifie la distribution des impulsions d’entrée, affaiblissant ainsi
la capacité prédictive de ce nouveau critére “optique”. En dépit de cette limitation, nous
verrons toutefois que les filaments chirpés bicolores augmentent localement le rendement
THz grace a un meilleur couplage entre les composantes FH et SH sur de longues distances
de propagation. Cependant, les résultats de notre critére dit “optique” pourront encore

s’avérer localement pertinents.

3.2 Criteére “optique” pour évaluer Pefficacité de conver-

sion laser-THz

3.2.1 Principe général

Afin de déterminer les meilleures configurations laser maximisant ou modulant les
spectres THz, on développe un modéle issu de la théorie LC, qui ne prend donc pas en
compte les effets de propagation et qui se base sur le couplage des composantes optiques
du champ laser initial et de sa densité électronique associée. Au lieu d’exploiter la vitesse
des électrons aux instants d’ionisations [39, 67, 14| comme nous le verrons dans le chapitre
suivant, nous nous intéressons au produit de convolution entre le champ laser EL et sa
densité électronique associée J/\\TEL autour des fréquences optiques kwy, ol k est ici un entier
positif.

Ce produit de convolution est inhérent au modéle L.C. En effet, a partir de 1’équation
(2.50), nous déduisons, a la constante g prés, la transformée de Fourier du champ rayonné

par le plasma :
2

E;(w) = m <N6L * EL) (w), (3.2)
oll x désigne le produit de convolution fréquentiel.

Si les collisions sont négligées (v. — 0), le champ rayonné est donc proportionnel
au produit de convolution en fréquence entre les spectres du champ laser et de la den-
sité électronique associée. L’idée d’exploiter 'équation (3.2) est trés simple : le produit
de convolution entre une fonction f et une distribution de Dirac centrée en a étant
(f % 0,) (x) = f(z —a), si la transformée de Fourier en temps du champ laser est assimilée

a une somme de Dirac centrés en +kwy, la fréquence nulle (donc les fréquences basses
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du spectre) sera produite par les termes de la forme EL(ika)NeL($kwo), k=12, ..,
centrés sur les fréquences optiques. En optimisant la combinaison de ces termes, on peut

donc anticiper et moduler le rendement THz basse-fréquence.

3.2.2 Configuration du champ laser incident

Nous considérons des combinaisons de K impulsions identiques séparées par un retard
At et pouvant étre chirpées en fréquence. Dans son expression la plus générale, le champ

initial s’écrit donc sous forme vectorielle sur axe de propagation (r =y =2 =0) :

K-1

N
t t2
= F, Z ZF( k) n COS (nwotk + ¢, +2C, In 2—’;) (3.3)
k=0

n=1 T

ou Fy = \/m est 'amplitude du champ laser défini en fonction de son inten-
sité Iy, t, =t — kAt et E, = FE,e, avec E, et e, 'amplitude relative et le vecteur
unité définissant ’état de polarisation de la niéme harmonique. La fonction F' définie
par F(u) = exp (—21In2 u?) désigne enveloppe gaussienne imposée a chaque impulsion.
La longueur d’onde du fondamental \g = 27c/wy est fixée & 800 nm. Chaque impul-
sion contient N couleurs avec des phases relatives ¢,. L’énergie (fluence en 0D) totale
Uy = cep/2 fj;o |EL(t)|?dt est maintenue constante, de telle sorte que, en fonction du
nombre et de 'espacement des K sous-impulsions, 'intensité maximale peut varier d’une
configuration a une autre.

Les durées et facteurs de chirp des différents harmoniques peuvent étre choisis de
différentes maniéres. Par exemple, chaque couleur peut avoir la méme durée a mi-hauteur
Tn = T et le méme facteur de chirp C,, = C. Ce choix garantit la méme largeur spectrale
des harmoniques avec ou sans chirp. Cependant, la phase d’un harmonique varie le long de
I'impulsion, ce qui peut étre pré¢judiciable & une génération de rayonnement THz optimale,
les photocourants privilégiant un déphasage de 7/2 entre les couleurs préservé tout le
long du profil laser. En revanche, si la phase des couleurs est fixée en temps le long de
Iimpulsion, I’élargissement spectral des harmoniques différe entre les couleurs lorsqu’un
chirp est appliqué, ce qui peut rendre une superposition des couleurs plus difficile & mettre
en oeuvre.

Les figures 3.4(a,b,c) illustrent ces différentes configurations pour deux sous-impulsions
contenant chacune deux couleurs. Sur la figure 3.4(a), les deux sous-impulsions sont
superposées (At = 0), la deuxiéme couleur est plus courte en temps que la premiére
(19 = 71 /V/2), soit 1 ~ 165 fs et 7, ~ 117 fs pour un facteur de chirp Cy = C; = 4 affec-
tant une impulsion TL (C' = 0) de durée 75 = 40 fs. Cette configuration est représentative

d’un second harmonique généré par un cristal BBO [13]. La phase relative de 7/2 est
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FIGURE 3.4 — (a,b,c) Profils des champs laser de I’équation (3.3) avec K = N = 2
E1 :\/@,EQZ\/OT7 ¢1:0,¢2:7T/27 012025024130111' (a) 7'2:7'1/\/5,
At =0, (b) o =7, At =0 ou (¢) o = 71, At = 0.477y. (d,e,f) Efficacité de conversion
ntH, [équation (2.91)] en fonction du retard entre deux sous-impulsions exprimé en cycle
optique 27 /wy pour différentes valeurs de chirp C,, et (d) 7 = 71/\/5 ou (e) 7 = 7. Les
trois cercles colorés représentes les configurations simulées en 3D dans les figures 3.6 et
3.7. Les trois spectres associés utilisant 1'équation (3.2) sont tracés dans l'insert. La ligne
en pointillés gris dans U'insert représente le spectre pour C; = Cy = 4 et At = 0.477. (f)
Zoom de (e) sur des valeurs de retard At évoluant contintiment.

constante le long de 'impulsion, mais I’élargissement spectral n’est pas le méme entre les
deux couleurs. La figure 3.4(b), au contraire, montre la méme configuration mais avec une
méme durée d’impulsion entre les deux couleurs 7, = 7 ~ 165 fs. Cette configuration ne
permet pas de préserver une phase constante entre les deux couleurs le long de I'impulsion,
a ’exception du centre, mais les largeurs spectrales sont les mémes entre les deux harmo-
niques. Sur la figure 3.4(c), cette méme configuration est tracée avec des sous-impulsions
séparées par un retard non nul At = 0.477, ce qui correspond & un nombre optimal entier
de cycles optiques qui augmente la valeur maximale du champ laser et réduit sa largeur
a mi-hauteur.

Pour prédire les meilleures configurations de champ laser, on utilise la définition du
rendement THz donnée par I’équation (2.91), avec une fréquence de coupure vry, = 80

THz dans tout ce chapitre. Par ailleurs, on rappelle que la constante g introduite dans le
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3.2. Critére “optique” pour évaluer D'efficacité de conversion laser-THz

champ E 7 de ’équation (3.2) est une constante de couplage difficile & évaluer car dépen-
dant du volume plasma. Nous souhaitons ici obtenir des évaluations de rendements THz
relatives entre deux configurations. De plus, pour une méme énergie initiale d’impulsion
entre deux configurations, la défocalisation par le plasma en 3D est attendue limiter les
intensités pics, ce qui contraint la densité électronique a des niveaux comparables entre
les deux configurations étudiées [67]. Nous choisissons donc de fixer la constante g comme

facteur de normalisation par rapport au maximum de la densité électronique atteinte :

Me

==\ 3.4
9= max; N/ (3.4)
Une seconde et derniére étape de normalisation consiste & ajuster I'équation (2.91) a la
valeur donnée par une configuration de base, c’est-a-dire par le champ THz issu de la
simulation 3D de deux impulsions superposées et non chirpées en régime focalisé (voir

section suivante).

Lefficacité de conversion laser-THz de Péquation (2.91) est tracée sur les figures
3.4(d,e) pour un paramétre de chirp identique pour chaque couleur C; = Cy, et un retard
At entre les deux sous-impulsions. Sur cette figure, nrp, est représentée pour un retard
discrétisé en unités de cycles optiques du fondamental 27 /wy pour la méme fluence ini-
tiale de 3.6 J/cm?. La durée de la deuxiéme couleur est 7, = 71/v/2 sur la figure 3.4(d)
et 7o = 71 sur la figure 3.4(e). L'efficacité de conversion est similaire pour les deux types
d’impulsion, bien qu’une phase constante le long de I'impulsion permette d’atteindre des
rendements un peu plus élevés. Cependant, pour des raisons de simplicité, en particulier
pour la mesure du retard entre les impulsions en nombres entiers de cycles optiques du
fondamental et des autres harmoniques, nous choisissons la configuration Cy, = C; = C
et » = 71 = 7. Dans la suite, toutes les composantes optiques ont la méme durée a
mi-hauteur 7 = /1 + C27 avec 7y = 40 fs désignant la durée la plus courte (TL). Sur la
figure 3.4(e), on observe une augmentation de l'efficacité THz si At = 0.477 en utilisant
un facteur de chirp C' = 4, ce qui correspond & 29 cycles optiques exactement. At doit
nécessairement étre un nombre entier de cycles optiques pour pouvoir faire interférer les
deux sous-impulsions constructivement et atteindre des rendements THz importants. En
effet, la figure 3.4(f) détaille les variations & petite échelle dans Pefficacité de conversion
laser-THz, quand At évolue continiiment et n’est pas limité aux nombres entiers de 27 /wy.
Ces modulations fines dans le rendement THz montrent que pour optimiser la génération
de rayonnement THz & travers des photocourants, un controle précis du retard entre les
deux sous-impulsions dans un intervalle d’un cycle optique est nécessaire. Par comparai-
son, I'insert de la figure 3.4(e) montre une diminution nette du spectre THz lorsque le

retard est At = 0.47 (voir la courbe en pointillés gris), ce qui ne correspond pas a un

87



3. Ingénierie THz par dérive de fréquence et impulsions décalées en temps

nombre entier de cycles optiques. De plus, comme le montre la figure 3.4(e), le retard
optimal dépend de la valeur du facteur de chirp. En comparant cette figure avec la figure
3.4(d), on remarque que le retard optimal varie aussi avec la durée du deuxiéme harmo-
nique (dans une moindre mesure), ainsi qu’avec la phase relative entre les deux couleurs

(non montré).

3.2.3 Un critére LC “tout-optique”

Pour expliquer les résultats précédents, nous avons élaboré un traitement qui revisite
le modéle “local current” (LC) a partir des spectres incidents : spectre laser et spectre
de la densité plasma associée. Ce traitement se référant essentiellement aux composantes
de Fourier des harmoniques du laser est appelé “tout-optique”. Pour l'introduire, nous
négligeons l'influence des enveloppes gaussiennes et choisissons un champ laser (3.3) a
deux couleurs non chirpé avec une enveloppe carrée, soit F'(t) = 0 pour [t| > 7/2, de
durée & mi-hauteur 7 considérée identique pour toutes les sous-impulsions. Nous omettons
aussi la nature vectorielle du champ que nous supposerons polarisé linéairement et avec
la méme direction pour toutes les couleurs. Le spectre du champ laser se décompose sur
la somme des contributions centrées en w = +nwy, modulée par la figure d’interférence

des K sous-impulsions, soit,

~ o Tk —1)wAt Sin sin (KwAt/2) Lidn
Ep(w) = E02€ Sn (WAL2) ZZane sinc Q(u):lznwo) . (3.5)

En introduisant cette expression dans 'intégrale venant de la convolution en fréquence de

I'équation (3.2)
NI« By (w) = NMw — W) Ep(w')d, (3.6)

il est facile de montrer que cette intégrale est construite a partir des composantes spectrales

de la densité électronique aux fréquences w + nwy :

ZZ ot sin anoAt/Q)N Lo + nuwp)| (3.7)

NE+Ep(w)| ~ 7B
‘ * B o — sin (nwoAt/2)

Dans I’équation (3.7), nous appliquons I’approximation selon laquelle nos impulsions laser
contiennent un grand nombre de cycles optiques, soit wor > 1. Comme (a/7)sinc(ax) —
d(x) quand a — +oo, le spectre de I'impulsion est piqué aux fréquences optiques, alors
que le spectre de NI est plus large autour de ces mémes fréquences. En considérant la
partie basse-fréquence w < wy de I’équation (3.7), on remarque que le spectre THz est

principalement déterminé par (i) le spectre optique connu & partir de 'impulsion initiale,
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3.2. Critére “optique” pour évaluer D'efficacité de conversion laser-THz

et (ii) le spectre de la densité des électrons libres évaluée aux harmoniques optiques a
I'intérieur de leur largeur de bande respective. L’équation (3.7) explique par ailleurs la
perte d’efficacité THz illustrée par la figure 3.4(f) quand At n’est pas un multiple de 27 /wy,

ce qui provient d’interférences destructives décrites par le rapport des deux fonctions sinus.

Un raisonnement similaire prenant en compte les enveloppes gaussiennes ne peut pas
étre fait aussi directement. Malgré cela, nous pouvons toujours avoir des prévisions dans
la limite basse-fréquence. Tout d’abord, puisque E; et NI sont des fonctions réelles du
temps, leur transformée de Fourier ont une partie réelle paire et une partie imaginaire
impaire. La connaissance de leur spectre pour w > 0 est donc suffisante. En utilisant le
développement de Taylor f(w' —w) = Zj(—w)jﬁi,f(w/)/j! dans l'intégrale de convolution

de I’équation (3.6), nous obtenons dans la limite w — 0 :

—~ A~ +Oo A A~
By % N o = 2 / [R(w) + 1] auf| + 0(), (3.8)
0
ol
R = Re(NM)Re(E}) (3.9)
et
[ = Im(NH)Im(E)). (3.10)

Notons que, par rapport a une analyse en ondes planes admettant comme condition de
validité w < wp, notre équation (3.8) appliquée & des impulsions optiques avec des enve-
loppes temporelles est en principe valide si le spectre de N E;, est piqué autour de w = 0.
Dans Péquation (3.8), 'ordre en O(w?) vient du module au carré de la partie réelle de
Ey * ]@L variant en ~ O(1) et de la partie imaginaire variant en w impliquant les termes
croisés (Re-Im). Appliquer un développement de Taylor direct aux petits w en prenant la

racine carrée préserve la dépendance en O(w?) du module dans I’équation (3.8).

Lorsque les contributions du second ordre en w? sont négligées, nous sommons alors
les intégrandes de ’équation (3.8) autour des fréquences optiques dans un petit intervalle,
par exemple € = +w;/10, représentatif de ’élargissement spectral du fondamental. Cela
nous conduit & extraire un facteur d’efficacité en amplitude sans dimension et normalisé

de fagon homogéne avec ’équation (3.4) :

nwo—e

2|2, fret [R(w) + Hw)dw
max; NL\/Up, '

(3.11)

YTHz ~

Pour mieux visualiser les poids séparés des contributions réelles et imaginaires, nous

traitons cette quantité uniquement a partir du module du produit de convolution, ce
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3. Ingénierie THz par dérive de fréquence et impulsions décalées en temps

qui revient & évaluer en quelque sorte la racine carrée de I'équation (2.91). L’équation
(3.11) est le résultat principal de cette nouvelle approche analytique. Elle indique qu’a
partir de la connaissance des parties réelle et imaginaire du spectre du champ laser initial
et de la réponse plasma associée auz fréquences optiques, nous pouvons en déduire les

configurations dimpulsion optimales pour la génération de rayonnement THz.
La figure 3.5 montre différents exemples d’utilisation de I’équation (3.11).

Le premier illustre I'influence de la phase relative entre les deux couleurs sur le rende-
ment THz. La figure 3.5(a) montre le facteur vy, dans lequel les intégrales de Ret I ont
été séparées. Trois valeurs de phase relative sont testées (0, 7/4 et w/2). Nous retrouvons
le caractére nominal du déphasage de 7/2 entre les deux couleurs pour la production de
rayonnement THz par photocourants [58], qui induit une augmentation de N, a la fré-
quence fondamentale, et donc de R. Ce comportement s’explique de la méme facon que
dans le paragraphe 2.1.4.6.1 : comme l'ionisation a lieu aux extrema du champ laser, le
taux d’ionisation est, au premier ordre, proportionnel au carré du champ contenant une
impulsion a N couleurs, sans chirp et dans lequel I'influence de 'enveloppe a été négligée :

NN
W(t) o< Er(t) :—ZZEE {cos[(n + m)wot + ¢ + P
m=1

n=1

+ cos[(n — m)wot + ¢n, — O]} . (3.12)

La densité électronique, variant comme l'intégrale du taux d’ionisation, est donc propor-

tionnelle &

Eg sinf[(n 4+ m)wot + ¢ + Ol
E E B, E,,
2w0 n-+m

N .
- t n — ¥m
n ZEnEmsm[(n m)wot + 60 = bml | g2, 45

n—m

my—én
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FIGURE 3.5 — Intégrales des contributions réelles (R) et imaginaires (1) de I'équation
(3.11) tracées comme des cubes ou des courbes bleus ou rouges, respectivement. (a) Effi-
cacité de conversion [équation (3.11)] pour des phases relatives de 0, 7/4 et m/2 pour des
impulsions gaussiennes & deux couleurs non chirpées. (b) Spectre de la densité électro-
nique pour un profil en dents de scie approché par deux (pointillés), quatre (tirets) ou huit
couleurs (ligne solide). L’insert montre EL. Les courbes pointillées bleues correspondent
aux parties réelles. (¢) Spectre de la densité électronique pour deux couleurs avec un angle
de polarisation « entre les deux couleurs variant entre 0 et 7/2. La phase relative ¢ — ¢y
est égale a /2. (d) Efficacité THz issue de I’équation (3.11) pour deux impulsions chirpées
(C' = 4) superposées ou retardées de At = 0.477. (e,f) Spectre du champ laser (haut) et
de la densité électronique (bas) autour des fréquences FH pour deux impulsions chirpées
(C = 4) étant soit (e) superposées ou (f) retardées par 0.477.




3. Ingénierie THz par dérive de fréquence et impulsions décalées en temps

D’ou

3 N N
0
EL(t)Ne(t) X 4—% E E EnEkX

n=1 k=1

i z sin[(n +m + k)wot + ¢ + O + Ox] + sin[(n + m — k)wot + ¢ + O — Gk
m n-+m

N f: Emsin[(n —m+ k)wot + ¢ — dm + &3] + sin[(n — m — k)wot + dp — O — Oi

n—m
+2wot B, cos(kwot + ¢r) ¢ . (3.14)

En ne gardant que les termes basses fréquences, soit k = n + m dans le deuxiéme sinus,

k = m —n dans le troisiéme et k = n —m dans le quatriéme, il reste, aprés simplification,

1 N—-1N-n 1 2
Yrm, X — ; m; EnE By i $in (6 + G — Gnm) (n e E) C (319)

ce qui se simplifie en yrp, o< E2Esin(¢y — 2¢1)/wo dans le cas a deux couleurs.

Un deuxiéme exemple montre sur la figure 3.5(b) le spectre de la densité électronique
calculée pour les premiers harmoniques d’une forme d’onde en dents de scie (“sawtooth”
en anglais). Ce type de signal est connu pour maximiser le rendement THz pour un degré
d’ionisation fixé [39]. Pour cette forme de champ laser, ’équation (3.3) s’écrit comme une
unique impulsion (k = 0) impliquant un nombre croissant d’harmoniques avec E,, = 1/n
et ¢, = (—1)"w/2. La transformée de Fourier du champ laser est alors imaginaire pure
avec des signes alternés, et donc seule la partie imaginaire de ]VSL contribue a lefficacité
THz. Plus on augmente le nombre d’harmoniques, plus la composante en wy de la densité
électronique est élevée. Par ailleurs, quand le nombre de couleurs augmente (ici jusqu’a
huit), les harmoniques de ]/\\QL ont des signes et des amplitudes relatives qui coincident
de plus en plus avec ceux du champ laser, ce qui augmente le rendement THz. Cette
croissance du rendement THz avec le nombre de couleurs est en accord avec ce qui avait
été rapporté auparavant [39]|. Cette propriété peut aussi étre retrouvée en implémentant

les amplitudes E, et les phases ¢, d’un profil en dents de scie dans I’équation (3.15).

Le dernier exemple montré sur la figure 3.5(c) traite la nature vectorielle du champ
laser a deux couleurs avec une phase relative de 7/2. Dans cet exemple, la premiére

couleur est polarisée linéairement suivant ’axe x, tandis que la seconde couleur a une
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3.3. Simulations 3D en géométrie focalisée

polarisation linéaire quelconque dans le plan (z,y). On note « l'angle formé par les
axes des polarisations des deux couleurs. Les amplitudes relatives (normalisées a Fj)
des deux couleurs sont donc E;, = Ey(1,0), E, = Es(cos a, sin ). Quand 'angle a aug-
mente de 0 & 7/2, la composante en wy de la densité électronique chute. En effet, les
événements d’ionisation ayant lieu aux maxima de E%(t), dont le fondamental est donné
par B} py(t) o< E§E1E, cos (wot 4 m/2) cos a, le facteur d’efficacité peut donc s’écrire sous
forme vectorielle Yy, o< E? Eywy ' (3 cos a, — sin a) [voir aussi 'équation (2.97)]. Par consé-
quent, lorsque les deux couleurs ont des axes de polarisation orthogonaux, le rendement
THz chute, ce qui a été aussi rapporté dans les références [93, 11].

Enfin, nous appliquons notre critére (3.11) a I’étude d’impulsions laser chirpées et
retardées entre elles. Les configurations sont celles montrées par la figure 3.4(e) ou le
facteur de chirp est C' = 4 et les sous-impulsions sont soit superposées (At = 0), soit
retardées (At = 0.477). Les deux types d’impulsions ont la méme énergie et une phase
relative de /2 entre les deux couleurs est appliquée. Le retard, quand il est non nul,
est proportionnel & un nombre entier de cycles optiques comme recommandé dans les
paragraphes précédents. Si 'on compare les figures 3.5(a) et 3.5(d), le facteur d’efficacité
~yrHz avec At = 0 est plus faible pour une impulsion chirpée (C' # 0) en raison de sa
durée plus longue. En revanche, yry, est augmenté si 'on introduit un retard de 0.477
entre les sous-impulsions chirpées, comme montré par la figure 3.5(d). Dans cette derniére
configuration, une contribution positive de I augmente yry, autour du fondamental. Le
détail du produit de convolution donné par I'équation (3.8) est explicité sur les figures
3.5(e,f) autour du fondamental. Quand les deux sous-impulsions chirpées sont retardées
de At = 0.477, la partie imaginaire de ]\AfeL a quasiment le méme signe que E;. I devient
positive et augmente autour du fondamental, ce qui accroit ainsi le rendement total par
rapport au cas At = 0. Il y a donc plus d’émission THz, ce qui justifie le gain rapporté
dans la figure 3.4(e).

3.3 Simulations 3D en géomeétrie focalisée

Pour confirmer nos prévisions sur l'influence du chirp et du retard entre des sous-
impulsions gaussiennes, nous avons réalisé des simulations UPPE |équation (2.123)] com-
plétes incluant les photocourants, 'effet Kerr et 'effet Raman.

Pour l'effet Kerr, I'indice nonlinéaire a pour valeur ny = 3.8 x 1071 ¢m? /W avec un
ratio de 80% de réponse Raman [102, 112]. Le taux d’ionisation est celui de PPT appliqué
a 80% de diazote et 20% de dioxygéne.

Dans cette section, les impulsions sont focalisées par une lentille convergente de focale
f=2.5cm.
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FIGURE 3.6 — (a) Efficacité de conversion laser-THz le long de I’axe de propagation obtenue
a partir de simulations UPPE en régime focalisé (f = 2.5 cm) avec C' = 0 (courbes bleues),
C =4, At = 0 (courbes rouges) et C' = 4, At = 0.477 (courbes magenta). (b) Champs
THz sur 'axe correspondant calculés proches du plan focal (z = 2.4 c¢m) et filtrés dans la
gamme de fréquences v < 80 THz. (c,d,e) Intensité spectrale moyennée transversalement
(en unités arbitraires) et évoluant le long de 1’axe de propagation pour (c) C' = 0, (d)
C=4,At=0cet (e) C =4, At =0.477.

