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INTRODUCTION GENERALE

En 1960, en éclairant un cristal de rubis par des flashs lumineux, Théodore
Maiman obtient la premiére émission laser [1]. A I’époque décrite comme "une
solution & la recherche de problémes”, le laser est devenu un outil universel qui
fait désormais partie intégrante de notre vie. Chaque foyer est équipé d’un laser :
lecteur DVD, imprimante, épilation laser... Son utilisation est courante dans de
nombreuses applications comme par exemple la mécanique, ou le laser découpe,
perce, soude les matériaux avec des précisions micrométriques [2] ou la médecine,
ou il a permis un progrés considérable en chirurgie oculaire [3] et dans les traite-
ments épidermiques [4]. Du point de vue de la recherche, I'évolution du pompage
par flash aux méthodes de blocage de modes [5] a permis de générer progressive-
ment des impulsions laser de quelques millisecondes (1073 s) a quelques femto-
secondes (1071% s), voir attosecondes (10718 s), rendant possible 'observation de
phénomenes ultra-rapides. La réduction de la durée d’impulsion a également au-
torisé I'acceés aux fortes puissances crétes avec des installations de taille modeste.
Jusque dans les années 1980, la génération d’impulsions ultracourtes était prin-
cipalement assurée par les lasers & colorant. Des impulsions de 27 fs avec une
énergie de 10 nJ ont ainsi été obtenues pour une longueur d’onde de 630 nm [6].
Cependant, obtenir des impulsions énergétiques a longtemps constitué un véri-
table défi. Le développement & partir de 1985 des chaines laser amplifiées & dérive
de fréquences (CPA ?) Ti :saphir [7] a permis de délivrer des impulsions d'une di-
zaine de femtosecondes & des énergies supérieures au millijoule. L’introduction de
ces sources laser a révolutionné la recherche en optique ultra-rapide puisqu’elles
ont remplaceé les lasers a colorant en quelques années. Les chaines CPA ont été ra-
pidement maitrisées par l'industrie laser. Thalés a commercialisé en 2012 le laser
CPA le plus puissant au monde, BELLA, capable de délivrer des impulsions de 40
fs avec une énergie de 42 joules, soit des impulsions de puissance créte petawatt
(PW). De telles puissances devraient permettre aux chercheurs de générer le pre-
mier accélérateur laser plasma [8] délivrant des électrons & une dizaine de GeV.

9. CPA = Chirped Pulse Amplification
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Plus modestement, la propagation d’une impulsion de quelques gigawatts (GW)
dans l'air suffit pour mettre en évidence des effets non-linéaires importants.
Alors que Deffet non-linéaire d’autofocalisation d’un faisceau mégawatt (MW)
dans les milieux denses est observé a partir des années 70 [9], ce n’est qu’en 1995
que Braun et al. [10] en font la démonstration dans I’air grace & un des premiers
laser femtoseconde intenses. Ils observent un mode de propagation auto-guidée,
ol le faisceau est confiné dans un cceur de diamétre 80 pum sur une distance de 20
m. Ce mode de propagation non-linéaire est baptisé par la suite "filamentation
laser". La filamentation s’est révélée étre un phénomeéne complexe, impliquant de
nombreux effets non-linéaires qui agissent sur la forme spatiale et temporelle de
I'impulsion au cours de sa propagation dans un milieu transparent. Le mécanisme
de formation des filaments est communément admis comme le résultat d’une com-
pétition dynamique entre effet Kerr, qui focalise le faisceau, et I'ionisation et la
diffraction, qui tendent & le défocaliser [11].

Génération d’une colonne de plasma. La propagation de l'impulsion fila-
mentée laisse dans son sillage une mince colonne d’air faiblement ionisé. Cette
colonne offre un terrain privilégié pour le développement et la propagation d’une
décharge électrique. Il a été montré que le filament pouvait initier, dévier et méme
guider des arcs électriques de plusieurs mégavolts et kiloampéres [12]. De telles
propriétés sont attractives pour le déclenchement d’appareils haute tension. En ef-
fet, initiation par filamentation laser permet de réduire la gigue (jitter en anglais)
de ces appareils & quelques centaines de picosecondes [13]. La décharge électrique
rallonge également la durée de vie du canal de plasma, permettant ainsi d’utiliser

la colonne de plasma comme support d’antenne radiofréquence furtif et facilement
déployable [14].

Génération de rayonnement secondaire. Le processus de filamentation est
accompagné de ’émission de nombreux rayonnements secondaires. Le plus visuel
est I’émission d’un cone de lumiére blanche dans la direction de propagation du
laser. Des sources de lumiére blanche émises par laser trouvent un intérét dans
la spectroscopie large bande résolue en temps ou l'amplification paramétrique
optique [15]. Le filament émet également un rayonnenement THz cohérent vers
I'avant. Depuis quelques années, un intérét croissant est développé & 1’égard des
rayonnements THz. Ayant la particularité d’étre non ionisant, les THz sont uti-
lisés pour la sécurité aéroportuaire [16], pour la santé [17] ou encore 'analyse du
patrimoine historique et archéologique [18|. La synthése cohérente de 1’émission
THz générée par une matrice de filaments génére un rayonnement intense dont
on peut controler la directivité [19], permettant de scanner des objets & proximité
du filament sans risquer de les endommager. Enfin, trés récemment, il a été mon-
tré que la colonne de plasma agit comme un milieu amplificateur UV. Gréce au
pompage optique du milieu, une forte émission de type laser a 391 nm et 428 nm,
correspondant aux raies de ’azote ionisé, a été observée vers ’avant du filament
[20]. 11 a été également mis en évidence une émission vers l’arriére du filament
avec un gain important correspondant a 1’émission spontanée amplifiée (ASE) de
l'azote neutre (337 nm) [21].
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Applications a longue distance. Peu de temps aprés la premiére observation
de filamentation laser dans I'air, des filaments d’une longueur de 200 m ont été
obtenus [22]. En controlant les parameétres initiaux de 'impulsion, des filaments de
plusieurs centaines de métres peuvent étre générés jusqu’a 1 km de la source laser
[23]. La possibilité de délivrer des intensités élevées (101 W/cm?) & longue dis-
tance est un des enjeux principaux de la filamentation laser. Optimiser la colonne
de plasma et les rayonnements secondaires a longue distance ouvre la voie vers des
applications atmosphériques. Une application spectaculaire serait de déclencher
et de guider la foudre en amont de sites protégés [24]. Par ailleurs, la génération
de continuum de lumiére blanche et d’ASE vers 'arriére pourraient étre exploités
pour des diagnostics atmosphériques de type LIDAR. Enfin, la génération d’ondes
THz & distance permettrait de détecter des explosifs en toute sécurité [25].

Organisation du manuscrit. Mon travail de thése a consisté & étudier la propa-
gation d’une impulsion femtoseconde intense dans un milieu gazeux ou aqueux et
de caractériser la relaxation du milieu de propagation en terme d’échange d’éner-
gie, dans la perspective d’optimiser la génération de rayonnements secondaires
intenses.

Apres un bref rappel des principes physiques nécessaires & la compréhension de
ce manuscrit, ce travail s’articule autour de trois parties principales.

La premiére partie est consacrée & la propagation filamentaire dans I’eau. Cette
étude, aux multiples acteurs, s’inscrit dans un projet de génération d’ondes acous-
tiques intenses & distance induites par laser. Nous avons donc cherché a caractéri-
ser la dynamique spatio-temporelle de I'impulsion en régime de monofilamentation
et ses conséquences sur le milieu de propagation. Pour cela, nous avons collaboré
avec I’équipe d’Audrius Dubietis, de I’Université de Vilnius, qui a développé une
technique d’imagerie de 'impulsion en 3-Dimensions unique au monde. Puis, dans
un second temps, avec I’équipe de Jean-Pierre Sessarego du Laboratoire de Méca-
nique et d’Acoustique de Marseille, et d’Arnaud Couairon du Centre de Physique
Théorique de I’Ecole Polytechnique, nous nous sommes concentrés sur le plasma
généré dans ’eau et son optimisation pour la génération d’onde acoustique.

La deuxiéme partie s’attache a l'interaction de deux filaments. J’ai collaboré au
début de ma thése avec Magali Durand. Elle a montré dans une étude précé-
dente que le plasma généré a l'intersection des filaments était responsable d’un
transfert d’énergie efficace entre les deux filaments. Nous avons étudié les proprié-
tés de ce plasma et les processus responsables de sa relaxation. Puis nous nous
somimes concentrées sur une configuration particuliére qui conduit & un processus
de conjugaison de phase en régime fortement non-linéaire.

Enfin, dans une derniére partie, j’ai étudié en détail la compression temporelle
d’impulsions femtoseconde énergétiques par guidage dans une structure planaire.
En collaboration avec Cord Arnold et Anne I’Huillier de I’Université de Lund, nous
avons implémenté ce montage de compression sur un laser TW du Lund Laser
Center dans le but de générer des harmonique d’ordres élevés avec des impulsions
comprimeées.






Chapitre 1

PRINCIPES PHYSIQUES

Ce travail de thése s’inscrit dans le domaine de l'optique ultra-rapide et la
physique des hautes intensités. Je me suis particuliérement attachée a étudier ex-
périmentalement plusieurs effets liés & la propagation filamentaire dans les gaz
et dans les liquides. Ce chapitre fait donc une rapide introduction a I'optique
non-linéaire, puis décrit les processus physiques non-linéaires qui contribuent au
phénomeéne de filamentation laser. Nous verrons enfin comment la filamentation
peut étre modélisée afin d’appuyer les résultats expérimentaux.
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1.1 PROPAGATION DE LA LUMIERE DANS UN MILIEU TRANS-
PARENT

1.1.1 — Le régime linéaire

Lorsqu’un milieu transparent est éclairé par un faisceau lumineux de faible
intensité, les électrons de valence des atomes du milieu se mettent & osciller autour
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de leur position d’équilibre sous ’action du champ électrique E de l'onde optique.
La déformation du nuage électronique induit une polarisation de la matiére P qui
s’écrit :

PO Z o W, (11)
oil g¢ est la permittivité du vide et x() est la susceptibilité électrique linéaire.
L’oscillation des charges électriques génére un champ d’induction électrique défini
par

D =¢eoE+ P =co(1+x")E = egerE, (1.2)

avec 14y = ep = n?, la permittivité diélectrique relative et n I'indice du milieu.

Prenons une onde électromagnétique définie par un champ électrique E, un
vecteur déplacement électrique 5, un champ magnétique H et une induction
magnétique B. La propagation de cette onde dans un milieu matériel est régie
par les équations de Maxwell [26] :

.~ OB
WE =2 1.3
ro o (1.3)
- -~ aD
rotB = poJ + po—— (1.4)
ot
divD = p (1.5)
divB =0, (1.6)

ol o est la perméabilité du vide, J est la densité de courant et p est la densité
volumique de charge libre.

Dans les milieux diélectriques non magnétiques tels que lair, p = 0, J=0et
B = pigH. En prenant le rotationnel de 1’équation (1.3), on obtient I’équation de
propagation linéaire de ’onde électromagnétique :

1 6%E

A LOE
v2 Ot2

=0, (1.7)
ot v =  est la vitesse dans le milieu de propagation et c est la vitesse de la
lumiére dans le vide. Dans le cadre de 'approximation paraxiale (c’est-a-dire des
rayons proches de ’axe optique et dont l'angle d’incidence par rapport a l’axe
est faible), une solution particuliére de cette équation est le faisceau gaussien.
Un faisceau gaussien se propageant dans le vide est inévitablement soumis a la
diffraction, ou I'angle de divergence 6 est défini comme

A

tan§ ~ 2 (1.8)

TWo
oll Ag est la longueur d’onde et wg le rayon au col du faisceau gaussien. Donc plus
le col du faisceau est petit, plus le faisceau sera divergent.

Cependant 1’équation (1.7) n’est valable que pour des intensités optiques in-
férieures & quelques centaines de kW /cm?. La découverte des lasers capables de
générer des faisceaux lumineux intenses (de plusieurs MW /cm? & GW /cm?) a per-
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mis d’accéder & un nouveau domaine de 'optique, appelé optique "non-linéaire".

1.1.2 — Le régime non-linéaire

En régime non-linéaire, I’équation constitutive (1.1) n’est plus une fonction
linéaire du champ FE, mais devient

—

P= aox(l)E + on(Q)EF + on(3)EEE +... = p) 4 pINL) (1.9)

On voit apparaitre ici des produits du champ électrique qui vont permettre le
couplage entre différentes composantes spectrales. Dans un cas général, I’équation
de propagation devient alors

~ 10°E aJ  9*PWND)
AE — —— = up— —_—. 1.10
2 oE M TR T g (1.10)
Contrairement & 1’équation linéaire (1.7), I’équation de propagation peut impli-
quer des changements de fréquence de la lumiére au cours de sa propagation.

Avec la généralisation des lasers, I'optique non-linéaire s’est démocratisée. De
nombreux effets non-linéaires sont aujourd’hui couramment utilisés dans l'in-
dustrie. Parmi les effets associés a x on retrouve le doublage de fréquence
(w4 w = 2w), la somme ou la différence de fréquence (w1 + wy = wsg), leffet
électro-optique dit Pockels utilisé par les cellules du méme nom et la rectifica-
tion optique, pour la conversion optique-hyperfréquence. Parmi ceux du troisiéme
ordre x| il y a la génération de troisiéme harmonique (w 4+ w + w = 3w), leffet
Kerr optique et la diffusion Raman ou Brillouin.

Chaque milieu de propagation présente une susceptibilité électrique différente.
L’origine microscopique de la susceptibilité x peut étre interprétée par le modéle
élémentaire de 1’électron élastiquement lié :
2

ﬁc+ﬁf+ﬁrzme?97f, (1.11)
ou z la position de I'électron oscillant sous Ueffet du champ électrique, F, = qE
est la force de Coulomb, ﬁf = —meffl—f est la force de frottement et F, = —%
est la force de rappel, avec g la charge élémentaire de ’électron, m,. la masse
de I’électron, I' le coefficient de friction et V' le potentiel dans lequel sont placés
les électrons de valence. La polarisation macroscopique qui résulte de N électrons
oscillants s’écrit P = N qr = €0XE, donc x = x. Pour les matériaux qui présentent
des liaisons hétéropolaires, le potentiel s’écrit

mew?x®  meax®  mebx?t

V=" 3 4

Dans le cas de matériaux ou les liaisons sont homopolaires (matériaux dits centro-
symétriques), la symétrie de la liaison réduit ’expression du potentiel V aux seuls
termes en puissances paires. La force de rappel F}, par la dérivée du terme V,
ne donnera alors que des termes x en puissances impaires, équivalent donc a des
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susceptibilités électriques x d’ordres impaires. Dans ce travail de thése, je n’ai
travaillée qu’avec des milieux centro-symétriques (gaz, eau). La propagation de
I'impulsion est donc uniquement régie par des susceptibilités d’ordres impaires
(généralement d’ordre trois).

1.2 PRINCIPE DE LA FILAMENTATION LASER

rayon (Um) — P > Pgr (régime d'auto-focalisation)
P < Pg¢r (régime linéaire)

filament

50
-50

» distance

ionisation du milieu :

effet défocalisant i ir ' .
autofocalisation Kerr reservoirdenergie

FiquRE 1.1: Schéma du phénomeéne de filamentation. A la courtoisie de G. Point.

La commercialisation des lasers femtoseconde a généralisé 1'utilisation des im-
pulsions laser de plusieurs gigawatts en laboratoire et dans 'industrie. Dans ces
régimes de puissance, I'impulsion modifie instantanément 'indice du milieu dans
lequel elle se propage. C’est 'effet Kerr optique qui s’écrit

n = ng + nal(t), (1.12)

oll ng est 'indice linéaire du milieu et ny l'indice non-linéaire Kerr. Dans le cas
d’un faisceau & profil d’intensité gaussien, la variation de I'indice du milieu suit la
variation d’intensité. L’indice du milieu est donc plus élevé au centre que sur les
bords du faisceau. Le milieu agit alors comme une lentille convexe et fait natu-
rellement converger le faisceau pourtant initialement collimaté. Faible au début,
leffet Kerr devient de plus en plus fort & mesure que le faisceau se propage en
se focalisant. Ainsi, si la puissance initiale P du faisceau dépasse une valeur cri-
tique Pey, la diffraction naturelle ne pourra pas arréter ’auto-focalisation. Pour
un faisceau gaussien P est définie par [27] :

3,772

= . 1.13
87mon2 ( )

cr
Par exemple, la puissance critique d’un faisceau de longueur d’onde 800 nm qui se
propage dans l'air est 5 GW [28]. Avec une impulsion d’une durée de 50 fs, cela ne
représente qu’une énergie de 250 pJ. Dans I'eau, 'indice non-linéaire est mille fois
plus élevé (ng = 4,1 x 1076 cm?/W [29]). La puissance critique n’est donc que
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de 1,8 MW et seulement 100 nJ sont nécessaires pour déclencher ’effondrement
par effet Kerr. La distance pour laquelle un faisceau collimaté va s’effondrer est
assez bien définie par une formule semi-empirique [27] :

0,367L
LC _ 5 DF

(1.14)

2 b
\/[(P/Pcr)l/z o, 852] 00,0219

ou Lpr est la longueur de Rayleigh du faisceau. Par exemple un faisceau de puis-
sance P = 10FP; et de rayon wg = 0,5 cm, s’effondrera aprés 15,6 m de propagation
dans lair. Mais avant que le faisceau n’atteigne des diameétres plus petits que la
longueur d’onde, I'intensité est telle que l’ionisation du milieu par un processus
multiphotonique devient possible. Tl se forme alors un plasma peu dense (dans 'air
p ~ 10' électrons par cm?) qui a pour conséquence d’arréter I’effondrement du
faisceau. D’une part, I'absorption multiphotonique réduit l'intensité du faisceau
et donc leffet de focalisation Kerr; d’autre part le plasma induit une variation
d’indice négative qui va agir comme une lentille divergente pour le faisceau, de la
forme [30] :

p)
2”0/00’
ou p est la densité électronique critique pour laquelle le plasma devient réfléchis-
sant a la longueur d’onde Ag. A 800 nm, elle vaut [11]

n=mng+nol(t) — (1.15)

2

pe = 50"(;7;% = 1,7 x 10% cm ™3, (1.16)
avec wy = 2mc/Ao la pulsation laser. S’ensuit le régime dit de filamentation ou
une intensité élevée et quasi constante est conservée dans le cceur du faisceau
sur une grande distance, laissant dans le sillage de 'impulsion une mince colonne
de plasma (d ~ 100 pum dans ’air) faiblement ionisé, qui peut se maintenir sur
plusieurs dizaines de métres [23] (figure 1.2). Interprétée initialement comme un
équilibre entre effet Kerr et ionisation, la filamentation s’est révélée étre le résul-
tat d’une compétition dynamique entre 'effet Kerr, I'ionisation et la diffraction
qui peut donner lieu a la formation de sous impulsions et & des refocalisations
multiples de 'impulsion.

1.3 AUTRES EFFETS NON-LINEAIRES SURVENANT LORS
DE LA FILAMENTATION

1.3.1 — L’auto-modulation de phase

Une conséquence de 'effet Kerr est la modification du spectre de I'impulsion
laser. Ce phénomeéne est appelé auto-modulation de phase et peut étre décrit de
la fagon suivante.
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FIGURE 1.2: Photographie d’un filament de quelques dizaines de centimétres pro-
duit dans 'air. La couleur bleutée est due & la fluorescence de 1’azote dans le
plasma.

La phase instantanée est définie par

B(t) = wot — iin(f)z, (1.17)
0

ol z est la longueur de propagation. On peut définir la pulsation instantanée

)= —>=wy— —— 1.1
alt) = 200 oy - T, (1.18)
avec d dl
n

11 est donc clair, d’aprés 1’équation (1.18), que I'impulsion va subir au cours de sa
propagation un élargissement spectral autour de la pulsation centrale. Le front de
I'impulsion, ot la dérivée de I'intensité est positive, engendre des basses fréquences
alors que Darriére, & dérivée négative, génére des hautes fréquences. Le spectre
de l'impulsion, initialement large de quelques nm autour de la longueur d’onde
centrale \g, peut s’élargir par auto-modulation de phase du proche ultraviolet
(UV) au proche infrarouge (IR) [31, 32]. On l'appelle le continuum de lumiére
blanche.

1.3.2 — Dispersion et dérive de fréquence

Toute impulsion ayant un spectre large est soumise au phénomeéne de dis-
persion de vitesse de groupe. Lors de la propagation en milieu dispersif, 'indice
de réfraction dépend de la pulsation w et est donné par I’équation empirique de

Sellmeier :
B )\? Bo)\? B3)\?

MO N—C T N—Cy

olt A est la longueur d’onde dans le vide et By 23 et (23 sont les coefficients de

n?(\) =1+ (1.20)

Sellmeier définis expérimentalement pour chaque milieu. I’équation (1.20) permet

10
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de calculer la relation de dispersion dans le milieu de propagation

k(w) = : (1.21)

oll k(w) est le vecteur d’onde de I'impulsion. La vitesse de groupe v, est alors
définie comme

0w
= 55
Dans un milieu ot la dispersion est positive (vy > 0), les fréquences dites "rouges"
(A > X\o) se propagent plus vite que les fréquences dites "bleues" (A < Ag). C’est-a-
dire que, qu’aprés la propagation, une impulsion de phase temporelle initialement

(1.22)

Vg

plate va voir ses fréquences rouges accumulées & 'avant de 'impulsion et ses
fréquences bleues accumulées a I’arriére. Ceci a pour effet d’élargir temporellement
Pimpulsion. L’impulsion présente alors une dérive de fréquence (ou "chirp" en
anglais) dont le parametre C' est décrit par [33] :

C=— 5271, 1.23
() (1.23)

tp

ou t. est la durée de I'impulsion chirpée et ¢, est la durée minimale de I'impulsion.
Cet effet est particuliérement prononcé dans les milieux tels que I’eau ou le verre.
Pour produire des impulsions ultracourtes (5-10 fs), le controle de cette dispersion
est capital. Pour compenser la dérive de fréquence on utilise généralement des
miroirs chirpés (miroirs diélectriques multi-couches a dispersion négative) apres
la propagation non-linéaire.

FI1GURE 1.3: Photographie de I’émission conique aprés filamentation dans un bloc
d’Hérasil (silice) d’une épaisseur de 3 cm, pour un faisceau de 50 pJ, 50 fs, \g =
800 nm.