94



3.4. Simulations 3D en régime de filamentation

Trois configurations initiales sont utilisées : la premiére est une impulsion unique non
chirpée (C' = 0), les deux autres sont composées de deux sous-impulsions chirpées (C' = 4)
séparées par un retard qui est soit At = 0, soit At = 0.477. Ces configurations sont repré-
sentées par des cercles sur les figures 3.4(e,f). Le champ initial est donné par I’équation
(3.3) (K = N = 2) avec un profil transverse gaussien de largeur wy = 0.5 mm et une
énergie de 0.2 mJ dont 10% de second harmonique. Les deux couleurs ont initialement
le méme contenu spectral, qu’elles soient chirpées ou non. La figure 3.6(a) montre la
valeur numérique de 1’équation (2.91) le long de axe de propagation, calculée & partir
du champ THz simulé en 3D qui est extrait du champ électrique total par filtrage dans
la fenétre d’intérét v < 80 THz. La variation de l'efficacité de conversion THz dans les
trois configurations est en bon accord qualitatif avec notre efficacité de conversion basée
sur la méthode LC et justifiée par notre critére “tout-optique”. D’un point de vue plus
quantitatif, la propagation des impulsions amplifie les rendements de conversion jusqu’d
107?. L’introduction dun retard dans des impulsions chirpées identiques peut augmenter
d’un facteur ~ 5 I'énergie THz résultante calculée pour v < 80 THz [figure 3.6(a)], qui
affecte directement le champ THz [figure 3.6(b)|. Les figures 3.6(c, d, e) détaillent la pro-
pagation longitudinale des spectres THz moyennés sur la direction transverse et limités
a 20 THz. Ceux-ci suivent les tendances indiquées dans l'insert de la figure 3.4(e). La
largeur et l'intensité spectrales THz étant liées au nombre de cycles dans le champ laser
(Avth, o 1/7), les impulsions chirpées présentent une largeur de bande plus étroite et
des champs plus faibles. Cependant, les retarder mutuellement de 0.477 [voir figure 3.6(e)]
amplifie sensiblement le spectre THz et le champ émis, comme prévu précédemment par
la figure 3.4(e). Notons, pour expliquer la figure 3.6(b), que le champ THz avec C' = 0
présente un spectre THz plus large et développe donc des fréquences plus élevées que

celles produites par les impulsions chirpées.

3.4 Simulations 3D en régime de filamentation

Dans cette section, nous étudions la propagation d’impulsions laser chirpées et re-
tardées sur des distances de propagation plus grandes en régime de filamentation. Les
parameétres laser et du milieu sont les mémes que précédemment, excepté la largeur trans-
verse initiale du faisceau qui est désormais de 1 mm. Le faisceau est collimaté (f = +o0)
et I’énergie laser est augmentée a 4.5 mJ avec 10% de SH. Comme en témoigne la figure
3.7(a), chirper de telles impulsions permet d’accroitre la zone d’auto-focalisation et donc
celle de génération de plasma [70] par augmentation du nombre de tranches de temps
soumises & une auto-focalisation et & une ionisation. Bien que les impulsions non chirpées

créent les densités plasma les plus élevées et les spectres les plus larges, les impulsions
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FIGURE 3.7 — Simulations 3D UPPE en régime de filamentation avec C' = 0 (courbes
bleues), C' = 4, At = 0 (courbes rouges) and C' = 4, At = 0.477 (courbes magenta).
(a) Densité électronique pic, (b) intensité spectrale moyennée dans le plan transverse et
calculée aux distances d’émission THz maximale, et (c) énergie THz le long de I’axe de
propagation (v < 80 THz). L’insert montre yryg, pour C' = 0 (carrés bleu foncé/clair) et
C' = 4 (carrés violet foncé/clair) avec At = 0 calculé avec le critére “tout-optique” a partir
des données numériques des spectres du champ électrique et de la densité électronique aux
distances d’émission THz maximale (les aires colorées foncées et claires font référence aux
contributions R et f, respectivement). (d-f) Champ laser & z = 1 m (aires bleues, rouges

ou magenta) avec la composante du second harmonique (aires grises) pour (d) C' = 0, (e)
C=4, At=0et (f) C =4, At = 0.47r.
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3.4. Simulations 3D en régime de filamentation

chirpées aident a sélectionner une fenétre THz plus étroite, centrée par exemple autour de
60 THz sur la figure 3.7(b). Notons que dans cette figure, les pics THz a basse fréquence
(v — 0) sont toutefois partiellement supprimés en raison de contraintes imposées par notre
boite spatiale numérique finie [67]. Les plus petites fréquences s’échappent en effet de la
boite dans la direction transverse et en temps a des distances de propagation suffisam-
ment longues. Les impulsions chirpées retardent I’auto-focalisation par effet Kerr puisque
leur puissance initiale est proportionnelle & Po = Po—o/ V1 + C2. Elles accumulent plus
d’énergie THz sur de longues distances de propagation [voir la figure 3.7(c)], ou I’énergie
THz maximale dépasse désormais celle délivrée par I'impulsion TL. Ce comportement est
a nouveau en accord avec le facteur d’efficacité vy, [équation (3.11)] calculé a partir de
nos données numériques prises a la distance d’émission THz maximale (voir insert), qui
augmente considérablement prés de la fréquence fondamentale. Le rendement THz est en-
core plus élevé quand on introduit un retard de 0.477 entre deux sous-impulsions chirpées
(courbe magenta). Ces propriétés sont mises en évidence par la figure 3.7(b), ou les lignes
pleines représentent les spectres THz calculés & I’émission maximale pour une fenétre de
80 THz. Comme les rayonnements THz s’échappent de la boite transverse au cours de
leur propagation, les spectres des impulsions chirpées aux distances maximisant une plage
de fréquences de 20 THz sont également tracés en lignes pointillées (cette distance reste
inchangée pour C' = 0). Ces spectres restent en accord avec ce qui a été présenté pré-
cédemment. L’augmentation du rendement THz par des impulsions chirpées s’explique
physiquement par la dérive de la deuxiéme couleur a l'intérieur du champ total. En effet,
le couplage en temps entre les deux couleurs du champ laser s’atténue par “walk-off” tem-
porel (ou décalage dispersif) aprés propagation sur ~ 1 m [figure 3.7(d)|, car la disparité
de vitesse de groupe (~ 81 fs/m) entre les impulsions de 800 nm et 400 nm est relati-
vement grande. En revanche, puisqu’un chirp module le contenu spectral des impulsions
[voir, par exemple, les figures 3.5(e,f)], un couplage temporel efficace peut étre maintenu
sur de plus longues distances pour des impulsions chirpées, comme on peut le voir sur la
figure 3.7(e). Un meilleur couplage au niveau le plus élevé des extrema est méme obtenu

quand on retarde initialement les deux impulsions chirpées [figure 3.7(f)].

Contrairement aux performances THz des impulsions focalisées qui se propagent sur
quelques centimétres [voir figure 3.6(a)|, utiliser la filamentation sur de grandes distances
d’impulsions chirpées et retardées permet d’accroitre le rendement THz comparés aux
impulsions non-chirpées [figure 3.7(c)]. Nous attribuons cette propriété & une génération
plus efficace d'un super-continuum créé par auto-modulation de phase qui enrichit le
spectre THz sur de grandes distances. Un exemple illustratif est donné sur la figure 3.8,
qui montre les spectres des impulsions correspondant aux figures 3.6(c,e) et aux figures

3.7(d,f) pour des propagations sur de courtes ou longues distances, respectivement, dans
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FIGURE 3.8 — Spectres le long de I'axe de propagation pour les impulsions simulées en
figure 3.6 avec (a) C' = 0,At =0 et (b) C =4, At = 0.477 en régime focalisé. (¢,d) Méme
information avec les configurations de la figure 3.7 en régime de filamentation. L’émission
THz aux petites fréquences est amplifiée dans cette derniére configuration.

les cas C' = 0,At = 0 et C = 4, At = 0.477. Le spectre THz, qui est réduit lors de
I’application d™un chirp en régime focalisé, semble bénéficier d’un meilleur couplage entre
les composantes optiques élargies sur les grandes distances obtenues en filamentation.

La figure 3.9 montre les mémes spectres en régime de filamentation que sur les figures
3.8(c,d) et inclut en outre le cas correspondant & la figure 3.7(e). La partie grisée corres-
pond aux régions du spectre séparées du fondamental par un retard de plus de 27. Ce
retard est calculé a partir de la phase des spectres ¢(w) définie par E(w) = |E(w)[e™®). Le
temps to(w) correspondant est alors la dérivée fréquentielle de la phase to(w) = d,P(w).
La figure 3.9 montre les zones du spectre o to(w) — to(wp) est supérieur a 27, inter-
valle en temps au-dela duquel les deux couleurs sont effectivement séparées. On remarque
que dans le cas d’'une impulsion non chirpée, les deux couleurs sont rapidement séparées
temporellement, contrairement aux impulsions chirpées.

Enfin, la figure 3.10 montre des caractéristiques intéressantes sur le signe du facteur
de chirp et des écarts temporels plus grands entre les sous-impulsions. Le rendement THz
issu d’une impulsion chirpée positivement est plus élevé de ~ 30% que celui issu d’une
impulsion chirpée négativement, comme détaillé sur la figure 3.10(a). Ceci est justifié par
le fait que la phase relative entre les deux couleurs, calculée a partir de la phase spectrale
d(w) = d(2w) —2¢(w) & w = wy, est plus proche de la valeur optimale de /2 a la distance
de production maximale de THz (voir la ligne verticale) dans le cas d’un chirp positif.

Cette propriété a été vérifiée pour différentes configurations d’impulsions, et elle est en
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3.4. Simulations 3D en régime de filamentation
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FIGURE 3.9 — Spectres le long de I'axe de propagation pour les trois configurations de la
figure 3.7 en régime de filamentation. Les parties grisées correspondent aux régions du
spectre séparées temporellement du fondamental de 27.
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FIGURE 3.10 — (a) Rendement THz (courbes solides) et phase relative (tirets) le long de la
propagation d’une unique impulsion chirpée avec C' = 2.68 (courbes jaunes) et C' = —2.68
(courbes vertes). Les lignes pointillées montrent la distance de production THz maximale.
(b) Densité électronique pour C' = 0 avec une (courbes bleues), deux (courbes violettes) ou
trois (coures rouges) impulsions séparées par un retard de 27. (c,d,e) Intensités spectrales
correspondantes moyennées transversalement, variant le long de z pour (¢) une, (d) deux
et (e) trois impulsions. Les inserts montrent des champs THz caractéristiques (v < 80
THz) en GV/m en fonction du temps (exprimé en fs) aux distances indiquées.
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3. Ingénierie THz par dérive de fréquence et impulsions décalées en temps

accord avec les facteurs de gain obtenus en passant des chirps négatifs aux chirps positifs
dans des observations expérimentales récentes [107].

D’autre part, la figure 3.10(b) montre le rendement THz de deux sous-impulsions
séparées par un retard important de At = 27. Cette séquence de deux sous-impulsions
permet de multiplier par 3.5 le rendement THz sur des distances < 1 m par rapport a
une unique impulsion, comme montré par Uinsert de la figure 3.10(b). Ceci est dua a la
combinaison de la deuxiéme impulsion avec I'ionisation créée par la premiére impulsion. En
comparant les figures 3.10(c,d) et les champs montrés en insert, on voit qu’il est en outre
possible de moduler la forme et 'amplitude des spectres THz en utilisant une succession
de deux sous-impulsions. Des résultats similaires sont obtenus avec trois sous-impulsions
[figure 3.10(e)].

Ces simulations montrent que travailler avec des trains d’impulsions femtosecondes
peut fournir aux expérimentateurs des outils flexibles pour I'ingénierie THz a diverses
fins de spectroscopie. Une configuration expérimentale possible inspirée de la figure 3.2
consiste a extraire d’abord ’harmonique deux d’un cristal BBO, a configurer sa durée et
son état de polarisation au moyen de réseaux et de lames demi-onde appropriés, puis a le
coupler colinéairement au fondamental a ’aide d’une ligne a retard [110]. L’étape suivante
consisterait alors a lancer I'impulsion résultante a deux couleurs dans la structure expé-
rimentale exploitée en figure 3.2 [101], c’est-a-dire a former des répliques des impulsions
a deux couleurs au moyen d’un interférométre de type Mach-Zehnder introduisant une

seconde impulsion a retard variable At.

3.5 Conclusion

Pour conclure, les émissions de rayonnement THz par impulsions laser a deux couleurs
peuvent étre modulées par des techniques de chirp et de sous-impulsions multiples. Des
simulations 3D de deux sous-impulsions retardées et chirpées ont mis en évidence une
augmentation nette de 'efficacité de conversion laser-THz en géométrie focalisée, comparé
a une seule impulsion gaussienne chirpée. Nous avons fourni un diagnostic simple — un
critére tout-optique — permettant d’estimer I'augmentation potentielle de efficacité de
conversion laser-THz en fonction de la connaissance des spectres du champ laser initial
et de sa densité électronique uniquement. Ensuite, nous avons mis en évidence le role
important des propagations longues pour exploiter pleinement les impulsions chirpées. Le
couplage d’impulsions peut étre trés bénéfique dans les configurations de filamentation, car
il permet un couplage plus efficace entre les deux couleurs sur des distances de propagation
plus longues. La combinaison de plusieurs impulsions avec des retards appropriés rend le

rendement et les spectres THz accordables dans les géométries de propagation focalisées et
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3.5. Conclusion

collimatées. Ces techniques devraient étre facilement implémentées dans des installations
expérimentales dédiées a I'ingénierie THz pour la détection et 'identification de matériaux

a distance.
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4. Impact de la longueur d’onde laser sur I’émission de rayonnement, THz

4.1 Introduction

Afin d’avoir des champs THz utilisables pour des applications spectroscopiques, les
rendements en énergie THz produits doivent étre les plus élevés possibles. Des études
antérieures |17, 31] ont montré des croissances numériques et expérimentales importantes
de I'énergie THz avec la longueur d’onde laser.

A titre d’exemple, la figure 4.1 compare dans l'argon les rendements THz obtenus
avec des longueurs d’onde de pompe de 0.8 et 2.0 pum. Entre ces deux simulations, tous
les paramétres sont gardés constants, sauf la pression du gaz qui est augmentée de la
pression ambiante & plus de 6 bar afin de garder constant le rapport entre puissance
initiale et puissance critique d’auto-focalisation. L’énergie THz est ici augmentée d’'un

facteur 14 lorsque la longueur d’onde passe de 0.8 & 2.0 um dans ’argon.
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FIGURE 4.1 — Rendement THz d’un filament a deux couleurs avec un FH a 2 ym dans de
I’argon a pression p = 6.44 bar (courbe solide). La courbe pointillée correspond a I’énergie
THz émise par un filament a 800 nm dans de I'argon a 1 bar, les autres paramétres laser
étant inchangés. L’insert montre le champ THz sur I'axe de propagation & z = 7 cm.
Source : Bergé [17].

Cette croissance a aussi été observée expérimentalement dans l'air par Clerici et al.
[31]. La figure 4.2 rappelle le schéma du montage utilisé, composé d’un faisceau pompe
fondamental (abrégé dans ce qui suit FH) avec une longueur d’onde variant entre 0.8 et 2.0
pm, passant a travers des optiques focalisantes et un cristal doubleur BBO afin de créer
le second harmonique (resp. SH). Les deux couleurs générent un plasma d’air de quelques
millimétres de long, émettant un rayonnement THz analysé par la méthode ABCD (voir
chapitre 1). Les énergies THz mesurées montrent une croissance moyenne en A3, ot \g
est la longueur d’onde FH.

Plus récemment, Zhao et al. [115] ont aussi montré expérimentalement une variation
de 1'énergie THz avec la longueur d’onde laser lorsque celle-ci varie de 1.2 a 1.6 pum

(voir figure 4.3, gauche). Ils montrent une croissance globale de 1'énergie THz excepté
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FIGURE 4.2 — (Gauche) Schéma expérimental, comprenant la partie génération et détec-
tion des champs THz, utilisé par Clerici et al. (Droite) Energie THz en fonction de la
longueur d’onde laser obtenue par le schéma précédent. Source : Clerici [31].
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FIGURE 4.3 — (Gauche) Evolution de I'énergie THz obtenue par des plasmas formés dans
différents gaz nobles (voir légende). Notons la chute de performance a 1.4 pum, attribuée
a un élargissement inexpliqué de la durée d’impulsion fournie par un systéme TOPAS a
cette longueur d’onde. (Droite) Influence du contrdle de la phase relative entre les deux
couleurs sur 1’énergie THz en fonction de la pression du gaz noble (krypton) pour une
longueur d’onde de 1.5 um. La courbe bleue est obtenue par le schéma classique a deux
couleurs, tandis que pour la courbe rouge la phase entre les deux couleurs est ajustée
grace au passage de la deuxiéme couleur dans une ligne a retard. Source : Zhao [115].
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4. Impact de la longueur d’onde laser sur I’émission de rayonnement, THz

a 1.4 pm ou un élargissement de la durée d’impulsion fait chuter 'énergie THz. Le role
crucial de la phase entre les deux couleurs est aussi montré, qui peut induire d’importantes
fluctuations lorsqu’elle n’est pas controlée (voir figure 4.3, droite). Lorsque la pression du
gaz est augmentée, I'énergie THz augmente quasimment monotoniquement si la phase est
correctement controlée avec une ligne a retard. Dans le cas contraire, une décroissance du
rendement THz peut étre observée lors de I'augmentation de la pression.

Des longueurs d’onde laser plus élevées peuvent en outre étre intéressantes d’un point
de vue de la sécurité, notamment a 1.6 pm, qualifiée de “sécure” pour I'ceil, car ayant une
absorption limitée pour la rétine, le cristallin et la cornée. Il est donc intéressant d’étudier
I'impact des grandes longueurs d’onde laser opérant entre le proche et moyen infrarouge
sur la propagation et la production de rayonnement THz.

Comme nous le verrons dans la premiére section, les croissances du rendement THz
attendues localement sont en A2 si la phase relative entre les deux couleurs est la phase
optimale de 7/2 comme montré dans le chapitre 2 |voir figure 2.10(b)]. Par ailleurs,
comme la puissance critique d’auto-focalisation varie quadratiquement avec \g [voir équa-
tion (2.105)], si la puissance initiale est un nombre fixe de puissances critiques, I’énergie
transportée dans le filament peut étre plus élevée a grande longueur d’onde. Cette confi-
guration est I’objet de la deuxiéme section, dans laquelle la longueur d’onde fondamentale
est augmentée jusqu’a linfrarouge lointain, longueurs d’onde pouvant étre de nos jours
atteintes par des lasers & COy dont les rendements énergétiques et les durées (courtes)
d’impulsion sont en constant progrés. Enfin, dans la troisiéme section, nous analysons les
résultats expérimentaux obtenus au cours du projet ALTESSE, pour des longueurs d’onde

laser comprises entre 1.2 et 2.4 um.

4.2 Variation de la longueur d’onde laser dans le proche

infrarouge (0.8 — 2.2 um)

Cette premiere étude vise a clarifier le role de la longueur d’onde FH et des nonli-
néarités Kerr (instantanée et retardée) dans la génération d’impulsions THz produites
par des filaments laser. Nous montrons numériquement que le mélange & quatre ondes a
un impact sur le processus de génération THz sur de longues distances de propagation,
méme dans des régimes d’intensité ol le mécanisme des photocourants est I’émetteur THz
dominant. Nous démontrons également que la nonlinéarit¢ Raman ne contribue pas en
tant que source THz. Au moyen du modéle LC, nous expliquons en outre les variations de
I'intensité du champ THz par rapport a la longueur d’onde fondamentale. Nous montre-

rons I'absence de scaling universel, principalement dt aux fortes variations du rendement
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4.2. Variation de la longueur d’onde laser dans le proche infrarouge (0.8 — 2.2 um)

THz avec la phase relative entre les deux couleurs, confirmé par nos simulations UPPE

en géométrie focalisée et de filamentation.

4.2.1 Calculs analytiques

A partir du modéle LC dans lequel nous utilisons un taux d’ionisation QST appliqué
aux molécules de dioxygéne, nous expliquons I'influence d’une augmentation de la longueur

d’onde laser sur les courants transverses dans le plasma.

Pour des impulsions a une couleur ayant la méme énergie, doubler la longueur d’onde
laser ne change pas la densité électronique maximale obtenue dans le régime tunnel, car
le taux d’ionisation QST ne dépend pas de la longueur d’onde. En revanche, la vitesse des
électrons libres [équation (2.84)] est doublée [14] de par sa dépendance évidente en 1/wy.
La densité de courant électronique est donc a son tour doublée. Avec deux couleurs dont
un FH dominant, cette évolution est maintenue. Cependant, la phase relative entre les
deux couleurs ¢ importe beaucoup : N, peut augmenter d’'un facteur ~ 2 par exemple, a
100 TW /cm?, pour deux couleurs superposées si ¢ = 0. Ceci est dii au fait qu’a énergie
constante, un déphasage nul entre les couleurs superpose les extrema des deux compo-
santes optiques et produit des maxima de champs plus élevés par rapport a un déphasage
non nul, mais qui ont lieu & la fréquence wy/2, comme le montre la figure B.1(b). Avec
une phase relative de 7/2, le champ a une asymétrie temporelle autour de ses maxima
[figure B.1(d)] et la densité de courants J(t) développe une composante basse fréquence
di a 'augmentation par pas de la densité électronique, comme nous ’avons justifié dans
le chapitre 2 (voir figure 2.8). Cette composante est alors la principale source de rayon-
nement THz |58]. Dans cette configuration, la densité électronique maximale est alors
similaire & celle atteinte avec une seule couleur ; seule la répartition des pas de densité en

temps différe.

En suivant la théorie LC (voir chapitre 2, paragraphe 2.1.4.5), I'ionisation se fait &
proximité des extrema de F(t) aux instants t1, to, t3, . . . t,,, auxquels la densité et le courant
électroniques peuvent étre approchés par N(t) ~ > 0N, H,(t—t,) et J(t) >~ Ja(t)+Jp(t)
avec

Ja(t) ==Y ONywwp(t)Hy(t —t,), Jp(t) =€ ONje =myy(t,).  (4.1)

Dans la suite des calculs, on néglige les collisions, soit v, — 0. Par ailleurs, si 1'on

intégre J4 sur un cycle optique de durée Ty = 27 /wp, on a, par intégration par parties et
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en supposant 7, < Tj :
t+To
/ Ja(t)dt' = —6251\@/ v () H, (t—t,)dt’ ~ —6251\7”/ ()t —t,)dt.
t t t

ot 7y dénote la position des électrons libres (r; = 0 at —o0) :

re(t) = /_too vr(t) / / ") dt" dt’. (4.3)

D’ou, pour les basses fréquences,
t)~ —e > SNyrp(t)3(t —t,). (4.4)

En utilisant les transformées de Fourier, on obtient dans le domaine basse-fréquences et

dans la limite sans collision :

— 1
F[atJA i ZdN { +4E2wo( ) %’ (4~5)
0

et, a partir de ’équation (2.90),
F 8tJB ~e 25]\[ Uf Mt", (46)
ol By, (t) = F(t/701)V1 — 7 cos(wot) et Eay,(t) = F(t/702)/T cos(2wot + ¢).

En négligeant I'influence des enveloppes (F' = 1), les instants d’ionisation d’une im-

pulsion a deux couleurs sont donnés par 'expression approchée (voir Annexe B)

\/F
Vi—r

(—1)"sin ¢ (4.7)

woty, = nmw — 2

au premier ordre en r < 1.

Nous supposons des sauts de densité identiques
SN, ~ N, (1 - e—ﬁW{E(tlnﬁ) = 5N, (4.8)

se produisant sur un grand nombre d’événements d’ionisation /N > 1. Dans la gamme de
fréquences THz, w < wy, et en utilisant r < 1, on peut évaluer a ’aide de I'expression
(4.7)

22
F0,J4)(w) ~ JZ \/FNéN% cos 6, (4.9)

Me Wy
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4.2. Variation de la longueur d’onde laser dans le proche infrarouge (0.8 — 2.2 um)

F0,J5] (w) ~ 37V ON sin (Nwr/2wo) o (4.10)

me wo sin (wr/wp)

Exprimé en longueur d’onde, le spectre de la densité de courant électronique s’écrit donc

e2\/r i\ sin (N Agm/2))
.F[atj]()\> ~ 27Tmech —ZNT COS¢ + 3)\0 sin (>\07T/>\) n¢ . (411)

Les équations (4.9)-(4.11) montrent que 0;J4, évoluant en A2, et d;Jp, évoluant en Ao,
dominent pour des phases relatives entre les deux couleurs égales & ¢ = 0 et ¢ =
7/2, respectivement. Les pas d’ionisation 0N [équation (4.8)] augmentent, dans la li-
mite W[E(t,)]|7, < 1, linéairement avec la durée de 'ionisation 7,, ~ 7. Pour une durée
d’impulsion fixée, le nombre de cycles optiques est diminué de moitié quand la longueur
d’onde est doublée et comme 7, o wy', on a T, /7y, ~ 2. Le nombre d’événements

d’ionisation décroit en conséquence, soit Nay, /Ny, = 1/2.

La figure 4.4 montre le rapport entre le champ THz induit par une impulsion & deux
couleurs avec un FH a 1600 nm et une impulsion avec un FH a 800 nm. L’enveloppe
en temps assurant des impulsions finies est prise en compte. Ce rapport est évalué par
une méthode des moindre carrés ordinaire appliquée aux profils de champs THz cal-
culés numériquement & partir du modéle LC pour des intensités ionisantes, c¢’est-a-dire
supérieures a 50 TW /cm? dans I'air en régime tunnel. Cette méthode permet d’obtenir
approximativement le rapport entre les maxima du champ THz le long de I'axe temporel.
En comparaison, le rapport théorique |Eyy, /Ey,| déduit de la transformée de Fourier in-
verse de I’équation (4.11) est tracé en une courbe noire solide. Il donne un facteur de gain
qui varie entre 4 (¢ = 0) et 2 (¢ = 7/2) avec une périodicité de w. Pour des impulsions
gaussiennes |F(u) = exp (—2%°711In2u?’) avec 8 = 1|, ce comportement est vérifié par les
résultats LC (courbes rouges) de la figure 4.4(a), malgré des variations mineures causées
par les effets d’enveloppe. Le rapport | Esy, /E),| reste moins sensible a la durée d’impul-
sion et a la longueur d’onde fondamentale qu’a la phase relative ¢. Le facteur de gain
maximum entre les amplitudes des champs THz est obtenu pour ¢ ~ 0, ce qui souligne le
role de la densité de courants J4 directement connectée au champ laser. En optant ensuite
pour des profils super-gaussiens d’ordre 4 (3 = 4), |Eg,/E),| varie encore avec la phase
relative, mais évolue fortement et excéde méme la valeur 5 pour ¢ < 7/10 quand la durée
a mi-hauteur est diminuée [figure 4.4(b)|. Nous attribuons ces changements a la raideur
de 'enveloppe, qui rend les événements d’ionisation pour des impulsions & 800 nm et
1600 nm non localisés exactement aux mémes instants. Pour les paramétres laser choisis
ici, le rapport r en intensité des deux couleurs a un impact limité sur les performances de

gain.

Les figures 4.4(c) et 4.4(d) illustrent la croissance en énergie THz pour des durées
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FIGURE 4.4 — Résultats LC : (a,b) Rapport entre les amplitudes de champ THz émis
par des impulsions & deux couleurs avec un FH a 1600 nm et celles émises par un FH a
800 nm, en fonction de la phase relative entre les deux couleurs pour une fenétre spectrale
de 80 THz. (a) Facteur de gain pour des impulsions gaussiennes avec différents rapports
en intensité r et intensités laser Iy (voir légende). Les lignes bleues pointillées montrent le
facteur de gain pour deux différentes durées d’impulsion a la méme intensité. La ligne noire
solide montre le facteur de gain obtenu avec le modéle analytique de I’équation (4.11). (b)
Meéme quantité pour des enveloppes super-gaussiennes d’ordre 4 avec différents rapports
r et intensités Iy. (c,d) Evolution du rendement THz avec la longueur d’onde FH pour les
trois phases relatives 0, /4 et w/2 en utilisant (c¢) des impulsions gaussiennes et (d) des
impulsions super-gaussiennes d’ordre 4.
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4.2. Variation de la longueur d’onde laser dans le proche infrarouge (0.8 — 2.2 um)

d’impulsion de 60 fs et des intensités ~ 200 TW /cm? plutot atteintes en géométrie focalisée
[31]. Les lignes solides se référent aux énergies calculées, alors que les lignes tiretées sont
des courbes de fit en \§. Nous pouvons observer que des exposants o > 4 sont obtenus
pour de faibles phases relatives. Une phase de 7/2, cependant, rend la contribution Jp
dominante mais décroit cet exposant. Nous constatons donc que, méme si des scalings en
Xo rapportés dans [31] sont possibles, ils ne sont pas génériques, car ils sont trés sensibles
a la phase relative entre les deux couleurs, a la forme des enveloppes et a leur durée.
Notons a partir des figures 4.4(c) et 4.4(d) que 'énergie THz est beaucoup plus grande
avec une phase de 7/2 qu'une phase nulle. Cela signifie que dans une situation ou J4 est
dominant (¢ — 0), le spectre THz est plus faible que lorsque Jp prévaut pour différentes
valeurs de phase. Si la phase est & sa valeur optimale de 7/2, I’évolution attendue de
I’énergie THz sera alors seulement en \3. Comme la phase relative est constante dans le
modéle LC, une problématique importante sera de comprendre I’évolution de Defficacité
de conversion THz lorsque cette phase varie le long de la propagation, ce qui est 'objectif

des parties suivantes.

4.2.2 Comparaison avec des simulations UPPE 3D

Les propriétés précédentes sont maintenant testées a travers des calculs numériques
3D directs.

L’analyse présentée ci-dessous vise a vérifier le caractére générique de nos évaluations
théoriques sur la nonlinéarité Raman et l'effet de la variation de la longueur d’onde FH,
en incluant les effets de propagation 3D, linéaires et nonlinéaires, subis par des impulsions
a deux couleurs selon les différentes configurations expérimentales. Pour cette étude, des
géométries de propagation focalisées et collimatées seront examinées pour les faisceaux
gaussiens. Nous allons d’abord valider nos estimations théoriques en utilisant le modéle
d’ionisation simple QST pour une seule espéce (Oq) et des valeurs classiques des indices
Kerr. Ensuite, des modéles d’ionisation plus élaborés et des indices Kerr ny (voir chapitre

2) récemment mesurés dans 'infrarouge moyen seront utilisés pour vérifier nos résultats.

4.2.2.1 Validation des calculs théoriques

L’équation UPPE est résolue pour des configurations expérimentales proches de celles
examinées dans la référence [31], c’est-a-dire pour des impulsions focalisées avec des
nombres d’ouvertures (f-numbers en anglais) > 10, ce nombre désignant le rapport entre
la distance focale et le diamétre & mi-hauteur initial du faisceau. La phase relative initiale
est considérée nulle et les longueurs d’onde fondamentales des impulsions & deux couleurs
sont 800 nm et 1600 nm.
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4. Impact de la longueur d’onde laser sur I’émission de rayonnement, THz

4.2.2.1.1 Géométrie focalisée Dans un premier ensemble de simulations nous choi-
sissons f/# = 42 pour une largeur de faisceau wy = 500 pum et une distance focale
f = 2.5 cm. Nos impulsions a deux couleurs ont 200 uJ en énergie et une durée & mi-
hauteur de 60 fs. Environ 7% de I'énergie laser est contenue dans le SH. L’indice Kerr
a pour valeur ny ~ 1.2 x 107! e¢m?/W selon [61, 36]. A la pression atmosphérique,
N, = 5.4 x 10*® cm~ pour les molécules d’O, et la puissance critique d’auto-focalisation
est P, = 85 GW a 800 nm et 35.1 GW & 1600 nm. Bien que fortement focalisées, nos
impulsions ultra-courtes produisent des événements d’ionisation simple pour des intensi-
tés pics < 300 TW/cm? a proximité du point focal di a la défocalisation locale par le
plasma généré. Nous pouvons donc utiliser ici le taux d’ionisation QST (2.65) appliqué

aux molécules de dioxygéne seulement.

Les simulations ont été réalisées pour une fenétre temporelle de 1.22 ps, un pas tempo-
rel At = 75 attosecondes et une résolution transverse de Az = Ay ~ 3 ym. La figure 4.5
montre la densité électronique pic atteinte prés du foyer, les variations de la phase relative
entre les deux couleurs le long de z [figure 4.5(a)|, et 1’énergie THz contenue dans notre
boite numérique (3 x 3 mm?) [figure 4.5(b)|. Les émissions THz sont collectées dans une
fenétre fréquentielle de 80 THz. Les courbes cyan/magenta ne contiennent pas de nonli-
néarités Raman ; les courbes bleues/rouges les incluent pour comparaison (zx = 0.5). Il y
a une influence limitée de la réponse Kerr en régime fortement focalisé, mais D'efficacité
de conversion THz associée est clairement diminuée par la nonlinéarité retardée pour les
raisons données dans le chapitre 2. Concernant la dépendance en longueur d’onde, l'in-
tensité maximum atteinte pres du foyer décroit avec Ag. En effet, la largeur d’un faisceau
gaussien évolue avec la distance de propagation comme w(z) = wy m, ou 2y est
la longueur de Rayleigh définie par I’équation (2.106). La largeur de faisceau wy ~ wo f/ 2o
devient alors proportionnelle & la longueur d’'onde FH quand la longueur de Rayleigh est
plus large que la distance focale f [16]. Par conséquent, comme le taux QST (2.65) ne
dépend pas de la longueur d’onde laser, la densité électronique maximale décroit aussi
[figure 4.5(a)]. La phase relative ¢ couvre I'intervalle entier [0,27] sur les 4 ¢cm de pro-
pagation. Elle subit un déphasage de Gouy jusqu’a 7w proche du foyer, auquel s’ajoute
un autre déphasage de 7 induit par la dispersion linéaire dans P’air & A\g = 800 nm [voir
figure 3.6(f)]. Dans la figure 4.5(b), nous observons une croissance nette du maximum de

I’énergie THz produite a z ~ f quand Ay est augmentée.

Les points expérimentaux de la référence [31]| sont rappelés par des points rouges sur
la figure 4.5(c), sur laquelle nous comparons I’énergie THz atteinte au point focal. Malgré
des différences entre les paramétres expérimentaux et nos paramétres laser, ’énergie THz
évaluée a partir de deux longueurs d’onde de pompe suit une croissance comparable.

Prendre en compte la diffusion Raman permet d’atteindre un meilleur accord avec les
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FIGURE 4.5 — Simulations UPPE 3D d’impulsions gaussiennes focalisées a deux couleurs
en ratio r = 7.4%. (a) Densité électronique maximum (axe de gauche, courbes solides) et
phase relative entre les deux composantes (axe de droite, courbes tiretées), (b) rendement
énergétique THz (v < 80 THz) pour les longueurs d’onde FH de 800 nm (courbes
bleues/cyans) et 1600 nm (courbes rouges/magenta), avec et sans nonlinéarité Raman. (c)
Energie THz en fonction de la longueur d’onde FH. Losanges cyan : pas de Raman ; carrés
bleus : avec Raman. Les croix vertes x rapportent les facteurs de gain THz en régime de
filamentation sans nonlinéarité Raman comme montré sur la figure 4.6 ; les symboles verts
+ rapportent les facteurs de gain en régime de filamentation avec la nonlinéarité Raman
comme donné par la figure 4.9. Les points rouges rappellent les données expérimentales de
la référence [31]. (d) Intensités spectrales sur I'axe normalisées [arb. u.] calculées proches

du foyer (z = 2.9 cm).
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données expérimentales. Pour notre fenétre de 80 THz, un fit indique une croissance en
AG avec o /= 3.5, soit un exposant o compris dans l'intervalle 2 < o < 4 en accord avec les
figures 4.4(c) et 4.4(d), connaissant les variations de la phase relative ¢ montrées sur la
figure 4.5(a). Réduire cette fenétre a 20 THz comme pour les mesures de Clerici et al. [31]
ne change pas considérablement cette évolution, puisque les spectres THz émis autour du
foyer sont contenus dans un domaine fréquentiel v < 20 THz [figure 4.5(d)|. L’influence
du volume de plasma est ici limitée : les données numériques révélent des canaux plasma
de dimension comparables, que la longueur d’onde fondamentale soit de 800 nm ou de
1600 nm. Plus précisément, les volumes de plasma varient seulement d’un facteur 0.8 -
015-17

1.3 pour des niveaux de densité électronique > 1 cm 3.

4.2.2.1.2 Géométrie de filamentation Nous utilisons & présent 1’équation UPPE
(2.123) pour décrire la génération de rayonnement THz par des filaments & deux couleurs
se propageant sur de plus grandes distances et opérant avec deux longueurs d’ondes diffé-
rentes. L’équation UPPE est intégrée pour des impulsions gaussiennes avec une puissance
incidente P, = 34 GW, une largeur de faisceau wy = 400 pum et des durées & mi-hauteur
To1 = 40 fs (192 = 701/2, r = 3.4%) en propagation collimatée. Les indices Kerr ny sont
ceux utilisés précédemment et le taux d’ionisation est encore le taux QST. Pour des rai-
sons de coiit numérique, la résolution numérique a été réduite a At = 99 attosecondes et
Axr = Ay ~ 9 um. Nous avons vérifié que cette résolution n’altérait pas les spectres et
champs THz. La fenétre THz choisie est toujours v < 80 THz.

Les figures 4.6(a) et 4.6(b) illustrent I'intensité pic et la densité électronique maximale
atteintes sur des distances de propagation de 'ordre du métre dans le régime de filamen-
tation & deux couleurs. Les courbes de couleur claire (cyan et magenta) montrent une
propagation dans laquelle aucune nonlinéarité Kerr retardée n’a été introduite (z;, = 0).
Les courbes foncées (bleue et rouge) incluent la nonlinéarité Raman dans un ratio zy = 0.5
[78, 25, 26]. A partir de la figure 4.6(a), il est clair que le terme Raman diminue la contri-
bution de effet Kerr instantanné, ce qui induit (i) une distance d’auto-focalisation plus
grande, (ii) une intensité de saturation par défocalisation plasma (“clamping” en anglais)
plus faible, et donc (iii) une plus grande région d’auto-guidage. La densité plasma est
donc réduite en proportion, et s’étend sur de plus grandes distances. Comme attendu, les
courbes Uy, des figures 4.6(a) et 4.6(b) montrent une chute nette de 'énergie THz émise
le long de la propagation. Avec une longueur d’onde FH de 1600 nm, & méme contenu
d’énergie, la puissance d’entrée devient plus proche d’une unité de puissance critique
dans 'air et 'auto-guidage sans réponse Kerr retardée favorise une plage de filamentation
plus étendue par rapport a une impulsion a 800 nm. Les densités plasma diminuent de

1017 em™3 4 10 cm ™3, ce qui affaiblit les facteurs de gain obtenus en géométrie focalisée.
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FIGURE 4.6 — Simulations UPPE 3D de filaments & deux couleurs. (a) Haut : Intensité
maximum (courbes solides, axe de gauche) et densité électronique maximale (courbes ti-
retées, axe de droite) d’un filament d’un métre de long avec des FH a 800 nm (courbes
bleues/cyans) et 1600 nm (courbes rouges/magentas) (r = 3.4%). Les courbes claires
(cyan/magenta) se référent a une propagation sans nonlinéarité Raman, les courbes fon-
cées (bleu/rouge) l'incluent. Bas : Rendement énergétique THz correspondant, le long de
I'axe de propagation (v < 80 THz). (¢,d) Champs THz sur I’axe et aux distances de pro-
pagation indiquées et intensités spectrales associées proches de la distance d’énergie THz
maximum. (e-h) Champs THz dans le plan (x,t), avec (R) et sans (no R) effet Raman.
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En effet, le rendement THz n’est que localement plus fort (sans Raman) d’un facteur
~ 1.52 a I’émission maximale, comme indiqué par les croix vertes de la figure 4.5(c). Les
performances dans le facteur de gain THz avec une longueur d’onde FH augmentée en
propagation collimatée apparaissent donc plus faibles que dans une géométrie focalisée.
Notons que I’énergie THz avec une onde de pompe de 800 nm peut échapper rapidement
de notre boite numérique (2.4 x 2.4 mm?), ce qui explique I'importante diminution de
I’énergie THz émise aprés une propagation de plusieurs dizaines de cm. D’un point de vue
physique, cette chute d’énergie THz est également due a une perte d’asymétrie subie par
le champ a 800 nm sur de longues distances. Nous attribuons cette propriété au décalage

de vitesses de groupe entre les composantes w et 2w [55] :

1 1 w — Ty 2 aw w T aw w
(5’Ug_1 = ﬁ — _w = f2 Mo + 20 12 d i . (412)
’Ug ’Ug C

En supposant un couplage efficace entre les deux couleurs sur 7y;/2, on trouve que la
longueur de walk-off dv,701/2 est de ~ 24.7 cm pour 'impulsion & 800 nm et ~ 1.08 m
pour I'impulsion a 1600 nm. Ainsi, I’évaluation précédente n’est certainement pas optimale
pour obtenir une estimation précise du gain THz dans une configuration de filament. Lors
de I'ajout de la nonlinéarité Raman, la puissance disponible contribuant a la réponse
Kerr instantanée est souscritique (~ 0.7F,;), ce qui empéche I'impulsion a deux couleurs
de s’auto-focaliser et de dépasser le seuil d’ionisation. En conséquence, aucun plasma de
densité suffisante n’est généré et seule une émission THz résiduelle est créée par mélange

a quatre ondes.

Les figures 4.6(c) et 4.6(d) détaillent les champs THz propagés sur plusieurs dizaines de
cm et leur spectres pour des FH a 800 nm et 1600 nm. Les distances choisies correspondent
au maximum d’énergie THz montré sur les figures 4.6(a) et 4.6(d), bas. On voit clairement
que la nonlinéarité Raman contribue localement & diminuer I'efficacité de conversion THz,
car la dynamique de la pompe est changée et en particulier I'intensité pic est réduite
comme précédemment prédit. De plus, une longueur d’onde de pompe plus grande favorise
la formation d’un super-continuum reliant la queue du spectre FH au spectre THz [figure
4.6(d)|, ce qui peut justifier une plus grande influence de la composante J4 du courant.
Des champs THz avec des amplitudes de ~ 0.1 GV /m sont obtenus pour les différentes

longueurs d’onde avec une amplification nette a z = 60 cm pour 'impulsion a 1600 nm.

Les figures 4.6(e-h) montrent la distribution du champ THz dans le plan (x,t), avec ou
sans effet Raman, aux mémes distances de propagation. L’émission suit celle prédite par
Tcherenkov [28] décrite en figure 4.7 et basée sur les conditions d’accord de phase entre
I'onde THz et 'onde de pompe. En effet, ’'onde THz se propage avec une vitesse de groupe

vth, = ¢/Nrn, plus faible que la vitesse de groupe de 'impulsion pompe vpump = ¢/Ny,,

116



4.2. Variation de la longueur d’onde laser dans le proche infrarouge (0.8 — 2.2 um)

800nm-R-z=0.2m

0.018
(b)
— 0.016\
B
® 0.014} J
= 0.012
£ 0.488
= (c)
D 0.484} ]
0.482 - :
~50 0 50 0.5 1 1.5 2
t [fs] A [um]

FIGURE 4.7 — (a) Géométrie des vitesses de groupe pour les ondes THz (vry,) et de pompe
(Upump)- (b) Angle Tcherenkov 6 et (c) angle d’émission associée ' = 7/2 — 6 en fonction
de la longueur d’onde de pompe calculés a partir de la dispersion linéaire de Pair (Peck
et Reeder [74]).

ol
N, =n(w) +win/ow (4.13)

est I'indice de groupe de 1'onde considérée (Nry, est évaluée & 80 THz). Dans le plan

(x,z = ct), illustré sur la figure 4.7(a), les champs THz sont émis avec I'angle
0 =m/2—0=m/2—cos™" (vrHL/Vpump)- (4.14)

Estimée & partir de la relation de dispersion proposée en référence |74], la valeur de
cos ™! (UL /Vpump) €St presque nulle, parce que le rapport v, /Vpump = Nuy/N1h, €5t déja
proche de 'unité pour les gaz. Il se rapproche davantage de 1 quand la longueur d’onde
est augmentée. Ceci explique les grands angles 6’ observés en figure 4.7(c) & 1600 nm.
L’angle complémentaire 6 = UTHZ/OQT\me, correspondant a I’émission conique usuelle, ne
peut donc pas excéder quelques degrés, en accord avec la référence [12]. Notons qu’en
géométrie focalisée, 'angle 0’ peut étre plus petit a cause de la courbure du front d’onde

THz forcée par la lentille.

4.2.2.2 Généralisation pour différents paramétres de milieu

Dans ce paragraphe, nous étudions I'effet de taux d’ionisation plus complexes appliqués

a deux espéces constituant ’air, et nous considérons différentes réponses des électrons liés.
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FIGURE 4.8 — Simulations UPPE 3D d’impulsions gaussiennes focalisées a deux couleurs
avec le rapport r = 5.2% pour une ionisation QST (courbes tiretées) et une ionisation
PPT (courbes solides) des molécules d’O; et de Ny pour une configuration de type Clerici
et al. |31]. (a) Densité électronique maximum. Les longueurs d’onde FH choisies sont 0.8,
1.6 et 2 um (voir légende). (b) Rendement en énergie THz maximum pour v < 80 THz
en fonction de la longueur d’onde FH pour un faisceau focalisé et deux espéces ionisables
avec le taux QST (courbes noires) et avec le taux PPT instantané (courbes violettes). Les
courbes de scaling en \{ tracées en tirets sont évaluées par une méthode des moindres
carrés. Les points rouges rappellent les points de données expérimentales de la référence
[31]. (c) Intensités spectrales sur I'axe [arb. u.] calculées au point focal. L’insert montre
les amplitudes maximales des champs THz.
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4.2. Variation de la longueur d’onde laser dans le proche infrarouge (0.8 — 2.2 um)

4.2.2.2.1 Géométrie focalisée Nous choisissons d’abord le méme rapport f/wy ~ 14
que pour les expériences de Clerici et al. [31]. Pour des raisons de contraintes numériques,
nous limitons la largeur initiale du faisceau pompe & wy = 150 um sur une distance focale
f = 2.5 mm. Nos impulsions & deux couleurs ont 400 pJ en énergie avec 5.2% injecté dans
le deuxiéme harmonique. Ces simulations incluent & la fois les nonlinéarités Kerr et Raman
et la fenétre THz choisie est encore 80 THz. Les simulations utilisent un pas temporel
At = 75 attosecondes et une résolution transverse de Ax = Ay = 0.88 um. Pour étre
complet, nous prenons aussi en compte l'ionisation des molécules de diazote en utilisant
soit un taux QST (U; = 15.6 eV, Z* = 1), soit un taux PPT dépendant du champ pour
deux espéces, en adoptant les nombres de charge de Talebpour et al. Z5, = 0.53, Z3, = 0.9
[91]. Quand un taux QST pour les molécules Oy et Ny est utilisé, 'intensité pic et la densité
électronique atteignent 650 TW /cm? et 2.7 x 10! cm™ (les atomes sont tous ionisés une
fois) proche du foyer avec une pompe a 800 nm |voir figure 4.8(a)]. Avec le taux PPT,
les nombres de charges effectives étant inférieurs a 'unité découlent d’une ionisation plus
faible [70], ce qui augmente I'intensité maximale atteinte au foyer. Une ionisation simple

compléte est encore atteinte pour les deux espéces moléculaires a 800 nm.