1.3.3 — Observation de I’émission conique

Un phénoméne remarquable associé & la filamentation laser s’appelle 1’émis-
sion conique [34, 35]. Dans le champ lointain, le continuum s’organise en cercles
concentriques, ol les longueurs d’onde rouges forment les cercles les plus proches

11
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du centre alors que les longueurs d’onde bleues se situent en périphérie (figure
1.3).

1.3.4 — Multifilamentation

L’intensité au cceur du filament est saturée a une valeur de I'ordre de ~ 10'3
W /cm?. Lorsque I'apport de puissance est largement supérieur a la puissance cri-
tique, le faisceau se scinde en plusieurs filaments. Tous les filaments n’apparaissent
pas & la méme distance et leur interaction est complexe au cours de la propagation
du faisceau [36]. C’est le régime de multifilamentation. Les faisceaux de forte puis-
sance présentent généralement un front d’onde inhomogeéne di & ’accumulation
des bruits de la chaine laser. Ces zones de surintensités, amplifiées par effet Kerr
a mesure qu’elles se propagent, forment les lieux privilégiés pour la génération
de multifilaments (figure 1.4). C’est ce qu’on appelle U'instabilité modulationnelle
[11]. On peut tirer parti de ce phénoméne pour organiser spatialement les multi-
filaments, en déformant volontairement le front d’onde avec un masque de phase
ou d’amplitude et ainsi créer des matrices de filaments [37].

FI1GURE 1.4: Impact du faisceau sur papier photographique aprés 37 m de propaga-
tion dans I’air. Distance focale 50 m, énergie incidente 250 mJ, durée d’impulsion
700 fs (P = 72P,;). On peut voir 'impact des filaments & la périphérie du faisceau.

1.4 MODELISATION DE LA PROPAGATION FILAMENTAIRE

Les simulations présentées dans cette étude ont été réalisées par Arnaud Couai-
ron du Centre de Physique Théorique de I’Ecole Polytechnique, avec qui I’équipe
d’Aurélien Houard collabore étroitement depuis de nombreuses années. Pour cela,
il a développé un code numérique qui rend compte de la propagation non-linéaire
d’une impulsion laser intense dans un milieu qui peut étre gazeux, liquide ou so-
lide. Je vais décrire rapidement le principe de la modélisation effectuée par A.
Couairon. Plus d’informations peuvent étre trouvées dans la référence [38].

Une impulsion femtoseconde est une oscillation électromagnétique sinusoidale,
dont la période est de I'ordre de 1071° seconde, contenue dans une enveloppe

12
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dont la durée caractéristique est petite devant la picoseconde. Mathématiquement,
I'impulsion peut étre initialement décrite par ’équation suivante :

E(7,t,0) = &(7,t,0)e ot (1.24)

avec wy la pulsation associée & la longueur d’onde centrale Ay et oit 'enveloppe &
est décrite par

&(F,1,0) = 5[)@( (1.25)

ol wy est la dimension transversale de 'enveloppe (pour une enveloppe gaussienne
a = 2), t, est sa largeur temporelle & mi-hauteur et C' rend compte du chirp de
I'impulsion.

En régime non-linéaire, la propagation dans un milieu matériel, selon ’axe Z,
de cette impulsion polarisée linéairement, est dictée par I’équation (1.10). Dans
le régime de filamentation, nous avons vu qu’un plasma peu dense est généré. La
densité de courant J n’est donc plus nulle. Pour décrire ’évolution de I'impulsion
selon l'axe de propagation, il faut résoudre ’équation d’enveloppe non-linéaire
(encore appelée équation de Schrodinger non-linéaire). En supposant 1’enveloppe
&(r,t,z) lentement variable dans le temps et en travaillant dans le domaine fré-
quentiel (&(r,t,z) — &(r,w, z)) on obtient :

08 i - ,Z‘” k) b 2 1 s
5_MAL63+/LP:2?(W_WO) £+m<ZWP—J>7 (126)
avec 81’]{;
(p)
= 1.2
W = G (1.27)

Le premier terme de ’équation (1.26) exprime 'effet de la diffraction du faisceau
dans le plan transverse (Z,7). Le second traduit la dispersion de vitesse de groupe
en tenant compte de la dispersion aux ordres élevés k:(()p ), calculée a partir de la
relation de Sellmeier (équation (1.20)) appliquée & l'indice de réfaction du milieu
n(w). Le troisiéme terme de I’équation regroupe les effets non-linéaires associés a

la polarisation et & la densité de courant :

- le premier terme de polarisation en y®), leffet Kerr Pg., responsable de
I’auto-focalisation :

PKe(t) = 2€0n0n2\E\2E(t), (1.28)

- les pertes non-linéaires J,; qui reflétent la quantité d’énergie nécessaire a
I'ionisation :

2
Jnl(t) = W|(}’;|Z’ )

(pat — p(1) E(2), (1.29)
avec pq: la densité électronique des atomes neutres,

- et les effets de plasma Jy,;, c’est-a-dire la défocalisation par le plasma et
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I’absorption plasma

0Jp(t) n Jpi(t) _ q—Zp(t)E(t), (1.30)

ot Te Me

ou 7. est le temps de transfert de quantité de mouvement par collision.

On remarque que les équations (1.29) et (1.30) dépendent de la densité électro-
nique p(t). Son évolution peut étre décrite par ’équation suivante :

o _

— W (|E|) (pos — 9 B2 1.31
2 =W (IEP) (put — p) + £l EP, (1.31)

ol le premier terme traduit la photo-ionisation et le second terme I’ionisation par
avalanche. Dans le cas de la filamentation, la photo-ionisation est principalement
issue d’un processus multiphotonique et on peut écrire W (X) = oy XM, ot oy
est la section eflicace de l'ionisation multiphotonique a M photons. Le nombre de
photons simultanés nécessaires pour libérer un électron est défini par

= Lh[foJ +1, (1.32)

olt U; est le potentiel d’ionisation de ’atome. Par exemple, pour l'air M = 11.

La résolution numeérique des deux équations couplées (1.26) et (1.31) va per-
mettre de simuler le phénoméne de filamentation. Un exemple de simulation réali-
sée pour une impulsion & 800 nm se propageant dans I’eau est présentée en figure
1.5. Les simulations permettent d’évaluer le diameétre du faisceau, 'intensité dans
le filament et de la densité de plasma générée ainsi que les déformations spatio-
temporelles de 'impulsion.

1.5 QUELQUES GRANDEURS CARACTERISTIQUES

J’ai essentiellement étudié la propagation filamentaire dans 'air et dans 'eau,
a deux longueurs d’onde 800 nm et 400 nm. Dans le tableau 1.1 sont reportées les
valeurs de quelques grandeurs caractéristiques. Mg, n, na, Per et M sont définis
précédemment dans ce chapitre. v est "absorption linéaire. k((f) est défini par

I'équation (1.27) et dénote la dispersion de vitesse de groupe.

Ao (nm) n ny (cm?/W) Per M|y (em™) | kY (2/em)
Air 800 | 1.0003 [39] | 7,4x10720 28] | 5 GW | 11 | négligeable 0,2
Eau | 400 1,34 [40] | 4,1x10716 [29] | 0,4 MW | 3 | 5x107% [41] 850
800 1,33 [40] | 4,1x10716[29] | 1,8 MW | 5 0,02 [41] 250

TABLE 1.1: Grandeurs caractéristiques des milieux étudiés dans cette thése.
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FIGURE 1.5: Résultats de simulation pour une impulsion de 4 pJ, 50 fs, 800 nm,
non focalisée se propageant dans I'eau et dont le rayon & mi-hauteur vaut wg =
50 pm. En haut : évolution du diamétre du faisceau. Au milieu : évaluation de
Iintensité dans le filament et de la densité de plasma généré. En bas : évolution
temporelle de 'impulsion.
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Chapitre 2

IMAGERIE EN 4D DE L’'IMPULSION
AU COURS DE SA PROPAGATION

Résumé

Experimental characterization of filaments in water has been performed with
laser pulses at 400 nm. By means of 3D-mapping of the intensity distribution in
the filament, the temporal dynamic was observed for different focusing geometries.
The possibility to change the thickness of the medium, i.e., the length of nonlinear
propagation, allows a 4D reconstruction of the pulse intensity I(x,y,z,t) during its
nonlinear propagation. Pulse splitting phenomena were observed and connected
for the first time with spatial and spectral signatures and nonlinear losses in the
medium. Guided by simulations, we highlighted the prevailling role of multiphoton
absorption in the filament evolution and laser energy deposition in water.

Nous présentons la caractérisation expérimentale de la propagation dans I'eau
d’'une impulsion femtoseconde & 400 nm en régime de monofilamentation. La
distribution d’intensité de l'impulsion dans le filament a été reconstruite en 3-
dimensions pour différentes géométries de focalisation. ’augmentation de 1’épais-
seur de 1’échantillon a permis de suivre 1’évolution spatio-temporelle de 'impul-
sion en 4-dimensions au cours de la propagation non-linéaire. Nous avons mis en
corrélation les transformations spatio-temporelles avec leurs signatures dans les
domaines spatial, spectral et énergétique. L’analyse conjointe des résultats expé-
rimentaux et des simulations suggére que la propagation de 'impulsion UV dans
I’eau est régie par une compétition entre l'effet Kerr et ’absorption multiphoto-

nique.
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2.1 INTRODUCTION

La compréhension de la propagation d’une impulsion laser femtoseconde in-
tense au cours de sa propagation est capitale dans de nombreux domaines. Notam-
ment pour les applications qui nécessitent un controéle précis du dépot d’énergie
dans le milieu de propagation : chirurgie oculaire ou cérébrale par laser [42, 43,
44, 45], lithotripsie [46] ou génération de sources acoustiques [47]. Dans ces cas,
il est nécessaire de déposer ’énergie laser dans une zone localisée et & distance, a
Iintérieur du milieu. La propagation filamentaire femtoseconde est donc intéres-
sante. La premiére observation d’une telle propagation dans l’eau est rapportée
en 2003 par Dubietis et al. avec des impulsions de 170 fs, 527 nm [48]. Depuis, la
filamentation dans I'eau a été étudiée en détail pour différentes longueurs d’onde
(527 et 1055 nm [49, 50]). Mais pour optimiser un dépot local d’énergie, il faut
limiter la consommation d’énergie par absorption linéaire en amont de la zone
ciblée. Dans l’eau, il est alors judicieux de travailler dans le domaine de 'ultra-
violet (UV) et de se concentrer sur la filamentation d'une impulsion & 400 nm.
D’un point de vue expérimental, étudier la dynamique d’une impulsion au cours
de sa propagation est complexe. Les techniques de mesure les plus répandues dé-
couplent le domaine temporel et le domaine spatial. Ces mesures fournissent des
images post-propagation, qui ne gardent pas la marque de ’ensemble des événe-
ments qui se sont produits. Pourtant, la propagation de 'impulsion est complexe
impliquant une compétition entre de nombreux effets linéaires et non-linéaires :
auto-focalisation Kerr, diffraction, absorption multiphotonique, défocalisation par
le plasma et dispersion de vitesse de groupe. De ce fait, 'impulsion subit d’im-
portantes déformations au cours de sa propagation et il est nécessaire de mesurer
sa distribution d’intensité en plusieurs dimensions.

Ce chapitre présente une étude expérimentale en 4-Dimensions de la propaga-
tion d’une impulsion femtoseconde UV dans I’eau. Les mesures reposent sur 1’'uti-
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2.2. PROPAGATION NON-LINEAIRE D’UNE IMPULSION ET TECHNIQUES D’IMAGERIES

lisation d'une technique d’imagerie permettant de reconstruire le profil de I'im-
pulsion en 3D (x,y,t) développée par 'équipe d’Audrius Dubietis de I'université
de Vilnius. L’étude dans un liquide a permis de suivre ’évolution de I'impulsion
au cours de sa propagation, délivrant la premiére caractérisation de la dynamique
spatio-temporelle de 'impulsion en 4D (x,y,t,z). Nous avons mis en évidence la
corrélation entre les divisions spatio-temporelles de 'impulsion et leurs signatures
dans les domaines spatial et spectral, et les pertes en énergie. Avec ’aide d’une
analyse théorique, nous avons identifié les effets non-linéaires prépondérants ré-
gissant la propagation de 'impulsion UV dans I’eau.

2.2 PROPAGATION NON-LINEAIRE D’UNE IMPULSION ET
TECHNIQUES D’IMAGERIES

La propagation d’une impulsion dans un milieu non-linéaire est étudiée de-
puis de nombreuses années. Dés les années 60, McAllister [51] observe avec un
laser Rubis Q-switché nanoseconde une modification de ’enveloppe temporelle
de I'impulsion aprés la traversée d’une cellule de nitrobenzéne. La contraction
de 'impulsion est attribuée aux effets d’auto-focalisation Kerr. De nombreuses
équipes développent des modéles de propagation du faisceau pour comprendre
Pévolution temporelle de 'impulsion [52, 53, 27, 54]. Progressivement, I’ensemble
des effets linéaires et non-linéaires est pris en compte dans les codes de propaga-
tion : auto-focalisation, dispersion de vitesse de groupe (GVD) |55, 56], absorption
multiphotonique (MPA) [57] et génération de plasma [58], résultant en une ou des
divisions temporelles de 'impulsion au cours de sa propagation. La premiére mise
en évidence expérimentale des divisions temporelles est attribuée & Ranka et al.
[59] qui 'observent aprés que 'impulsion ait traversé un bloc de verre (BK7), grace
a un auto-corrélateur. L’évolution de 'impulsion selon un scénario dynamique est
finalement introduit par Mlejnek et al. |60, 61|. Dans ce scénario dit de "recons-
truction dynamique", I'impulsion se contracte par l'effet d’auto-focalisation au
cours de sa propagation. L’intensité croit donc de maniére drastique. L’avant de
Iimpulsion génére dans son sillage un plasma qui défocalise la partie arriére. L’in-
tensité décroit, ainsi que la génération de plasma, laissant place a la refocalisation
de ’énergie arriére en une nouvelle impulsion centrale. Ce cycle de défocalisation-
refocalisation peut se produire plus d’une fois.

Différentes méthodes ont été développées pour capturer expérimentalement 1’évo-
lution temporelle de I'impulsion :

- avec un auto-corrélateur (62, 63],

avec un FROG (Frequency Resolved Optical Gating) [64, 65],

par FTOP (Femtosecond Time-resolved Optical polarigraphy) [66, 67],
- ou par imagerie transverse par contraste de phase [68, 69].

Ces méthodes ne mesurent pas la dynamique de 'impulsion. L’auto-corrélateur et
le FROG fournissent une trace dans le domaine temporel du profil de I'impulsion.
Le FTOP utilise Veffet de biréfringence induite par I'impulsion dans le milieu
de propagation sur un faisceau sonde se propageant perpendiculairement. Dans
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cette géométrie, I'impulsion se déplace pendant qu’elle est sondée, ce qui réduit
la résolution temporelle de la technique. De plus, le changement de polarisation
de la sonde par biréfringence est analysé en projetant l'intensité sur un axe de
polarisation menant & une intégration spatiale. L’information obtenue n’est donc
qu’une trace temporelle de I'impulsion en fonction de ’axe de propagation. Quand
& l'imagerie transverse, elle permet d’observer le plasma induit par 'impulsion
laser mais ne permet pas de remonter a la forme de 'impulsion dans les trois
dimensions.

Il a donc été développé une technique de meilleure résolution capable de capturer
I'intensité de I'impulsion en 3-dimensions (x,y,t). Cette technique, appelée "3D-
mapping", est fondée sur un échantillonnage non-linéaire et permet de reconstruire
avec une résolution femtoseconde la distribution spatio-temporelle de 'impulsion
en 3D |70, 71]. C’est cette technique que nous avons utilisée pour caractériser la
propagation de 'impulsion UV.

2.3 PRINCIPE DE L'IMAGERIE EN 3-DIMENSIONS

Délai 1 Délai 2

BBO Lentille

Y \

impulsion Sonde Image de

complexe .
P f correlation

FI1GURE 2.1: Représentation schématique de la technique de corrélation croisée.

3 | t (fs)

FiGuRE 2.2: Schéma de la reconstruction en 3D de 'impulsion & partir des images
de corrélation.
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La technique d’imagerie en 3-Dimensions a été développée en 2004 par Trull
et al. [72, 73, 74]. Résolue dans l'espace et le temps, elle permet de reconstruire
la structure de I'impulsion aussi complexe qu’elle soit aprés une interaction non-
linéaire dans un milieu dense. La méthode est fondée sur la mesure du signal de
corrélation entre I'impulsion (objet) et un faisceau sonde (référence) au sein d’un
cristal non-linéaire, généralement de S-barium borate (BBO) (voir figure2.1).

Prenons deux paquets d’onde, objet Ep et référence Eg, dont le champ élec-
trique réel s’expriment comme suit :

Eo = \IIO(xvyaz7t)ei(wlt_kwlz)v (21)
Erp = Ygr(z,y, z,t)ei(wgt*sz), (2.2)

ou les fonctions complexes Yo et Wg sont les enveloppes lentement variables des
ondes & la fréquence w; et wy respectivement.

Le recouvrement dans le cristal de ces deux paquets d’onde génére un signal
S via un mécanisme de somme ou de différence de fréquences qui contient les
informations d’une tranche de 'objet. Dans ’hypothése o ’épaisseur du cristal
Az reste petite devant les longueurs caractéristiques du systéme (longueur non-
linéaire, de dispersion, de diffraction, de double réfraction (appelée walk-off)), et
que la durée de I'impulsion de référence soit suffisamment courte par rapport a
celle de l'objet pour étre assimilée & un dirac, S s’écrit alors [74] :

oo

S(-ﬁU,y,ZO,Tl) = (GAZ)2/ |\PO($7vaa Z0)|2 X |\IJR(':U7Z/77_ - 7—17ZO|2d7— (23)
—0oQ

X (O-AZ)2|\IJR|2-[(:an7 2077—1)7 (24)

avec I = |¥pl|? lintensité de I'objet, o le terme de couplage non linéaire, zg

la, position du cristal sur ’axe de propagation et 7| le retard entre 'objet et la
référence. Pour éviter d’endommager le cristal, il est souhaitable de le placer loin
de la zone de propagation non-linéaire. On peut s’affranchir alors des effets de la
diffraction en ajustant judicieusement le systéme d’imagerie associé & la caméra
[74]. Ainsi, on peut reconstruire la distribution d’intensité a la position de 'objet
réel, dans notre cas, a la sortie de la cuvette d’eau.

Le signal S est imagé sur une caméra CCD pour étre enregistré. En changeant
le retard de la référence, le jeu d’images du signal S obtenu permet de reconstruire
la distribution d’intensité I(x,y, zo,7) de I'impulsion en 3D (figure 2.2).

2.4 MONTAGE EXPERIMENTAL POUR UN SUIVI EN 4-DIM-
ENSIONS

Les expériences ont été réalisées a I’Université de Vilnius en Lituanie en col-
laboration avec I’équipe du Pr. A. Dubietis et d’Arnaud Couairon du Centre de
Physique Théorique de I"’Ecole Polytechnique, dans le cadre d’un projet LaserLab
IT (accord numéro 228334).
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Puissancemet Platine de
Spectrometr translatiol
>

Imagerie en 3L

Ti:Saphi
130fs, 800 nm, 125 +

BS

FIGURE 2.3: Montage expérimental. BS : séparatrice. L; : lentille convergente (f
= 50 mm, 200 mm ou 300 mm). Ly : lentilles d’imagerie (deux focales de 125
mm). DM : miroir dichroique. TOPAS : amplificateur paramétrique optique non-
colinéaire (NOPA). La longueur de la cuvette d’eau [, est variable de 4 mm a 40
mm.

2.4.1 — Description du montage expérimental

Le montage de ’expérience est représenté en figure 2.3. Le laser utilisé est une
chaine Ti :Saphir amplifiée (Spitfire PRO, Newport-Spectra Physics) délivrant
des impulsions de 130 fs & 800 nm de quelques millijoules & la cadence de 125
Hz. A la sortie du laser, on sépare le faisceau en deux. La partie principale du
faisceau est utilisée pour générer le filament & 400 nm. Dans ce but, le faisceau est
doublé en fréquence par un cristal de 5-borate de baryum (BBO;) d’un milliméetre
d’épaisseur pour générer une impulsion de 100 fs & 400 nm. Aprés filtrage de la
longueur d’onde fondamentale, ce faisceau est focalisé par la lentille Ly dans une
cuvette d’eau dont la longueur [, est variable de 4,5 mm & 40 mm. Comme on
peut le voir sur le schéma, la lentille L est solidaire de la fenétre d’entrée de la
cuvette. L’ensemble coulisse dans la structure extérieure grace a une platine de
translation, tandis que la sortie de la cuvette reste fixe. Cette solidarité permet
d’augmenter la longueur de propagation dans l’eau sans modifier les conditions
de focalisation a ’entrée de la cuvette.

La seconde partie du faisceau est envoyée dans un amplificateur paramétrique op-
tique non-colinéaire (NOPA), qui délivre une impulsion sonde de 26 fs a 720 nm.
A la sortie de la cuvette, 'impulsion UV est soit caractérisée par un spectrométre
ou un puissancemeétre, soit recombinée a la sonde et envoyée dans le montage
d’imagerie 3D, réglé de sorte & imager la sortie de la cuvette. Les impulsions in-
teragissent dans le BBOgy (20 um, type I) et générent par différence de fréquence
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- 2007fs : - 150 fs

—> X '
Ofs + 60 fs + 100 fs + 160 fs
Onf ® ° 5

FIGURE 2.4: Images CCD de la corrélation entre 'impulsion et la sonde, générées
au sein du BBOs pour f = 300 mm, ;=100 nJ, [, = 26 mm. Les temps indiqués
représentent le retard entre I'impulsion et la sonde. La séquence est enregistrée
pour un pas de 10,5 fs.

time (fs)

50 -50

y (um) X (nm)

FIGURE 2.5: Assemblage des images de corrélation de la figure 2.4 et représenta-
tion en 3D selon x, y et t. La distribution est tracée pour un niveau d’intensité
supérieur a 20 % du maximum.

un signal de longueur d’onde centrale 900 nm. Ce signal est filtré par un passe
haut et enregistré par une caméra CCD (JAI A-1) en fonction du retard appliqué
a la sonde.

La reconstruction systématique de la distribution d’intensité I (z, y, t), pour chaque
valeur de [,, (c’est a dire la longueur de propagation non-linéaire), permet de suivre
Pévolution de 'impulsion au cours de sa propagation (selon %) et de reconstruire
la distribution d’intensité en 4-Dimensions (I(z,y,t), z), que l'on notera par la
suite I(z,y, z,1).