La figure 4.8(b) compare les rendements en énergie THz obtenus a partir de l'ionisation
QST ou PPT du dioxygéne et du diazote. Mis a part le cas & 800 nm avec le taux PPT,
la croissance et les valeurs de I'énergie THz calculée sont en bon accord avec les résultats
expérimentaux de Clerici et al. [31] [comparer les courbes solides et les points rouges de
la figure 4.8(b)]. Un meilleur accord grace au calcul précis de la phase relative entre les
deux couleurs issue du cristal doubleur sera donné dans la section 4.4 de ce chapitre. Les
différences dues au modéle d’ionisation sont limitées. Le scaling en \g trouvé apparait plus
proche de A2 que de \}. La figure 4.8(c) détaille les spectres au foyer. Il est intéressant de
remarquer que les spectres THz numériques ont & présent leur maximum a v ~ 30 THz, et
non a v = 5 THz comme rapporté dans [31]. Ce désaccord peut étre attribué au fait que la
technique ABCD utilisée dans [31] ne peut pas mesurer les fréquences supérieures a ~ 20
THz (voir aussi [12]). L’insert détaille la croissance du maximum du champ THz, qui est
quasi linéaire avec la longueur d’onde FH, ce qui est logique car Ury, o E2y, oc A? ici. Les
figures 4.5(c) et 4.8(b) démontrent la sensitivité des courbes de gain et des spectres THz
quand on fait varier les paramétres laser en géométrie focalisée. Nous signalons a nouveau
que les volumes plasma ont encore une influence limitée dans le gain THz. Le volume
plasma mesuré & des niveaux de densité N, > 10'7 cm ™ sur la figure 4.8 augmente méme
légérement d’un facteur ~ 1.7 au bénéfice de la pompe a 800 nm. Ceci confirme le faible
impact du volume de plasma sur le gain THz a grandes longueurs d’onde et privilégie

plutot une émission THz induite par les surfaces plasma-air |94, 41].
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FIGURE 4.9 — Simulations UPPE 3D de filaments a deux couleurs avec les indices et
ratio Kerr rapportés dans la référence [102, 112] pour des impulsions a 800 nm (courbes
bleues) et 1600 nm (courbes rouges). (a) Intensités pics (axe de gauche, courbes solides)
et densités plasma maximales (axe de droite, courbes tiretées). (b) Energie THz dans une
fenétre spectrale de 80 THz. (¢) Champs THz sur 'axe & z = 20 cm et z = 40 cm, et (d)
intensités spectrales correspondantes.
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4.2. Variation de la longueur d’onde laser dans le proche infrarouge (0.8 — 2.2 um)

4.2.2.2.2 Géométrie de filamentation Enfin, pour évaluer l'influence des coeffi-
cients de nonlinéarité Kerr, nous présentons sur la figure 4.9 l'intensité et la densité
plasma, 1’énergie THz, les spectres et les champs des mémes impulsions femtosecondes
que dans la figure 4.6 en configuration de filamentation pour une auto-focalisation plus
forte avec des réponses retardées Raman plus élevées, ny = 3.79x 1071 cm? /W, x5, = 0.79
comme récemment mesuré dans [102, 82| pour des impulsions pompe de 800 nm. Avec des
impulsions de 1600 nm, d’aprés [112], nous avons sélectionné les valeurs de I'indice Kerr
no = 3.72 x 107 cm?/W, x;, = 0.78. Pour étre complet, nous avons utilisé une version
en champ moyenné sur un cycle optique du taux d’ionisation PPT avec des nombres de
charge effectifs Zp, = 0.53 et Zx, = 0.9 [91]. Contrairement a la figure 4.6, un fondamen-
tal & 1600 nm est capable de déclencher une séquence d’auto-focalisation, en commencant
par un rapport de puissance d’entrée sur puissance critique supérieur a 3.1, ce qui cor-
respond & un rapport de puissance effectif (hors Raman) d’environ 2.5. La figure 4.9(b)
montre I’énergie THz évoluant avec la distance de propagation. Le long de la zone plasma
(0.1 < z < 0.7 m), le rendement de conversion laser-THz avec un FH a 1600 nm par
rapport & un FH & 800 nm est plus faible que dans la configuration de filamentation pré-
cédente [voir aussi les symboles “+” verts rapportés dans la figure 4.5(c)|, ce qui peut étre
attribué a la baisse plus importante des densités plasma maximales atteintes sur la figure
4.9(a). Le rendement maximum THz obtenu avec un FH a 1600 nm est donc inférieur a
celui obtenu sur la figure 4.6. Les figures 4.9(c) et 4.9(d) détaillent les champs et spectres
THz aux distances d’émission maximale de rayonnement THz. Calculés pour les basses
fréquences < 80 THz, les champs THz sur I'axe créés avec un FH 4 800 nm prévalent. Dans
I’ensemble, la tendance principale rapportée sur la figure 4.6 est retrouvée : par rapport
aux facteurs de gain THz obtenus en géométrie focalisée, doubler la longueur d’onde des
filaments bicolores se propageant en état de filamentation n’augmente pas significativement

Uefficacité de conversion THz.

4.2.3 Conclusion

En résumé, nous avons étudié théoriquement I'influence des longueurs d’onde de pompe
comprises entre 0.8 et 2 um dans les émissions de rayonnement THz par des impulsions
laser bicolores dans l'air. L’augmentation de la longueur d’onde du fondamental peut amé-
liorer considérablement le rendement énergétique THz. Nous avons montré que le facteur
de gain d’énergie THz ne peut pas étre formulé quantitativement avec une simple loi de
puissance en Aj en raison de I'influence de la phase relative entre les deux couleurs et
leurs enveloppes temporelles. Cependant, les puissances des taux de croissance entre 2 et

5 peuvent étre justifiées & partir du modéle courant local (LC). Celles-ci varient principa-
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4. Impact de la longueur d’onde laser sur I’émission de rayonnement, THz

lement en fonction de la phase relative entre les deux couleurs. Des croissances en ~ \?739
ont été extraites dans des géométries de propagation focalisées grace a des simulations
3D complétes UPPE, qui reproduisent assez fidélement les mesures expérimentales des
énergies d’impulsion THz. Une phase relative optimale de /2 entre les deux couleurs
ne fournit cependant qu’une loi d’échelle limitée a ~ A2, Des facteurs de gain similaires
peuvent cependant étre difficilement atteints dans une géométrie de filamentation qui li-
mite l'intensité & des valeurs plus faibles et qui présente des densités plasma diminuées a

des longueurs d’ondes plus grandes.

4.3 Variation de la longueur d’onde laser dans I’'infra-
rouge lointain (0.8 — 10.6 ym)

Dans la section précédente, les énergies THz étudiées n’excédaient pas le uJ, que ce
soit expérimentalement ou numériquement. Afin d’avoir des énergies plus importantes et
dépasser la limite du mJ a partir de petites surfaces d’interaction, I’augmentation de la
longueur d’onde laser dans le moyen et lointain infrarouge peut constituer une alternative
efficace. Des longueurs d’onde laser plus longues, par exemple 3.9 pum délivrées par des
OPCPA (“Optical Parametric Chirped-Pulse Amplifiers”), sont maintenant accessibles
dans le régime femtoseconde [48]|. Des lasers ultra-rapides (100 fs) & COy fonctionnant
a 10.6 um a des énergies proches du Joule sont également attendus dans les années a
venir [79, 97]. Il est donc logique que des simulations numériques utilisant des impulsions
énergétiques sub-ps aient été récemment publiées dans ces domaines en longueurs d’onde
[72, 37].

Dans cette section, nous évaluons le potentiel de ces nouveaux amplificateurs laser pour
la génération d’impulsions THz. On se place dans un régime intermédiaire de filamenta-
tion par rapport aux configurations de la section précédente et considérons des filaments
s’étendant sur quelques dizaines de cm seulement. La puissance initiale contient ici un
nombre constant de puissance critique, ce qui impliquera d’adapter le niveau d’énergie
laser a la longueur d’onde examinée. Trois longueurs d’onde FH sont étudiées : 800 nm,
3.9 um et 10.6 pum. Les résultats du modeéle LC sont d’abord présentés, puis les résultats

de simulations UPPE sont commentés.

4.3.1 Reésultats du modéle LC

On considére la fréquence de collision électron-neutre v, ~ 2.86 ps~! [12|. Nous appli-
quons le modéle L.C au champ laser local défini par I'équation (2.1) avec 79 = vy, = 100 fs

étant la durée & mi-hauteur de I'impulsion. Pour commencer, nous considérons des impul-
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4.3. Variation de la longueur d’onde laser dans 'infrarouge lointain (0.8 — 10.6 um)
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FIGURE 4.10 — (a,b) Efficacité de conversion laser-THz évaluée dans le domaine v < 10
THz a partir de 1'équation (2.91) avec les deux fluences d’entrée (a) 5 J/cm? et (b) 10
J/em? (¢1 = 0, ¢y = 7/2) générant des densités électroniques variant peu avec FH (voir
valeurs indiquées au-dessus). Les courbes grises pointillées sont des fits en AS. (c,d,e)
Résultats de simulations UPPE 3D de filaments & deux couleurs du proche au lointain
infrarouge. (c¢) Intensité maximum le long de z utilisant la dispersion HITRAN “hiver”
pour des longueurs d’ondes FH de 0.8 (courbe magenta), 3.9 (courbe verte) et 10.6 pum
(courbe bleue). (d) Densités électroniques maximales associées.
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4. Impact de la longueur d’onde laser sur I’émission de rayonnement, THz

sions a deux couleurs avec un rapport r = 0.1 et des énergies (fluences) laser Uy, =5 — 10
J/cm?, correspondant a des intensités Iy = 100 —200 TW /cm?. La phase relative entre les
deux couleurs est choisie a sa valeur optimum de 7/2 pour la génération de rayonnement
THz par photocourants. Nous montrons sur les figures 4.10(a,b) I’évolution du rendement
THz |[équation (2.91) avec (2.77)| avec la longueur d’onde laser, pour lequel la densité élec-
tronique est calculée avec I'équation (2.78) appliqué & du dioxygéne. Avec une longueur
d’onde laser de 10.6 pum, un gain d’environ deux ordres de grandeur est produit dans le
rendement THz comparé & une pompe opérant dans le proche infrarouge. Un scaling en
Ag donne un exposant « proche de 2, comme attendu dans la section précédente. L’énergie
THz devrait donc étre augmentée de quatre ordres de grandeur quand la longueur d’onde
laser est multipliée par un facteur 10, tout d’abord par les photocourants (voir figure 4.10),
et ensuite parce que le faisceau préserve le méme nombre de puissance critique d’auto-
focalisation P.. oc A2. Cette possibilité nous invite donc a travailler dans le régime de
filamentation, pour lequel la puissance critique d’auto-focalisation augmente notablement
aux grandes longueurs d’onde laser. Cette propriété rend ainsi possible I'auto-guidage

d’un seul filament transportant une énergie élevée.

4.3.2 Simulations UPPE 3D

Afin d’évaluer I'influence de I’humidité de 'air sur 'absorption de la pompe ou du
rayonnement THz généré, la dispersion utilisée dans les simulations UPPE 3D est celle
de Peck et Reeder [74] a laquelle nous implémentons des données HITRAN relatives aux
deux configurations météorologiques suivantes au niveau de la mer : soit une configuration
“hiver” en utilisant une température modérée de 15°C et une humidité locale de 20%, soit
une configuration “été” avec une température de 25°C et une humidité de 60%. L’indice
Kerr ny intervenant dans Pyp, est donné sur le tableau 4.1 avec son rapport de nonlinéarité
Raman xx associé [112, 77]. Le nombre de puissances critiques P, est gardé constant et
fixé 4 1.73, ce qui requiert de disposer d’une énergie de 100 mJ pour le FH & 10.6 ym. La
génération de plasma vient de la photo-ionisation initiée par le taux PPT [équation (2.78)],
a laquelle s’ajoute un terme d’ionisation par avalanche poce?v IN,/[Uim.(v? + w?)], qui
provient des collisions entre les électrons libres et les atomes neutres par Bremsstrahlung
inverse selon le modéle (2.72) rappelé en section 2.1.4.3.5.

Dans nos simulations, le champ laser initial (z = 0) s’écrit comme 1’équation (2.1)
avec une largeur de faisceau en 1/e* de 2.5 mm focalisée par une lentille convergente de
distance focale 30 cm. Les phases initiales ¢ et ¢o sont supposées nulles et la phase évolue
continuement & travers le déphasage de Gouy et les effets de propagation nonlinéaires.

Les énergies d’'impulsions d’entrée sont indiquées sur le tableau 4.1. Les simulations nu-
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4.3. Variation de la longueur d’onde laser dans 'infrarouge lointain (0.8 — 10.6 um)

Ao [pm]/gaz 0.8/air 3.9/air 10.6/air 10/argon
nz [10- cm?/W] || 3.8 3.6 3.3 1.0
Tk 0.8 0.8 0.8 0.0
U [mJ] 0.494 12.4 100 169.4

TABLE 4.1 — Longueurs d’onde FH, indices Kerr, ratio d’effet Raman et énergies laser
incidentes pour 'air et ’argon.
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FIGURE 4.11 — Energies THz [intégrées sur (z,v, )], calculées le long de I’axe de propaga-
tion pour I"hiver” (courbe bleu) et I'“été” (courbe rouge) dans le cas d’'un FH & 10.6 pm.
Les courbes vertes et magenta désignent respectivement les énergies THz pour un FH a
3.9 et 0.8 um avec une dispersion “hiver”. Les lignes pointillées verticales montrent les
distances de génération THz maximale (voir texte).

meériques ont été réalisées en utilisant une boite transverse de 15 x 15 mm? et une fenétre

temporelle de ~ 4.3 ps.

Comme nous pouvons le voir a partir des figures 4.10(c,d), des intensités pics de
~ 200 TW /cm? produisent des densités électroniques supérieures a 107 cm™3. Quand la
longueur d’onde laser est augmentée, des filaments plus longs sont formés [15, 38|. En effet,
la longueur des filaments zg est de plusieurs longueurs de Rayleigh, 2 = w3, /\o avec
wg X Ao désignant la taille transverse du filament, d’oll z5 < Ag. En raison de sa distance
de Rayleigh plus courte, 'impulsion & 10.6 um commence sa séquence d’auto-focalisation

plus tot selon la formule de Marburger (2.107).

La figure 4.11 illustre 1’énergie THz calculée en fonction de la distance de propagation.
Cette énergie reste en-dessous du niveau du pJ pour \g = 0.8 pum, mais elle augmente
au niveau de 0.1 mJ pour une pompe dans l'infrarouge moyen et méme jusqu’a 3.1 mJ
pour l'infrarouge lointain, confirmant "augmentation de 4 ordres de grandeurs attendue

du modéle LC utilisé ci-dessus. L’efficacité de conversion laser-THz obtenue & 10.6 pm est
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de 3% contre 1% a 3.9 um. Les résultats obtenus & 3.9 um sont en bon accord avec les
premiéres expériences a cette longueur d’onde, dans lesquelles des énergies de 0.049 mJ ont
été récemment rapportées par une équipe de chercheurs grecs et autrichiens, correspondant
a un rendement de 0.77% [56]. Notons que les courbes de rendement de la figure 4.11
diminuent au lieu de saturer & une valeur plateau, ce qui est principalement dt aux

composantes THz s’échappant de notre boite (finie) de simulation.

Pour aller plus loin, les figures 4.12(a,b,c) détaillent les spectres THz extraits a la dis-
tance de production THz maximum, pour laquelle la pente de I’énergie THz en fonction
de la propagation sur la figure 4.11 est la plus forte. Comme la diffraction des impulsions
THz ~ mvi est trés importante, cette distance correspond dans la plupart des cas a
la position de I'intensité THz maximale sur ’axe de propagation. En plus de I’'augmenta-
tion impressionnante des intensités spectrales, la figure 4.12(c) prouve aussi que pour une
impulsion & 10.6 um, augmenter I’humidité et la température rend les lignes d’absorption
par I’eau plus fortes autour de 3 et 6 THz. Cependant, ces zones d’absorption étant spec-
tralement étroites, elles ne réduisent pas notablement le rendement THz total, comme
confirmé par la figure 4.11. Par ailleurs, parce qu'un débat important a récemment porté
sur le role du mélange a quatre ondes induit par effet Kerr comparé a celui des photocou-
rants dans la génération d’impulsion THz par lasers [12], les figures 4.12(a,b,c) comparent
les spectres THz calculés aux distances indiquées sans les termes plasma. La présence de
nonlinéarités plasma élargit clairement les spectres d’environ trois ordres de grandeurs et
décale les fréquences pics jusqu’a vy, < 1 THz, ce qui est en accord avec les observations
expérimentales de la référence [12]. Ainsi, la génération de plasma et les photocourants as-
sociés restent les acteurs clés dans la génération d’impulsions THz. Les figures 4.12(d,e,h)
démontrent en outre que de plus larges surfaces d’interaction laser-plasma sont engagées
aux plus grandes longueurs d’onde laser. Ceci est dti a la dépendance en )y du diamétre
du filament (wg o< A9 comme argumenté précédemment) et donc de la section transverse
du plasma, ce qui amplifie le rendement THz. L’angle d’émission conique des impulsions
THz décroit avec la longueur d’onde laser : les ondes THz diffractent en effet avec des
angles de 6.2° et 2.3° pour Ao = 0.8 et 3.9 um, respectivement. Avec une pompe a 10.6 um,
les ondes THz sont émises quasiment sur ’axe, avec un angle de 1.2°. Elles peuvent donc
se propager sur une plus grande distance dans la boite numérique et ont une plus grande
directivité.

La figure 4.13 détaille le spectre optique entier pour les trois longueurs d’onde consi-
dérées le long de I'axe de propagation, avec les champs optiques et THz développés a la
distance de production maximale de rayonnement THz. Pour une pompe dans le proche
infrarouge, cette distance coincide avec celle de la génération plasma maximum, prés

du foyer. Quand la longueur d’onde est augmentée, des harmoniques d’ordre élevé sont
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FIGURE 4.12 — (a,b,c) Spectres THz moyennés transversalement aux distances de géné-
ration d’énergie THz maximale (a) z = 30 cm, (b) z =27 cm et (¢) z = 19.5 cm en utili-
sant le méme code couleur que dans les figures 4.10(c-e). Les courbes tiretées-pointillées
montrent ces mémes quantités sans génération de plasma. (d-f) Fluence THz dans le plan
(x, z) pour des longueurs d’onde FH de (d) 0.8 um, (e) 3.9 pm et (f) 10.6 pm. Les lignes
blanches matérialisent les angles d’émission conique, en faisant un fit de la courbe 2., ()
telle que Urp, (%, 2max) = max, Urp,(z, ). Les isocontours de la densité plasma transverse
4 10' ¢m™3 sont indiqués par des lignes grises.
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FIGURE 4.13 — (a,b,c) Spectres de I'intensité le long de la propagation pour Ay = (a)
0.8 um, (b) 3.9 pum et (c) 10.6 um. Les lignes pointillées verticales indiquent la distance
de production maximale de champs THz.
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FIGURE 4.14 — Champs électriques sur 1’axe de propagation pour des FH a (a) 0.8 pm,
(b) 3.9 pm et (c,d) 10.6 pm aux distances indiquées (courbes grises, axe de gauche). Les
courbes colorées correspondent aux champs THz sur Paxe (x20 ou x100). Les courbes
noires montrent la densité électronique associée (axe de droite).
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FIGURE 4.15 — (a,b) Champs THz dans le plan (z,t) pour des FH & (a) 3.9 pym et
(b) 10.6 pum aux distances z = 27 ¢cm et z = 19.5 c¢m respectivement. (c,d,e) Champs
électriques dans le plan (z,t) pour des FH a (c) 3.9 pum et (d,e) 10.6 pm aux mémes
distances. Les lignes blanches marquent 'emplacement des harmoniques élevés. Les lignes
vertes sont des isocontours pour la densité électronique (voir niveaux sur les figures). (e)

Cas sans plasma.

amplifiés sur une longueur de cohérence L,,, = 7/[k(nwy) — nk(woy)] plus grande [16]
et ils forment un supercontinuum plus large a travers la nonlinéarité plasma et l'auto-
modulation de phase [figures 4.13(a,b,c)|. L’ionisation survient a I’arriére de I'impulsion,
mais les composantes pompe les plus intenses restent dans la partie non déplétée a 'avant
de I'impulsion [voir figures 4.14(a,b,c)|. Le champ THz est piqué 1a ou le champ pompe
est maximum et il augmente avec \g.

Un autre phénomeéne apparait & 10.6 pm. Comme montré sur les figures 4.10(d,e), les
champs THz sont maximum bien avant la distance de génération maximum de plasma.
Au foyer, les harmoniques élevés nourissent principalement 'ionisation. Cependant, ils ne
produisent pas d’ondes THz par photocourants car leurs profils temporels ne peuvent pas
former un champ asymmétrique engendrant efficacement des émissions basses-fréquences.

La figure 4.14 permet de confirmer ce point : au foyer, la partie arriére du champ élec-
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4.3. Variation de la longueur d’onde laser dans 'infrarouge lointain (0.8 — 10.6 um)

trique composé des harmoniques élevés est suffisamment intense pour contribuer seule a la
génération de plasma. Les pas d’ionisation sont créés sur ’axe par les harmoniques élevés
qui sont capables de se propager dans le plasma, contrairement aux composantes optiques
a wy et 2wy, comme montré sur la figure 4.15. Sur cette figure, les champs THz |[figures
4.15(a,b)| et totaux [figures 4.15(c,d,e)| sont montrés dans le plan (z,t) a la distance de
production maximum de rayonnement THz. Les figures 4.15(a,c) se référent a un FH de
3.9 um, et les figures 4.15(b,d,e) & un FH de 10.6 pm; la figure 4.15(e) représente le cas
sans plasma. On remarque que lorsque la densité électronique est supérieure a 106 cm =3
(& droite des lignes bleu-vert), seuls les harmoniques élevés (entourés de lignes blanches)
peuvent se propager. Ceux-ci créent un second pas d’ionisation a 10.6 um. Dans le cas
sans plasma |[figure 4.15(e)], les composantes optiques sont présentes sur toute I’étendue
temporelle de I'impulsion. Par comparaison avec les figures 4.15(a,b), les champs THz
sont émis par les composantes optiques et ne peuvent pas non plus se propager dans le
plasma a cause de I'opacité de ce dernier, d’indice optique 1 = /1 — w2/w?. Les harmo-
niques ¢levés ne contribuent donc pas directement a la génération de rayonnement THz.
Au foyer, comme dit précédemment, la génération d’ondes THz provient seulement des
deux couleurs résiduelles survivant a I’avant de I'impulsion et formant les premier pas d’io-
nisation (voir figure 4.14). Comme la plus large surface de plasma s’é¢tend a z = 19.5 cm
[voir figure 4.12(f)], la génération maximum de rayonnement THz a lieu & cette distance.
Beaucoup moins d’énergie THz est produite & z = 30 cm, car le diamétre du plasma est
diminué d’un facteur ~ 3.5. Enfin, notons que le modéle LC surestime en général les gains
THz produits dans des modéles numériques plus réalistes (par exemple UPPE). Le gain
de 4 décades en énergie THz est ici retrouvé dans nos simulations UPPE a cause de la

distribution transverse du plasma qui est plus large.

4.3.3 Ionisation coulombienne & plusieurs corps

Pour avoir une caractérisation compléte des impulsions & 10.6 pum, il est de nos jours
bienvenu d’examiner 'effet de I'ionisation de Coulomb a plusieurs corps (MBI) proposé par
Schuh et al. |85, 86] (voir figure 4.16). Grace a des simulations microscopiques complétes
prenant en compte les interactions a plusieurs corps entre les électrons, ces auteurs ont
montré que le taux d’ionisation peut étre augmenté pour les faibles intensités et les grandes
longueurs d’onde laser, comme le montre la figure 4.16 (gauche). En effet, sous irradiation
d’un fort champ laser, les électrons se trouvant dans un état excité provenant d’atomes
voisins peuvent interagir, créant une anisotropie dans la polarisation des électrons liés et
augmenter ainsi le taux d’ionisation. Cet effet est d’autant plus pertinent que la longueur

d’onde de pompe est grande. Il se manifeste a de faibles intensités laser ou les ionisations
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FIGURE 4.16 — (Gauche) Taux d’ionisation résultant de simulations microscopiques com-
plétes (courbe rouge) et résultat du fit associé (courbe noire tiretée, voir équation (4.15)).
La courbe pointillée bleue montre le taux QST. L’insert est un schéma de I’ionisation cou-
lombienne & plusieurs corps. Les électrons liés de différents atomes interagissent pour créer
une polarisation suffisante libérant des électrons aux basses intensités et aux longueurs
d’onde élevées. (Droite) Résultats de simulations UPPE & 4 um (courbes pointillées) et
10 um (courbes solides), avec (courbes vertes) et sans MBI (courbes noires). Source :
Schuh [86].

multiphotonique ou tunnel disparaissent. Il faut donc en tenir compte pour les champs
optiques dans l'infrarouge lointain. Pour le modéliser, nous utilisons le fit proposé dans

la référence [86] pour une longueur d’onde de pompe de 10 pm en interaction avec des

E?2+s
Wast(F) = CE*y/ Vo (4.15)

ot C'=1.1095 x 10* m*/GV? et s = 4.6 GV?/m?. Ce fit a été établi a partir de simula-
tions microscopiques complétes de type TDSE (“Time-Dependant Schrodinger Equation”)

atomes d’argon :

comprenant les interactions entre électrons soumis a un champ laser extérieur. Les taux
d’ionisation donnés par ces simulations et le fit ci-dessus sont en trés bon accord comme le
montre la figure 4.16 (gauche). La figure 4.16 (droite) montre les résultats de simulations
UPPE a deux longueurs d’onde, 4 et 10 pm, dans lesquelles sont ajoutés ou non les effets
coulombiens. Alors que le filament a 4 um est relativement peu modifié par la présence
de MBI, le filament & 10 um voit son intensité maximale réduite a 'intensité initiale et
maintenue constante le long de la propagation, créant un filament a flux relativement bas

pouvant se propager sur plusieurs centaines de métres.

Nous considérons donc maintenant un gaz d’argon a la pression ambiante et, a l'aide
des paramétres du tableau 4.1, nous simulons des impulsions focalisées de 100 fs opérant
a une puissance d’entrée égale a la puissance critique avec un rayon wy = 3.5 mm. Le

taux MBI est ajouté au taux PPT de I’équation (2.78), ce qui donne la courbe d’ionisa-
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FIGURE 4.17 — (a) Taux d’ionisation en fonction de l'intensité laser avec (ligne noire) ou
sans (ligne grise) MBI évalué a partir de I’équation (3.3) pour un gaz d’argon & 1 bar.
(b) Densité électronique maximum atteinte le long de la propagation (simulations UPPE
avec ionisation collisionnelle) incluant (courbe noire) ou non (courbe grise) la MBI. (c)
Profils de densité plasma en temps a z = 0.1 m et z = 0.2 m. (d) Rendement en énergie

THz associé.
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tion tracée sur la figure 4.17(a). Par rapport au taux PPT seul, le taux MBI oc E* est
important dans la région d’intensité < 20 TW /cm? et permet une ionisation plus efficace
aux distances de propagation antérieures |voir la figure 4.17(b)|. La figure 4.17(c) détaille
la réponse temporelle du plasma, qui est principalement régie par I’équation (4.15) dans
la plage z < 10 cm. Elle présente une augmentation par pas, ce qui peut favoriser des
photocourants efficaces bien que les pas MBI soient moins marqués que ceux du régime
tunnel a, par exemple, z = 20 cm. Avec cette contribution supplémentaire du plasma,
nous rapportons enfin sur la figure 4.17(d) que ’émission THz commence au tout début
de la plage de propagation aux intensités inférieures a 10'® W/cm?, mais elle sature en
raison de la défocalisation plasma. Sans MBI, un rendement énergétique de 7 mJ est at-
teint, ce qui correspond a une efficacité de conversion de 4%. Avec la MBI, des valeurs
comparables, bien que quantitativement inférieures, sont atteintes : 1.5 mJ d’énergie THz
et 0.9% d’efficacité de conversion. Ainsi, méme avec une défocalisation plasma supplé-

mentaire, on obtient des rendements THz qui n’infirment pas les valeurs attendues sans

MBI.

4.3.4 Conclusion

En résumé, nous avons montré, grace a des simulations UPPE 3D, que des filaments
créés par laser COy & deux couleurs peuvent générer des efficacités de conversion THz
de plusieurs pourcents avec des intensités laser modérées. Les filaments dans I'infra-rouge
lointain peuvent s’auto-guider sur de plus longues distances et engendrer des énergies THz
de plusieurs mJ. Nous avons examiné les effets des conditions météorologiques ainsi que
I'influence de l'ionisation & plusieurs corps. Méme si ces derniers effets peuvent modifier
lefficacité de conversion dans une certaine mesure, ils permettent tout de méme de pro-
duire des champs THz avec des énergies de 'ordre du mJ sur de grandes distances de

propagation.

4.4 Reésultats expérimentaux et numériques du projet

ALTESSE pour les grandes longueurs d’onde laser

Dans cette partie, nous étudions les résultats expérimentaux obtenus au cours du projet
ALTESSE (voir chapitre 1) relatifs a 'accroissement de la longueur d’onde fondamentale
laser. Deux campagnes expérimentales ont été réalisées en utilisant deux amplificateurs
paramétriques optiques (TOPAS, Light Conversion Ltd). Les faisceaux “signal” (\g <
1.6 pm) et “idler” (A9 > 1.6 um) schématisés sur la figure 4.18 ont été utilisés pour générer

un plasma, tandis que 'impulsion a 800 nm délivrée par 'amplificateur laser régénératif
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FIGURE 4.18 — Schéma de la génération paramétrique optique (OPG, gauche) et de 'am-
plification paramétrique optique (OPA, droite). Un faisceau pompe de fréquence w, est
utilisé pour générer un faisceau signal de fréquence w; (et le faisceau idler de fréquence
w; = W, — w; correspondant) en passant dans un cristal nonlinéaire (CNL). Les longueurs
d’onde des faisceaux signal et idler sont choisies en fonction de ’accord de phase dans le
cristal. La conversion pompe/signal étant faible, un étage d’amplification est nécessaire.
Si les conditions d’accord de phase sont respectées, le faisceau signal est alors amplifié au
détriment du faisceau pompe, avec production du faisceau idler associé.
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c) Pyroelectric (Incoherent) Detection
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d) ABCD (Coherent) Detection

FIGURE 4.19 — Génération et détection de champs THz produits par des impulsions laser
a deux couleurs. (a) Schéma de génération. Le FH passe a travers les optiques focalisantes
(lentilles ou paraboles hors-axe) et le cristal BBO. Une impulsion THz de ~ 150 fs est
émise dans Pair par (b) le plasma généré de 5 mm de long. (¢) Mesures d’énergie utilisant
un filtre passe-bas (LP : lame de téflon suivie par un film métallique microstructuré avec
< 18 THz) et un filtre passe-bande (BP) avant le détecteur pyroélectrique (Pyro). (d)
Systéme de détection ABCD capturant le SH de la ligne & retard couplée avec le champ
THz et un champ statique a haut voltage (HV). L’impulsion SH est créée par mélange a
quatre ondes dans lair et collectée par des filtres a densité optique neutre (NOD) et un
filtre BP avant d’atteindre un photodétecteur a avalanche (APD). To Acq. : & Pacquisition.

a été exploitée pour former une ligne & retard afin de mesurer le champ électrique THz
par la méthode ABCD. Des croissances impressionantes de ’énergie THz mesurée ont
été collectées, surpassant celles rapportées dans la référence [31] et dans les simulations

précédentes.

4.4.1 Installations laser

Au cours du projet ALTESSE, les expériences sur l'influence de la longueur d’onde
laser sur le rendement THz ont été effectuées sur deux installations différentes, & DTU
Fotonik (Lyngby/Danemark) et au CELIA, dont les caractéristiques sont détaillées ci-
dessous. Dans les deux configurations, le schéma de génération d’impulsions THz est

identique et présenté sur la figure 4.19.
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DTU Fotonik : Un laser Solstice ACE Spectra Physics opérant a haute énergie (HE)
fournissait la pompe initiale & 800 nm avec une durée & mi-hauteur de 35 fs (TL) a 100 fs.
Le systéeme TOPAS était pompé par des impulsions de 6 mJ & un taux de répétition de
1 kHz pour générer des faisceaux avec une énergie allant jusqu’a 3 mJ, focalisés par une
lentille de distance focale ~ 20 cm. L’'impulsion fondamentale était envoyée sur un cristal
B-BBO de type I de 100 um d’épaisseur pour la génération du SH. Environ 10% d’énergie
de SH fut produite dans les domaines en longueur d’onde de 1.2 - 1.5 ym (puissance FH
~ 900 mW) et 2.4 - 2.6 pm (puissance FH ~ 450 mW), pour lesquels la puissance moyenne
était gardée constante. Des miroirs paraboliques hors axe ont été utilisés pour collimater
et focaliser le champ THz. Une combinaison d’une lame de téflon et d’'un film métallique
microstructuré permettait de bloquer les faisceaux laser FH et SH résiduels. La détection
du champ THz a été effectuée en utilisant la technique ABCD, pour des spectres THz
limités & la gamme de fréquences v < 20 THz. Une photodiode a avalanche (APD) a été
utiliste comme photodétecteur et un détecteur pyroélectrique (QMC Instruments Ltd)

équipé d’une seconde lame de Si a permis de réaliser les mesures d’énergie.

CELIA : Le systéme TOPAS était alimenté par un amplificateur Ti:Sa (25 fs, 4.5 mJ),
capable de délivrer, par exemple, des impulsions & 2 pm d’une durée a mi-hauteur de 60
fs. Le méme dispositif qu’a DTU Fotonik a été exploité, a la différence que des miroirs
focalisants ont pu également étre exploités (f = 20 cm). Des scans en intensité ont permis
d’explorer les dépendances du seuil de détection THz avec la longueur d’onde pompe
avant de procéder aux mesures énergétiques THz. Le méme détecteur pyroélectrique qu’a
DTU a été utilisé pour mesurer les rendements en énergie THz de maniére continue dans
le domaine en longueur d’onde 1.3 - 2.2 um pour une énergie de faisceau ajustée entre 0.1
et 0.6 mJ. Toutes les données expérimentales relatives a cette campagne ont été extraites
pour une énergie de faisceau de 0.3 = 0.01 mJ. Un schéma du montage expérimental
montrant une trace plasma de 5 mm de long et une forme d’onde THz typique pour un
FH de 1.5 pm est illustré sur la figure 4.19.

4.4.2 Données expérimentales

La figure 4.20 résume les données expérimentales obtenues lors des deux campagnes
DTU et CELIA, c’est-a-dire les signaux THz (proportionnels a I’énergie rayonnée) enre-
gistrés a partir des dispositifs décrits précédemment. Malgré les différentes gammes de
longueurs d’onde étudiées, les courbes de fit globales de cette figure soulignent les im-
pressionnantes augmentations en A\ avec des puissances a dépassant non seulement la

puissance ~ 4.6 indiquée en référence |31], mais aussi des exposants capables d’atteindre
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FIGURE 4.20 — Signal du détecteur pyroélectrique donnant le rendement en énergie dans
la fenétre fréquentielle v < 20 THz. Mesures DTU (courbes rouges/magenta : 1.2 - 1.5
pm et courbes vertes : 2.4 - 2.6 um) entourant de part et d’autre celles du CELIA (courbe
bleue : 1.3 - 2.2 um). La puissance d’entrée moyenne du faisceau pompe est fixée pour
chaque intervalle de longueur d’onde scanné, soit 840 mW (magenta), 720 mW (rouge),
300 mW (bleu foncé), 348 mW (vert foncé), 420 mW (vert) and 558 mW (vert clair). Les
courbes pointillées sont des courbes de fit en ). Les cercles gris rappellent les données
de la référence [31]. L’insert montre le signal du détecteur pyroélectrique variant avec la
puissance moyenne du FH pour le domaine en longueur d’onde examiné au CELIA.
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ax~T7-—9, jusqu’a presque 15 a la plus grande longueur d’onde FH. Il convient toutefois
de noter que les plus grands exposants se référent généralement aux largeurs de bande les
plus étroites en longueurs d’onde FH, ce qui peut ne pas fournir une loi d’échelle signifi-
cative. Dans la gamme intermédiaire plus large de longueurs d’onde étudiée au CELIA,
1.3 < A < 2.2 um, la pente des gains d’énergie THz reste plus proche des données de
Clerici [31] (cercles gris). Notons la diminution générique du signal du détecteur pyroélec-
trique affectant les plus grandes longueurs d’onde d’un intervalle spectral donné. Nous
n’attribuons pas cette diminution & une perte de photo-ionisation [31] car l'ionisation
par effet tunnel est indépendante de Ao, ni & une perte de transmittance de BBO [35],
a cause de la mince épaisseur du cristal doubleur utilisé. Comme montré ci-dessous par
les simulations numeériques, cette diminution résulte des modifications de ’angle de phase
induites par le cristal BBO. Un scaling global en \[7 peut étre extrait en moyennant les
exposants de cette figure pour des intervalles suffisamment larges en longueur d’onde FH,

c’est-a-dire pour \g < 2.2 um.

4.4.3 Paramétres des faisceaux et génération de second harmo-

nique

Pour comprendre les variations de I'énergie THz avec la longueur d’onde de pompe
observées sur la figure 4.20, des mesures plus précises du faisceau laser ont été effectuées
lorsque la longueur d’onde pompe est modifiée. Les figures 4.21(a,b) détaillent ainsi le
diamétre du faisceau et la durée des impulsions mesurés sur le TOPAS de DTU pompé
par 'amplificateur d’énergie 6 mJ et de durée 100 fs. Les diamétres de faisceau ont été
mesurés par un analyseur a balayage de fente (Thorlabs). Les faisceaux extraits du “signal”
sont en général plus larges avec des profils spatiaux presque supergaussiens, alors que les
faisceaux “idler” sont plus fins et presque gaussiens (non montrés). Ces figures, en accord
avec [62|, montrent que les durées d’impulsions et les diamétres de faisceaux initiaux
peuvent varier avec )y de quelques dizaines de fs ou quelques mm dans la gamme 1.3
- 1.8 pm, respectivement. Par comparaison, la durée d’impulsion de la référence [31] a
été maintenue dans un intervalle fin de & 5 fs et le ratio en énergie SH/FH mesuré a
été correctement maintenu autour de 5% (5 & 2%). Cependant, un diamétre de faisceau
constant a été seulement conjecturé [30], ce qui peut étre mis en défaut. La distance BBO-
plasma était de ~ 1.2 cm. Des changements dans ces paramétres, comme nous le verrons
dans les paragraphes suivants, peuvent affecter notablement les performances du cristal
BBO pour la conversion SH/FH, l'intensité locale atteinte au foyer et la phase relative
entre les deux couleurs qui est cruciale dans le mécanisme de conversion THz Dans nos

expériences, le cristal BBO a été positionné a une distance fixée >~ 5 ¢cm du point focal
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FIGURE 4.21 - (a) Diamétres & mi-hauteur et (b) durée d’impulsion en fonction des lon-
gueurs d’onde FH, mesurés sur le DTU HE-TOPAS pompé par un amplificateur délivrant
des impulsions de 100 fs et 6 mJ & 800 nm. (c¢) Variations des angles 0 et p optimisant
la SHG a travers la polarisation du FH par rapport au réseau cristallin, et le walk-off
temporel entre les deux couleurs le long du BBO, respectivement [92]. (d) Variations en
fonction de Ag du rapport r en énergie SH/FH calculé & partir de I’équation (4.16) pour
un cristal BBO de 100 pm d’épaisseur, dépendant de I'angle ¢ de projection du SH sur
I'axe du FH. Courbe bleue : ¢ = 0. Courbe rouge : SH projeté avec ¢ = 0.27.
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linéaire, permettant une génération de rayonnement THz maximum tout en évitant le
seuil de dommages du cristal. Tous les angles du cristal BBO ont été optimisés afin de
maximiser la génération de rayonnement THz & chaque longueur d’onde laser. Un rapport
en énergie SH/FH typique de ~ 10 — 12% a été mesuré dans la gamme des longueurs
d’onde FH 1.3 < Mg < 2.2 um.

Des valeurs similaires de conversion en énergie vers la deuxiéme couleur ont été obte-
nues en intégrant numériquement le modele d’enveloppe standard de génération d’harmo-
nique deux [20]. Nous avons d’abord vérifié que les angles polaire et azimutal du cristal
BBO assurant la génération maximum de SH ne changeaient pas dans la gamme précé-
dente de longueurs d’onde laser, comme confirmé par la figure 4.21(c). Dans un second
temps, nous avons évalué 'intensité locale déposée sur le cristal doubleur, en utilisant les
diamétres de faisceau de la figure 4.21(a) et les énergies/puissances moyennes mentionnées
dans le paragraphe 4.4.1 pour extraire les ratios SH/FH calculés a 'aide du modéle de
génération de second harmonique (SHG) standard [20]. Ce modéle est issu de I’équation
(2.118) dans laquelle les termes nonlinéaires sont uniquement la polarisation d’ordre 2

due au cristal, avec les approximations d’enveloppes lentement variables |0,4;] < w;|A4,],
|024;] < k;l0.4;] :

2)
— we@ —
0, Ay = i—2—A2e%%% 9. A, =1

CNeo Net

WlX(2)

At Ayeiokz (4.16)

ol l'indice 7 = 1,2 se référe aux composantes FH et SH, respectivement associés aux

enveloppes lentement variables A; de la jéme couleur de champ

—

E;(wj, 2) = Aplw, 2) explijine,; (0)woz/c] (4.17)

aux fréquences w; = w + jwy, w <K wp. L'indice de réfraction n. ;(w) dépendant de w est
l'indice de dispersion du cristal BBO variant le long des axes ordinaire |n.1(w) = n,(w)]
et extraordinaire [n.2(w) = n.(6,ws)|, et selon 'angle 6 défini sur la figure 4.21(c). La
rotation de I'angle # permet de changer I'indice optique de 'axe extraordinaire du BBO

selon la relation

(4.18)

2
e o

1 sin?(# cos?(6

\/ (6) , cos’(6)
oll n, et n. sont les indices des axes ordinaire et extraordinaire. Pour avoir un accord de
phase, et donc maximiser la génération de second harmonique, I’angle 6 doit étre choisi de
telle sorte que l'indice optique n.(6) a 2wy soit égal a 'indice n, & wy. On construit alors
I'indice de dispersion n. du cristal BBO intervenant dans le modéle SHG avec l'indice n,

autour de wy et n.(f) autour de 2wy. La différence de phase en nombre d’onde s’écrit alors
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FH&:H

(0]

FIGURE 4.22 — Projections de FH et SH sur les axes ordinaires et extraordinaires du
cristal 5-BBO de type L.

0k(w) = (Ne1 — ne2)wa/c.
Les rapports SH/FH
f |E2]2dw

- . (4.19)
[ 1B Pdw + [ |Bs|2dw

résultant de ce modeéle sont montrés par une courbe bleue sur la figure 4.21(d), qui est en
bon accord avec les valeurs expérimentales. Pour une utilisation pratique dans le modéle
UPPE, qui est scalaire et non vectoriel, I'intensité d’entrée du SH doit cependant étre
diminuée d’un facteur ~ cos? ¢ sin® ¢ ~ 1/4 (courbe rouge) en raison des projections des
polarisations. En effet, comme montré sur le schéma 4.22, le champ électrique du FH doit
d’abord étre projeté sur l'axe ordinaire du cristal BBO. Pour un cristal BBO de type
I, la génération optimum de SH se fait lorsque le champ FH est suivant ’axe ordinaire,
produisant un SH suivant 'axe extraordinaire qui lui est orthogonal. Cependant, deux
couleurs de polarisations exactement orthogonales est un cas défavorable a la génération
de rayonnement THz, comme montré précédemment dans le chapitre 2. La polarisation du
champ FH doit donc présenter un angle non nul avec I’axe ordinaire du BBO (cos ¢ < 1).
Le SH, généré suivant I'axe extraordinaire du BBO, doit ensuite étre projeté suivant la
polarisation du FH. Le rapport effectif résultant est alors implémenté dans le code UPPE.

La figure 4.23 montre ’énergie THz générée en fonction de la position du cristal
doubleur, attendue par le modéle LC. Les rapports du SH par rapport au FH sont évalués

par le modéle SHG, puis des phases de dispersion linéaire et de plasma sont ajoutées
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4.4. Résultats expérimentaux et numériques du projet ALTESSE pour les grandes
longueurs d’onde laser
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FIGURE 4.23 — (a) Schéma du montage comprenant la lentille de focalisation, le cristal
BBO générant le SH et le plasma. (b) Rendements THz donnés par le modéle LC lorsque
la position du BBO est variée le long de ’axe de propagation entre la lentille et le plasma,
pour deux longueurs d’onde FH.

en fonction de la distance du BBO au foyer. La phase supplémentaire due au plasma
est trouvée empiriquement avec des simulations UPPE préliminaires et vaut ~ 0.27. La
génération de SH est calculée pour une énergie initiale de 800 pJ, avec les diamétres
de faisceau et durées d’impulsion de la figure 4.21(c) pour deux longueurs d’onde laser,
1.4 et 1.8 ym. L’intensité au foyer est choisie autour de 100 TW /cm?, pour prendre en
compte la saturation par la défocalisation plasma. Le rendement THz est calculé de fagon
classique comme dans le chapitre 2, a I'aide du modéle LC appliqué aux deux couleurs
dont les amplitudes et phases sont celles du modéle SHG. L’ionisation est modélisée
par un taux QST appliqué au dioxygéne. Les courbes de la figure 4.23 montrent que la
distance optimale BBO-plasma devrait, dans ces conditions, étre comprise entre 2.5 et 5
cm, ce qui en trés bon accord avec les choix expérimentaux. Par ailleurs, la génération
THz maximale & 4 cm avant le foyer montre un rapport entre les deux longueurs d’onde
étudiées en puissance de 4.5. Notons enfin les oscillations dans le rendement THz due &

la variation de phase causée par la dispersion linéaire de 1'air.

Pour compléter la réponse du cristal BBO, les figures 4.24(a,b) détaillent pour chaque
Ao les variations de la phase relative sortant du cristal doubleur lorsque son angle 6 est

varié de sorte que le rapport d’énergie SH/FH fluctue autour de sa valeur maximale de
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FIGURE 4.24 — Phase relative initiale ¢ entre les deux couleurs induite par le cristal BBO
variant avec (0,\g) pour les configurations (a) CELIA (¢ = 0.27) et (b) Clerici et al.
(p = 0.47). Les lignes sont les niveaux de r calculés avec le modéle SHG (courbes solides)
ou avec un fit en r oc sinc?(¢ — 7/2) (courbes pointillées) déduit du traitement analytique
du méme modéle.

10 £ 5% pour Pexpérience CELIA |[figure 4.24 (a)] et de 5 £+ 2% pour Clerici et al. [30]
[figure 4.24 (b)]. Pour des variations modérées de ces quantités, la phase relative ¢ a la
sortie du cristal BBO varie de 0 a 7 et ne peut étre connue avec précision. Cependant, il

est toujours possible d’extraire de ’équation (4.16) dans approximation de pompe non

déplétée :
(2) —
~ A2 —1), 0,A; ~0, 4.20
2 CNeobk ! (e ) ’ ! (4.20)
les relations
r o< sinc?(0kL/2); ¢ = w/2 4 SkL/2 (4.21)

avec L = 100 ym indiquant I'épaisseur de BBO et sinc(z) = sin (x)/x. Les résultats de
cette évaluation analytique sont représentés sous forme de lignes en pointillés sur les figures
4.24(a,b) et ils se superposent a la solution numérique de I’équation (4.16). Notons que la
simple inégalité sinc?(¢ — /2) > 1/2 fournit des valeurs de la phase relative ¢ couvrant
presque un intervalle 7 lorsque r est réduit de moitié. Par conséquent, on doit choisir nos
valeurs de ¢ comme appartenant a cet intervalle de largeur 7 et se rapprochant au mieux

des mesures d’énergie THz expérimentales.