Nous avons étudié I'influence de 'ouverture numérique et de ’énergie incidente
sur la dynamique spatio-temporelle de I'impulsion. Pour cela, nous avons utilisé
trois ouvertures numériques différentes. Le diamétre du faisceau incident étant
d’un millimetre et les focales utilisées pour I'expérience de 50 mm, 200 mm ou
300 mm, les ouvertures numériques correspondantes sont donc 0,017, 0,0043 et
0,0028. La gamme d’énergie utilisée est de 70 nJ & 450 nJ ce qui correspond & une
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puissance incidente variant de 1,6 & 10,5 Pep (Pey = 0,4 MW).

2.4.2 — Exemple de reconstruction de la distribution d’intensité en 3D

Pour cet exemple, le filament est généré par un faisceau d’énergie incidente 100
nJ, focalisé par une lentille de focale f = 300 mm. L’impulsion se propage dans
la cuvette dont la longueur est fixée & 26 mm avant d’étre sondée dans le BBO,.
En changeant le retard de la sonde par pas de 10,5 fs, une séquence d’images de
corrélation, spatialement résolues, est enregistrée par la camera (figure 2.4). On
peut voir que I’avant et l’arriére de I'impulsion (temps négatifs/positifs) restent
focalisés sur 1’axe alors que la partie centrale se présente sous forme d’anneau.
En assemblant ces images, on obtient la distribution d’intensité I(z,y,t) de 'im-
pulsion en 3D. La figure 2.5 représente la distribution pour un niveau d’intensité
supérieur & 20 % du maximum.

2.5 CAPTURE DE LA DYNAMIQUE SPATIO-TEMPORELLE
DE L’IMPULSION

time (fs)
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time (fs)

,2‘0\" ".;n 20 ".;0 207 ‘:.;o
¥ (km) X(um) y (um) ¥ (um)
14 mm

time (fs)
time (fs)
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time (fs)

<20
0 0

zn\ “a 2020 2 2050 207
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FIGURE 2.6: Suivi de la distribution d’intensité d’'une impulsion de 400 nm, 100
fs au cours de sa propagation dans I'eau. [, est augmentée progressivement de 5
mm & 30 mm. F; = 450 nJ, Ly : 200 mm. Les distributions ont été tracées pour
un niveau d’intensité supérieur a 30 % du maximum. Taille de chaque fenétre : 60
pm x 60 pm x 300 fs. La direction de propagation va de haut en bas (des temps
positifs vers les temps négatifs).
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Afin d’obtenir une imagerie en 4-Dimensions, la longueur de la cuvette a été
allongée par pas successif de 1 & 2 mm de 5 mm jusqu’a 30 mm. Pour chaque
distance de propagation dans la cuvette, la distribution d’intensité de 'impulsion
a été reconstruite en 3D. On peut donc voir en figure 2.6 la représentation en 4D
de I’évolution non-linéaire d’une impulsion au cours de sa propagation, pour une
énergie de 450 nJ (10 P.;) et une ouverture numérique de 1/200 . On peut voir
que la dynamique de 'impulsion est complexe. L’impulsion, de forme initialement
gaussienne, se contracte spatialement avant de subir une premiére division apreés 8
mm. L’impulsion se reforme et se divise encore & 12 mm. L’opération recommence
et on peut voir une derniére division & 17 mm. Finalement, 'impulsion retrouve
sa forme gaussienne au bout de 30 mm.

Cette planche est la premiére mise en évidence expérimentale du modéle de
reconstruction dynamique de Mljenek et al. [60, 61]|. Bien qu’établi dans lair, les
expériences montrent que certaines de ses prédictions s’appliquent aussi a la fila-
mentation dans les milieux condensés, tel que ’eau. L’impulsion subit des divisions
et des reconstructions cycliques au cours de sa propagation. Mais contrairement
au modeéle, on observe la coexistence simultanée des sous-impulsions avant (temps
négatifs) et arriére (temps positifs) de 'impulsion. Effectivement, selon le modéle,
le plasma généré par le front avant de l'impulsion défocalise complétement le
front arriére, qui participe, & plus longue distance, & la reconstruction centrale.
Je reviendrai dans la section 2.8 sur l'interprétation de cette observation.

6 mm 20 mm 23 mm
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FIGURE 2.7: Suivi de la distribution d’intensité d’une impulsion de 400 nm, 100
fs au cours de sa propagation dans l’eau. [, est augmentée progressivement de 6
mm & 35 mm. F; = 100 nJ, Ly : 300 mm. Les distributions ont été tracées pour
un niveau d’intensité supérieur a4 20 % du maximum.
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Afin d’observer le mécanisme de division plus en détail, I'énergie incidente a
été réduite a 100 nJ (2,3 P.;) et Pouverture numeérique a 1/300 (voir figure 2.7).
La dynamique est alors plus lente et I'impulsion ne se divise qu’une seule fois
durant la propagation a [, = 23 mm. Tandis que ’avant et I’arriére de I'impulsion
restent focalisés, la partie centrale est défocalisée en forme d’anneau. Bien que la
dynamique soit plus rapide dans les conditions expérimentales précédentes, on
distingue la formation de l'anneau pour l,= 9, 17 et 18 mm sur la figure 2.6.
Par la suite, les impulsions divisées continuent & s’éloigner du centre pendant que
I’énergie contenue dans 'anneau est refocalisée pour reconstruire une impulsion
sur l'axe (I, = 30 mm). Enfin, 'ensemble de la distribution spatio-temporelle fini
par s’agrandir dans les trois dimensions sous 'effet de la diffraction.

2.5.1 — Mesure du diamétre du faisceau

30 T T T T T T

204 E

Diametre (um)
<

104 /W\ |
-20 4
'30 T T T T T T
0 5 10 15 20 25 30 35
Iw (mm)

FIGURE 2.8: Evolution du diameétre du faisceau en fonction de la distance de
propagation pour F; = 450 nJ, Ly : 200 mm. Les fléches indiquent la position des
divisions de I'impulsion.

La mesure d’intensité permet de déduire le diameétre du faisceau au cours de
sa propagation. Pour cela, il faut calculer sa fluence F, définie par 'intégrale dans
le temps de la distribution d’intensité I(z,y, z,t), comme indiqué par I’équation
(2.5).

F(r,0,z) = /I(rcos@,rsin@,z,t)dt. (2.5)

On définit pour V(0, z), R(6, z) la répartition de la distribution de la fluence a mi
hauteur telle que :
F(R(0,2),0,2) = 0.5Fn4.(2), (2.6)

avec Faz, le maximum pour tout (7,0) de F(r,6,z). Le diameétre est ensuite
déterminé en moyennant R(6, z) sur l'angle 6 tel que D(z) = (2R(6, z)).

La figure 2.8 montre 1’évolution du diamétre du faisceau au cours de sa pro-
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2.6. SIGNATURE SPECTRALE ET EMISSION CONIQUE

pagation dans ’eau dans les conditions de la figure 2.6. Le faisceau se maintient
focalisé avec un diamétre de 16 pm environ sur une distance de 12 mm. Les fléches
indiquent la position des divisions de I'impulsion déterminées par l'imagerie 4D.
On peut voir qu’a chaque division de 'impulsion correspond une contraction spa-
tiale.

2.6 SIGNATURE SPECTRALE ET EMISSION CONIQUE

On étudie maintenant ’évolution du spectre de 'impulsion au cours de sa
propagation. Les spectres représentés dans cette section sont tous pris sur l'axe
de propagation et moyennés sur 2000 tirs avec un écart type de la densité spectrale
o égal &4 1073,
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FIGURE 2.9: Spectre de I'impulsion a la sortie de la cuvette. (a) spectre initial (I,
= 6 mm), (b) spectre aprés la premiére division (I,, = 10 mm), (c¢) spectre aprés
la deuxiéme division (I, = 13 mm), (d) spectre aprés la troisiéme et derniére
division (I, = 18 mm). E; = 450 nJ, Ly : 200 mm.

La figure 2.9 représente l'intensité spectrale normalisée pour différentes lon-
gueurs de propagation, dans les conditions expérimentales de la figure 2.6. Pour
rappel, dans ces conditions, les divisions ont lieu & I, = 8§, 12 et 17 mm. Le pre-
mier graphique représente le spectre initial de 'impulsion (a), pris aprés 6 mm
de propagation. Le spectre est centré autour de 400 nm. Aprés la premiére divi-
sion, la mesure & l,, = 10 mm montre un spectre élargi vers les grandes longueurs
d’onde (b). A la deuxiéme, des modulations apparaissent (c), et on observe une
sur-modulation apres la troisiéme division (d). Les modulations spectrales visibles
aprés les deuxiéme et troisiéme divisions ont déja été observées numériquement et
expérimentalement dans les références [56, 59, 75]. Elles résultent de l'interférence
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2. IMAGERIE EN 4D DE L'IMPULSION AU COURS DE SA PROPAGATION

des spectres émis par chaque sous-impulsion.

IL’enregistrement du spectre & chaque distance de propagation permet de suivre
sa construction progressive. L’évolution du spectre de 'impulsion en fonction de
la distance de propagation est représentée sur la figure 2.10. Les trois divisions
(D1,2,3) sont indiquées par les traits en pointillés. La figure montre clairement
que les divisions de 'impulsion sont associées & une signature dans le spectre. Il
est & noter que ’élargissement n’est pas symétrique et s’étend fortement vers les
longueurs d’onde "rouges". C’est surprenant puisque les travaux précédents por-
tant sur la génération de super-continuum par un faisceau infrarouge ou visible
mentionnent un élargissement vers le bleu, que ce soit dans les liquides [76, 77, 78]
ou dans les gaz [79]. Nous reviendrons sur ce point plus tard.
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FIGURE 2.10: Spectre de 'impulsion au cours de sa propagation dans l'eau. I,
est augmentée progressivement de 5 mm & 30 mm. Di marquent les positions des
divisions successives observées par imagerie 4D. E; = 450 nJ, Ly : 200 mm.

FiGurE 2.11: Photographies de I’émission conique prises a la sortie de cuvette sur
un écran, pour l, = 10 mm (a), 13 mm (b) et 18 mm (c). E; = 450 nJ, Ly : 200
mm.

La signature des divisions a aussi été observée en champ lointain. Des photo-
graphies de ’émission conique a la sortie de la cuvette ont été prises aprés chaque
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division. Aprés la premiére division, I’allure de 1’émission conique sur la figure
2.11 (a) est lisse. Elle apparait modulée apres la deuxiéme division (b) et les an-
neaux deviennent plus brillants suite a la derniére division. La persistance de la
signature des divisions successives dans I’émission conique permet de suivre et
détecter les événements trés facilement sans appareils ou techniques d’imagerie
complexes. Pour 'ensemble des géométries de focalisation étudiées, nous avons
mesuré les mémes caractéristiques spectrales tant que I'impulsion dispose d’une
énergie suffisamment grande pour provoquer des divisions.

Dans la partie suivante, je présente plus en détail les résultats obtenus avec la
lentille de focale f = 300 mm de fagon a analyser la portée des divisions temporelles
sur la dynamique spatiale et spectrale.

2.7 MISE EN CORRELATION DE LA DYNAMIQUE TEMPO-
RELLE ET DES SIGNATURE SPATIALES, SPECTRALES
ET ENERGETIQUES

50 T T T T T T T T T T T
25 W oo
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FIGURE 2.12: Evolution du diamétre du faisceau en fonction de la longueur de
propagation. I’énergie incidente est augmentée progressivement a 100 nJ, 200
nJ et 400 nJ. L; = 300 mm. Les fleches indiquent la position des divisions de
Iimpulsion (voir tableau 2.1).

Pour une géométrie de focalisation & faible ouverture numérique (1/300),
I’énergie incidente a été augmentée de 100 nJ & 400 nJ. Le suivi de la distri-
bution d’intensité en 4D a été enregistré systématiquement. L’allure des planches
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2. IMAGERIE EN 4D DE L'IMPULSION AU COURS DE SA PROPAGATION

D1 D2 D3 D4
100 nJ | 22 mm
200 nJ | 12 mm | 20 mm
300nJ | 9mm | 11 mm | 15 mm | 27 mm

TABLE 2.1: Tableau répertoriant la position des divisions en fonction de I’énergie
incidente pour L; = 300 mm

sont similaires & celles présentées dans la section 2.5. Les positions des divisions
pour chaque énergie sont répertoriées dans le tableau 2.1. On observe que plus
I’énergie incidente est élevée, plus apparition de divisions est rapide et fréquente.
Dans la suite, j'indique la position des divisions par des fleches placées sur les gra-
phiques.

L’évolution du diamétre du faisceau au cours de sa propagation pour les trois
énergies incidentes est représentée a la figure 2.12. Pour 200 nJ et 400 nJ, 'autofo-
calisation du faisceau et sa propagation sous forme de filaments jusqu’a plusieurs
dizaines de millimétres sont bien visibles. Dans cette géométrie, il est clair que les
divisions sont associées & une contraction spatiale du faisceau.
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FIGURE 2.13: Evolution du spectre de I'impulsion au cours de sa propagation dans
I’eau pour une énergie incidente de 100 nJ, 200 nJ et 400 nJ. L; = 300 mm. Les
fleches indiquent la position des divisions de l'impulsion (voir tableau 2.1).

L’évolution des spectres en fonction de I’énergie est présentée a la figure 2.13.
Avec 'énergie croissante, la structure du spectre devient de plus en plus complexe,
puisque les divisions sont plus nombreuses. Encore une fois, on remarque la nette
corrélation entre les divisions et l'apparition d’un élargissement spectral ou de
modulations.

Enfin, I’énergie transmise a la sortie de la cuvette a été mesurée pour deux
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FIGURE 2.14: Transmission de la cuvette en fonction de sa longueur. L1 = 300 mm,
(a) E; =200 nJ, (b) E; = 400 nJ. Les fleches indiquent la position des divisions
de V'impulsion (voir tableau 2.1). L’énergie incidente est suivie par prélévement
avant la cuvette.

énergies incidentes 200 nJ et 400 nJ. A 100 nJ, la mesure n’a pas été effectuée di
a la limite de sensibilité des détecteurs. La transmission est tracée en rouge sur
la figure 2.14. A chaque division détectée par 'imagerie 4D, la transmission chute
"en marche d’escalier" indiquant que les divisions sont associées & une absorption
d’énergie. La premiére division absorbe significativement 1’énergie tandis que les
divisions suivantes sont moing consommatrices. A plus longue distance de propa-
gation, la transmission se stabilise autour de 0,85, malgré les derniéres divisions
détectées autour de 20 mm et 27 mm.

2.8 DISCUSSION DES RESULTATS ET ETUDE NUMERIQUE

L’étude numeérique a été conduite par Arnaud Couairon du CPHT. Dans cette
partie, on interpréte théoriquement les résultats expérimentaux en s’appuyant sur
les simulations.

2.8.1 — Parameétres des simulations

Les paramétres utilisés pour les simulations sont présentés dans le tableau 2.2.

2.8.2 — Influence des paramétres physiques sur le processus de dédou-
blement de ’'impulsion

Quels sont les différents mécanismes responsables des divisions temporelles 7
Dans les simulations, il est facile de discriminer les effets physiques. A titre
d’exemple, prenons une impulsion initiale de forme gaussienne, de longueur d’onde
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2. IMAGERIE EN 4D DE L'IMPULSION AU COURS DE SA PROPAGATION

indice de réfraction no 1,33 |40]
indice Kerr ng (em?/W) | 4,1 x 10716 | [29]
nombre de photons pour ioniser M 3

coefficient MPA n3 (em®/W2) | 5,4 x 10724 | [80]
énergie d’ionisation Ui (eV) 6,5 [81]
temps de collision 7. (fs) 1 [81]
recombinaison B (cm3/s) 2x 1072 | [82]
densité des neutres pat (cm™3) 6,7 x 102 | [81]
densité critique du plasma pe (cm™?) 7 x 10%

TABLE 2.2: Tableau répertoriant les valeurs des parameétres utilisés pour les simu-
lations dans 'eau avec une impulsion laser & A = 400 nm.

400 nm, se propageant dans I’eau. La figure 2.15 trace son évolution en fonction du
temps et de la distance de propagation en ne considérant que ’autofocalisation par
effet Kerr, la diffraction et I'un des effets suivants : I’absorption multi-photonique
(MPA) seule, leffet de défocalisation par le plasma seul puis en ajoutant la dis-
persion de vitesse de groupe (GVD).

Lorsque que I'on considére la MPA, I'impulsion subit de multiples divisions et
refocalisations, tout en gardant une structure symétrique. La MPA est une ab-
sorption locale qui a lieu dans les zones de forte intensité. L’autofocalisation Kerr
est globale, 1a ot la puissance est supérieure a FP,. La compétition entre ces deux
effets permet aux impulsions divisées de se propager, une vers les temps négatifs
dite superluminale (i.e. v4 > v), 'autre vers les temps positifs dite subluminale
(i.e. v— < v) [68], ont v4 est la vitesse de I'impulsion superluminale, v_ est la
vitesse de I'impulsion subluminale et v = ¢/n est la vitesse de propagation dans
I'eau.

Si maintenant on considére les effets de défocalisation par le plasma, 'impul-
sion perd sa symétrie et on assiste a ’émergence d’une seule impulsion superlu-
minale. Dans ce cas, la simulation s’arréte vers 2 c¢m, car la durée d’impulsion
décroit systématiquement sous la résolution temporelle, aussi fine soit elle. Elle
ne converge pas vers un équilibre entre effet Kerr et défocalisation plasma. Le
plasma est un effet défocalisant non-instantané. Généré par le front avant, il va
défocaliser uniquement ’arriére de 'impulsion. Le front avant, ou l'intensité est
maximum, subit quant & lui une forte focalisation par effet Kerr. Les deux effets
ne peuvent pas s’équilibrer et conduisent & des durées d’impulsion qui n’ont plus
rien de physique.

Afin de comparer les scénarii "MPA" et "défocalisation plasma" sur la méme
longueur de propagation, il faut ajouter au plasma l'effet de GVD, qui permet &
la simulation de converger. On voit cependant que I'impulsion reste asymétrique.
I’impulsion superluminale apparait la premiére suivie de 'impulsion subluminale.
11 en résulte la propagation d’une impulsion unique, super ou subliminale sans
coexistence simultanée des deux sous-impulsions.

Les résultats expérimentaux montrent un mécanisme de division symétrique
oll les deux sous-impulsions coexistent. 11 semblerait donc que I'absorption mul-
tiphotonique soit I'effet prédominant régissant la propagation de 'impulsion UV
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FIGURE 2.15: Scénarii des mécanismes de division en ne prenant en compte que
I’auto-focalisation par effet Kerr et I'un des effets physiques suivants : MPA pour
absorption multi-photonique, Plasma pour l'effet de défocalisation par le plasma
et plasma+GVD en ajoutant la dispersion de vitesse de groupe.

dans l'eau.

2.8.3 — Reésultats des simulations et comparaison avec les résultats
expérimentaux

Les mesures expérimentales faites en 4D avec la lentille de 300 mm permettent
de tracer la distribution d’intensité axiale I(z =y = 0, z,t) en fonction de la lon-
gueur de propagation (figure 2.16). L’énergie incidente de I'impulsion est indiquée
sur chaque graphique. Les fleches blanches indiquent la position des divisions dé-
tectées par I'imagerie 4D. A 100 nJ on observe nettement ’augmentation d’inten-
sité a [, = 22 mm, jusqu’a la division en deux impulsions distinctes se propageant
simultanément vers les temps positifs et négatifs. En augmentant ’énergie a 200
nJ, la dynamique est plus rapide. La premiére focalisation est plus pres de l'en-
trée de la cuvette, suivie d’une division. Un autre cycle de focalisation/division a
lieu a 20 mm. Les sous-impulsions sont de courtes durées et évoluent trés rapide-
ment. Ainsi, il est difficile de suivre leurs propagations, car la durée de la sonde
(~ 26 fs) limite la résolution temporelle et nous manquons de résolution le long
de ’axe de propagation. On peut percevoir quand méme une évolution générale
symétrique. Enfin, & 400 nJ, 'impulsion est plus chahutée mais on observe les
mémes événements.

Les résultats de simulation du profil d’intensité et des densités électroniques
correspondantes sont présentés en figure 2.17 et 2.18. La figure 2.17 a été obtenue
en utilisant la valeur d’indice Kerr la plus récente rapportée dans la littérature
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FIGURE 2.16: Profils temporels de la distribution axiale d’intensité I(z = 0,y =
0, z,t) en fonction de la longueur de propagation [, obtenus expérimentalement
a 100 nJ, 200 nJ et 400 nJ. L1 = 300 mm. Les fleches indiquent la position des
divisions de l'impulsion (voir tableau 2.1).

(ng = 1,7 x 10716 ¢cm?/W [83]). La gamme d’énergie a été ajustée pour obte-
nir un nombre de divisions équivalent aux expériences. Avec I’énergie croissante,
la dynamique est plus rapide et les divisions temporelles sont plus nombreuses,
comie observé expérimentalement. En revanche, les niveaux d’énergie considérés
ici sont bien plus élevés que ceux des résultats expérimentaux. Une autre diffé-
rence concerne le processus de division. Mis & part & 1 pJ, ol les sous-impulsions
coexistent au cours de la propagation, pour les plus hautes énergies, on voit I’émer-
gence d’une seule impulsion super ou subluminale. Cette situation asymétrique est
expliquée par un role prédominant du plasma. Cette interprétation est appuyée
par la présence d’un long canal de plasma a 4 et 8 uJ d’une densité électronique
d’environ 5 x 10" cm™3,

Le meilleur accord avec les résultats expérimentaux est obtenu pour ne =
4,1x10710 em? /W [29] (figure 2.18). La gamme d’énergie, le nombre de divisions,
leurs positions et le processus de division quasi-symétrique sont en bon accord
avec les expériences. Les courbes de densité électronique montrent une génération
localisée de plasma confirmant un faible impact du plasma sur la propagation de
I'impulsion.

Dans l’eau, dans le domaine de l'infrarouge, le plasma défocalise rapidement
I’arriére de I'impulsion qui ne reste visible que sur une faible distance de propa-
gation [84]. Dans I'UV, nos résultats suggérent que ’absorption multiphotonique
est responsable des divisions temporelles. Elle arréte ’effondrement du faisceau en
défocalisant la partie centrale de I'impulsion. La formation de I'anneau pourrait
également provenir d’une défocalisation par le plasma. Mais la présence systéma-
tique de I'impulsion arriére exclut un réle dominant du plasma. Pour toutes les

36



2.9. MESURES EN CONDITION DE FORTE OUVERTURE NUMERIQUE

1
x 10 13 19

t (fs)

t (fs)

FIGURE 2.17: Gauche : Profils temporels de la distribution axiale d’intensité I(z =
0,y = 0,2,t) en fonction de la longueur de la cuvette [, obtenus pour ny =
1,7x 107 ¢cm? /W [83] & 1 puJ, 4 uJ et 8 pJ. Droite : Intensité maximum (lignes
continues) et densité électronique (en pointillé) aux mémes énergies. L'impulsion
incidente de 100 fs est collimatée avec un rayon r = 50 pm.