4.4.4 Reésultats des simulations

Des simulations UPPE ont été effectuées afin d’expliquer et confirmer les résultats

expérimentaux. Elles ont toutes été réalisées pour un indice Kerr ny = 3.7 x 1071 cm?/W
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longueurs d’onde laser
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FIGURE 4.25 — (a) Energie THz calculée avec le modéle UPPE 3D (points bleus) repro-
duisant les résultats expérimentaux de Clerici et al. [31] (cercles noirs), en prenant en
compte le déphasage induit par le cristal BBO pour un rapport SH/FH en énergie de
5%. Les points rouges montrent les mémes résultats mais avec un déphasage constant
avec la longueur d’onde de /2 induit par le cristal. L’insert montre les phases relatives
entre les deux couleurs 4 la sortie du BBO. (b) Energie THz simulée pour un cristal BBO
placé & 5 cm du foyer, prenant en compte les rendement et déphasage induit par le cristal
BBO dans le modéle SHG, a deux énergies incidentes, 800 pJ (courbe bleue) et 300 pJ
(courbe rouge). La courbe verte montre I’énergie THz pour une énergie laser de 300 uJ
et un rapport SH/FH fixé a 5%. La courbe noire montre les énergies évaluées a partir des
données expérimentales. L’insert détaille & nouveau les valeurs de déphasage induit par
le cristal.
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4. Impact de la longueur d’onde laser sur I’émission de rayonnement, THz

avec une fraction de 80% de réponse Raman. Nous avons utilisé le taux d’ionisation PPT
instantanné appliqué a 80% de diazote et 20% de dioxygéne.

Tout d’abord, les simulations des données de Clerici et al. [31] ont été refaites a
I’échelle, en incluant la phase relative supplémentaire due au cristal BBO. La figure 4.25(a)
montre les résultats de ces simulations, qui sont en trés bon accord avec les données expé-
rimentales. En faisant varier la phase induite par le cristal BBO dans U'intervalle [0,7], les
chutes de I'énergie THz observées a certaines longueurs d’onde ont pu étre reproduites. La
phase entre les deux couleurs initiale choisie est tracée en insert. Lorsque la phase initiale
est fixée a m/2, ce qui correspond au cas de parfait accord de phase dans le cristal BBO,
on retrouve la croissance monotone, observée dans les simulations des sections précédentes
et prédite par le modele LC. Le comportement est plutot en \j compte tenu du domaine

de propagation optique plus long (puisque a 1’échelle) que dans la section 4.1.

Nous avons ensuite simulé les données expérimentales de la figure 4.20 pour différentes
longueurs d’onde laser dans la gamme 1.3 - 1.8 um, et un cristal BBO placé & 5 cm du
foyer. Les données expérimentales sur le diamétre des faisceaux et la durée des impulsions
de la figure 4.21 ont été utilisées. Le rendement induit par le cristal doubleur a été calculé
par le modéle SHG. La figure 4.25(b) montre les croissances en énergie THz a énergie
laser fixée, c’est-a-dire 300 pJ (courbe rouge) et 800 uJ (courbe bleue), représentatives
des configurations du CELIA et de DTU, respectivement. Pour comparaison, la courbe
verte montre 1'énergie THz produite pour un rapport SH/FH fixé de 5%. Les phases
initiales utilisées sont montrées en insert.

Toutes les courbes de simulations ont des caractéristiques génériques. Le rendement
THz croit jusqu’a Ao = 1.6 pum, avant de diminuer de la méme facon que les données
expérimentales (courbe noire). En comparaison avec ces derniéres, il y a un décalage de
~ 40.2 pym. Cette croissance jusqu'a \g = 1.6 pum et la décroissance qui la suit peuvent
étre modélisées par une loi en sin?(¢ + ®p), ot ¢, =~ 0.457 est un décalage de phase da a
la propagation, relativement constant pour l'intervalle de longueurs d’onde FH considéré.
Quand la phase relative initiale est artificiellement mise & zéro, une croissance monotone
du rendement THz avec la longueur d’onde est retrouvée (non montrée).

Nos simulations nous permettent donc d’attribuer cette perte de croissance soudaine
d’énergie THz au déphasage supplémentaire entre les deux couleurs introduit par le cristal
BBO de 100 pum d’épaisseur. Elles confirment que les croissances impressionnantes rap-
portées dans les expériences dépendent principalement de la taille du faisceau initial et
de la durée de I'impulsion, en fonction des variations induites par 'amplificateur optique
paramétrique. Lorsque )y est augmenté, la croissance de la durée d’impulsion augmente
le nombre d’événements d’ionisation, qui contribuent de maniére constructive au champ

THz induit par les photocourants [17]. La diminution de la largeur spatiale du faisceau
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favorise des intensités initiales plus élevées, qui déclenchent la génération de plasma plus
tot le long du chemin optique et augmentent ainsi I’émission cumulée d’ondes THz. Nos ré-
sultats démontrent enfin que les variations appropriées de la taille du faisceau signal /idler
et des durées des impulsions fournies par les systémes TOPAS, lorsqu’elles impliquent des
énergies laser comparables, peuvent générer des gains importants sur les rendements de
conversion laser-THz sur de courts intervalles de longueur d’onde.

Cette analyse met en évidence les dépendances critiques du rendement THz mesuré
par rapport aux paramétres du faisceau FH. Au-dela des études classiques (délai entre
deux impulsions, rapport d’énergie FH/SH, etc.) conduisant a une croissance en ~ \3
uniquement, notre modéle complet et nos expériences soutiennent le meilleur accord entre
mesures expérimentales et simulations numériques obtenu a ce jour. La divergence avec les
lois de croissance publiées précédemment trouve son origine dans les distorsions spatiales
du front d’onde et la phase temporelle accumulées dans les étages paramétriques et de
conversion qui affectent a la fois le diamétre du faisceau et la durée des impulsions délivrées
par les amplificateurs paramétriques optiques lors de 'optimisation de la longueur d’onde
FH. Cette étude suggére ainsi d’étudier de nouvelles architectures OPA exemptes de ces

couplages spatio-temporels.

4.5 Conclusion

En résumé, I’'évolution de I’énergie THz en fonction de la longueur d’onde laser dépend
fortement de la configuration laser utilisée. La premiére section a montré qu’en régime
focalisé, oi1 le plasma n’est que de quelques mm de long, les rendements THz obtenus par
des simulations UPPE 3D sont en accord avec les estimations locales LC pour une évo-
lution en /\(2)_4, dépendant de la phase entre les deux couleurs. Une production maximale
d’énergie THz est obtenue lorsque les deux couleurs présentent un déphasage de /2 en
zone d’ionisation (plasma), auquel cas une loi d’échelle en A2 s’applique. Cette évolution
ne tient pas sur des filaments plus grands, notamment si les comparaisons sont faites
a énergie constante et ne permettant pas de satisfaire la condition d’auto-focalisation
P, > P, pour toutes les longueurs d’ondes. Pour exploiter pleinement le potentiel de
la filamentation aux grandes longueurs d’onde laser, la seconde étude a été réalisée a
nombre de puissances critiques constant, donc a énergie laser croissante avec la longueur
d’onde. Des filaments plus importants sont ainsi créés a des longueurs d’onde laser dans le
lointain infrarouge, conduisant a des énergie THz de plusieurs mJ se propageant dans un
cone d’angle plus faible. Enfin, la derniére section a montré I'importance de la constance
des paramétres laser dans les lois de croissance, et notamment de la phase entre les deux

couleurs qui peut étre modifiée par le cristal doubleur. Le déphasage induit par ce cristal
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conditionne la performance de conversion laser-THz pour une longueur d’onde fondamen-
tale donnée et pour une position fixe du cristal BBO. Nous avons démontré que, pour des
ensembles de tailles transverses et durées d’impulsion FH donnés, la phase relative acquise
a la sortie du cristal doubleur conditionnait la courbe en énergie THz obtenue. Celle-ci ne
se réduit pas a une simple loi d’échelle en A\§, mais présente des points d’inflexion (maxima
et minima) qui dépendent de 'angle de phase réalisé en zone plasma, conditionné par le

déphasage induit par le cristal doubleur & une longueur d’onde fondamentale ).
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Conclusion

Cette thése a porté sur la génération de rayonnement térahertz (THz) produit par
interaction entre des impulsions laser femtosecondes & deux couleurs et un plasma d’air.
L’étude des ondes THz est motivée par le fait que les molécules complexes émettent pré-
férentiellement dans cette gamme de fréquences, caractéristiques des mouvements “lents”
induits par les groupements chimiques fonctionnels au sein de macro-molécules. Chaque
molécule posséde un paysage unique de signatures spectrales dans ce domaine, ce qui est
trés utile non seulement en spectroscopie moléculaire, mais aussi pour 'imagerie médi-
cale, la détection de matériaux suspects en sécurité ou pour I'héritage culturel. Cepen-
dant, disposer de champs THz utilisables pour ces applications nécessite que ceux-ci soient
suffisamment intenses pour ne pas étre complétement absorbés par les molécules d’eau
présentes dans lair. Ils doivent aussi présenter une bande suffisamment large afin d’avoir
la plus large caractérisation possible des molécules analysées. Toutefois, la gamme THz
étant a la frontiére entre les domaines électronique et photonique, peu de technologies
permettent de générer de tels rayonnements. Les dispositifs électroniques peinent a ex-
céder la gamme du THz. Les sources relevant du domaine de la photonique conduisent,
en revanche, a des champs rayonnés plus intenses et a plus large bande. Les sources
laser-plasma ont en outre ’avantage de ne pas étre sujettes a un seuil de dommages et
délivrent des spectres trés large-bande, au dela de 100 THz, avec des rendements plutot
élevés, proches de 1074,

La production de rayonnement THz par interaction laser-plasma permet donc de ré-
pondre aux deux problématiques d’émission de champs THz intenses et a large bande.
Le systéme générant ainsi de telles ondes THz est composé dans sa configuration la plus
simple d’'une impulsion laser femtoseconde se propageant a travers un cristal doubleur
produisant un second harmonique qui, couplé au fondamental, va créer un plasma a un
foyer nonlinéaire dans 'air. Ce plasma, via le mécanisme des photocourants, va émettre

du rayonnement secondaire THz par conversion nonlinéaire de fréquences. Ce mécanisme
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a été étudié tout au long de ce manuscrit, avec différentes configurations initiales de
champ laser et I'influence de divers paramétres, notamment la longueur d’onde laser et

des configurations de multi-impulsions contenant une dérive de fréquence.

Cette thése a été effectuée au Commissariat a ’Energie Atomique et aux Energies Al-
ternatives dans le cadre du projet ANR/ASTRID ALTESSE (“Air-Laser based TErahertz
SpectroScopy of Explosives”). Si Pobjectif de ce projet était d’étudier expérimentalement
la spectroscopie THz d’explosifs & distance par interaction laser-plasma, ce mémoire s’est
plutot concentré sur les études théoriques et numériques des sources émettrices. Plus par-
ticuliérement, mon travail de thése avait pour objectifs d’optimiser numériquement les
spectres THz & partir de parameétres laser caractérisant des impulsions ultra-bréves et
multi-couleurs, de dimensionner I’étape de propagation laser, que ce soit en régime fo-
calisé ou en régime de filamentation, d’optimiser la création de plasma et la génération
de rayonnement THz pour le projet, et enfin de proposer de nouveaux scénarios ouvrant
de nouvelles perspectives dans l'ingénierie THz par lasers intenses (impulsions multiples,

utilisation de futurs laser & CO,, etc).

Le premier chapitre de cette thése s’est donc attaché a en introduire le contexte et a
présenter dés le départ les résultats principaux de spectroscopie obtenus durant le projet
ALTESSE. Les mesures expérimentales de ce projet constituent les premiers résultats ori-
ginaux de cette thése. Ainsi, des spectres large bande d’explosifs et de produits simulants
ont pu étre obtenus jusqu’a 60 THz, cette étendue spectrale exploitée en spectroscopie
THz dans le domaine temporel étant une premiére a notre connaissance. Des spectres
d’explosifs ont aussi pu étre acquis a grande distance a ’aide du laser de puissance TRI-
DENT, c’est-a-dire aprés une propagation du faisceau pompe sur 12 m, avant la partie
génération et détection des champs THz. Et ce, en dépit des fortes instabilités subies par
le laser dties & I’environnement bruité, donc réaliste, dans lequel il était placé. Ces spectres
a grande distance ont été validés par comparaison avec des mesures de spectroscopie THz
réalisées sur des distances plus courtes et dans des conditions controlées de laboratoire.
Des tests de filamentation laser sur plusieurs métres & une et deux couleurs ont aussi été
réalisés, et des champs THz ont été détectés, méme s’ils n’ont pas été traités et utilisés.
Ces résultats sont un premier pas pour la spectroscopie THz d’explosifs a grande dis-
tance. Ils démontrent la fiabilité de la méthode de détection ABCD et la faisabilité d’un

détecteur opérationnel dans des conditions réelles d’utilisation.

Le second chapitre a abordé les principes physiques intervenant dans la génération
de rayonnement THz par interaction laser-plasma. Le champ laser se propageant dans
Pair est ainsi régi par les équations de Maxwell, dans lesquelles interviennent des termes
nonlinéaires dus, d’une part, a 'effet Kerr (instantané et retardé), correspondant a la

réponse des électrons liés des atomes de I'air lors du passage du champ laser, et, d’autre
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part, a 'ionisation, a 'origine d’un courant transverse des électrons libérés par le champ
laser et produisant le plasma d’air. Ces deux mécanismes nonlinéaires convertissent une
onde laser en ondes THz, mais ni dans les mémes conditions, ni dans la méme mesure.
En effet, & basse intensité laser (< 10'® W/em?), en-dessous du seuil d’ionisation, seul
leffet Kerr intervient dans la production de rayonnement THz par mélange a quatre
ondes, avec des rendements relativement faibles (~ 1077). Lorsque le seuil d’ionisation
est dépassé (> 10 W/em?), le mécanisme des photocourants domine. Des rendements
de conversion augmentent alors d’environ trois décades (~ 107%). Le courant créé par le
mouvement transverse des électrons libérés par ionisation comporte ainsi une composante
basse-fréquence dans le domaine THz favorisé par I’asymétrie temporelle du champ laser.
Cette asymeétrie est présente pour des impulsions courtes et elle est naturellement renforcée
par la présence de deux couleurs, d’autant plus si leur phase relative est bien ajustée, c’est-
a-dire proche de la valeur 7/2. Les photocourants peuvent notamment étre approchés
grace a un modéle appelé “local current” (LC) basé sur ’hypothése que, pour un petit
volume de plasma, les champs THz émis sont proportionnels & la composante THz du
courant électronique dans le plasma. Ce modéle local, qui ne fournit pas d’évaluation
quantitative de I’énergie THz, permet néanmoins de comparer les performances possibles
des configurations laser entre elles et reproduit les spectres et champs rayonnés pour de
faibles distances de propagation ol le champ laser n’est pas fortement modifié par les

effets nonlinéaires.

Par ailleurs, pour des puissances laser crétes supérieures a une valeur seuil, I'effet Kerr
provoque 'auto-focalisation du faisceau laser a distance finie, saturée par la défocalisation
plasma. Ainsi, en combinant plusieurs séquences d’auto-focalisation Kerr et de défocali-
sation plasma, un filament de lumiére peut étre créé et maintenu sur de longues distances
de propagation. Les filaments pouvant créer un canal plasma sur plusieurs métres, ils sont

donc intéressants pour produire du rayonnement THz a distance.

La derniére partie du chapitre 2 a permis d’introduire les équations du modéle uti-
lisé tout au long de ce manuscrit, le modéle UPPE (“Unidirectional Pulse Propagation
Equation”). Ce modéle résout uniquement la composante du champ électrique laser et de
ses rayonnements secondaires se propageant vers I’avant, pour des angles de propagation
relativement proches de I’axe optique. Le modéle UPPE, résolu numériquement avec une
méthode “split-step Fourier”, est beaucoup moins cotiiteux en temps de calcul que la résolu-
tion directe des équations de Maxwell complétes. Il permet donc de simuler des distances
de propagation de plusieurs métres correspondant aux échelles expérimentales, pour des
nombres d’heures de calcul raisonnables. Rappelons que le modéle UPPE a été validé de

nombreuses fois par comparaison avec des expériences.

Le troisiéme chapitre nous a permis d’examiner 'influence d’une dérive en fréquence
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(“chirp”) et de la combinaison d’impulsions laser sur les champs THz produits. L’objectif
était alors de moduler les spectres THz créés par des impulsions laser a deux couleurs
composées de plusieurs sous-impulsions, en jouant sur les valeurs du coefficient de chirp
et le retard entre les sous-impulsions. En faisant varier ces deux paramétres, trois confi-
gurations ont été choisies, optimisées préalablement grace au modéle LC dans le cas de
deux sous-impulsions. La configuration émettant localement le plus de rayonnement THz
correspond au cas de deux sous-impulsions superposées et non chirpées ayant la durée
a mi-hauteur la plus petite (et la puissance créte la plus élevée). En revanche, si un
chirp est appliqué aux sous-impulsions, la configuration maximisant le rendement THz
est celle ol les sous-impulsions sont retardées, ce retard étant un nombre entier de cycles
optiques (environ une demi-durée d’impulsion si le coefficient de chirp appliqué est de
4, soit un élargissement en durée a mi-hauteur de 40 a 165 fs). Ces configurations de
multi-impulsions chirpées (ou non) ont ensuite été simulées avec le modéle UPPE en trois
dimensions, en géométrie focalisée et en régime de filamentation. Les résultats obtenus
en géométrie focalisée coincident avec ceux obtenus avec le modéle LLC. Cependant, en
régime de filamentation, les cas ot un chirp est appliqué permettent de générer plus de
rayonnement THz en raison du meilleur couplage sur de grandes distances (de 'ordre du
métre) entre les deux couleurs dont les durées d’impulsions sont plus longues. Encore une
fois, le cas ou les deux sous-impulsions sont séparées est plus favorable a la génération de
rayonnement THz par rapport au cas ot elles sont superposées, en raison d’'un meilleur
couplage entre les deux couleurs et d’un spectre initial plus performant. Enfin, diverses
configurations de chirp/retard d’impulsions ont aussi été étudiées en régime de filamenta-
tion. Nous avons comparé 'influence d’un chirp positif avec celle d’un chirp négatif sur le
rendement THz. Un chirp positif devrait permettre d’obtenir des champs THz plus élevés,
en raison d’une phase relative entre les deux couleurs plus proche de la valeur optimale
7/2 a la distance de production maximale de rayonnement THz dans le plasma. Cette
propriété a récemment été rapportée expérimentalement [54]. L’influence de la combinai-
son de plusieurs sous-impulsions complétement séparées a en outre été examinée, révélant
que les spectres THz peuvent étre piqués a différentes fréquences jusqu’a 200 THz. Cette
étude montre donc que grace a deux paramétres, la dérive de fréquence (chirp) et le retard
d’impulsions qui peuvent étre facilement implémentés expérimentalement, les spectres et
champs THz peuvent étre modulés, ce qui peut étre trés utile pour des applications en

spectroscopie.

Enfin, le quatriéme chapitre a été dédié aux conséquences de 'augmentation de la
longueur d’onde laser fondamentale dans la génération de rayonnement THz. Des études
numériques et expérimentales antérieures ayant montré une forte croissance de 1’énergie

THz émise lorsque la longueur d’onde laser est augmentée, il était d’autant plus intéres-
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sant de comprendre cette propriété que des longueurs d’ondes laser s’éloignant du proche
infrarouge correspondent a une gamme attendue étre plus “sécure” pour l'eeil. La pre-
miére partie de ce chapitre est une étude concentrée sur les longueurs d’ondes laser en
deca de 2 pum. Des calculs analytiques montrent que I’évolution du rendement THz ne
plaide pas en faveur d’une loi d’échelle universelle en A\* traduisant I'accroissement de
I'énergie THz : un tel “scaling” est en effet en A\? ou en \?, en fonction de la phase relative
entre les deux couleurs. Si celles-ci sont séparées d’une phase de 7/2, ce qui permet une
génération maximale d’énergie THz, alors 1'énergie THz devrait croitre en \2. Ces évalua-
tions sont valables en géométrie focalisée. En régime de filamentation, cependant, de telles
évolutions dépendent de la puissance initiale du faisceau. Si celle-ci n’est pas largement
supérieure & la puissance critique d’autofocalisation, alors 'impulsion faiblement autofo-
calisée conduira a une ionisation peu importante et donc a une génération de rayonnement
THz faible. Si I’énergie du faisceau est maintenue constante, alors 'augmentation de la
longueur d’onde laser conduit & un diminution du rapport de sa puissance initiale sur la
puissance critique, qui peut s’approcher de 1 et donc mener a une faible production de
plasma, donc de champ THz. Dans la seconde étude de ce chapitre, le rapport entre puis-
sance initiale et puissance critique a donc été gardé constant lors de I'augmentation de
la longueur d’onde laser, ce qui implique d’accroitre ’énergie initiale laser en proportion.
Dans cette partie, nous avons étudié des longueurs d’ondes typiques de lasers en cours
d’amélioration, en termes d’énergie et de durée : les lasers OPCPA opérant a 3.9 um,
qui peuvent actuellement délivrer des impulsions de quelques dizaines de mJ et de durée
< 100 fs, et les lasers & CO5 & 10.6 um, permettant d’atteindre la centaine de mJ pour une
durée de quelques picosecondes. Nous avons montré qu’a rapport de puissance initiale sur
puissance critique constant, ’augmentation de ’énergie THz avec la longueur d’onde laser
en régime de filamentation peut atteindre un facteur A* grace a des filaments plus longs et
plus larges transversalement que pour une longueur d’onde laser opérant dans le proche
infrarouge. Le régime de filamentation a donc un intérét important dans la création de
champs THz forts a grande longueur d’onde laser, ceux-ci pouvant contenir une énergie
de plusieurs mJ pour une énergie incidente de 100 mJ transportée par des impulsions de
100 fs & 10.6 pum. Ces comportements ont récemment été validés par des lasers opérant a
3.9 pm dans le moyen infrarouge (~ 1% de conversion, 0.05 mJ d’énergie THz & inten-
sité laser modérée). Ils restent a étre prouvés pour des lasers & CO, ultrabrefs, ces lasers

opérant avec de tels paramétres n’étant attendus que dans les prochaines années.

La derniére section du quatriéme chapitre a concerné I'explication des résultats obte-
nus expérimentalement durant le projet ALTESSE lorsque la longueur d’onde laser est
variée de 1.2 & 2.6 um a partir de systémes OPA. Nous nous sommes plus précisément

concentrés sur leur déviation aux lois d’échelle précédentes. Les différentes campagnes
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réalisées au CELIA et & DTU ont en effet mis en évidence des gains en A\>~'4, non pré-
vus par des simulations préliminaires qui attendent une évolution au maximum en \*
si tous les autres paramétres sont conservés constants. Les paramétres laser tels que la
durée de 'impulsion, la taille transverse du faisceau et 'inclinaison du cristal doubleur ne
sont pas généralement constants sur les systémes OPA lorsque 'on augmente la longueur
d’onde du fondamental. Nous avons donc réalisé des simulations prenant en compte les
variations de ces paramétres, notamment grace a un modéle 1D de génération de second
harmonique. Le paramétre crucial dans la génération de rayonnement THz est la phase
relative entre les deux couleurs. Or celle-ci n’est pas constante expérimentalement pour
toutes les longueurs d’onde examinées car elle varie avec 'intensité incidente du fonda-
mental, la disposition des angles du cristal BBO et la position de ce dernier par rapport
au plasma. Nous avons ainsi dii justifier et simuler les valeurs de cette phase relative afin
de reproduire et d’expliquer les croissances de 1’énergie THz avec la longueur d’onde laser.
Cette étude montre I'importance du controle précis des paramétres laser, en particulier la
différence de phase a la sortie du cristal BBO, pour une génération optimale de rayonne-
ment THz. Elle résout une problématique vieille de cing ans et d’une importance cruciale.
Augmenter la longueur d’onde laser est donc une voie prometteuse pour faire croitre le
rendement THz, mais cela doit se faire en compromis avec les longueurs d’onde et les
énergies laser actuellement disponibles. Pour une installation laser donnée, il devrait ainsi
y avoir des longueurs d’onde fondamentales optimales conciliant ces deux points. C’est
ce que prouvent nos courbes de croissance THz qui ne se réduisent pas & une simple loi
en \“, mais mettent aussi en avant des points de fonctionnement nominaux a certaines

longueurs d’onde.

Pour conclure, les résultats de cette thése nous ont permis de comprendre 'influence
de nombreux parameétres dans la génération de rayonnement THz par interaction laser-
plasma pour réaliser une spectroscopie moléculaire & distance. Celle-ci pourrait donc tirer
parti de 'augmentation de la longueur d’onde laser afin d’avoir des champs secondaires
plus intenses mais aussi des filaments plus longs, et de la modulation d’impulsions laser
amplifiant certaines fréquences THz selon les produits a analyser. Par ailleurs, ’avénement
de lasers & CO, a plus courte durée d’impulsion et plus haute énergie permettrait d’obtenir
des rendements de conversion de plusieurs pourcents et des énergies rayonnées de plusieurs
mJ. Nul ne sait a ce jour ce qu’'un tel rayonnement peut engendrer sur 'lhomme et son
environnement, et donc les contraintes de sécurité qui pourraient s’imposer lors de sa
production et de son utilisation. Enfin, il nous reste & entrevoir une suite pour le projet
ALTESSE. Logiquement, celle-ci devrait chercher & controler le rayonnement THz issu
d’un filament multi-couleurs de quelques dizaines de centimétres de long formé dans I’air

N

au voisinage d’'un matériau a analyser. Des études futures devraient chercher a calibrer
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les spectres THz émis par de tels filaments pour rendre possible une spectroscopie directe,

générique et robuste, sur de longues distances.

155






Bibliographie

[1] CASTEP, http ://www.castep.org/
[2] Ligne AILES du synchrotron SOLEIL, https ://www.synchrotron-soleil.fr/fr/lignes-

de-lumiere/ailes
[3] Wikipédia, https :/ /fr.wikipedia.org/wiki/Scanner corporel a ondes millimétriques

[4] “IEEE standard for safety levels with respect to human exposure to radio frequency
electromagnetic fields, 3 kHz to 300 GHz”, IEEFE Std C95.1-2005 (Revision of IEEE
Std C95.1-1991) 1-238 (2006)

[5] Hitran on the Web (2017), http ://hitran.iao.ru/

[6] G. P. Agrawal, Nonlinear Fiber Optics (Academic Press, San Diego, 2001), third
edition

[7] American National Standards Institute, “Safe use of lasers”, Laser Institute of Ame-

rica 2136 (2014)

[8] M. V. Ammosov, N. B. Delone and V. P. Krainov, “Tunnel ionization of complex

atoms and of atomic ions in an alternating electromagnetic field”, Sov. Phys. JETP
64, 1191 (1986)

[9] D. Anderson and M. Lisak, “Nonlinear asymmetric self-phase modulation and self-

steepening of pulses in long optical waveguides”, Phys. Rev. A 27, 1393 (1983)

|10] J. Andreasen and M. Kolesik, “Nonlinear propagation of light in structured media :
Generalized unidirectional pulse propagation equations”, Phys. Rev. £ 86, 036706
(2012)

[11] V. A. Andreeva, M. Esaulkov, N. Panov, P. Solyakin, V. Makarov, D. Shipilo,

A. Shkurinov, O. Kosareva and S. L. Chin, “Conferences on lasers and electro-
optics”, (OSA 2016), p. JW2A.47

157



Bibliographie

[12]

[13]

[14]

[15]

[16]

[17]

[18]

[19]

[20]
[21]

[22]

23]

[24]

[25]

[26]

V. A. Andreeva et al., “Ultrabroad terahertz spectrum generation from an air-based
filament plasma”, Phys. Rev. Lett. 116, 063902 (2016)

I. Babushkin, W. Kuehn, C. Koehler, S. Skupin, L. Bergé, K. Reimann, M. Woer-
ner, J. Herrmann and T. Elsaesser, “Ultrafast spatiotemporal dynamics of terahertz

generation by ionizing two-color femtosecond pulses in gases”, Phys. Rev. Lett. 105,
053903 (2010)

I. Babushkin, S. Skupin, A. Husakou, C. Kéhler, E. Cabrera-Granado, L. Bergé and
J. Herrmann, “Tailoring terahertz radiation by controling tunnel photoionization
events in gases”, New J. Phys. 13, 123029 (2011)

L. Bergé, “Self-compression of 2 um laser filaments”, Opt. Ezpress 16, 21529 (2008)

L. Bergé, J. Rolle and C. Kohler, “Enhanced self-compression of mid-infrared laser
filaments in argon”, Phys. Rev. A 88, 023816 (2013)

L. Bergé, S. Skupin, C. Koéhler, I. Babushkin and J. Herrmann, “3D numerical
simulations of THz generation by two-color laser filaments”, Phys. Rev. Lett. 110,
073901 (2013)

L. Bergé, S. Skupin, R. Nuter, J. Kasparian and J. P. Wolf, “Optical ultrashort
filaments in weakly-ionized, optically-transparent media”, Rep. Prog. Phys. 70, 1633
(2007)

L. Bergé, S. Skupin and G. Steinmeyer, “Self-recompression of laser filaments exiting
a gas cell”, Phys. Rev. A 79, 033838 (2009)

R. W. Boyd, editor, Nonlinear Optics (Academic Press, San Diego, 1992)

T. Brabec and F. Krausz, “Nonlinear optical pulse propagation in the single-cycle
regime”, Phys. Rev. Lett. 78, 3282 (1997)

F. Brunel, “Harmonic generation due to plasma effects in a gas undergoing multi-
photon ionization in the high-intensity limit”, J. Opt. Soc. Am. B 7, 521 (1990)

N. M. Burford and M. O. El-Shenawee, “Review of terahertz photoconductive an-
tenna technology”, Optical Engineering 56, 010901 (2017)

S. Butterworth, “On the theory of filter amplifiers”, Ezperimental Wireless and the
Wireless Engineer 7, 536 (1930)

S. Champeaux and L. Bergé, “Postionization regimes of femtosecond laser pulses
self-channeling in air”, Phys. Rev. E 71, 046604 (2005)

S. Champeaux, L. Bergé, D. Gordon, A. Ting, J. Penano and P. Sprangle, “(3+1)-
dimensional numerical simulations of femtosecond laser filaments in air : Toward a
quantitative agreement with experiments”, Phys. Rev. E 77, 036406 (2008)

158



[27] W. L. Chan, J. Deibel and D. M. Mittleman, “Imaging with terahertz radiation”,
Reports on Progress in Physics 70, 1325 (2007)

[28] P. A. Cherenkov, “Visible emission of clean liquids by action of  radiation”, Doklady
Akademii Nauk SSSR 2, 451+ (1934)

[29] 1. P. Christov, H. C. Kapteyn, M. M. Murnane, C.-P. Huang and J. Zhou, “Space—
time focusing of femtosecond pulses in a Ti:sapphire laser”, Opt. Lett. 20, 309 (1995)

[30] M. Clerici, “Private communication”, Private Communication (2018)

[31] M. Clerici et al., “Wavelength scaling of terahertz generation by gas ionization”,
Phys. Rev. Lett. 110, 253901 (2013)

[32] J. Dai, X. Xie and X.-C. Zhang, “Detection of broadband terahertz waves with a
laser-induced plasma in gases”, Phys. Rev. Lett. 97, 103903 (2006)

[33] J.-F. Daigle et al., “Remote THz generation from two-color filamentation : long
distance dependence”, Opt. Express 20, 6825 (2012)

[34] J. Déchard, A. Nguyen, P. G. de Alaiza Martinez, 1. Thiele, S. Skupin and L. Bergé,
“Validity of the unidirectional propagation model : application to laser-driven tera-
hertz emission”, Journal of Physics Communications 1, 055009 (2017)

[35] D. Eimerl, L. Davis, S. Velsko, E. K. Graham and A. Zalkin, “Optical, mechanical,
and thermal properties of barium borate”, J. Appl. Phys. 62, 1968 (1987)

[36] W. Ettoumi, Y. Petit, J. Kasparian and J. P. Wolf, “Generalized miller formulae”,
Opt. Ezpress 18, 6613 (2010)

[37] Y. E. Geints and A. A. Zemlyanov, “Dynamics of COs laser pulse filamentation
in air influenced by spectrally selective molecular absorption”, Appl. Opt. 53, 5641
(2014)

[38] Y. E. Geints and A. A. Zemlyanov, “Near- and mid-IR ultrashort laser pulse fila-
mentation in a molecular atmosphere : a comparative analysis”, Appl. Opt. 1397
(2017)

|39] P. Gonzélez de Alaiza Martinez, I. Babushkin, L. Bergé, S. Skupin, E. Cabrera-
Granado, C. Kohler, U. Morgner, A. Husakou and J. Herrmann, “Boosting Terahertz
Generation in Laser-Field Ionized Gases Using a Sawtooth Wave Shape”, Phys. Reuv.
Lett. 114, 183901 (2015)

[40] P. Gonzalez de Alaiza Martinez and L. Bergé, “Influence of multiple ionization in
laser filamentation”, J. Phys. B : At. Mol. Opt. Phys. 47, 204017 (2014)

[41] P. Gonzélez de Alaiza Martinez, X. Davoine, A. Debayle, L. Gremillet and L. Bergé,

“Terahertz radiation driven by two-color laser pulses at near-relativistic intensities :

159



Bibliographie

[42]

[43]

[44]
[45]

[46]

[47]

48]

[49]

[50]

[51]

[52]

[53]

[54]

Competition between photoionization and wakefield effects”, Scientific Reports 6,
26743 (2016)

H. A. Hafez, X. Chai, A. Ibrahim, S. Mondal, D. Férachou, X. Ropagnol and
T. Ozaki, “Intense terahertz radiation and their applications”, Journal of Optics
18, 093004 (2016)

K. Ishigaki, M. Shiraishi, S. Suzuki, M. Asada, N. Nishiyama and S. Arai, “Direct
intensity modulation and wireless data transmission characteristics of terahertz-

oscillating resonant tunnelling diodes”, Electronics Letters 48, 582 (2012)
J. D. Jackson, Classical Electrodynamics (Wiley, New York, 1975)

O. D. Jefimenko, Flectricity and Magnetism : An Introduction to the Theory of
Electric and Magnetic Fields (Appleton-Century-Crofts, New York, 1966)

N. Karpowicz et al., “Coherent heterodyne time-domain spectrometry covering the
entire "terahertz gap"”, Applied Physics Letters 92, 011131 (2008)

N. Karpowicz, H. Zhong, C. Zhang, K.-I. Lin, J.-S. Hwang, J. Xu and X.-C. Zhang,
“Compact continuous-wave subterahertz system for inspection applications”, Applied
Physics Letters 86, 054105 (2005)

D. Kartashov, S. Alisauskas, A. Pugzlys, A. Voronin, A. Zheltikov, M. Petrarca,
P. Béjot, J. Kasparian, J.-P. Wolf and A. Baltuska, “White light generation over
three octaves by femtosecond filament at 3.9 pum in argon”, Opt. Lett. 16, 3456
(2012)

L. V. Keldysh, “Ionization in the field of a strong electromagnetic wave”, Sov. Phys.
JETP 20, 1307 (1965)

P. K. Kennedy, “A first-order model for computation of laser-induced breakdown
thresholds in ocular and aqueous media : Part I - Theory”, IEEFE J. Quant. Electron.
31, 2241 (1995)

K. Y. Kim, A. J. Taylor, J. H. Glownia and G. Rodriguez, “Coherent control of tera-
hertz supercontinuum generation in ultrafast laser-gas interactions”, Nature Photon.
2, 605 (2008)

M. Kolesik and J. V. Moloney, “Nonlinear optical pulse propagation simulation :
From Maxwell’s to unidirectional equations”, Phys. Rev. E 70, 036604 (2004)

M. Kolesik, J. V. Moloney and M. Mlejnek, “Unidirectional optical pulse propagation
equation”, Phys. Rev. Lett. 89, 283902 (2002)

O. G. Kosareva, N. A. Panov, V. A. Andreeva, D. E. Shipilo, Y. Chen, S. L.
Chin, 1. Babushkin, U. Morgner and A. B. Savel’ev, “Effect of initial pulse chirp

160



[55]

[56]

[57]
[58]

[59]

[60]

[61]

[62]

[63]
[64]

[65]

[66]

|67]

on THz generation from two-color femtosecond filaments”, in “Laser Physics Work-
shop (LPHYS 2017)”, (2017)

O. G. Kosareva et al., “Analysis of dual frequency interaction in the filament with
the purpose of efficiency control of THz pulse generation”, J. Infrared Milli. Terahz.
Waves 32, 1157 (2011)

A. D. Koulouklidis, C. Gollner, V. Shumakova, V. Y. Fedorov, A. Pugzlys, A. Bal-
tuska and S. Tzortzakis, “Observation of strong THz fields from mid-infrared two-
color laser filaments”, in “Conference on Lasers and Electro-Optics”, FF1E.2 (Optical
Society of America, 2018)

L. D. Landau and E. M. Lifshitz, Quantum Mechanics (Pergamon, New-York, 1965)
M. Li, W. Li, Y. Shi, P. Lu, H. Pan and H. Zeng, “Verification of the physical

mechanism of THz generation by dual-color ultrashort laser pulses”, Appl. Phys.
Lett. 101, 161104 (2012)

J. Liu, J. Dai, S. L. Chin and X.-C. Zhang, “Broadband terahertz wave remote
sensing using coherent manipulation of fluorescence from asymmetrically ionized
gases”, Nature Photon. 4, 627 (2010)

A. Lofthus and P. H. Krupenie, “The spectrum of molecular nitrogen”, Journal of
Physical and Chemical Reference Data 6, 113 (1977)

V. Loriot, E. Hertz, O. Faucher and B. Lavorel, “Measurement of high order Kerr
refractive index of major air components”, Opt. Ezpress 17, 13429 (2009)

N. S. Makarov, M. Drobizhev and A. Rebane, “Two-photon absorption standards in
the 550-1600 nm excitation wavelength range”, Opt. Express 16, 4029 (2008)

J. H. Marburger, “Self-focusing : Theory”, Prog. Quantum Electron. 4, 35 (1975)

R. J. Mathar, “Refractive index of humid air in the infrared : model fits”, Journal
of Optics A : Pure and Applied Optics 9, 470 (2007)

M. Mlejnek, E. M. Wright and J. V. Moloney, “Femtosecond pulse propagation in
argon - A pressure dependence study”, Phys. Rev. E 58, 4903 (1998)

E. A. Nanni, W. R. Huang, K.-H. Hong, K. Ravi, A. Fallahi, G. Moriena, R. J.
Dwayne Miller and F. X. Kértner, “Terahertz-driven linear electron acceleration”,
Nature Communications 6 (2015)

A. Nguyen, P. Gonzalez de Alaiza Martinez, J. Déchard, 1. Thiele, I. Babushkin,
S. Skupin and L. Bergé, “Spectral dynamics of THz pulses generated by two-color
laser filaments in air : the role of Kerr nonlinearities and pump wavelength”, Opt.
FEzxpress 25, 4720 (2017)

161



Bibliographie

|68

[69]

[70]

[71]

[72]

73]

[74]

[75]

[76]

7]

[78]

[79]

[80]

[81]

D. R. Nicholson, editor, Introduction to Plasma Theory (John Wiley & Sons, New
York, 1983)

B. Nodland and C. J. McKinstrie, “Propagation of a short laser pulse in a plasma”,
Phys. Rev. E 56, 7174 (1997)

R. Nuter and L. Bergé, “Pulse chirping and ionization of O, molecules for the fila-
mentation of femtosecond laser pulses in air”, J. Opt. Soc. Am. B 23, 874 (2006)

R. Nuter, L. Gremillet, E. Lefebvre, A. Lévy, T. Ceccotti and P. Martin, “Field
ionization model implemented in particle in cell code and applied to laser-accelerated
carbon ions”, Phys. Plasmas 18, 033107 (2011)

N. A. Panov, D. E. Shipilo, V. A. Andreeva, O. G. Kosareva, A. M. Saletsky, H. Xu
and P. Polynkin, “Supercontinuum of a 3.9 — ym filament in air : Formation of a

two-octave plateau and nonlinearly enhanced linear absorption”, Phys. Rev. A 94,
041801 (2016)

G. Pastorelli, T. Trafela, P. F. Taday, A. Portieri, D. Lowe, K. Fukunaga and M. Str-
li¢, “Characterisation of historic plastics using terahertz time-domain spectroscopy
and pulsed imaging”, Analytical and Bioanalytical Chemistry 403, 1405 (2012)

E. R. Peck and K. Reeder, “Dispersion of air”, J. Opt. Soc. Am. A 62, 958 (1972)
J. R. Pefiano, P. Sprangle, P. Serafim, B. Hafizi and A. Ting, “Stimulated Raman
scattering of intense laser pulses in air”, Phys. Rev. E 68, 056502 (2003)

A. M. Perelomov, V. S. Popov and M. V. Terent’ev, “lonization of atoms in an
alternating electric field”, Sov. Phys. JETP 23, 924 (1966)

J. J. Pigeon, S. Y. Tochitsky, E. C. Welch and C. Joshi, “Measurements of the
nonlinear refractive index of air, Ny, and Oy at 10 pum using four-wave mixing”,
Opt. Lett. 41, 3924 (2016)

T. A. Pitts, T. S. Luk, J. K. Gruetzner, T. R. Nelson, A. McPherson, S. M. Came-
ron and A. C. Bernstein, “Propagation of self-focusing laser pulses in atmosphere :

experiment versus numerical simulation”, J. Opt. Soc. Am. B 21, 2008 (2004)
L. V. Pogorelsky, M. Babzien, 1. Ben-Zvi, J. Skaritka and M. N. Polyansky, “BESTIA

- the next generation ultra-fast CO, laser for advanced accelerator research”, Nucl.
Inst. Meth. Phys. Res. A 829, 432 (2016)

S. C. Rae and K. Burnett, “Detailed simulations of plasma-induced spectral blue-
shifting”, Phys. Rev. A 46, 1084 (1992)

K. Ravi, D. N. Schimpf and F. X. Kéartner, “Pulse sequences for efficient multi-cycle
terahertz generation in periodically poled lithium niobate”, Opt. Ezpress 24, 25582
(2016)

162



[82]

[33]

[84]

[85]

[36]

87]

38

[89]

[90]

[91]

[92]

(93]

[94]

E. W. Rosenthal, J. P. Palastro, N. Jhajj, S. Zahedpour, J. K. Wahlstrand and
H. M. Milchberg, “Sensitivity of propagation and energy deposition in femtosecond
filamentation to the nonlinear refractive index”, J. Phys. B : At. Mol. Opt. Phys.
48, 094011 (2015)

L. S. Rothman et al., “The HITRAN2012 molecular spectroscopic database”, Journal
of Quantitative Spectroscopy and Radiative Transfer 130, 4 (2013), HITRAN2012

special issue

K. L. Ryan, J. A. D’Andrea, J. R. Jauchem and P. A. Mason, “Radio frequency
radiation of millimeter wave length : Potential occupational safety issues relating to
surface heating”, Health Physics 78, 170 (2000)

K. Schuh, J. Hader, J. V. Moloney and S. W. Koch, “Influence of many-body inter-
actions during the ionization of gases by short intense optical pulses”, Phys. Rev. £
89, 033103 (2014)

K. Schuh, M. Kolesik, E. M. Wright, J. V. Moloney and S. W. Koch, “Self-channeling

of high-power long-wave infrared pulses in atomic gases”, Phys. Rev. Lett. 118,
063901 (2017)

Y. R. Shen, The Principles of Nonlinear Optics (John Wiley & Sons, New-York,
1984)

P. Sprangle, E. Esarey and J. Krall, “Self-guiding and stability of intense optical
beams in gases undergoing ionization”, Phys. Rev. E 54, 4211 (1996)

P. Sprangle, J. R. Peniano and B. Hafizi, “Propagation of intense short laser pulses
in the atmosphere”, Phys. Rev. E 66, 046418 (2002)

D. Strickland and G. Mourou, “Compression of amplified chirped optical pulses”,
Optics Communications 56, 219 (1985)

A. Talebpour, J. Yang and S. L. Chin, “Semi-empirical model for the rate of tun-
nel ionization of Ny and O molecule in an intense Ti:sapphire laser pulse”, Opt.
Commun. 163, 29 (1999)

G. Tamosauskas, G. Beresnevicius, D. Gadonas and A. Dubietis, “Transmittance
and phase matching of BBO crystal in the 3-5 um range and its application for the
characterization of mid-infrared laser pulses”, Opt. Materials Express 6, 1410 (2018)
I. Thiele, P. Gonzalez de Alaiza Martinez, R. Nuter, A. Nguyen, L. Bergé and
S. Skupin, “Broadband terahertz emission from two-color femtosecond-laser-induced
microplasmas”, Phys. Rev. A 96, 053814 (2017)

I. Thiele, R. Nuter, B. Bousquet, V. Tikhonchuk, S. Skupin, X. Davoine, L. Gre-
millet and L. Bergé, “Theory of terahertz emission from femtosecond-laser-induced
microplasmas”, Phys. Rev. E 94, 063202 (2016)

163



Bibliographie

[95]

[96]

[97]

(98]
[99]

[100]

[101]

[102]

[103]

[104]

[105]

[106]

[107]

[. Thiele et al., “Terahertz emission from laser-driven gas-plasmas : a plasmonic
point of view”, ArXiv e-prints (2018)

L. V. Titova, A. K. Ayesheshim, A. Golubov, D. Fogen, R. Rodriguez-Juarez, F. A.
Hegmann and O. Kovalchuk, “Intense THz pulses cause H2AX phosphorylation and
activate DNA damage response in human skin tissue”, Biomed. Opt. Fxpress 4, 559
(2013)

S. Y. Tochitsky, J. J. Pigeon, D. J. Haberberger, C. Gong and C. Joshi, “Ampli-
fication of multi-gigawatt 3 ps pulses in an atmospheric COy laser using ac stark
effect”, Opt. Ezpress 20, 13762 (2012)

M. Tonouchi, “Cutting-edge terahertz technology”, Nature Photon. 1, 97 (2007)
S. Tzortzakis, B. Lamouroux, A. Chiron, S. D. Moustaizis, D. Anglos, M. Franco,

B. Prade and A. Mysyrowicz, “Femtosecond and picosecond ultraviolet laser fila-
ments in air : experiments and simulations”, Opt. Commun. 197, 131 (2001)

C. Vicario, B. Monoszlai and C. P. Hauri, “GV /m single-cycle terahertz fields from
a laser-driven large-size partitioned organic crystal”, Phys. Rev. Lett. 112, 213901
(2014)

C. Vicario, A. V. Ovchinnikov, O. V. Chefonov and C. P. Hauri, “Multi-octave
spectrally tunable strong-field terahertz laser”, arXiv 1608.05319 (2016)

J. K. Wahlstrand, Y. H. Cheng and H. M. Milchberg, “Absolute measurement of
the transient optical nonlinearity in No, O, NoO, and Ar”, Phys. Rev. A 85, 043820
(2012)

G. C. Walker, J. W. Bowen, W. Matthews, S. Roychowdhury, J. Labaune, G. Mou-
rou, M. Menu, I. Hodder and J. B. Jackson, “Sub-surface terahertz imaging through
uneven surfaces : visualizing neolithic wall paintings in Catalhoyiik”, Opt. Fxpress
21, 8126 (2013)

T. Wang, K. Iwaszczuk, E. A. Wrisberg, E. V. Denning and P. U. Jepsen, “Linearity
of air-biased coherent detection for terahertz time-domain spectroscopy”, Journal of
Infrared, Millimeter, and Terahertz Waves 37, 592 (2016)

W. M. Wang, Z. M. Sheng, H. C. Wu, M. Chen, C. Li, J. Zhang and K. Mima,
“Strong terahertz pulse generation by chirped laser pulses in tenuous gases”, Opt.