énergies la densité électronique maximale (simulée) reste autour de 10*® ¢cm™3
sans jamais dépasser 101 em™3. On peut estimer la variation d’indice induit par
le plasma a Anplasma = _2pfno = —3,8 x 10~%. Pour une intensité d’environ 5 x
1012 W/ch, la variation d’indice due & Peffet Kerr est Anger = 20 x 1074, La
défocalisation de I'impulsion est donc plus faible que sa focalisation.

La couleur du piédestal spectral a été discutée dans la référence [85]. Les
chocs optiques tels que la focalisation spatio-temporelle et 1’auto-raidissement
du front poussent Iintensité vers ’arriére de 'impulsion induisant un saut de
phase positif et un élargissement spectral vers le bleu. Au contraire, si on néglige
les chocs optiques, 'effet du plasma conduit & I'émergence d’une sous impulsion
avant, avec un saut de phase négatif et un élargissement du spectre vers le rouge.
Un travail trés récent [86] vient également de montrer qu’une focalisation douce
favorise la propagation de 'impulsion superluminale, induisant un élargissement
spectral rouge. Nos résultats montrent un piédestal rouge alors interprété comme
le produit d’un front raide a 'avant de l'impulsion [75] en accord avec un role
prédominant de ’absorption non linéaire.

2.9 MESURES EN CONDITION DE FORTE OUVERTURE NU-
MERIQUE

L’ensemble des mesures en faible ouverture numérique, pour Ly = 200, 300
mm, ont aussi été effectuées en forte ouverture numérique L; = 50 mm (image-
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FIGURE 2.18: Gauche : Profils temporels de la distribution axiale d’intensité I (x =
0,y =0, z,t) en fonction de la longueur de la cuvette [, obtenus pour ng = 4,1 x
10716 cm?2 /W [29] 4 200 nJ, 400 nJ et 600 nJ. Droite : Intensité maximum (lignes
continues) et densité électronique (en pointillé) aux mémes énergies. L’impulsion
incidente de 90 fs est collimatée avec un rayon r = 30 pm.

rie 4D, spectres et transmission). On retrouve une dynamique spatio-temporelle
caractérisée par des cycles de divisions et de refocalisations. Les cycles sont plus
rapides qu’en focalisation douce et on assiste & une refocalisation en 500 pum (fi-
gure 2.19). Encore une fois, les divisions temporelles sont symétriques, révélant le
role prédominant de ’absorption multiphotonique sur le plasma. Les signatures
des divisions temporelles sur le confinement du faisceau, le dépot d’énergie et
I’élargissement spectral ou "apparition de modulations spectrales sont aussi pré-
sentes dans cette géométrie (figure 2.20). On peut voir que le dépdt d’énergie est
plus important (de l'ordre de 40 %) qu’en faible ouverture numérique ou il est de
Pordre de 15 %. L’¢élargissement spectral est par contre plus étroit, en accord avec
les observations des références 85, 86, 87].
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FIGURE 2.19: Suivi de la distribution d’intensité de I'impulsion au cours de sa
propagation dans l'eau. [,, est augmentée progressivement de 6 mm & 16 mm. F;
=70 nJ, Ly : 50 mm. Les distributions ont été tracées pour un niveau d’intensité
supérieur & 20 % du maximum.

@ 59 ——— ——
——70nJ 30
25 —
_ . 20
£ o | €
o) s 10
25 ]
0
-50 ——————————
8 9 10 11 12 13 14 15
Iw (mm)
(b) (d)
114
. 1.0 . s J A550
S 09
z > E 500 A
e S 450
Z 07 3 2
= ] * pompe ° d € 400
&= gg —o— transmission ° -3
T8 10 12 14 3505 10 12 14
Iw (mm) Iw (mm)

FIGURE 2.20: (a) Diametre du faisceau, (b) transmission, (c¢) profil temporel de
la distribution d’intensité et (d) suivi spectral en fonction de la longueur de pro-
pagation l,,. E; = 70 nJ, Ly : 50 mm.

2.10 CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons étudié la propagation d'une impulsion UV fem-
toseconde en régime de filamentation dans I’eau. En associant une imagerie en 3D
(x,y,t) de la distribution d’intensité de I'impulsion & Paugmentation continue de
la taille de I’échantillon, nous avons effectué la premiére mesure en 4D (x,y,t,z)
de I’évolution d’une impulsion formant un filament dans 1’eau.

Pour toutes les géométries de focalisation étudiées, la dynamique spatio-temporelle
est similaire. Les planches 4D ont révélé une dynamique cyclique, faite de divisions
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de I'impulsion et de refocalisation. Cela corrobore le scénario de reconstruction
dynamique prédit par Mlejnek et al.. Mais contrairement & ce modéle, nous avons
observé un processus de division temporelle symétrique. La partie centrale de
I'impulsion, trop intense est défocalisée en forme d’anneau. Les parties avant (su-
perluminale) et arriére (subluminale) restent focalisées. Il y a alors une coexistence
simultanée des deux sous-impulsions sur 'axe. Par la suite, I’anneau contribue &
la régénération par refocalisation d’une nouvelle impulsion centrale.

Les résultats mettent pour la premiére fois clairement en évidence la corréla-
tion entre les divisions temporelles de I'impulsion, I’élargissement spectral et le
dépot d’énergie au cours de la propagation filamentaire d’une impulsion UV de
quelques puissances critiques dans ’eau. Pour chaque division détectée, le faisceau
se contracte spatialement dans le plan transverse, accompagné d’un élargissement
spectral vers le "rouge" et d’une chute dans la transmission. Ces signatures spec-
trales sont aussi visibles en champ lointain dans I’émission conique. D’un seul point
de vue pratique, cette persistance permet de suivre et détecter les événements trés
facilement sans utiliser d’appareils ou de techniques d’imagerie complexes.
I’analyse conjointe des résultats expérimentaux et des simulations suggére que
la propagation de I'impulsion UV dans ’eau est régie par une compétition entre
effet Kerr et absorption multiphotonique. Ce raisonnement est appuyé par 1’ob-
servation d’un processus de division temporelle symétrique et d’un élargissement
du spectre de 'impulsion vers le "rouge".

Ces résultats constituent une avancée importante dans la compréhension de
la propagation filamentaire d’une impulsion dans un milieu non-linéaire. Ils dé-
voilent les relations intimes entre les différents effets non-linéaires qui gouvernent
la dynamique spatio-temporelle de 'impulsion. Ces informations sont capitales
pour des applications fondées sur les bulles de cavitation et leur controle telles
que les transitions opto-acoustiques ou le développement de la chirurgie laser
femtoseconde.
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Chapitre 3

APPLICATION A LA GENERATION
D’ONDES ACOUSTIQUES INTENSES

Résumé

We characterized the propagation of intense femtosecond pulses in water. We
studied the influence of the chirp on the energy deposition in the medium and
on the laser-induced acoustic source. We demonstrated that the acoustic source
derives from a long plasma channel with cylindrical expansion initiated by the fi-
lamentation process. Through collaboration with the Laboratoire de Mécanique et
Acoustique, we showed that the acoustic signal presents a very broadband spectrum
from 80 kHz to 6 MHz with a sharp directivity.

Dans ce chapitre nous étudions la propagation d’une impulsion femtoseconde
intense dans ’eau. Nous avons analysé 'influence de la durée d’impulsion sur le
dépot d’énergie dans le milieu ainsi que sur la source acoustique induite par laser.
Nous avons mis en évidence que la source acoustique est issue de la relaxation
d’un long canal de plasma cylindrique généré par le processus de filamentation.
Gréace a une collaboration avec le Laboratoire de Mécanique et d’Acoustique, nous
avons montré que la source acoustique est trés directive et trés large bande, avec
un spectre s’étendant de 80 kHz & 6 MHz, soit ~ 6 octaves.
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3.1 INTRODUCTION

Lorsque qu’un volume liquide est soumis & une forte dépression & température
constante, il peut se vaporiser et former une bulle de cavitation. La cavitation est
un sujet qui a pris son importance lorsque la British Royal Navy s’inquiéta de
I’érosion accélérée des hélices de ses navires de guerre, a la fin du 19™€ siecle. En
cherchant la cause des dommages, Lord Rayleigh mit en évidence le phénoméne de
cavitation en 1917 [88]. La premiére cavitation induite par laser dans les liquides
a été observée par mégarde en 1964, alors que Brewer et al. essayaient de mesurer
la diffusion Brillouin stimulée dans I’eau [89]. Effectivement, un laser de puissance
créte de quelques mégawatts est suffisant pour initier le processus de cavitation.
Dans ce processus, le laser génére un plasma qui, en se recombinant, chauffe le
volume d’eau en 10 ns et induit la formation d’une bulle de cavitation et d’une
onde de choc. Se propageant plus vite que les parois de la bulle, le front de 'onde
de choc se détache de celles-ci en quelques nanosecondes (figure 3.1) [90, 91]. La
dynamique de la bulle de cavitation (sphérique) est complexe. Elle est décrite par
I'équation de Rayleigh-Plesset [92] qui fait intervenir de multiples facteurs tels
que les effets thermiques, la tension de surface, la viscosité, la pression... Ainsi,
quand la bulle atteint un rayon maximum Ry [93] tel que

Rmax Y ) (3'1)

ot pg = 998 kg.m ™3 est la masse volumique de ’eau, py est la pression atmo-
sphérique, p, est la pression de la vapeur et 27, est la période d’oscillation de la
bulle, elle s’effondre sur elle-méme en 10 us [91, 94]. Le gaz contenu dans la bulle
se trouve alors comprimé a une pression supérieure a la pression extérieure et la
bulle se détend a nouveau. L’évolution du rayon de la bulle décrit alors une oscil-
lation harmonique amortie jusqu’a sa désintégration en micro-bulles en quelques
centaines de microsecondes [95].

Des expériences préliminaires ont déterminé que I'onde de choc induite par le
claquage optique donnait lieu & des vitesses supersoniques (v = 2 km/s) et des
surpressions gigantesques (P = 230 x 10® Pa) [96]. Maitriser la forme et la taille
de la cavitation est donc primordial pour les applications biologiques telles que la
chirurgie de 1'ceil [97, 44] et ’acoustique sous marine [98, 99]|. Dans une optique
chirurgicale, la cavitation est étudiée avec des focales trés courtes, équivalentes &
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FIGURE 3.1: Front d’onde de choc (autour) et bulle de cavitation (au centre)
générés par la propagation d’une impulsion de 10 mJ, 6 ns et A = 1064 nm dans
leau, 132 ns aprés U'interaction. Echelle : 100 pm [90].

la profondeur de I'ceil et les pressions ne sont mesurées qu’au voisinage de la zone
impactée. Les études s’attachent prioritairement & réduire 'impact du laser sur les
tissus vivants. Ainsi, la réduction de la taille de la bulle de cavitation permet une
découpe plus fine des tissus et la réduction de I'onde de choc évite les dommages
collatéraux [100].

Cependant, Maccabee [101] a démontré que l'ionisation est la maniére la plus
efficace de générer des ondes acoustiques induites par laser en profondeur. La
cavitation induite par laser est donc un phénomeéne approprié pour le développe-
ment de ’acoustique sous-marine. Contrairement au domaine biologique, cet axe
de recherche cherche donc & optimiser I’émission sonore. Mais ce sont les lasers
femtoseconde intenses qui ouvrent des perspectives entiérement nouvelles dans
ce domaine. En effet, par le phénoméne de filamentation, il devient possible de
déposer en un temps trés bref une densité d’énergie élevée a longue distance. Le
filament ainsi formé pourrait constituer une source étendue d’ondes acoustiques
émettant des ondes sonores a la maniére d'une antenne progressive. Jones et al.
[102] ont montré la premiére génération d’onde acoustique a distance avec un laser
10 térawatts. Ils ont mesuré au voisinage de la source acoustique un niveau sonore
de 170 dB et un spectre trés large bande s’étendant de 1 MHz & 14 MHz. Cepen-
dant, aucune caractérisation compléte de la source acoustique, ni sa corrélation
avec la propagation filamentaire n’ont encore été effectuées.

Dans le chapitre précédent, nous avons analysé la propagation d’une impulsion
de longueur d’onde 400 nm, de quelques puissances critiques, afin de déterminer
l'origine des interactions non-linéaires dans ’eau. Dans ce chapitre, nous avons
étudié la propagation filamentaire en régime de forte puissance dans 1’eau et ca-
ractérisé la source acoustique induite par le laser dans le but de générer des ondes
acoustiques intenses.

Le travail s’organise en deux étapes. Nous avons tout d’abord effectué une carac-
térisation optique de la filamentation laser dans I’eau. Nous avons mesuré le dépot
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d’énergie et imagé le canal filamentaire en fonction de la durée de I'impulsion et
de I’énergie incidente. Puis nous avons caractérisé la source acoustique en colla-
boration avec le Laboratoire de Mécanique et d’Acoustique (LMA). D’abord en
champ proche, dans une cuve de 252 dm? ot nous avons évalué les niveaux sonores
et mesuré le spectre de la source. Nous avons déterminé I'influence des paramétres
laser et environnementaux sur la source acoustique. Et dans un deuxiéme temps,
en champ lointain, dans la cuve océanique du LMA ot nous avons établi le dia-
gramme de rayonnement de la source acoustique ainsi que sa loi de décroissance.

Dans ce chapitre, nous allons étre amenés a utiliser une unité peu commune
dans le domaine de 'optique : le décibel acoustique (dB). Celui-ci est défini comme
20 fois le logarithme décimal du rapport entre la pression mesurée et une pression
de référence Prer tel que :

P

Ref

Dans l'air la pression de référence est de 20 pPa (10712 W/m?) et représente
la valeur moyenne du seuil de 'audition humaine & 1 kHz. Les niveaux sont
indiqués dans la notation dB ref 20 pPa. Dans ’eau, la pression de référence est
plus faible et Prer — 1 pPa [103]. Dans tout ce chapitre, les niveaux seront donc
exprimés dans la notation dB ref 1 pPa. Par exemple, dans ’air, 60 dB ref 20
pPa correspond au niveau acoustique d’une conversation et le seuil de la douleur
de Doreille humaine se situe autour de 120 dB ref 20 yPa (1 W/m?). Dans I'eau,
les niveaux correspondent & des pressions plus faibles et par exemple un cétacé va
communiquer autour d’un niveau moyen de 150 dB ref 1 pPa [104].

3.2 CARACTERISATION OPTIQUE DE LA PROPAGATION DANS
L’EAU

3.2.1 — Description du montage expérimental

Dans un premier temps, nous avons caractérisé le dépot d’énergie dans I'eau
en fonction de la durée d’impulsion, de I’énergie et de la longueur d’onde (A = 800
nm ou 400 nm) du laser. Pour cela, le faisceau du laser a-100 (diamétre 7 mm
(FWHM)) est divisé en deux composantes a ’aide d'une lame séparatrice T20/R80
qui transmet 20% de I'énergie incidente dans une cuvette d’eau cylindrique d’'une
longueur fixe 1,, = 10 cm (figure 3.2 a)). La cuvette est fermée par des fenétres
en verre BK7 d’'une épaisseur de 5 mm. Le faisceau est focalisé au milieu de la
cuvette par une lentille L de focale f 75 mm ou 100 mm. L’énergie transmise
aprés la propagation non-linéaire est mesurée en refocalisant le faisceau par une
lentille L" de focale 60 mm dans un joule-métre (numéro 1). Pour s’affranchir des
fluctuations d’énergie du laser, 80% du faisceau est réfléchi par la séparatrice dans
un deuxiéme joule-métre (numéro 2) permettant de controler précisément 1’éner-
gie incidente a chaque mesure. Le joule-métre 2 est calibré en mesurant 1’énergie
incidente du faisceau entre la lentille L et la cuvette.
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FIGURE 3.2: Schéma du dispositif optique pour caractériser la propagation non-
linéaire dans l'eau. (a) Etude de la transmission optique. (b) Imagerie de la zone
d’interaction par imagerie.

Dans un second temps, nous avons imagé la zone d’interaction éclairée par
un faisceau sonde (figure 3.2 b)). Pour cela, nous avons di changer de cuvette et
choisir une cuvette rectangulaire de faible épaisseur équipée de fenétres optiques
en silice sur toutes les faces. Cette cuvette ne mesurant que 3 cm de long, le
faisceau a été focalisé par une lentille L de focale plus courte (20 mm). 20% du
faisceau sont prélevés et doublés par un cristal de BBO pour générer un faisceau
sonde & 400 nm qui vient illuminer de maniére transverse la zone d’interaction. Ce
plan est ensuite imagé par un objectif de microscope sur une cameéra intensifiée
iCCD Pi-Max (Princeton), qui permet d’amplifier le signal avec une résolution
temporelle maximale d’une nanoseconde. Une ligne & retard de plusieurs métres
permet d’étudier la relaxation de la zone d’interaction avec des retards pouvant
atteindre plusieurs dizaines de nanosecondes. Le déclenchement de la cameéra est
ajusté pour coincider avec I'arrivée du faisceau sonde grice a un délai numérique.
Un filtre passe bas placé devant la caméra filtre 'infrarouge qui est diffusé depuis
la zone d’interaction dans toutes les directions.
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3.2.2 — Etude de la transmission optique
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FIGURE 3.3: Transmission en fonction de la durée d’impulsion (mesurée dans 1’air)
pour différentes énergies incidentes. f = 75 mm, A = 800 nm.

Nous avons tout d’abord étudié le dépot d’énergie dans ’eau en fonction du
régime de durée d’impulsion. Pour cela, nous avons mesuré la transmission en
fonction de la durée de I'impulsion incidente t,, que nous avons fait varier en désa-
lignant le compresseur du laser (figure 3.3). Les durées ont été mesurées dans 'air
au moyen d'un FROG (GRENOUILLE 8-20 de Swamp Optics). Les durées d’im-
pulsion reportées sur le graphique sont donc celles de I'impulsion a ’entrée de la
cuvette et les durées négatives font uniquement référence au chirp négatif. Nous
avons également augmenté progressivement l’énergie incidente de 5 pJ a 540 pJ.
Les mesures des énergies incidentes et transmises sont moyennées sur 100 tirs.
A5 uJ, pour des durées t, > |1] ps, la transmission atteint un plateau d’une va-
leur d’environ 0,82, en excellent accord avec la valeur de la transmission linéaire
Tin = e 7%l o v est le coefficient d’absorption reporté dans le tableau 1.1.
En effet, pour ces durées d’impulsion, la puissance incidente est inférieure a la
puissance critique et la propagation de I'impulsion est linéaire. Quand la durée
d’impulsion est raccourcie, la transmission diminue jusqu’a atteindre un minimum
de 0,5 pour t, = —100 fs. Puisque I'eau a une dispersion k@ positive (voir ta-
bleau 1.1), une impulsion avec un chirp négatif va s’y propager en se comprimant.
—100 fs est donc la durée dans I’air pour laquelle la durée au foyer dans ’eau est
minimum (40 fs).

Pour une énergie incidente plus importante, la propagation devient non-linéaire
méme aux longues durées d’impulsion et on voit que la transmission diminue pro-
gressivement pour atteindre une valeur maximum de 0,4 & 540 pJ.
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FiGURE 3.4: Transmission en fonction de I’énergie incidente pour différentes du-
rées d’impulsion. f = 75 mm, A = 800 nm.

Cependant, un phénoméne surprenant est 'apparition progressive d’un pic de
transmission aux impulsions courtes. Pour étudier plus en détail ce phénoméne,
nous avons mesuré la transmission pour trois durées d’impulsion : ¢, = 45 fs, au
pic de transmission ; t, = 460 fs, ol la transmission est minimum ; et & longue du-
rée d’impulsion ¢, = 2 ps, sur une gamme d’énergie plus importante (figure 3.4).
En augmentant ’énergie jusqu’a 1,2 mJ, on peut voir que la transmission pour les
impulsions longues suit un déclin exponentiel [42, 105], mais pour les impulsions
courtes, la courbe s’infléchit et atteint un plateau. L’eau contenue dans la cuvette
étant de ’eau du robinet, il est possible que les impuretés affectent la transmis-
sion & haute énergie. Afin de discriminer le milieu de propagation, la mesure a
été reproduite dans de 'eau distillée. Aucune différence ne peut étre observée.
En effet, pour des impulsions sub-nanosecondes, I'ionisation est multiphotonique
et les impuretés, importantes dans un processus par avalanche, n’impactent pas
'ionisation [106], et donc 'absorption non-linéaire.

Lors du claquage optique d'un laser femtoseconde dans l'eau, on sait quune
bulle de cavitation contenant de la vapeur a haute température [107] est formeée
aprés le passage du laser et qu’elle s’effondre et se désintégre en micro-bulles en
une centaine de ps. Il a été également démontré par Abraham et al. [108] que la
propagation de l'onde de choc pouvait considérablement chauffer le volume d’eau
derriére son passage. Pour une énergie incidente de seulement 110 pJ, 'eau peut
atteindre 40 & 60° C. Accumulée avec la chaleur résiduelle de la bulle de cavi-
tation, il est donc possible qu’a haute énergie, on chauffe progressivement tir a
tir I’eau autour de la zone focale, conduisant & une augmentation de la transmis-
sion. Pour vérifier un effet de chauffage cumulatif, nous avons mis en place une
circulation d’eau fraiche dans la cuvette, avec un débit limité & 16 mm?/ms. La
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FIGURE 3.5: Transmission en fonction de la durée d’impulsion & F; = 1,2 mJ, en
eau statique ou en circulation. f = 75 mm, A = 800 nm.

figure 3.5 montre que la circulation ne modifie pas la transmission en fonction
de I'énergie incidente pour une impulsion de 2 ps, alors qu’elle diminue de 15 %
la transmission pour une impulsion de 50 fs. Il semble donc qu’il y ait bien un
effet de chauffage cumulatif du milieu qui affecte essentiellement la transmission
pour les courtes durées d'impulsion. Cette différence entre impulsions courtes et
longues peut étre liée a la dynamique de relaxation du milieu, qui comme nous le
verrons dans la partie suivante, est plus violente avec les impulsions longues.

Enfin, nous avons évalué la transmission dans la cuvette pour une impulsion
de longueur d’onde A = 400 nm. La mesure de la transmission en fonction de la
durée d’impulsion n’a pas pu étre effectuée a cette longueur d’onde car la durée
d’impulsion en sortie du cristal doubleur n’a pas été caractérisée, faute d’instru-
mentation pour ce type de mesure. Pour une durée d’impulsion de 50 fs & 800
nm, on sait théoriquement que la durée de I'impulsion & 400 nm sera équivalente.
En revanche, pour des impulsions incidentes chirpées, nous ne connaissons pas la
durée d’impulsion & 400 nm ni méme si la forme gaussienne de I'impulsion initiale
est conservée. Il serait donc difficile de comparer le comportement aux longues
durées d’impulsion pour les deux longueurs d’onde. La mesure de la transmission
en fonction de ’énergie incidente pour une durée t, = 50 fs fixée est présentée en
figure 3.6. L’évolution de la courbe & 400 nm est similaire & celle & 800 nm. Or
I’absorption linéaire & 400 nm est négligeable sur cette taille de cuvette, ce qui
confirme que les effets de chauffage cumulatif ne peuvent étre qu’attribués aux
effets non-linéaires. Le dépot d’énergie & 400 nm semble moins important qu’a
800 nm, mais nous avons vérifié que pour la méme focalisation (f = 100 mm),
la proportion d’absorption non-linéaire est équivalente pour les deux couleurs
(T/ﬂin ~ 07 5)
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FI1GURE 3.6: Transmission en fonction de ’énergie incidente, pour A = 400 et 800
nm. t, = 50 fs, f = 75 mm pour A = 800 nm, f = 100 mm pour A = 400 nm.

3.2.3 — Imagerie de la zone d’interaction

Pour visualiser 'impact de la durée d’impulsion sur le plasma, nous avons
étudié la dynamique de l'onde de choc générée par le laser par une technique
d’imagerie résolue en temps (voir schéma 3.2 b)). Les images de la figure 3.7 ont
été prises & un délai At de 3 ns et 39 ns aprés le passage du laser, pour des durées
d’impulsions ¢, ~ 150 fs, 1 ps et 2 ps et une énergie incidente de 300 pJ. L’angle
d’ouverture du dispositif d’imagerie ne permet pas d’imager la totalité du canal,
mais nous avons évalué sa longueur a 5 mm. Pour I'impulsion femtoseconde, 3 ns
aprés l'interaction du laser de pompe, on devine un canal contenant des bulles
d’un diamétre de 15 & 20 ym. Ces bulles remontent vers la surface en grossissant
progressivement identifiables par les sphéres blanches éparses au dessus du canal.
Dans le cas des impulsions picoseconde, le régime d’ionisation est un processus
d’avalanche initiée par 'ionisation multiphotonique contrairement aux impulsions
femtoseconde ou 'ionisation est purement multiphotonique [106]. La température
du plasma est donc plus grande pour les impulsions longues [42]. C’est ce qu’on
peut voir ici, avec un canal plus large et plus lumineux pour ¢, ~ 1 ou 2 ps.
Aprés un délai At de 39 ns, on distingue pour les trois durées d’impulsion, le
front de 'onde de choc qui s’est détaché de la cavitation au centre. La taille de
la cavitation et de l'onde de choc pour ce délai sont en trés bon accord avec la
réference [91]. Cependant, alors qu’elle a été généralement observée avec une géo-
métrie sphérique, on assiste ici & la formation d’une cavitation cylindrique. Nous
avons vérifié la vitesse de 'onde de choc pour les trois durées d’impulsion et me-
suré qu’elle progresse a une vitesse supersonique d’environ 2000 m/s en cohérence
avec les valeurs trouvées dans la littérature [90, 109, 110]. Alors que pour I'impul-
sion de 150 fs, on apercoit seulement quelques bulles de vapeur inscrites dans le
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canal formé par 'onde de choc, pour les impulsions picoseconde, il y a une mise
en ébullition évidente du canal [108].

Pour visualiser I'impact de la durée d’impulsion & des délais plus importants,
nous avons éclairé la cuvette en lumiére blanche et nous avons réalisé quelques
vidéos du plasma avec un appareil photo numérique Canon équipé d’un objectif
Macro 100 mm £/2.8. Sur la figure 3.8, Iénergie du laser a été fixée a 600 uJ et
nous pouvons distinguer principalement trois régimes d’interaction selon la durée
d’impulsion appliquée, t, ~ 150 fs, 1 ps et 2 ps. Les fleches rouges mettent en
valeur la trajectoire empruntée par les bulles pour remonter & la surface de I'eau.
Pour une durée d’'impulsion ¢, ~ 150 fs, on apercoit un plasma filamentaire,
constitué de billes luminescentes, d’une longueur d’environ 5 mm (en accord avec
I'imagerie). Des bulles de gaz se détachent de la zone de plasma avec une vitesse
d’environ 2 cm/s (en accord avec Faccio et al. [L05]) et sont aspirées vers le centre
de la zone d’interaction avant de remonter vers la surface en une colonne trés fine.
Le phénoméne résulte donc d’une dépression.

A 1 ps, on ne distingue plus la luminescence du plasma, mais il apparait une micro-
explosion. La zone devient en surpression et les bulles sont éjectées du foyer.

A 2 ps, 'explosion est encore plus prononcée et 'interaction devient de plus en
plus audible a D'oreille. Les bulles sont éjectées violemment sur ’axe du faisceau
laser, de part et d’autre du foyer géométrique de la lentille.

A des échelles de la milliseconde, la durée d’impulsion a donc une influence no-
table sur la zone d’interaction passant d’une dépression pour les courtes durées
d’impulsion & de fortes surpressions avec 'augmentation de la durée d’impulsion.

Gréce a ces images nous avons montré que le phénoméne de filamentation per-

met de créer une source acoustique étendue, dont ’expansion est cylindrique. Etre
capable de générer une source cylindrique est intéressant, car pour une expansion
radiale, I’énergie le long d’un rayon décroit comme 1/r, alors qu'une source sphé-
rique décroit comme 1/r2 [111, 112].
Nous allons maintenant caractériser I’onde acoustique émise dans le cadre d’une
collaboration avec 1’équipe de Jean-Pierre Sessarego du Laboratoire de Méca-
nique et d’Acoustique (LMA) de Marseille. Nous avons caractérisé la source
en deux temps. Dans un premier temps, nous avons étudié 1’émission sonore
en champ proche, dans une cuve transparente spécialement fabriquée pour ces
mesures, dont la taille a été choisie afin de limiter les échos sur les parois :
Lx1xh=0,60x0,60x 0,70 m3. Dans un deuxiéme temps, nous avons dé-
placé le laser & Marseille, afin de hénéficier de la cuve océanique du LMA pour
caractériser la source en champ lointain.
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FIGURE 3.7: Imagerie du plasma 3 ns et 39 ns aprés sa formation pour des durées
d’impulsion ¢, ~ = 150 fs, 1 ps et 2 ps. f = 20 mm. A = 800 nm. F; = 300 puJ.
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t, = 150fs
t,=1ps
t,=2ps

Fenétre dsortie de Fenétred’'entrée de lentille
la cuvett la cuvette

FiGURE 3.8: Photographies de la zone d’interaction prises avec un appareil photo
numeérique Canon équipé d’un objectif Macro 100 mm f/2,8. ¢, =~ 150 fs, 1 ps, 2
ps. f =20 mm. A = 800 nm. F; = 600 uJ.

3.3 CARACTERISATION DE LA SOURCE ACOUSTIQUE EN
CHAMP PROCHE

Afin de générer une source acoustique intense par propagation filamentaire
dans I’eau, nous avons utilisé le laser intense de I’équipe ILM : PTENSTAmobile.

3.3.1 — Description du montage expérimental

Le schéma expérimental est donné en figure 3.9. Le faisceau de TENSTAmobile
(diameétre = 35 mm (FWHM)) est focalisé par une lentille de focale 300 mm au mi-
lieu de la cuve. Nous avons positionné trois hydrophones & une distance d’environ
10 cm de la zone focale pour détecter le signal acoustique. Les trois hydrophones
permettent de couvrir une trés large gamme de fréquences allant de 5 Hz & 20
MHz. Le premier est un hydrophone Briiel & Kjeer 8103, trés basse fréquence
(TBF), couvrant une gamme de fréquences de 5 Hz & 180 kHz, avec une sensi-
bilité de -211 dB ref 1V/uPa, soit 27,8 1V /Pa. Le deuxiéme est un hydrophone
Reson de type TC4035, fonctionnant dans le domaine des basses fréquences (BF)
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— 5-180kHz
Hydrophones  _ 54 k7 800 kH:
— 1 MHz-20 MHz

f =300 mn

™

<«

LaserENSTAmMobile
Joule- B 10Hz
metre A =40Cnmou 80C nm

Cuve d'eau 220 litre:

FIGURE 3.9: Schéma et photographie du dispositif expérimental utilisé au LOA
pour caractériser les ondes acoustiques.

de 50 kHz a 800 kHz, avec une sensibilité¢ de -215 dB ref 1V/uPa (17,8 puV/Pa).
Enfin le troisiéme est un hydrophone aiguille de diamétre 1,0 mm commercialisé
par Acoustic Precision fonctionnant dans le domaine des hautes frequences (HF)
(1 MHz - 20 MHz), avec une sensibilité de -241.4 dB ref 1V/uPa (0,85 pV/Pa)
a4 3 MHz. Les diagrammes de directivité et les courbes d’étalonnage des hydro-
phones sont répertoriés en annexe 8. Les signaux des hydrophones peuvent étre
amplifiés & 'aide d’un amplificateur & gain constant dans la bande observée, noté
Gg. Pour chaque mesure, les énergies laser en entrée et sortie de cuve ont été
relevées 4 l'aide de deux joule-métres afin d’en déduire la part d’énergie déposée
dans le milieu. Nous avons étudié l'influence de la longueur d’onde en doublant
la longueur d’onde fondamentale (800 nm) & l'aide d’un cristal de KDP. La pho-
tographie montre deux des trois hydrophones plongés dans la cuve. Le trajet du
faisceau laser est représenté par une fléche noire.
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3.3.2 — Caractérisation de la transmission optique dans la cuve
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FIGURE 3.10: Mesure de la transmission optique dans la cuve pour A = 800 nm et
400 nm pour (a) le faisceau collimaté et (b) le faisceau focalisé par la lentille f =
300 mm. Les lignes en pointillés indiquent la valeur de la transmission en régime
linéaire T, pour 60 cm de propagation dans ’eau. t, = 50 fs.

Dans la partie précédente, nous avons mesuré la transmission optique dans une
petite cuve de longueur 10 cm, & basse énergie. Grace au laser ENSTAmobile, nous
avons acces & une grande gamme d’énergie, allant de quelques mJ a 200 mJ. Nous
avons donc caractérisé la transmission pour les deux longueurs d’onde 800 nm et
400 nm dans cette cuve aux grandes dimensions, pour des énergies incidentes allant
jusqu’a 50 mJ (figure 3.10). Les lignes en point-pointillés indiquent la valeur de la
transmission en régime linéaire Tjy, pour 60 cm de propagation dans I'eau, pour
chaque longueur d’onde. En faisceau collimaté (figure 3.10 a)), la transmission est
déja en deca de la valeur linéaire pour les deux couleurs et tend & diminuer avec
I’augmentation de I’énergie, indiquant ’augmentation des effets non-linéaires avec
I’énergie. En focalisant le laser avec la lentille de focale 300 mm (figure 3.10 b)), la
transmission atteint une valeur seuil de 0,45 pour A = 400 nm et 0,1 pour A = 800
nm. Une fois le plateau atteint au-dela de quelques centaines de pJ (figure 3.6), la
transmission n’évolue, plus méme a haute énergie. La quantité d’énergie absorbée
par les effets non-linéaires est similaire pour les deux couleurs % ~ 0,4. On
s’attend donc & mesurer des signaux d’une amplitude équivalente.
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3.3.3 — Caractérisation du signal acoustique émis

Evaluation des niveaux sonores. Les hydrophones sont des transducteurs
électroacoustiques qui convertissent les variations de pression en signal électrique.
Afin d’évaluer les niveaux sonores, il est nécessaire de corriger le signal électrique
temporel A(t) (en Volt) par la courbe de réponse R (en V/Pa) de ’hydrophone.
Les courbes étant étalonnées en fréquence v, on travaille sur la transformée de
Fourier de A, notée A. Il faut également corriger Pamplitude du signal par le gain
constant Gg appliqué & ’hydrophone. Ainsi, le niveau acoustique N en dB ref 1
pPa est donné par la relation :

N =20 x logyg (Gs . }?((:))x PRef) . (3.3)
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F1GURE 3.11: Signaux temporels obtenus par les hydrophones a) TBF, b) BF et
c) HF. d) Spectres corrigés par le gain Gg et la réponse de chaque hydrophone.
Les niveaux sont relatifs a 1 uPa, valeur de référence dans 'eau. A = 800 nm. E;
=2ml. t, = 75 fs.

A la longueur d’onde 800 nm. La figure 3.11 a) - ¢) montre les signaux
temporels des hydrophones obtenus avec une impulsion de durée ¢, = 75 fs et une
énergie incidente F; de 2 mJ. La transformée de Fourier de ces signaux donne
le spectre en fréquence de la source acoustique (figure 3.11 d)). Le spectre est
extrémement large, s’étendant de 80 Hz a 20 MHz. A ma connaissance, c¢’est la
source acoustique émettant le signal de plus grande bande passante. Les niveaux
sonores sont déterminés pour chaque hydrophone. Le niveau est d’environ 50 dB
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ref 1 pPa pour les trés basses fréquences (v < 1 kHz) et croit vers les hautes
fréquences pour atteindre un niveau maximal d’environ 130 dB ref 1 uPa pour
v > 1 MHz. La décroissance de l'intensité spectrale au deld de 10 MHz n’est
pas significative, car c’est la bande de coupure de 'hydrophone HF. 1l est donc
possible que le spectre contienne des fréquences au dela de 20 MHz.
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FIGURE 3.12: Signaux temporels obtenus par les hydrophones a) TBF, b) BF et
c) HF. d) Spectres corrigés par le gain Gg et la réponse de chaque hydrophone.
Les niveaux sont relatifs & 1 pPa, valeur de référence dans 'eau. A = 400 nm. E;
=2mlJ. t, = 75 fs.

A la longueur d’onde 400 nm. Tout en conservant les paramétres laser (E;
= 2mlJ, t, = 75 fs), nous avons effectué les mémes mesures pour la longueur
d’onde 400 nm. La figure 3.12 a) - c) présente les réponses temporelles des trois
hydrophones. Le spectre corrigé, en figure 3.12 d), est similaire a celui obtenu pour
la longueur d’onde fondamentale, au niveau acoustique prés. Effectivement, pour
une puissance créte incidente équivalente, on voit aisément que la source générée
avec A = 400 nm présente un niveau acoustique plus important de ~ 10 dB ref 1
pPa par rapport au 800 nm, sur presque toute la gamme de fréquences.

Les niveaux mesurés sont du méme ordre de grandeur que ceux rapportés
récemment dans la littérature, cependant obtenus pour des focales plus courtes
[113], une focalisation a la surface [114] ou une mesure a quelques millimeétres de
la source [102].
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Comparaison avec les standards d’acoustique sous-marine. L’environne-
ment sous-marin est un milieu relativement bruyant. Le trafic maritime, la faune
sous-marine, la houle, les séismes, etc, constituent un fond sonore qui parasite le
signal acoustique utile. Le trafic maritime se situe dans la gamme 10 Hz - 1 kHz
et peut atteindre entre 60 et 90 dB ref 1 uPa en fonction de 'affluence. La faune
produit également des sons basses fréquences mais ’émission est localisée. Le
bruit de I'agitation de la surface de la mer s’étend de quelques centaines de hertz
a quelques dizaines de kilohertz. En fonction des conditions climatiques (vent,
pluie) le niveau peut étre de 50 & 80 dB ref 1 pPa pour 100 Hz et diminue de
moitié & 100 kHz. Enfin, le bruit thermique di & l'agitation moléculaire intervient
au-dela de 100 kHz entre 20 et 40 dB ref 1 pPa. Bien que notre source acoustique
présente des niveau intéressants dans les hautes fréquences, les basses fréquences
sont faibles voire équivalentes au bruit ambiant sous-marin et trés faibles face au

sonar (=~ 200 dB ref 1 pPa sur 12-200 kHz) [103].

3.3.4 — Influence des paramétres laser sur I’émission acoustique
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FIGURE 3.13: Amplitude acoustique créte a créte pour chaque hydrophone et
transmission optique en fonction de la durée d’impulsion. A = 800 nm, F; = 2 m.J.
Les amplitudes sont corrigées par le gain Gg appliqué & chaque hydrophone. Les
durées d’impulsion sont mesurées dans 'air et les valeurs négatives correspondent
a un chirp négatif.

Variation du chirp de I’impulsion. L’influence du chirp sur la transmission
et la zone d’interaction a été étudiée optiquement dans la partie précédente. Nous
avons donc étudié I'influence du chirp sur I’émission acoustique pour déterminer
g'il v a une corrélation entre la courbe de transmission, la turbulence et le ni-
veau acoustique. La figure 3.13 présente ’évolution des amplitudes créte-a-créte
des signaux acoustiques (axe de droite) pour les trois hydrophones en fonction
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de la durée de I'impulsion laser & I'entrée de la cuve pour A = 800 nm. La durée
d’impulsion est mesurée dans I’air. La transmission optique est tracée également
(axe de gauche). On peut observer que les amplitudes des signaux acoustiques
sont minimales pour les trés courtes durées d’impulsion. Le minimum d’émission
est observé autour de - 750 fs (valeur définie dans 1’air), qui correspond & la durée
minimale de 50 fs atteinte au foyer dans I'eau & cause de la dispersion induite
par 'eau. L’évolution de 'amplitude est symétrique autour de ce minimum, et &
énergie égale, plus 'impulsion est chirpée, plus le signal acoustique augmente. A
+/- 3 ps, le niveau sonore sur tous les hydrophones gagne 20 dB par rapport a la
mesure faite & ¢, = 75 fs. Nous n’avons pas prospecté les durées d’impulsion plus
longues, mais rallonger la durée d’impulsion semble étre un moyen efficace pour
générer des sources intenses.

Pour la transmission, on retrouve la méme allure que les études faites dans la
petite cuve. La transmission est minimum pour les longues durées d’impulsion
et atteint un maximum pour les courtes durées d’impulsion. Il est difficile de
faire le lien entre I’énergie déposée et ’émission acoustique. Bien que le mini-
mum d’émission sonore corresponde avec le maximum de transmission, aux plus
longues durées d’impulsion, I’émission sonore devient de plus en plus importante,
alors que la transmission reste constante. En revanche, I’augmentation du niveau
sonore coincide avec les observations de turbulences de plus en plus importantes
a mesure que le chirp augmente (figure 3.8).

Variation de ’énergie incidente. Nous avons ensuite mesuré 'amplitude des
signaux acoustiques TBF et BF en fonction de 1’énergie laser incidente, & une
durée d’impulsion fixée (¢, = 50 fs) pour les deux longueurs d’onde 400 nm et
800 nm. Nous reportons également sur la figure 3.14 ’énergie déposée dans ’eau
(énergie transmise - énergie incidente) en fonction de l’énergie incidente. Pour
les deux longueurs d’onde et pour les deux hydrophones, le signal acoustique
croit rapidement entre 0 et 10 mJ, puis sature lorsqu’on continue d’augmenter
I’énergie incidente. En revanche, I'énergie déposée dans 1’eau suit une évolution
tres différente puisqu’elle croit linéairement avec 1’énergie incidente. Donc, au dela
de 10 mJ, I’énergie déposée ne contribue plus a la génération d’onde acoustique,
pourtant une quantité importante d’énergie continue a étre absorbée par le milieu.
Par rapport au niveau calculé dans les figures 3.11 et 3.12 pour une énergie de 2
mJ, les niveaux sonores sont plus fort d’environ 10 dB ref 1 yPa a haute énergie.
Quand & l'influence de la longueur d’onde, sur toute de la gamme d’énergie, le
signal est en moyenne 3 & 4 fois plus élevé avec les impulsions & 400 nm, soit un
gain de 10 dB ref 1 pPa.

3.3.5 — Influences environnementales

Pour imiter un environnement marin, nous avons testé ’effet de la salinité de
I'eau sur la génération acoustique en diluant du Chlorure de Sodium (NaCl) dans
la cuve, & une teneur équivalente a celle de I’eau de mer (35 g/1). L’évolution des
hydrophones étant similaire, nous reportons sur la figure 3.15 que "amplitude du
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FIGURE 3.14: Amplitude acoustique créte a créte des hydrophones TBF (carré)
et BF (rond) et énergie déposée dans 1’eau en fonction de I’énergie incidente, a A
= 400 nm (bleu) et A = 800 nm (rouge). t, = 50 fs. Les amplitudes sont corrigées
par le gain Gg appliqué a chaque hydrophone.

signal de ’hydrophone BF en fonction de I’énergie incidente pour les deux lon-
gueurs d’onde. On constate que par rapport a la figure 3.14, & parameétres laser
équivalents, 'ajout de sel permet d’augmenter 'amplitude des signaux acoustiques
d’un facteur ~ 2 dans le cas du 400 nm, et d’un facteur =~ 1,3 dans le cas du 800
nm. Par ailleurs, ’énergie laser déposée dans la cuve ne semble pas affectée par
le sel. Les particules présentes dans la cuve sont donc responsables de 'augmen-
tation du niveau sonore.

Nous avons vérifié ce point en remuant ’eau salée entre chaque point de mesure.
La zone focale a ainsi été soumise aux turbulences des particules ou poussiéres
naturellement présentes dans ’eau de la cuve. On observe ainsi une augmenta-
tion globale du signal de 5 dB ref 1 uPa par rapport & une eau statique, due a la
combustion des poussiéres par le laser dans la zone focale. L’environnement marin
n’est donc pas un facteur limitant pour la génération d’onde acoustique par laser.

En résumé, nous avons caractérisé en champ proche la source acoustique géné-
rée par la propagation non-linéaire d’une impulsion laser femtoseconde dans I’eau.
Nous avons mesuré une source au spectre trés large, couvrant la bande 80 Hz &
20 MHz. A 10 cm de la source, nous avons mesuré des niveaux sonores atteignant
145 dB ref 1 pPa sur la gamme 800 kHz - 3 MHz. Afin de caractériser le comporte-
ment de la source acoustique en champ lointain et de déterminer le diagramme de
directivité de la source acoustique, le laser ENSTAmobile a été déplacé au LMA
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Fiqure 3.15: Amplitude acoustique créte & créte de 'hydrophone BF et énergie
déposée dans ’eau salée (35 g/1) en fonction de I’énergie incidente, & A = 400 nm
(bleu) et A = 800 nm (rouge). t, = 50 fs. L’amplitude est corrigée par le gain G.