FEzpress 16, 16999 (2008)

T.-J. Wang et al., “Toward remote high energy terahertz generation”, Appl. Phys.
Lett. 97, 111108 (2010)

T.-J. Wang et al., “High energy terahertz emission from two-color laser-induced

filamentation in air with pump pulse duration control”, Appl. Phys. Lett. 95, 131108
(2009)

164



[108]
[109]

[110]

[111]

[112]

[113]

[114]

[115]

B. S. Williams, “Terahertz quantum-cascade lasers”, Nature Photon. 1, 517 (2007)
R. M. Woodward, V. P. Wallace, D. D. Arnone, E. H. Linfield and M. Pepper,

“Terahertz pulsed imaging of skin cancer in the time and frequency domain”, Journal
of Biological Physics 29, 257 (2003)

X. Xie, J. Dai and X. C. Zhang, “Coherent control of THz wave generation in
ambient air”, Phys. Rev. Lett. 96, 075005 (2006)

Y. Yao, A. J. Hoffman and C. F. Gmachl, “Mid-infrared quantum cascade lasers”,
Nature Photon. 6, 432 (2012)

S. Zahedpour, J. K. Wahlstrand and H. M. Milchberg, “Measurement of the nonli-
near refractive index of air constituents at mid-infrared wavelengths”, Opt. Lett. 40,
5794 (2015)

M. Zhadobov, N. Chahat, R. Sauleau, C. Le Quement and Y. Le Drean, “Millimeter-
wave interactions with the human body : state of knowledge and recent advances”,
International Journal of Microwave and Wireless Technologies 3, 237 (2011)

D. Zhang et al., “Segmented terahertz electron accelerator and manipulator (steam)?”,
Nature Photon. 12, 336 (2018)

H. Zhao, L. Zhang, S. Huang, S. Zhang and C. Zhang, “Terahertz wave generation
from noble gas plasmas induced by a wavelength-tunable femtosecond laser”, IEEE

Transactions on Terahertz Science and Technology 8, 299 (2018)

165






Annexes

167






A. Calcul de la polarisation Raman

A Calcul de la polarisation Raman

L’objectif de cette annexe est d’obtenir une formulation de la polarisation induite par
la diffraction Raman stimulée rotationnelle caractérisant les molécules de 'air. Il s’agit
d’un processus de transitions quatiques basé sur un modéle de molécule ayant 3 niveaux
d’énergie Wy, Wy et W3. Les deux premiers sont des niveaux d’énergie rotationnels qui
peuvent étre excités via la diffusion Stokes ou anti-Stokes. Le troisiéme niveau est le niveau
électronique situé loin des deux premiers niveaux (W3 > Wy — W;) comme montré en
figure 2.4. Les calculs présentés dans cette annexe sont basés sur les travaux de Penano
et al [75].

Les fréquences associées aux trois états sont notées €2,, n = 1,2, 3, et les différences
entre deux fréquences €2,,, = ,, — ),,,. Le champ laser incident a une fréquence wy qui
ne permet pas d’exciter le niveau 3, et telle que 9 <K wy K (30.

Les éléments de matrice du moment dipolaire sont notés f,,,. L’opérateur dipolaire
étant pair, pour que les transitions p13 et 3o soient non nulles, on doit avoir 1 = 0,

signifiant que la transition directe de 1 a 2 est interdite.

La fonction d’onde moléculaire ¢ (r,t) vérifie I’équation de Schrédinger
I

(Ho+V)y =ik, (A.1)

ot Hy = —h?/2mV? est 'opérateur Hamiltonien statique non perturbé, V(r,t) = u.E est
I'opérateur de perturbation avec u = —er l'opérateur dipolaire électrique et E le champ

électrique.

On décompose 1 (r, t) selon les états propres u,(r) de Hy, soit

Y(r,t) = ca(r, t)e "y, (r) (A.2)

ou Hyu, = W,u,. En substituant 'expression (A.2) dans I’équation (A.1), on obtient une

relation sur les coefficients ¢,

dc,

.3
S - fi_L 3" Cottnme ™ B(r, 1) (A.3)
m=1

Ol fimn = [k, (r)(p.ex)u,(r)d®r, ex est le vecteur unité définissant la direction de la

polarisation du champ laser. La polarisation du champ s’écrit alors P = Pey, avec

P(t) = N/w*(r,t)(u.ex)w(r,t)d?’r =N Z Larn Prum € (A.4)

m,n=1
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ot N est la densité des molécules et p,,, = c; c, sont les éléments de la matrice densité.

Avec cette définition de p,,, et I’équation (A.3), on a

Opnm 1 3

ot h Z[Nmplmefm"’t — fmpmie B () 1) (A.5)

=1

avec Ppm = P €4 fnm = .. Par conservation, on a pi1 + pa2 + p33 = 1. Comme ’état
3 est supposé non peuplé par le laser, il résulte p33 = 0. Pour que les transitions Stokes et
anti-Stokes soient possibles, le systéme doit posséder une symétrie d’inversion rendant les
états d’énergie pairs ou impairs et l'opérateur dipolaire p pair. D’out p11 = pog = pgz = 0.

Avec ces hypothéses, on trouve les expressions

w.E(r, t)

p13 = hTm[Pne_iQ“t + prae 2], (A.6)
H"E(r’ t) —iQ30t iQ31t
P32 = Tgl[ﬂme + proe™ . (A7)
La polarisation devient donc
P(t) = Npulpsie 8" + pare 2] 4 cc, (A.8)

Ol fi13 =~ Jip3 = i est considéré réel. En posant y) = 2N 2 /(h)3;), la polarisation Raman

s'écrit P = YV (p12e'M2t + cc) E(r, t) avec prp qui vérifie

Opra i E(r,t)?
ot h2Qy

[p22€—1912t o plle—Qnglt—iQ12t + p12(62iﬂ31t o e—21932t)]' (Ag)

En ne conservant que les fréquences de l'ordre de wy ou moins, c’est-a-dire en négligeant
les battements & (231, {232, et en introduisant les constantes rotationnelles et de déphasage
dipolaire 7, = 1/845 et T, respectivement, on simplifie I’équation (A.9) en

Op12 o P12 i/ﬂE(r,t)Q —it

~ P12 WAL i Al
ot P Qs (A.10)

oll, comme p33 = 0, pag — p11 se réduit a 1 —2py; >~ —1 si 'on considére que 'état 2 reste
peu peuplé par rapport a I'état 1. En résolvant I'équation différentielle simplifiée (A.10)

par la méthode de variation de la constante, on trouve

iMQ ! g —itl -t
P12 = _W—%/ E(I‘,t,> e T1e ™2 dt/ (Al].)

—00
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La polarisation Raman s’écrit donc finalement

2y 2 t t—t'\ ¢
Praman(t) = ;; ij E(r,t) /_ ) E(r,t’)zsin( = )e =t (A.12)
Une analyse de stabilité montre que le gain de I'effet Raman introduit par auto-modulation
de phase s’écrit [89]

1),2~
X KT (A.13)

9= 550
cetndh? Qs

La polarisation Raman s’écrit alors avec la susceptibilité x3 :

3 ! t—t"\ ¢t
Praman(t) = g—_eox(3)E(r,t)/ E(r,t')?sin ( — ) e dt’. (A.14)
2’7’2 — o0 T
De plus,
¢ t—t"\ T
/ sin ( - ) e dt = _27—17—2_2. (A.15)
o T1 T + 75

Si 'on considére que le gain maximum est normalisé sous la forme

TiT2
=Tk ———, A.16
R (4.16)
la polarisation Raman devient donc, avec cette normalisation
3 +o00o =2 4 =2 ~
Praman(t) = 25 2eox P E(1) / TR e=7/% gin (1) BX(t — 7)dr. (A.17)
2 0 TIT T1
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B Calcul des instants d’ionisation

Cette annexe a pour but de calculer les instants d’ionisation pour un champ laser Fj,
donné par I’équation (2.1), en négligeant l'influence des enveloppes. L’ionisation ayant

lieu aux maxima du champ laser, les instants ¢, vérifient

dEy,

—E(t) = 0. (B.1)

Si le champ laser est a une couleur uniquement, les instants d’ionisation sont donné pour
un entier relatif n par
t, =" (B.2)
Wo
Si le champ laser comporte deux couleurs, avec un rapport en énergie de second harmo-

nique 7 < 1 et une phase relative ¢ = ¢ (¢; = 0), les instants d’ionisation vérifient
V1 — rsin(wot,) + 2v/7 sin(2wot, + ¢) = 0. (B.3)

L’influence de la seconde couleur sur les instants d’ionisation étant supposée faible en
raison du faible rapport r en énergie introduit, les instants d’ionisation pour deux couleurs
sont donnés par

Woty, = NT + €, (B.4)

ou |e,| < 1. En injectant dans 1'équation (B.3), nous trouvons
V1 —rcos(nm)sin(e,) + 2v/7[sin(¢) cos(2e,) + cos(¢) sin(2¢,)] = 0. (B.5)

D’ou, avec ’hypothése |¢,| < 1 et en négligeant le terme en \/re,, nous obtenons

NG
NG

(—1)"sin(¢), (B.6)

€, = —2

qui justifie ’équation (4.7).

Une expression plus précise des instants ¢,, peut étre obtenue en considérant la phase re-
lative égale a 7 /2. L’équation & résoudre se simplifie en /1 — 7 sin(wot,, ) +2+/7 cos(2wot, ) =
0, soit /1 — rsin(wot,) + 24/7[1 — 2sin(wet,)?] = 0. La solution a lordre 2 en /7/y/1 —1r
localisant les maxima de ’onde plane est alors complétée ainsi

VI3 — 1(_1>n. B

Jr
8@

wot, = nm —
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FIGURE B.1 — Détail de champs laser (courbes bleues) a deux couleurs. Les points rouges
localisent les extrema du champ laser. Les courbes noires et vertes indiquent la densité
électronique calculée numériquement avec le taux d’ionisation QST appliqué a Oy (courbes
noires), ou analytiquement avec ce méme taux d’ionisation aux instants ¢, calculés avec
les équations (4.7) (courbes vert clair) ou (B.8) (courbes vert foncé). (a) Une couleur. (b)
Deux couleurs avec une phase relative nulle. (¢) Deux couleurs avec une phase relative de
7/4. (d) Deux couleurs avec une phase relative de /2.

On peut noter qu’a partir d’une expression plus générale

JIT32 5 —1
NG
8=

(_1)71 Sil’lgb, (Bg)

wot, = nmw —

en faisant un développement limité au premier ordre en r/(1 — r), on retrouve I'équation
(4.7). L’expression (B.8) fournit une meilleure approximation de t,, que I’équation (4.7),

comme le montrent les densités électroniques qui en découlent sur la figure B.1.

Dans le cas de K sous-impulsions chirpées & deux couleurs, les instants d’ionisations
peuvent se calculer en séparant la contribution de la deuxiéme couleur €, /wq de la premiére

et en la supposant faible, c’est-a-dire en posant t,, sous la forme :
ic__ tn
t, =t~ — —, (B.9)

ot t1¢ désigne l'instant des extrema pour des impulsions & une seule couleur. On a na-
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turellement t' = nn/wy si impulsion n’est pas chirpée et si les sous-impulsions sont
retardées par un multiple de 7/wy. Si C' # 0 et si t1¢ est localisé dans la sous-impulsion
k=0,.., K —1, alors, la résolution de d;E(t,) = 0, soit

ti¢ — EAt)?
sin |:OJ0(tyllC — k‘At) + C%—Z)} = O <B10>
donne
T2 4C
po oy 4 1| + kAt B.11
n T o0 T T +RAL (B.11)
ouT =7/v2In2 et
kwoAt 4C  C(kAt)?
n' = [n— . 1 —i—mrngQ +— 1, (B.12)

prend en compte des variations plus fines avec le décalage At entre les sous-impulsions.
Si Pimpulsion est longue, soit woT' > 1, on retrouve t¢ ~ ’ZJ/—: + kAt, avec n' ~
[n — kwoAt/m + C(kAt)?/7T?], soit t1¢ = nr/wy si C = 0 et kwoAt/7m est un entier.

Le terme prenant en compte 'effet de la deuxiéme couleur s’écrit

1+3272 — 1

8r! '

€, = sin(wotC — kwoAt + @) (B.13)

ou r' = /r/v/1 —r est le ratio en amplitude entre les deux couleurs. En supposant r < 1
et woT > 1, on a donc

€n = 2r'(—1)" sin(¢), (B.14)
soit
n'm p .
tn ~ + kAt — 2r'(—1)" sin(¢). (B.15)
Wo

De plus, si le décalage entre les impulsions est un nombre entier de cycles optiques, on a

n'm

7

tn — 21" (—=1)"" sin(¢), (B.16)

wo
oun” = [n+ C(kAt)?/7T?]. Cette expression est donc identique a celle dans le cas simple
d’une impulsion a deux couleurs, et la prise en compte des effets combinés du chirp et du

retard d’impulsions s’effectue simplement en remplacant I'indice n par n”.
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C Implémentation numérique

Cette annexe présente I'implémentation numérique de I’équation UPPE introduite
dans le chapitre 2, dans un code appelé CUP3D. Les performances de ce code sont dé-
taillées en fin d’annexe.

Afin d’implémenter numériquement 1’équation UPPE, la normalisation suivante est

effectuée sur le champ E :
1 ~ A
E = cS—l—S*,Et:—/@wEwe_Wtdw, C.1
Ve ), E(t) NG (W) E(w) (C.1)

ol O(w) est la fonction de Heaviside. £ est la transformée de Fourier inverse de E unique-
ment pour les fréquences positives, a la constante ¢; = uowo/Qk(wo) prés. Cette constante
permet d’exprimer I'intensité en unités physiques (W /cm?) directement par I(t) = |E(t)[*.

Pour sa résolution numérique, ’équation UPPE est réexprimée en unités adimension-
nées £/4/c2, en utilisant une seconde constante co = A\§/8m*ngnowj. Cette constante est
homogene a une intensité, et on a co = P, /4mw;. Les variables spatiales transverses (z,y)
sont normalisées par wy, la variable de propagation z par 4z, et le temps ¢ par 79/+/2 log 2.
La densité électronique est normalisée par nﬁNc /2z0ko ot N, est la densité critique plasma
définie par I’équation (2.71). Les courants subissent cette méme normalisation et celle du
champ. Avec ces normalisations et par transformation de Fourier dans le plan transverse,
I'équation UPPE (2.123) devient :

& 2

Z_‘i = i\/k:(w)2 - (?) K2E+i(1— 2x)E +i(RIE]2) * € — Ow) (T + Jow), (C.2)
0

ol P

@e_t/ﬁ sin (t/71) (C.3)

R(t) = (1 —xk)d(t) + zxO(t) ——

TITs

est la fonction associée aux électrons liés du milieu incluant la réponse Kerr instantannée
et la diffusion Raman en rapport xg.

Pour implémenter ’équation UPPE, on utilise une méthode “split-step spectrale” de
décomposition du pas et utilisant la transformée de Fourier. Cette méthode consiste a
séparer les termes linéaires et nonlinéaires dans 1’équation de propagation. Les termes
linéaires sont traités en fréquentiel, alors que les termes nonlinéaires sont traités en tem-
porel, comme le montre la figure C.1.

Le schéma de résolution consiste & intégrer ’équation UPPE s’exprimant sous la forme

[6] oA
== (D + N)A, (C.4)
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nonlinéaire

linéaire linéaire

z z+h/2 z+h

FIGURE C.1 — Schéma de la décomposition “split-step Fourier”. Sur chaque pas en z de
largeur h, les termes linéaires sont calculés en Fourier sur Uintervalle z + h/2, puis les
termes nonlinéaires sont introduits en temporel & la moitié du pas, et enfin on résout les
termes linéaires en variable de Fourier sur la deuxiéme moitié du pas.

ou 'opérateur D correspond aux termes linéaires regroupant la dispersion et la diffraction
et N aux termes nonlinéaires regroupant les photocourants, les courants de perte et 'effet
Kerr. En théorie, les termes linéaires et nonlinéaires agissent simultanément le long de
la propagation. Le principe de la méthode split-step en Fourier s’appuie sur le schéma
suivant : si h est la largeur du pas en z, les termes linéaires sont résolus de z & z+ h/2 en
Fourier, puis les termes nonlinéaires sont inclus a la moitié du segment en z + h /2. Enfin,
une fois les effets nonlinéaires intégrés, on traite a nouveau en Fourier une propagation
linéaire sur la deuxiéme moitié du pas. Plus précisément, la solution de 1’équation (C.4)
s’écrit [6] :

A(z+ h,t) = et Dl N(Z,)dz/e%f)A(z, t), (C.5)
ol I'intégrale des termes nonlinéaires est résolue par une méthode de Runge-Kutta d’ordre
2. Afin de pouvoir réaliser des simulations sur de grandes distances, le pas h est adaptatif
et est évalué par la phase nonlinéaire associée a ’auto-focalisation Kerr. Plus la phase des
termes nonlinéaires est élevée, plus le pas est réduit. A I'inverse, le pas s’élargit lorsque
les nonlinéarités sont faibles, ce qui permet d’accélérer le calcul numérique.

Le code utilisé pour la résolution de I'équation UPPE est CUP3D. Il a été initiale-
ment écrit par S. Skupin en 2005, et est en amélioration constante depuis. Il est écrit en
Fortran90 et utilise la librairie FFTW3. En 2016, le code a été restructuré et sa parallélisa-
tion a été augmentée du MPI (Message Passing Interface protocole) pur a MPI/OpenMP
(Open Multi-Processing protocole), dans le but de réaliser des simulations plus volumi-

neuses opérant sur des dizaines de milliers de coeurs.
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FIGURE C.2 — Rapidité d’exécution du code CUP3D parallélisé hybride MPI/OpenMP
sur la machine Occigen. Les simulations testées ont 8192 points en temps, et 64 a 512
points dans chaque dimension spatiale transverse. La référence est prise & 64 noeuds, qui
contiennent chacun 24 cceurs. Le nombre de nceuds est ensuite augmenté a 128, 256 et
512. (a) Temps d’exécution des simulations ayant 512 points transverses en fonction du
nombre de nceuds et (b) accélération correspondante par rapport au cas & 64 noeuds.
(c) Temps d’exécution des simulations ayant un nombre de points transverses identiques
au nombre de nceuds utilisés et (d) accélération correspondante par rapport au cas a 64
neceuds.

179



Annexes

temps d’éxecution [10%s]
fréquence [GHz]

Occigen -24 Irene SKL - 48 Irene KNL - 64 Yoccoz KNL - 64

FIGURE C.3 — Temps d’exécution d’une simulation typique CUP3D sur différentes ma-
chines, avec 64 nceuds. Le nombre de cceurs par noeud pour chaque machine est indiqué
juste aprés son nom. La courbe rouge montre la fréquence de calcul de chaque machine.

Un processus MPI est utilisé pour chaque sous-domaine spatial selon 'axe y. En gé-
néral, le nombre de sous-domaines en y correspond au nombre de points en y, mais il
peut étre choisi inférieur. Avant le passage a 'hybridation MPI/OpenMP, un processus
MPTI était lancé sur un cceur. Désormais, chaque processus MPI tourne sur un nceud, en
générant autant de threads! qu’il y a de coeurs par nceuds. Grace & ces améliorations,
nous sommes désormais capables d’utiliser jusqu’a 1024 nceuds sur la machine CURIE du
CCRT et 512 neceuds sur la machine Occigen du CINES. Chaque processus MPI crée alors
16 (resp. 24) threads pour traiter la dimension temporelle et 'autre dimension spatiale x
sur chaque sous-domaine spatial en y. Nous pouvons donc utiliser un nombre de cceurs
16 (resp. 24) fois plus grand sur CURIE (resp. Occigen).

L’échelle de rapidité du nouveau code est plutét bonne car presque linéaire, comme le
montre les résultats de la figure C.2.

Le code CUP3D est aussi vectorisé, c’est-a-dire que les variables ne sont pas traitées
sous forme scalaire mais sous forme matricielle de taille N, N,N;, ou N, est le nombre de
points selon a. Les boucles sur x, y et t se font ainsi de maniére optimale. I’optimisation

automatique utilisée de la vectorisation est O3 2.

1. Un thread représente ’exécution d’un ensemble d’instructions du langage machine d’un processeur
(ou coeur).

2. Option d’auto-vectorisation correspondant au niveau de vectorisation le plus élevé. Ces options vont
de OO0 (sans vectorisation) a O3.
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C. Implémentation numérique

Le nombre de cceurs par nceud peut aller jusqu’a 68 pour la machine Yoccoz du CEA.
La consommation d’une simulation trés bien résolue peut étre de 1Mh CPU, pour un

temps de restitution de 2 & 3 jours, comme montré par le graphe C.3.
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Résumé : Les ondes térahertz (THz), situées entre
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ractéristiques de nombreux mouvements molécu-
laires et permettent ainsi de caractériser des molé-
cules complexes par spectroscopie dans le domaine
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impulsion laser & deux couleurs générant un plasma
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gamme THz est formé dans le plasma par conver-
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comprenant une composante THz. Les effets nonli-
néaires intervenant dans la génération du rayonne-
ment THz sont effet Kerr a basse intensité (< 103

W/cm?) et les photocourants & plus haute inten-

sité (> 103 W/ecm?), au-dessus du seuil d’ionisa-
tion. Ce dernier mécanisme, qui génére le plus de
rayonnement THz, est principalement étudié dans
ce manuscrit. Si la puissance créte de 'impulsion
laser est suffisamment élevée, des filaments de lu-
miére peuvent étre formés par combinaison de 1’ef-
fet Kerr focalisant et de la formation d’un plasma
défocalisant. Le phénoméne de filamentation laser
permet ainsi de créer des ondes THz & distance. En
modulant "impulsion laser, il est aussi possible de
modifier les champs et spectres THz associés. En
particulier, nous étudions les effets d’une dérive de
fréquence et de la combinaison de multi-impulsions
sur efficacité de conversion laser-THz. Nous consa-
crons en outre une large part de nos études & l'in-
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Abstract : The terahertz waves (THz), located
between the infrared and the microwaves in the
electromagnetic spectrum, correspond to the cha-
racteristic frequencies of numerous molecular mo-
tions and thus make it possible to characterize com-
plex molecules by time-domain spectroscopy. This
thesis aims to study the THz fields emitted by a
source formed by a two-color laser pulse genera-
ting a plasma by air ionization. Due to the time
asymmetry of the laser field, an electric current ha-
ving a low-frequency component in the THz range
is formed in the plasma by nonlinear conversion,
generating a secondary field including a THz com-
ponent. The nonlinear effects involved in the gene-

ration of THz radiation are the Kerr effect at low

intensity (< 103 W/cm?) and the photocurrents
at higher intensity (> 10'® W/cm?), above the io-
nization threshold. This latter mechanism, which
generates the most THz radiation, is mainly stu-
died in this manuscript. If the peak power of the
laser pulse is sufficiently high, light filaments can
be created by combining the focusing Kerr effect
and the defocusing action of the plasma. So, the fi-
lamentation process can produce THz waves remo-
tely. By modulating the laser pulse, it is possible
to modify the associated THz fields and spectra.
In particular, we study the effects of pulse chirping
and multi-pulse combination. We also devote a large
part of our studies to the influence of increasing the

laser wavelength on the THz energy yield.
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