& Marseille afin de disposer de la cuve océanique du laboratoire.

3.4 CARACTERISATION DE LA SOURCE ACOUSTIQUE EN
CHAMP LOINTAIN

3.4.1 — Description du montage expérimental

Le LMA est équipé d’une cuve océanique aux dimensions LxIxhpax = 13 X
3 x 2 m? entiérement sonorisée par des hydrophones montés sur un chariot mo-
torisé. Afin de disposer de la plus grande liberté de mouvement possible, nous
avons placé le laser a proximité de la zone la plus profonde. Le montage expéri-
mental est illustré en figure 3.16. Le faisceau laser est focalisé par une lentille L
de focale 200 mm, 500 mm ou 1000 mm et traverse le dioptre plan en incidence
normale. Pour une focale donnée, nous avons fait varier la hauteur h, entre la
lentille et la surface de I’eau, de maniére & étudier I'influence de la profondeur sur
la focalisation et la source acoustique. L’énergie laser a été maintenue autour de
290 mJ, et pour avoir une émission acoustique suffisante, la durée de "impulsion
tp, a été fixée a 1 ps. La campagne expérimentale ne durant que deux semaines,
nous n’avons pas eu le temps d’étudier I'influence de la longueur d’onde sur la
source acoustique en champ lointain, et ’ensemble des résultats a été obtenu &
A = 800 nm. Pour réceptionner les signaux acoustiques, nous n’avons pu utiliser
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que deux hydrophones permettant tout de méme de couvrir une large bande pas-
sante du signal acoustique émis. Le premier est I’hydrophone BF Reson de type
TC4035 (50 kHz a 800 kHz) et le deuxiéme est I’hydrophone HF aiguille 1,0 mm
d’Acoustic Precision (1 MHz - 20 MHz). Le chariot motorisé permet de déplacer
les hydrophones avec une précision de 100 um dans les trois directions de 1’espace,
permettant de réaliser des diagrammes de directivité en 3 dimensions. Dans le re-
pére de l'expérience, la surface de ’eau correspond a 'origine de I'axe 2’ et 'axe
du laser est l'origine des axes Z et . Notons que I’hydrophone BF est positionné
43 mm au dessus du capteur HF'.

hydrophone
— 50kHz - 800 kH:
— 1 MHz-20 MHz

Ti:Saphil
50fs, 800 nm, 10 H

2m

>51r

FIGURE 3.16: Schéma du dispositif expérimental utilisé au LMA et photographie
de Vinstallation.

3.4.2 — Principe des mesures de temps de vol

Les mesures des temps de vol permettent de localiser 'origine de la source
acoustique dans D'espace de la cuve. Le principe de ces mesures est illustré en
figure 3.17. Le capteur, fixé au chariot motorisé, se déplace selon un axe privi-
légié, par exemple en profondeur selon 'axe Z. Lorsque le capteur se situe a la
meéme profondeur z, que la source acoustique, la détection du signal se fait en un
temps minimum ¢,. Si le capteur s’écarte de cette positon, le signal doit parcourir
une distance plus grande pour arriver sur le capteur. En supposant une vitesse
constante, il met donc plus de temps. Les graphiques des mesures de temps de vol
reportent les temps mesurés en fonction de la position du capteur. Les courbes
obtenues représentent donc des arcs de cercle (x sinf), ou le temps minimum
permet de déterminer la position de la source.

La figure 3.18 montre le résultat d’un balayage de 80 mm suivant ’axe Z et de
400 mm suivant § du capteur HF placé & une distance x = 31,2 cm de 'axe du
laser. Le faisceau est focalisé avec la lentille L de focale 200 mm et la hauteur h
est fixée & 40 mm au dessus de la surface de I’eau. L’énergie du laser est maintenue
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Planz=0 Laser

z (mm)

Temps(s)

F1GURE 3.17: Schéma du principe des mesures de temps de vol.

constante & 290 mJ. L’indice de réfraction de 'eau étant plus grand que celui de
air, on s’attend & une focalisation du faisceau plus profonde que 160 mm (f — h).
On peut évaluer la position du foyer dans ’eau d selon le théoréme de Képler par
la formule

d=(f—h)xmn, (3.4)

ol f est la distance focale dans ’air et n est I'indice de réfraction de I'eau & 800
nm. On obtient alors une valeur de d estimée a 215 mm. On peut voir sur la figure
3.18 que les signaux qui arrivent les premiers sont & une profondeur de 221 mm, en
bon accord avec d. Les temps d’arrivée les plus courts sont de 'ordre de 1,234 ms.
En considérant une vitesse du son dans l’eau veay = 1487 m/s (& Tean = 21,6°) et
les délais électroniques imposés par le montage de 1,0258 ms, le temps d’arrivée
des signaux suite a 31,2 cin de propagation est estimé a 1,235 ms. On peut donc
conclure que la source acoustique détectée provient bien du claquage produit dans
la zone focale du laser.

La profondeur de la source étant déterminée, nous avons calibré ’axe ¢. Pour cela,
nous avons placé le capteur HF au point de coordonnées (x = 315 mm, y = 0, z
= 221 mm). Puis nous avons effectué un balayage de 400 mm autour de y = 0. Le
temps minimal d’arrivée des signaux sur le récepteur HF est bien centré en zéro,
ce qui indique que notre capteur est bien positionné.

Alors qu’on peut remarquer que l'intensité des signaux recus décroit trés vite
lorsque le capteur s’éloigne de la source selon Z, selon ¢, 'intensité reste au méme
niveau, laissant envisager que la source est omnidirectionnelle dans le plan (Z,7).
Nous pourrons vérifier cette information par les mesures des diagrammes de di-
rectivité.

Cet ensemble de balayages a aussi été effectué avec le capteur BF, afin de calibrer
le repére spatial pour cet hydrophone.
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FIGURE 3.18: Temps de vol des signaux acoustiques lors d'un déplacement du
capteur HF suivant 'axe 2z et 'axe ¥, pour f = 200 mm et E; = 290 mJ. L’unité
de la barre des couleurs est le Volt (V).

3.4.3 — Caractérisation du signal acoustique

Par les mesures de temps de vol, nous avons calibré notre repére spatial et
localisé la source sous I’eau. Nous allons donc pouvoir déterminer la nature du
rayonnement de la source acoustique. Pour cela, nous avons utilisé la lentille de
focale 200 mm placée & h = 40 mm au dessus de la surface de 'eau.

Pour observer les propriétés de la partie rayonnante de ’onde, il est indispensable
d’étudier le champ lointain, en se placant suffisamment loin de I’émetteur (x >
100 Ag) out Ag est la longueur d’onde acoustique définie par Ag = veay /v, avec v
la fréquence acoustique. Expérimentalement nous avons placé le récepteur BF (50
kHz < v < 800 kHz) a des distances = supérieures a 80 cm et le récepteur HF
(v > 1 MHz) a 31 cm de la source. Ils sont positionnés au centre de la source, soit
au point (800 mm, 0, 264 mm) pour le BF et (310 mm, 0, 221 mm) pour le HF.

Evaluation de la décroissance du champ en champ lointain. On a tout
d’abord mesuré la loi de décroissance du champ en champ lointain. Pour cela
I’amplitude des signaux regus a été mesurée en fonction de la distance des hydro-
phones & la source selon ’axe Z. Le comportement & suffisamment grande distance
de la source (d > 460 mm) suit une loi de décroissance en 1/z, caractéristique
d’un rayonnement en ondes cylindriques [112].

Mesure du spectre de la source acoustique. Nous avons ensuite analysé les
composantes spectrales contenues dans I’émission acoustique. Les résultats obte-
nus au LOA en champ proche montrent un signal trés large bande s’étendant sur
plusieurs MHz. La figure 3.19 a) et b) donne un exemple de signal recu avec I’hy-
drophone BF et HF respectivement. Le spectre en fréquence de 'onde acoustique
est similaire & celui mesuré en champ proche (figure 3.11). 1l s’étend sur toute
la gamme couverte par les hydrophones de 50 kHz & 20 MHz avec un maximum
autour de 1 MHz (figure 3.19 (¢)). Les niveaux déterminés par la mesure en champ
lointain sont ramenés & 1 m, en utilisant une loi en 1/z. Les niveaux générés sont
de Pordre 130 - 160 dB ref 1 pPa sur la gamme 60 kHz - 2 MHz et sont bien
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supérieurs au rapport signal/bruit mesuré (+ 40 dB pour '’hydophone HF et +
25 dB pour le BF). En extrapolant les niveaux calculés en champ proche pour A
= 800 nm, & une durée d’impulsion et une énergie équivalente a ces conditions,
les niveaux sont de 'ordre 100 dB (60 kHz) - 140 dB ref 1 pPa (2 MHz) (4 1 m).
Les niveaux obtenus en champ lointain sont légérement supérieurs, en cohérence
avec 'utilisation d’une lentille de focale plus courte ou ’absorption non-linéaire
est plus importante. On peut remarquer deux pics d’absorption a 6,3 MHz et 8,6
MHz. Ces pics sont stirement des fréquences de résonance des molécules présentes
dans le milieu de propagation, car, dans cette gamme de fréquence, la réponse de
I’hydrophone est plate. De plus, si I'on considérait 1'atténuation (en dB/km) de
chaque fréquence en fonction de la propagation, définie par Francois et Garrison
[115], cela n’aurait pour effet que d’ajuster le niveaux des fréquences v > 4 MHz,
dont le niveau serait réévalué a 135 dB ref 1 yPa a 8 MHz.
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FIGURE 3.19: Signal temporel obtenu par I’hydrophone BF (a) et HE (b). Les
hydrophones sont placés en champ lointain & une profondeur de z = 220 mm. (c)
Spectre corrigé par le gain Gg et la réponse de chaque hydrophone. Les niveaux
sont relatifs & 1 gPa a 1 m. A = 800 nm. F; = 290 mJ. f = 200 mm et h = 40
mm.

Mesure du diagramme de rayonnement. Enfin, pour les focales 200 mm (h
= 40 mm) et 500 mm (h = 50 mm), nous avons déterminé les diagrammes de
directivité en champ lointain du rayonnement acoustique & différentes fréquences.
Pour cela, nous avons mesuré les temps de vol dans les plans (Z,2), a y fixé
et (7,7), a z fixé. Dans ce deuxiéme plan, les diagrammes montrent une source
omnidirectionnelle, comme le laissait envisager le temps de vol selon 4 & la figure
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v (kHz) 50 | 100 | 200 | 300 | 400 | 1500 | 2000 | 2500 | 3000
f=200mm | 7 | 7 6" 6 6 o 9 9 b
f=9500mm | 9 | & 6" 4" 139 | F 3 3 3

TABLE 3.1: Largeur du lobe de directivité en degré pour différentes fréquences et
différentes longueurs focales.

3.18. La figure 3.20 montre le diagramme de directivité, pour trois fréquences
50 kHz, 400 kHz et 1,5 MHz, ot 6 est I’angle défini entre 'axe ¥ qui passe par
la source et la position de ’hydrophone (voir figure 3.16). Sur l'ensemble de la
gamme spectrale, le lobe principal est contenu dans un angle 26 de 10°. Pour les
plus basses fréquences, le diagramme de directivité est décalé de plusieurs degrés
par rapport au zéro. Tout se passe comme si le faisceau acoustique était dépointé.
De plus le diagramme a une allure dissymétrique. Cette dissymétrie n’a pas encore
été expliquée. Lorsque la fréquence augmente, le faisceau redevient symétrique et
I’axe est bien pointé suivant ’angle 0°. Les angles d’ouvertures mesurés a -3 dB
sont reportés dans le tableau 3.1 pour un ensemble de fréquences. Plus la focale
est longue et plus les fréquences sont élevées, plus la source est directive.

On peut tracer le diagramme d’émission de la source acoustique en 3D. Deux
diagrammes sont tracés en figure 3.21 pour les fréquences v & 400 kllz et 1500
kHz. Le rayonnement de la source est similaire & celui d’'un dipo6le oscillant, ot le
rayonnement est nul dans la direction du dipole (I’axe du laser) et maximal dans
son plan équatorial [112].

amplitude (dB)

===50 kHz
=8=400 kHz
= 1500 kHz

-4 -2 0 2 4 6 8 10
Angle 6 (°)

-10 -8 -6

FI1GURE 3.20: Diagramme de directivité de ’émission acoustique a v = 50, 400 et
1500 kHz. A = 800 nm, E; = 290 mJ, f = 200 mm et A = 40 mm.

3.4.4 — Influence de la profondeur sur 1’émission acoustique

Dans le but d’application sous-marine, I’utilisation du phénoméne de filamen-
tation donnerait 'avantage de pouvoir générer une source acoustique & distance
du lieu émetteur. Il est donc important de caractériser la génération de la source
induite par le laser en fonction de la distance de propagation dans ’eau.

On a vu a la figure 3.18, que la position de la source acoustique est reliée au
foyer de la lentille. Nous avons travaillé ici avec la lentille de focale 500 mm, et
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FIGURE 3.21: Diagrammes de rayonnement normalisés en 3D de ’émission acous-
tique & (a) v = 400 kHz et (b) v = 1500 kHz, pour les paramétres laser : A = 800
nm, F; =290 mJ, f = 200 mm et A = 40 mm.

fait varier la position h de 50 & 380 mm. Pour ces mesures, on a fixé la durée
d’impulsion laser a 5 ps et I’énergie a 270 mJ. Nous avons effectué pour chaque
position de la lentille un balayage du capteur HF selon 2" de la surface (z = 0 mm)
a 700 mm. Nous avons répété ’expérience pour le capteur BF. Les résultats étant
similaires, nous ne montrons que ceux obtenus avec le capteur HF.

La figure 3.22 montre les temps de vol en fonction de la profondeur z pour a)
h =50 mm, b) h = 130 mm, ¢) h = 300 mm et d) h = 380 mm, correspondant
a une distance focale d dans 'eau de a) 598 mm, b) 492 mm, c) 266 mm et d)
160 mm (indiqués par les lignes en pointillés sur chaque graphique). Dans les
trois premiers cas (figure 3.22 a) a c)), le temps de vol le plus court correspond
a la position du foyer dans ’eau. On peut remarquer que plus h est grand, plus
le niveau acoustique augmente. Effectivement, pour les petites valeurs de h, le
faisceau se propage majoritairement dans I’eau et subit une absorption linéaire
plus importante avant le foyer (~ 2,92 dB ref 1 uPa/m 4 800 nm). Dans le dernier
cas (figure 3.22 d)), I'énergie du laser ne traverse pas totalement la couche d’eau.
Elle est partiellement déposée a la surface et crée une seconde source acoustique a
Iinterface. En considérant optique géométrique et la hauteur h de la lentille, le
diameétre du faisceau qui impacte la surface est de 8§ mm. L’intensité du faisceau
4 la surface de I'eau est donc de 100 GW /cm?. Le dioptre induit immédiatement
de la multifilamentation dans le faisceau par instabilité modulationelle qui génére
une source acoustique de surface. Nous avons estimé que 'intensité seuil nécessaire
a I’apparition de la source secondaire en surface est ~ 35 GW.cm 2.
Sur I'ensemble des mesures, nous pouvons observer qu'un signal acoustique est
détecté au temps minimum en amont du foyer optique. Lorsque le processus de
filamentation est initié par une lentille de focale f, la position de I'effondrement
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FIGURE 3.22: Temps de vol des signaux acoustiques lors d'un déplacement du
capteur HF suivant 'axe Z, pour f = 500 mm et E; = 270 mJ, pour différentes
positions de la lentille : A = 50 (a), 130 (b), 300 (¢) and 380 mm (d). Les positions
des foyers d correspondants sont indiquées par les lignes pointillés. Les lignes en
point-pointillés marquent la position de ’effondrement du faisceau. L’hydrophone
est placé & = 31 cm de axe de propagation du laser. Unité : volts (V).

du faisceau recule vers le laser et est donnée par la formule de Marburger [27]

1 1 1

Tos Lo + 7 (3.5)
ou L¢ est la longueur d’effondrement pour un faisceau collimaté donnée par 1’équa-
tion (1.14). Cependant, en régime de multifilamentation, 1’équation (3.5) est a
considérer avec précaution. Effectivement, le régime de multifilamentation est dif-
ficile & simuler et & interpréter. Néanmoins, une étude expérimentale récente de la
multifilamentation dans I’air, mise en forme par une lentille, donne des indications
sur le plasma généré [36]. Dans ce régime, de nombreux filaments sont générés en
amont du foyer et viennent se regrouper sous 'effet de la lentille au voisinage de
L, jusqu’au foyer. Ceci a pour effet de créer un long canal de plasma présentant
une surdensité électronique localisée prés du foyer. Nous avons indiqué la position
de l'effondrement L¢ ; pour chaque position de la lentille par la ligne en point-
pointillés. On peut voir que la détection du signal acoustique en amont du foyer
est en bon accord avec le canal de plasma contenu entre z = Lg y et 2 = d. Ce
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raisonnement est étayé par la mise en valeur d’une longue source acoustique d’ex-
pansion cylindrique lors de I'imagerie du plasma effectuée au LOA (figure 3.7).
La surdensité locale est ’origine de la source acoustique ponctuelle au foyer, dont
on percoit le temps de vol proportionnel & sinf a la figure 3.22 c¢).

Pour essayer de créer une source plus profonde, on a utilisé la lentille de focale
1 m. Malheureusement, la profondeur du chariot motorisé étant limitée, puis pour
des raisons d’encombrement expérimental, nous n’avons pas pu placer la lentille
prés de eau (hpin = 730 mm). On retrouve alors le cas de la figure 3.22 d). La
figure 3.23 ne montre pas de source en profondeur mais ’apparition d’une source
a la surface. Le faisceau perd la majeure partie de son énergie lors son entrée dans
I’eau et aucune source n’est formée en profondeur.
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FiGURE 3.23: Temps de vol des signaux acoustiques lors d’un déplacement du
capteur HF suivant 'axe 2. A\ = 800 mm, E; = 290 mJ, f = 1000 mm et h = 730
mm. Unité : volts (V).

Nous avons démontré que la filamentation génére une source acoustique éten-
due. Nous avons également vu que la position de la lentille influe sur la position
et la nature de la source (en profondeur ou en surface). Ainsi, pour générer une
source a longue distance, il est judicieux de travailler avec des lentilles de longues
focales et dans ce cas, privilégier la longueur d’onde 400 nm, pour laquelle ’ab-
sorption linéaire en amont du foyer est 40 fois plus faible qu’a 800 nm.

3.5 CONCLUSION

En conclusion, nous avons étudié la propagation d’un faisceau femtoseconde
intense dans I’eau dans le but de générer des ondes acoustiques intenses. Pour cela,
nous avons tout d’abord effectué une caractérisation optique de la propagation fi-
lamentaire dans ’eau en fonction de la durée d’impulsion et de I’énergie incidente.
Nous avons mis en évidence que la filamentation crée un canal long de 5 mm (pour
une focale de seulement 20 mm) a 'origine d’une source acoustique étendue a ex-
pansion cylindrique. Le rallongement de la durée d'impulsion augmente le dépot
d’énergie dans I'eau et génére un canal plus chaud. Effectivement, en régime pico-
seconde, la densité électronique est plus importante grace & une multiplication des
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électrons par avalanche. La zone d’interaction évolue d’une dépression pour les
impulsions femtoseconde & une forte surpression pour les impulsions picosecondes,
correspondant & une forte augmentation du signal acoustique. Nous avons ensuite
axé notre étude sur la caractérisation de la source acoustique générée par la pro-
pagation de 'impulsion dans I’eau. Nous avons mesuré une source au spectre trés
large, couvrant de 80 Hz & 20 MHz. A notre connaissance, c’est le spectre le plus
large jamais généré. Nous avons mesuré des niveaux sonores atteignant ~ 150 dB
ref 1 yPa a 1 m de la source sur la gamme 100 kHz - 3 MHz. Nous avons ensuite
étudié l'influence de I'énergie, de la durée d’impulsion et de la longueur d’onde
du laser sur le niveau sonore de cette source. On a vu que le niveau sature pour
les hautes énergies (P > 20 GW). En revanche, le rallongement de la durée d’im-
pulsion vers la picoseconde augmente significativement le niveau acoustique d’au
moins 20 dB ref 1 pyPa sur 'ensemble du spectre. Nous avons évalué 'influence de
la longueur d’onde en doublant la fréquence initiale du laser. A puissance égale,
pour la durée d’impulsion minimale (¢, = 50 fs), nous avons ainsi mesuré une
augmentation du niveau acoustique de 10 dB ref 1 pPa & la longueur d’onde 400
nm par rapport a 800 nm. Enfin le diagramme de directivité de la source a été
mesuré. Nous avons mis évidence une source trés directive (~ 5°) dans le plan
contenant ’axe du laser et omnidirectionnelle dans le plan perpendiculaire au la-
ser.

Les niveaux mesurés dans cette étude ne peuvent pas étre considérés comme
trés intenses. En effet, le niveau sonore des basses fréquences (~ 50 dB ref 1 pyPa)
est situé dans le bruit ambiant marin et reste faible devant le signal émis par
un sonar qui est de l'ordre de 200 & 250 dB ref 1 puPa. Les applications pour la
communication sous-marine ne sont donc pas pour le moment envisageables avec
ce type de source. Pour obtenir une amplification significative il faudrait se diriger
vers des séquences d'impulsions laser ou bien des lasers de plus longues durées
d’'impulsion (pico ou nanoseconde). Or, rallonger la durée d’impulsion augmente
la durée de I’onde de choc, réduisant la bande spectrale de la source acoustique
[100]. Un compromis doit étre trouvé selon les applications visées car le spectre
large bande et les niveaux atteints dans les hautes fréquences est tout a fait
intéressant et pourraient trouver des applications en imagerie acoustique pour la
médecine notamment.
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Chapitre 4

DYNAMIQUE D’UN RESEAU DE
PLASMA

Résumé

Measurements of the lifetime of a plasma and o plasma grating formed at the
intersection of two femtosecond filaments were performed in atomic and molecular
gases. We determined that the main process, which is responsible for the homoge-
nisation of the plasma grating in atomic gases is the ambipolar diffusion, whereas
it is a combination of collision-assited electron recombination and ambipolar dif-
fustion in molecular gases. The development of a theoretical model for the plasma
grating relazation enabled us to fit its experimental decay. Thus, we determined
the plasma properties, such as the ambipolar diffusion coefficient and the recom-
bination time in air, Ny, Oy, COo, and Ne, Ar, Kr, Xe at 300°K and 1 atm.

Ce chapitre porte sur I’étude du plasma et du réseau de plasma générés 4 'in-
tersection de deux filaments laser dans des gaz moléculaires ou atomiques. Nous
avons mesuré la relaxation du plasma par diffractométrie et celle du réseau par
diffraction de Bragg. Nous avons identifié que la relaxation du plasma dans les
gaz atomiques est gouvernée par la diffusion ambipolaire, alors que dans les gaz
moléculaires, c¢’est une combinaison de la diffusion ambipolaire et de la recombi-
naison & trois corps. Le développement d’un modéle théorique du déclin du réseau
a permis de déterminer la densité initiale du plasma et les coefficients de recom-
binaison et de diffusion dans 'air, No, Oo, CO9, et Ne, Ar, Kr, Xe a température
ambiante et & pression atmosphérique.
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4.1 INTRODUCTION

L’étude des réseaux de plasma de diffraction connait un essor dans les années

2000 avec le développement des lasers de trés haute intensité. Dans le but de
produire des zones de plasma sur-denses, ces réseaux sont générés a l’intersec-
tion de deux faisceaux laser intenses dans un plasma déja existant [116]. N'ayant
d’autre support que le gaz, ils forment un dispositif optique non altérable dont les
applications potentielles vont de I’accélération d’électrons [117] & la compression
d’'impulsions laser [118]. Mais dans l’ensemble ces travaux demeurent essentiel-
lement numeériques. Expérimentalement c’est en 2009 que Suntsov et al. [119]
mettent en évidence le premier réseau de densité volumique de plasma dans l'air.
Contrairement aux études antérieures, le réseau n’est pas généré dans un plasma
pré-existant mais est issu de la modulation de l'ionisation par le champ d’interfé-
rence des deux faisceaux laser intenses. Il est démontré par la suite que le réseau
joue un réle important dans 'interaction entre deux faisceaux. Il peut, suivant
les conditions, interrompre le phénoméne de filamentation favorisant une forte
augmentation de la génération de troisiéme harmonique [120, 121]. Analogue a
un cristal photonique, il peut guider un troisiéme faisceau ou dans les conditions
de Bragg le diffracter [122, 123|. Enfin, dans le cas d’impulsions laser chirpées
il permet de réaliser un transfert efficace de 1’énergie d’un faisceau vers 'autre
[124]. Le réseau de plasma semble donc étre un outil prometteur pour le controle
de la filamentation laser & distance, soit pour U'interrompre, soit pour 'alimenter
en énergie. Il est donc fondamental de caractériser le réseau de plasma et de com-
prendre sa relaxation. Plusieurs auteurs ont mesuré pour un angle de croisement
donné et dans l'air une durée de vie du réseau d’une dizaine de picoseconde avec
un déclin exponentiel [119, 125, 126].
Pourtant, nous allons voir dans ce chapitre que le déclin du réseau de plasma ne
peut pas se résumer a une simple loi exponentielle. Nous avons mesuré 1’évolu-
tion temporelle du réseau dans différents gaz, moléculaires (air, No, O et CO2)
ou atomiques (Ne, Ar, Kr et Xe), a pression atmosphérique. La durée de vie du
réseau dépend fortement du gaz dans lequel il est formé ainsi que de 'angle de
croisement des filaments laser.

Ce travail est décomposé en deux études complémentaires. Premiérement, nous
avons caractérisé le plasma situé & lintersection des deux filaments laser par
une expérience de diffractométrie résolue en temps. La mesure de la relaxation
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du plasma a permis d’extraire la densité initiale du plasma et le coefficient de
recombinaison électronique. Dans les conditions d’interférence des deux filaments,
la densité est supposée plus élevée que celle d’un filament et a donc besoin d’étre
évaluée.

Puis, nous avons étudié la relaxation du réseau par une expérience de diffraction
d’un faisceau sonde. Nous avons développé un modeéle théorique fondé sur la
diffraction de Bragg pour décrire I’évolution temporelle du réseau. Le bon accord
des simulations avec les résultats expérimentaux a permis d’extraire la densité
initiale du plasma, le coefficient de recombinaison et de diffusion de tous les gaz
étudiés.

4.2 INTERACTION DE FILAMENTS : GENERATION D’UN
RESEAU DE PLASMA

4.2.1 — Superposition de deux ondes planes

Considérons deux faisceaux laser incidents polarisés selon I'axe & qui s’inter-
ceptent avec un angle . Dans le repére décrit & la figure 4.2, le champ électrique
correspondant & la superposition des deux ondes s’écrit en notations complexes

@(y’ Z) :Ale(ikoycosg—i—ikozsing) +A26(ik0ycos%—ikozsin§)’ (41)

avec A1 et Ay amplitude des ondes 1 et 2 et kg le vecteur d’onde incident &
la longueur d’onde A = 800 nm. Dans le cas ot |A1|> = |A9|?> = Iy le champ
d’interférence est défini par l'intensité I tel que

In(y, 2) = [B(y, 2)|* = 2lo(1 + cos uz), (4.2)
ou les franges d’interférence ont un vecteur d’onde u paralléle & I'axe 2 tel que

. 2T
=2k =~ =— 4.3
u=2kosin o = —+, (4.3)

avec A le pas du réseau d’interférence défini comme

A
A= . 4.4
2sin £ (44)
4.2.2 — Superposition de deux filaments : réseau de plasma

Considérons maintenant le cas de deux filaments. Lors du processus de fila-
mentation, une impulsion laser de durée ¢, crée dans le sillage du faisceau un
canal de plasma faiblement ionisé. La densité de plasma maximale au coeur du
filament peut étre estimée & partir de I’équation (1.31) par

p = orpal™ty, (4.5)
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4. DYNAMIQUE D’UN RESEAU DE PLASMA

ou on rappelle que o7 est la section efficace de l'ionisation multiphotonique & M
photons, ou M est défini & équation (1.32), et pqs est la densité d’atomes neutres.
Selon le modele Keldish-PPT [127], la photo-ionisation d'un atome peut se faire
selon deux régimes : multiphotonique ou tunnel. En régime de filamentation, I <
10" W.cm™2, c’est donc le régime multiphotonique qui domine. Or & l'intersection
de deux filaments, dans les zones d’interférences constructives, I'intensité I peut
atteindre jusqu’a 4 fois l'intensité au cceur du filament Ifjqment (en négligeant
les éventuels effets de saturation de l'intensité comme la défocalisation par le
plasma). Ir peut donc étre suffisamment grande pour basculer vers un régime
d’ionisation intermédiaire entre multiphoton et tunnel, ot moins de photons sont
nécessaires pour ioniser I’atome. A partir des intensités I jgment déterminées dans
les références |11, 128] et des taux d’ionisation de la référence [129], nous avons
déterminé les valeurs de M correspondant & une intensité Ir = 41fjament poOUr
les gaz que nous avons étudiés (voir tableau 4.1).

Air Ny Oy (COy Ne Ar Kr Xe
M| 5 7 5 5 5 5 4 4

TABLE 4.1: Nombre de photons nécessaires au processus d’ionisation multiphoto-
nique dans la zone d’intersection de deux filaments pour Ir = 41 ijgment, selon le
modele Keldish-PPT [127].

Les modulations d’interférence de l'intensité (équation (4.2)) vont s’'imprimer
sur la densité électronique du plasma qui s’exprime alors

1—|—cosuz>M’ (4.6)

p2pm&.’1}< 2

avec Pmaz = oM I(])” O M paitp, donnant lieu & un réseau de densité plasma comme
on peut le voir a la figure 4.1.

FI1GURE 4.1: A gauche : Photographie de 'interaction de deux filaments dans I’air
en coincidence temporelle pour un angle ¢ = 10°. A droite : Photographie du
réseau de plasma situé a 'intersection des deux filaments.

4.3 ETUDE DE LA RELAXATION DU PLASMA

Afin d’étudier le plasma a 'intersection de deux filaments, nous avons choisi
d’utiliser une technique de diffractométrie résolue en temps. Cette méthode a déja
été utilisée dans les références [130, 131, 132] dans le cas d’un filament dans air.
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4.3. ETUDE DE LA RELAXATION DU PLASMA

Elle va permettre de déterminer la densité initiale py ainsi que le paramétre de
recombinaison S du plasma.

4.3.1 — Description de P’expérience de diffractométrie

Dans cette expérience (figure 4.2), le faisceau laser issu du laser a-100 est divisé
en trois parties : 10 % sont prélevés pour le faisceau sonde. Les 90 % restant sont
divisés en deux faisceaux pompes d’énergie égale & 1 mJ. Toutes les impulsions
sont polarisées selon & et de durée 40 fs. Les faisceaux pompes sont focalisés par
des lentilles L. de focale f = 1 m, générant un filament d’une longueur d’environ
4 cm. Les filaments s’interceptent avec un angle ¢ de 7°. Lorsque les impulsions
sont en coincidence temporelle, un réseau de plasma est généré a l'intersection.
La relaxation du plasma est suivie par diffractométrie. Pour cela la sonde illumine
transversalement le plasma. Puisque la sonde se propage perpendiculairement au
plan (Z,7) contenant les franges du réseau, elle n’est sensible qu’a la différence
de phase globale induite par le plasma et non aux modulations de densité du
réseau. La sonde est synchronisée avec la formation du plasma, puis retardée
temporellement de maniére & suivre son déclin. Pour chaque délai, la figure de
diffraction est enregistrée par une camera CCD, placée & H = 38 c¢m de la zone
d’interaction. Les mesures ont été réalisées dans huit gaz : air, Oz, No, CO2 et
Ne, Ar, Kr, Xe.

CCD
S enceinte
» iH
{ r : ZI
- O -y
1 1
z
N ™
X@——>Y - \
-} ®
Ti:Saphir
40 fs, 800 nm, 100 Hz ;
BS /

FIGURE 4.2: Montage expérimental de la mesure de diffractométrie. BS : Sépara-
trice, L : lentille de focale 1 m, H = 38 cm. Les deux filaments se croisent avec
avec un angle ¢ de 7 degrés.

4.3.2 — Description du modéle de diffraction d’un faisceau par un
plasma

La "bulle" de plasma produite & 'intersection des filaments agit comme un
objet de phase qui diffracte le faisceau sonde. Déterminons le changement d’indice
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4. DYNAMIQUE D’UN RESEAU DE PLASMA

A¢ induit par la bulle.
Tout d’abord, l'indice de réfraction du plasma selon la formule de Drude est

n(w) = /1 —w2/w?, ot w?

s = pq?/mego avec w la pulsation de I'onde incidente,
p est la densité électronique du plasma, ¢ la charge élémentaire d’un électron, m,
la masse d’un électron et g la permittivité du vide. Le rapport wg Jw? étant trés

petit devant 1, la variation d’indice due au plasma peut s’écrire

An(t) = - LB (4.7)
2pcno

ot pe = 1,7x 102! cm ™3 est la densité critique du plasma pour la longueur d’onde
de 800 nm et ng est 'indice linéaire.
Les considérations géométriques liées au croisement de deux filaments aménent a
modeéliser la densité de la bulle de plasma par un profil super-Gaussien selon Z et
(Gaussien selon Z, aux longueurs caractéristiques Ly et Lo. La variation d’indice
dans la zone d’interaction s’écrit alors sous la forme :

An(a 1) = Bnt) exp |- (;;) - (2;%)] , (43)

avec Ang la variation d’indice maximum au coeur de la "bulle" et a Iordre de la
super-gaussienne. Le changement de phase pergu par la sonde s’exprime alors

2 a
Ag(z,t) = ko/An(x, z,t)dz = V2w An(t)koLg exp [— <;L2> ] : (4.9)
1
En considérant que la sonde a un profil Gaussien de la forme
U, (z,0) = ¥yexp (—x2/2w%) avec un rayon wg d’environ 7 mm, Pamplitude de
I’onde diffractée a la distance H du plasma est :

_ k‘o . ’ :L‘IQ ’L'ko N2 ’
U, (x,H,t) = Woy/ 7TH/eXp [—zAgf)(z b)) — ng + BYi (z—2')7| da’. (4.10)

On définit finalement 'intensité diffractée par I(z,t) = |V, (z, H,t)|?.

A partir de la figure de diffraction du faisceau sonde, on peut alors obtenir
la densité électronique du plasma au moment de l'illumination. En étudiant son
évolution dans le temps, on mesure ainsi la relaxation du plasma. Nous pouvons
identifier deux phénomeénes qui en sont responsables : la diffusion des porteurs
libres et la recombinaison des électrons. Dans un plasma généré par filamentation,
I'ionisation reste faible (~ 10'® ¢cm™3) et la recombinaison se fait essentiellement
suivant deux processus : la recombinaison sur les ions parents et ’attachement
sur les atomes neutres. Il a été montré que dans les gaz, le premier processus est
le plus rapide [133]. Enfin, pour des distances de 'ordre du libre parcours moyen
d’un électron, la diffusion des électrons reste importante. Mais dans des plasmas
dont la taille représente plusieurs dizaines de microns, elle peut étre négligée.
On en vient donc & exprimer 1’évolution temporelle de la densité électronique du
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4.3. ETUDE DE LA RELAXATION DU PLASMA

plasma, de densité initiale py, comme suit [130]

1
o5 + Bt
La densité initiale est déterminée par la valeur initiale du contraste des franges
(&t = 0) et le coefficient de recombinaison S par son déclin dans le temps. Le

contraste est défini comme le ratio AI/Iy, o AI = I — Iy avec Iy Uintensité de
la sonde sans plasma.

4.3.3 — Analyse des résultats expérimentaux

X [mm]

= 0.2
—-1 = S
g == =
E 0 - s 0
> = 5}
! = © 02
2
2 4 6 04— 0 2
y [mm] X [mm]

FIGURE 4.3: Figures de diffraction enregistrées par une caméra CCD, pour un
retard 7 = 1,13 ps aprés la formation du plasma dans l'air. a) Image des franges
de diffraction de la sonde apreés la traversée du plasma. b) Image de la sonde en
Pabsence du plasma. ¢) Image des franges de diffraction aprés extraction du fond
(4.3(b)). d) Profil selon x en I’abscisse y ot les franges sont a leur maximum.

La figure 4.3 montre un exemple d’images de diffraction de la sonde par la
"bulle" de plasma dans I'air. Systématiquement, deux images sont enregistrées :
la sonde transmise & travers le plasma (a) et le fond, c’est & dire la sonde en
I’absence du plasma (b). Les images 4.3(a) et (b) ont été prises pour un délai de
1,13 ps par rapport a la formation du plasma. Aprés soustraction du fond, on
obtient 'image de diffraction 4.3(c). Enfin, 'image 4.3(d) est obtenue en tracant
le profil selon x & la valeur de y ou les franges sont & leur maximum. Le contraste
est calculé en divisant le profil par la valeur maximum de l'illumination prise le
long de la méme coordonnée y. Ces mesures ont, été faites dans les 8 gaz étudiés
en fonction du délai entre la sonde et la formation du plasma. La procédure
d’extraction du contraste a été effectuée pour chaque délai 7.
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04 T T T T v T v T v T
— fit
— expt.

0.24

0.04

Al/l

-0.24

-0.4 +——F——7—

X (mm)

FIGURE 4.4: Ajustement numeérique du profil des franges de la figure 4.3(d)

Air NQ 02 COZ Ne Ar Kr Xe

po (cm™3) | 1x10'8 | 1x10' | 1x10™ | 9x10'7 | 7x10'7 | 3x10'® | 2x10'8 | 9x10'7

B (cm3/s) | 5x107% | 3x1078 | 4x1078 | 2x1077 | 6x107° | 2x10710 | 1x1079 | 2x10~°

K (emf/s) | 2x10727 | 1x10727 | 2x10727 | 7x107%7 | 2x10728 | 7x10730 | 4x107%9 | 6x10~%

TABLE 4.2: Paramétres du plasma déterminés par diffractométrie. Les valeurs de
po et B sont obtenues & partir des meilleurs ajustements numériques du contraste
et de son évolution temporelle. La constante K est calculée & partir de la relation
B = Kpqgt, avec pgt = 2,9 X 1019 cm 3.

A partir du modéle décrit dans la section 4.3.2, le profil des franges est obtenu
numeériquement. Les paramétres a, L1 et Lo permettent d’ajuster le profil numé-
rique & celui expérimental et ainsi de déterminer la taille du plasma (figure 4.4).
Pour tous les gaz, nous avons trouvé a = 2, L1 = 40 um et Ly = 90 pm, sauf pour
le Xénon ou Ly = 80 pm. Nous avons vérifié que ces dimensions donnaient des
résultats cohérents pour tous les délais. Notons ici que le modéle ne considére que
la valeur réelle de la variation d’indice de réfraction Ang. En ajoutant une partie
imaginaire, qui correspondrait a l’absorption, on obtiendrait un meilleur accord
sur la frange centrale & x = 0. Une fois la taille du plasma fixée, I’'amplitude
des franges mesurée expérimentalement est ajustée numériquement via I’équation
4.11 pour chaque retard. Le contraste maximum théorique et expérimental est
reporté en fonction du temps sur la figure 4.5. Dans les gaz moléculaires, le temps
de relaxation est de l'ordre de la centaine de picosecondes, alors que dans les
gaz atomiques, il excéde la nanoseconde et particuliérement dans ’argon, ot 'on
n’observe pas de décroissance significative du contraste. Dans ’argon, la recombi-
naison des électrons s’effectue via des états de Rydberg [134]. Ces états de longue
durée de vie ont un faible potentiel d’ionisation. Il se peut que l'intensité de la
sonde dans notre expérience soit suffisante pour ré-ioniser ces états, expliquant
la longévité apparente du plasma dans ce cas. On peut donc émettre une réserve
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quant a la validité des résultats obtenus dans I'argon.

Sur la figure 4.5, on peut voir que les résultats expérimentaux sont bien retrouvés
numeériquement par ’équation 4.11 permettant d’extraire la densité initiale du
plasma pg et le coefficient de recombinaison électronique . Les valeurs détermi-
nées sont reportées dans le tableau 4.2 et sont en bon accord avec les références
[132, 135, 136]. Dans l'ensemble des gaz, la densité électronique initiale est de
l'ordre de 1017-10'® cm~3. Ces valeurs sont en bon accord avec les simulations qui
utilisent le modéle d’ionisation multiphotonique PPT (Perelomov, Popov, and
Terent’ev) [127], dans '’hypothése ot Ir = 41 fijament-

La recombinaison d’un électron dans un plasma peut s’effectuer selon plusieurs
processus : la recombinaison radiative électron-ion, la recombinaison électron-ion
assistée par collision et pour les molécules, la recombinaison dissociative. La re-
combinaison radiative est la désexcitation d’un électron dans la bande de conduc-
tion vers un trou de la bande de valence. Ce processus dépend du gap de ’atome
ou de la molécule mais ne dépend pas des conditions de pression ou de tempé-
rature. Le temps caractéristique pour ce type de désexcitation est de 'ordre de
la centaine de nanosecondes, ce qui est bien plus long que les temps mesurés.
La recombinaison dissociative est un processus au cours duquel deux molécules
neutres sont produites par la collision d’un électron avec un ion moléculaire tel
que

e” + My — M+ M.

La section efficace d’une telle réaction est de l'ordre de 10713-107* c¢m? a tem-
pérature ambiante mais décroit de deux ou trois ordres de grandeur pour des
températures électroniques T, de 1 & 10 eV [137]. Dans ces conditions, le temps
caractéristique du processus de recombinaison est réduit a quelques nanosecondes
mais reste incompatible avec nos résultats. Enfin, un dernier processus est la re-
combinaison & trois corps ou la recombinaison électron-ion est assistée par une
molécule ou un atome stabilisateur selon

e +MY+M—>M+M

Pour une densité électronique py de 'ordre de 107 cm™3 et une densité d’atomes
neutres pg; — 2,9 x 101 i3, le temps caractéristique de la recombinaison  trois
corps tombe en dessous de la nanoseconde se révélant étre le processus dominant
dans nos conditions expérimentales. Plusieurs auteurs ont d’ailleurs discuté de
la relaxation d’un plasma de type filamentaire par recombinaison assistée par
collision [130, 131]. Dans ce cas, le coefficient de recombinaison /3 s’exprime f = K
X pat avec K la constante de recombinaison en cm®/s. K a déja pu étre déterminée
A température ambiante mais a trés basse pression, pour 'Hélium (K ~ 10726-
10727 cm5 /s [138]), pour Oy (K ~ 10730 emb/s [139]), et pour le Néon (K ~
10727 ¢mS/s [140]). L'expérience d’intersection de filaments est donc un moyen
d’évaluer K pour des températures électroniques plus importantes et & pression
atmosphérique. Les résultats sont reportés dans le tableau 4.2.
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DE PLASMA

Al

Al

Al

Al

FicurE 4.5: Evolution dans le temps du maximum du contraste expérimental
(points noirs) et numérique (carrés rouges) aprés ajustement comme présenté en
figure 4.4.

Gréace a cette étude, nous sommes maintenant en mesure de caractériser le
plasma généré a 'intersection de deux filaments dans divers gaz. Les valeurs de
densité électronique et de recombinaison déterminées vont étre par la suite uti-
lisées pour initialiser I’étude numeérique de 1’évolution temporelle du réseau de
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4.4. ETUDE DU RESEAU DE PLASMA

4.4 ETUDE DU RESEAU DE PLASMA

Dans cette partie, nous nous intéressons maintenant a la dynamique du réseau
de plasma. Grace aux propriétés de Bragg du réseau, les mécanismes responsables
de sa relaxation ainsi que les paramétres de recombinaison, de diffusion électro-
nique et la densité du plasma vont pouvoir étre déterminés.

4.4.1 — Description du montage expérimental

enceinte

Photodiode

Filtre passe
L bas

X©—>Y

Ti:Saphir
40 fs, 800 nm, 100 Hz

FIGURE 4.6: Montage expérimental pour mesurer la durée de vie du réseau. Les
deux filaments se croisent avec un angle ¢ de 7, 14 ou 90 degrés. La sonde est
doublée en fréquence par un cristal de BBO. L’intensité de la sonde diffractée par
le réseau est enregistrée par une photodiode. Les mesures ont été réalisées dans
huit gaz : air, Og, No, CO9 et Ne, Ar, Kr, Xe.

A la figure 4.6, le réseau de plasma est généré de la méme maniére que dans
le montage précédent (figure 4.2). Cependant, I’étude porte maintenant sur la
relaxation du réseau de plasma. Pour cela, le faisceau sonde est doublé en fré-
quence par un cristal de S-borate de baryum (BBO) et envoyé colinéairement a
I'un des deux filaments sur le réseau de plasma. Une partie de la sonde est dif-
fractée par le réseau dans la direction du deuxiéme filament pompe. L’intensité
diffractée est mesurée en fonction du délai 7 entre le temps de création du réseau
et le faisceau sonde par une photodiode. Les mesures ont été réalisées pour trois
angles différents : 7, 14 et 90° et dans les huit gaz utilisés lors de 'expérience de
diffractométrie.

4.4.2 — Modélisation de 1’évolution temporelle du réseau de plasma

Nous avons identifié¢ deux phénomeénes responsables de 'homogénéisation des
franges de densité du réseau. La recombinaison électronique, qui a été considérée
et évaluée dans la section précédente et la diffusion électronique. Pour évaluer
I'importance de cette derniére, il faut considérer les échelles spatiales du systéme.

83



4. DYNAMIQUE D’UN RESEAU DE PLASMA

Pour une densité électronique de I'ordre 10'® em™ et une température électro-
nique de quelques €V, la longueur de Debye Ap est de 0,07 pum et le libre parcourt
moyen des électrons A, s, est d’environ 0,1 pm. Ces deux longueurs sont bien plus
petites que le pas du réseau A qui varie de 0,6 & 6 pm suivant 'angle . La diffu-
sion n’est donc pas limitée par les électrons mais par la mobilité des ions parents.
On parle alors de diffusion ambipolaire [141] exprimée comme D ~ D, (1 + %)
ou D; = kpT;ui/q est le coefficient de diffusion des ions avec T; la température des
ions, kp la constante de Boltzmann et u; la mobilité des ions. La diffusion des ions
va s’appliquer selon l'axe des modulations (Z). Selon ces hypothéses, I’évolution
temporelle de la densité électronique du plasma obéit & I’équation différentielle

partielle
ap 0?p
5t = Doz~ (412)

La condition initiale de cette équation est donnée par l'équation 4.6 que 'on

D

développe jusqu’a l'ordre M (discuté en section 4.2.2 et reporté dans le tableau
4.1) pour faire apparaitre les densités p(0, z), p™(0, 2), - - -, p™)(0, 2). La solution
est exprimée comme une série de Fourier qui contient le pas du réseau A et ses
harmoniques A/n de la forme

M
p(t,z) = Z p™(t) cos nuz, (4.13)

n=0

ol u est défini par I’équation 4.3. Il en résulte un systéme d’équations différen-
tielles couplées pour chaque densité p(™ de 'harmonique n, que I’'on peut résoudre
numériquement. Expérimentalement, la durée de vie du réseau est mesurée par la
diffraction d’un faisceau sonde a la fréquence 2w. Conformément aux conditions
de Bragg, seul le réseau de fréquence spatiale double donnera naissance a une
onde diffractée dans la direction de réflexion spéculaire. A partir des équations
4.7 et 4.13, on obtient le développement utile de I'indice de réfraction du plasma, :

p(t)  pP(t)

— cos 2uz.
2,05,2(,0 2pc,2w

n=1—An—Angcos2uz =1 —

Aprés interaction avec le réseau de plasma, la sonde se scinde en une onde trans-
mise et une onde diffractée, qu’on écrit sous la forme

\Ifgw :\I/T o (z)e(Qiko(l—Ano)y cos %—i—%ko(l—Ano)z sin %)

+\IJD7QW(Z)6(2ikO(17An0)y cos £ —2iko(1—Ang)z sin %),

ol les amplitudes W7o, et ¥p o, sont des fonctions lentement variables de z. Le
champ électrique Wy, obéit a 'équation de Helmholtz AW, + 4k(2]n2\112w = 0.
Pour faciliter les calculs il est commode de poser k = ko (1 — Anyg), le vecteur
d’onde dans le plasma. Mais la quantité Ang étant trés petite devant 1, il est 1égi-
time d’assimiler k et kg. En appliquant ’approximation de ’enveloppe lentement
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variable et en ne retenant que les ondes ayant le bon vecteur d’onde on obtient :

ov . o
|:4’L/€0 sin g OT;QW — 4k8An2\IID,2w:| 6(2zkoy cos §+2ikoz sin %)

4.14
g P OVDay 2 (2ikoy cos £ —2ikozsin %) ( )
+ | —4ikgsin 5 0, 4kgAngWr oy, | € 2 2) = 0.

L’équation (4.14) est nulle pour V(y, z), si et seulement si les facteurs entre cro-
chets sont nuls, d’ol1 les deux équations couplées suivantes :

OVT 2, koAng

= —1

0z sin £ D 2w,
0¥ D 20 koAng
a — +Z . © T,2UJ?
2z sin £

Au vu des dimensions du réseau Lo, on peut négliger la déplétion de la sonde
U7 o,. En résolvant le systéme en perturbation, avec comme condition initiale
U p aw(L2) = 0, on obtient une expression simple de I'intensité diffractée

kop(2)(t)L2 ?
I4(t) = (@> It (4.15)

2pc,20 810 5

11 est clair que dans I’équation (4.15) U'intensité de la sonde diffractée dépend
de ’amplitude de la seconde harmonique du réseau p(?), dont I’évolution est gou-
vernée par I’équation (4.12). Donc en mesurant la décroissance de Iy dans le temps
et en la comparant avec le modéle numérique, nous serons en mesure d’évaluer D

et (.

Les caractéristiques du plasma déterminées dans la section 4.3 vont servir
de conditions initiales pour les simulations de relaxation du réseau de plasma.
L’évolution théorique d’une frange du réseau dans le temps ainsi que les densités
électroniques calculées des harmoniques du réseau dans ’air sont présentées en
figure 4.7 pour certains des paramétres déterminés par 'expérience précédente.
La densité électronique du plasma (ronds bleus) décroit relativement lentement.
Il faut un peu moins de 40 ps pour qu’elle diminue d’un facteur deux. Ce temps
de vie est en bon accord avec la mesure expérimentale faite dans ’air a la figure
4.5. La densité électronique des premiére et deuxiéme harmoniques du réseau
ont un déclin plus rapide : la premiére harmonique & une durée de vie de 30 ps
(FWHM) et la deuxiéme de 20 ps (FWHM) en bon accord avec les références [119]
et [125] respectivement. L’intensité de 'onde lumineuse diffractée par la seconde
harmonique (pointillés rouges) a une durée de vie plus courte (~ 9 ps), puisqu’elle
décroit comme le carré de la densité électronique.

4.4.3 — Analyse des résultats expérimentaux

La figure 4.8 présente ’évolution temporelle de I'intensité de la sonde diffractée
par le réseau pour les trois angles ¢ choisis. Les résultats sont présentés en fonction
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FIGURE 4.7: (a) Evolution temporelle d’une frange du réseau de plasma dans Pair
pour A = 800 nm, ¢ = 14°, D = 1 ecm?/s, B =5 x 1078 cm?/s et pg = 10'® cm 3.
(b) Axe de gauche : densité électronique moyenne (cercle bleu), de la premiére
(carré vert) et de la deuxiéme (ligne rouge) harmonique du réseau. Axe de droite :
Intensité de la sonde diffractée par le réseau (pointillés rouges).

de la nature du gaz : les gaz moléculaires en haut et les gaz atomiques en bas.

Un phénoméne marquant est la forte dépendance de la durée de vie du réseau
en fonction de l'angle ¢ dans tous les gaz atomiques. Cette durée de vie décroit
quand l'angle ¢ augmente. On remarque d’aprés l’équation 4.4 que plus 'angle
¢ est grand, plus les franges sont rapprochées. Dans les références [122, 142] on
trouve une vérification de la validité de cette relation grace & I'imagerie du ré-
seau de plasma pour plusieurs angles ¢. Or, des franges resserrées va renforcer
le gradient spatial de densité. D’aprés I’équation 4.12, le terme de diffusion sera
donc plus important pour les grands angles dans le processus d’homogénéisation
des franges. On peut noter également que la relaxation du réseau dans les gaz
atomiques est 10 & 100 fois plus rapide que la recombinaison du plasma mesurée
a la figure 4.5. On en déduit que dans les gaz atomiques, le réle de la recom-
binaion dans la dynamique du réseau est négligeable par rapport a leffet de la
diffusion. Dans les gaz moléculaires, le temps de relaxation du plasma et du ré-
seau sont comparables. La recombinaison et la diffusion sont donc responsables
de I’homogénéisation des franges.

Dans tous les gaz, nous avons analysé numériquement 1’évolution temporelle
du réseau. A premiére vue, le temps de relaxation du réseau dans lair est en bon
accord avec les données calculées en figure 4.7 : de l'ordre de 8 ps pour ¢ = 14 °.
Pour un gaz donné, les mesures aux trois angles ont été ajustées avec un méme
jeu de paramétres pg, 8 et D. La procédure numérique est consistante, puisque le
jeu de paramétres doit reproduire a la fois le déclin du plasma et du réseau. Les
paramétres déterminés sont reportés dans le tableau 4.3. Les données (pp, ) dans
lair sont consistantes avec les mesures de Suntsov et al. [119]. Les coefficients D,
sont les valeurs théoriques de la diffusion ambipolaire, calculées pour les mobilités
ioniques p; prises dans les références 141, 143], T; = 300° K et T, = 0.5 eV [144].
Ces valeurs théoriques sont en bon accord avec les coefficients de diffusion D
extraits de nos expériences, validant un processus de diffusion ambipolaire. Les
coefficients de recombinaison électronique sont en bon accord avec les expériences
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Air Ny 02 COq Ne Ar Kr Xe

po (em™3) 1x10™ | 1x1018 | 1x10™ | 1x10'8 | 7x10'7 | 4x10™® | 2x10"® | 9x10'7

B (cm3/s) 5x1078 | 4x1078 | 4x1078 | 2x1077 | 8x10~? | 2x10710 | 5x10710 | 2x10~?
Dam = D (1 + %) (cm?/s) | 0,7 0,9 12 0,4 2,2 0,8 0,5 0,3
D(cm?/s) 0,6 0,6 11 0,4 1 0,8 0,5 0,3

TABLE 4.3: Parameétres du plasma déterminés expérimentalement. (po, 5,D) sont
obtenus par ajustement numérique de la relaxation du plasma et du réseau si-
multanément. Dy, est la valeur théorique de la diffusion ambipolaire calculée &
partir des mobilités ioniques p; prises dans les références [141, 143].

réalisées dans le cas d’un filament [130, 131]. Les valeurs de diffusion n’avaient
encore jamais été mesurées dans ces conditions de pression et de température.
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FiquRrE 4.8: Evolution dans le temps de I'intensité diffractée pour un angle ¢ de
7, 14 et 90°. Les mesures expérimentales sont représentées par des points et les
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simulations par les lignes continues.

4.5 CONCLUSION

retard (ps)

Ce chapitre rapporte une caractérisation compléte du plasma et du réseau de
plasma générés & l'intersection de deux filaments dans huit gaz différents.

Nous avons tout d’abord étudié la relaxation du plasma par une technique
de diffractométrie résolue en temps. Cette premiére expérience nous a permis de
déterminer les propriétés du plasma telles que la densité électronique initiale pg
et le coefficient de recombinaison 8. Au vu des temps de vie du plasma, nous
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avons identifié que la relaxation s’effectue par un processus de recombinaison &
trois corps.

Puis I’évolution temporelle du réseau a permis d’analyser les modes de relaxa-
tion du plasma en fonction de la nature du gaz. Dans les gaz atomiques, la durée
de vie du réseau est trés sensible & 'angle de croisement des filaments, alors que
ce n’est pas le cas dans les gaz moléculaires. Le principal processus responsable de
I’homogénéisation des franges dans les gaz atomiques est donc la diffusion ambi-
polaire D, alors que dans les gaz moléculaires c’est une combinaison de la diffusion
ambipolaire et de la recombinaison & trois corps qui fait disparaitre le réseau.

Nous avons modélisé 'efficacité de diffraction du réseau de plasma en fonction
de sa relaxation. L’ajustement du modeéle numérique sur les courbes expérimen-
tales a permis d’extraire la valeur de pg et les coefficients 8 et D dans tous les
gaz étudiés. Il s’agit de la premiére détermination de ces paramétres & tempé-
rature ambiante et & pression atmosphérique. L’interaction de filaments fournit
donc une technique originale pour mesurer les propriétés intrinséques des plasmas
faiblement ionisés caractéristiques de la filamentation laser femtoseconde.

La caractérisation du réseau et du plasma a mis en évidence des propriétés
intéressantes :

- il peut diffracter une onde incidente selon les lois de Bragg.

- le réseau s’apparente a un réseau d’indice Kerr, mais il est généré par un
processus d’ionisation multiphotonique.

- étant associé a des processus hautement non-linéaires, le réseau est transi-
toire et son temps de création est trés rapide (quelques dizaines de femto-
secondes).

Par analogie avec un réseau d’indice Kerr nous nous sommes demandé si notre
réseau d’indice plasma présentait d’autres propriétés remarquables. Dans le cha-
pitre suivant, nous allons nous concentrer sur le cas particulier de la conjugaison
de phase.
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Chapitre 5

NETTOYAGE SPATIO-TEMPOREL
D’UNE IMPULSION FEMTOSECONDE
PAR INTERACTION AVEC UN
RESEAU DE PLASMA

Résumé

After having studied the dynamic of the plasma grating in different gases, we
are now interested in notable properties of such a grating in a configuration si-
milar to phase conjugation where three beams cross in aiwr. We demonstrate the
spatiotemporal cleanning of an incident femtosecond laser pulse on two counter-
propagating laser filaments in air. The retro-reflected pulse shows a gaussian beam
profil and a temporal contrast enhancement of at least 4 orders of magnitude wha-
tever the incident pulse. Some results could be related to optical phase conjugation
but we explain these striking results by a four wave mizing process assisted by
multiphoton ionization.

Aprés avoir caractérisé le réseau de plasma dans différents gaz, nous nous
intéressons ici a quelques propriétés remarquables de ces réseaux. En particulier
nous nous intéressons & une configuration similaire a la conjugaison de phase. Nous
avons démontré le nettoyage spatio-temporel d’une impulsion laser femtoseconde
incidente sur des filaments contrapropagatifs dans I'air. Le faisceau rétro-réfléchi
présente un profil gaussien et les précurseurs présents dans 'impulsion incidente
sont efficacement supprimés, augmentant le contraste de I'impulsion d’au moins
4 ordres de grandeur. Les résultats, pouvant s’apparenter a de la conjugaison
de phase, s’expliquent essentiellement par processus de mélange & quatre ondes
assisté par ionisation multiphotonique.
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5.1 INTRODUCTION

Dans le chapitre précédent, nous avons caractérisé le réseau de plasma dans

différents gaz moléculaires et atomiques. Nous avons mesuré la durée de vie du
réseau et déterminé les phénomeénes physiques responsables de sa relaxation. On
a vu qu’il pouvait s’apparenter a un réseau Kerr et diffracter une onde incidente
selon les conditions de Bragg. Mais 4 la différence du réseau Kerr, la modulation
d’indice induite par le plasma est négative et la relaxation du réseau de plasma
est plus lente que celle du réseau Kerr. Il est donc intéressant de comparer leur
role respectif dans des processus non-linéaires.
Lors de I'interaction de deux faisceaux dans un gaz, il peut se produire un échange
d’énergie entre les faisceaux, dés lors que les impulsions présentent une différence
de fréquence. Liu et al. ont démontré que le processus d’échange d’énergie était
différent selon que le réseau impliqué est un réseau Kerr ou plasma [124]. Dans
le cas d’un réseau Kerr, I’échange d’énergie est assisté par effet Raman retardé et
I’énergie est transférée du faisceau haute fréquence vers celui basse fréquence. Le
processus ne peut avoir lieu que dans les gaz moléculaires et son efficacité n’atteint
que 7% [145]. Dans le cas d’un réseau de plasma, 1’effet retardé responsable d’un
échange d’énergie est le plasma. On assiste alors & un transfert d’énergie dans le
sens opposé, c’est-a-dire du faisceau basse fréquence vers celui haute fréquence. Ce
processus permet aux faisceaux d’échanger jusqu’a 50 % de leur énergie, quelle que
soit la nature du gaz [124]. Dans la continuité de cette étude nous nous sommes
demandés si 'ionisation pouvait aussi influer sur d’autres processus non-linéaires
liés & 'interaction de faisceaux laser intenses.

Dans ce chapitre, nous nous intéressons au processus non-linéaire de conjugai-
son de phase assisté par un réseau de plasma. Nous avons donc étudié un montage
ol deux filaments contrapropagatifs interagissent avec un troisiéme faisceau non
colinéaire de plus faible énergie. De maniére analogue & la conjugaison de phase,
un faisceau est détecté dans la direction opposée au faisceau 3. Aprés avoir carac-
térisé I’onde rétro-réfléchie, nous expliquons les résultats obtenus par un modéle
d’interaction & 3 ondes en régime d’ionisation multiphotonique.
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5.2 PRINCIPES DE LA CONJUGAISON DE PHASE OPTIQUE

La conjugaison de phase optique est un processus non-linéaire connu pour étre
capable de compenser les aberrations de front d’onde induites par la traversée d’un
objet de phase [146, 147|. Le processus le plus couramment utilisé pour faire de la
conjugaison de phase est un mélange a quatre ondes dit dégénéré, car toutes les
ondes impliquées sont a la méme fréquence w [29]. Dans ce processus, un milieu
non linéaire caractérisé par une susceptibilité diélectrique d’ordre trois (X(3)) est
illuminé par deux faisceaux pompes contrapropagatifs 1 (1_51, w) et 2 (Eg = —k, w)
et un faisceau sonde 3 (K3, w) non colinéaire a 1 et 2 (figure 5.1). La polarisation
non linéaire du troisieme ordre P induite dans le milieu est

3 3
P(B)OC(E1—|—E2+E3>3: (E 7—5 z) , (5.1)
=1

avec ¥, le champ complexe de E;. Le développement de cette équation contient,
entre autres termes, un élément de la forme

\1’1 X \I’Q X \I/g, (52)

qui a la particularité d’étre a la fréquence w (w 4+ w — w) et d’avoir pour vecteur
d’onde /;4 = /% + EQ — /;3 = —Eg comine les ondes 1 et 2 sont contrapropagatives.
L’onde générée par la polarisation non-linéaire va contenir une onde 4 (E4, w),
appelée conjugué de phase, de la forme [29]

Ey = A5 (r)e heremit, (5.3)

avec €; le vecteur polarisation unité et A; I’enveloppe lentement variable du champ.
On peut voir que E4 dépend uniquement des propriétés du faisceau sonde incident
3. C’est pourquoi ’ensemble du dispositif est communément appelé miroir conju-
gué de phase. Mais ce miroir n’est pas conventionnel au sens oil la polarisation est
conservée, le front d’onde est renversé et le faisceau conjugué est contrapropagatif
au faisceau incident 3 au lieu d’étre réfléchi selon les lois de Descartes. De plus,
le faisceau sonde transmis est amplifié.

.
Ky w/," ke
7

K, (o —> Milieu | e— K, &
nor-linéaire

i o

FIGURE 5.1: Géométrie de la conjugaison de phase par mélange dégénéré a quatre
ondes.
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5.3 DESCRIPTION DU MONTAGE EXPERIMENTAL

Ti:Saphil
40fs, 800 nm, 100 +
BS ' 4

FIGURE 5.2: Montage expérimental. BS : séparatrice ; D : diaphragme; L1 : lentille
de focale 1 m; Lo : lentille de focale 150 mm ; ¢ : angle de croisement des filaments
fixé & 180°; 0 : angle d’incidence du troisieme faisceau avec les filaments.

Nous avons adapté le montage a trois faisceaux vu au chapitre précédent pour

nous placer dans une configuration similaire & celle de la conjugaison de phase.
Les faisceaux 1 et 2 sont d’énergie égale & 1 mJ et sont focalisés par des len-
tilles (L1) de focale 1 m. Ils générent un filament d’une longueur d’environ 4 cm
(figure 5.3 (a) et (b)). Les faisceaux sont ici contrapropagatifs et les filaments
s’interceptent avec un angle ¢ de 180°. La zone de coincidence temporelle se ma-
nifeste par ’apparition d’un point en surbrillance (figure 5.3 (c)) dans la trace
luminescente des filaments. Le faisceau 3, d’énergie plus faible (0,2 mJ), est dia-
phragmé puis focalisé par la lentille Ly de focale 150 mm selon I'angle 6, sur la
zone de surbrillance des filaments contrapropagatifs. La ligne a retard du faisceau
3 permet sa synchronisation avec les impulsions filamentées qui se traduit par une
forte augmentation de la luminescence dans la zone d’interaction (figure 5.3 (d)).
Toutes les impulsions sont polarisées verticalement (suivant Z) et de durée 85 fs.
Sauf mention contraire, 'ensemble des résultats présentés ci-apreés ont été réalisés
avec un angle 6 fixé & 90°.
Lorsque toutes les impulsions sont synchronisées, I'interaction des trois faisceaux
entraine la génération de deux nouveaux faisceaux, 4 et 4’, I'un contrapropagatif
au faisceau 3 et ’autre co-propagatif, & 'image de la conjugaison de phase. Par
analogie, on pourra employer les termes de "miroir" pour la zone d’interaction des
filaments contraprogatifs, de faisceau "incident" pour le faisceau 3 et de faisceau
"rétro-réflechi" pour le faisceau 4. Afin de caractériser le faisceau 4, il est séparé
spatialement du faisceau 3 incident par une lame séparatrice 50/50 et envoyé dans
divers appareils de mesure, tels qu'un joule-métre, une caméra CCD, un FROG
(GRENOUILLE 8-20 de Swamp Optics) ou un corrélateur de troisiéme ordre.
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FIGURE 5.3: Photographies en vue de dessus de l'interaction & trois faisceaux.
a) Filament généré par le faisceau 2. b) Filament généré par le faisceau 1. c)
Interaction entre les deux filaments. Le point lumineux indique ’endroit ou les
impulsions sont en coincidence temporelle. d) Interaction avec le faisceau 3 en
coincidence temporelle. e) Echelle (chaque grande division = 1 c¢m).

5.4 THEORIE DE L'INTERACTION A TROIS ONDES EN RE-
GIME D’IONISATION

Contrairement au cas de la conjugaison de phase, ol le réseau responsable
du processus est un réseau d’indice Kerr, en régime filamentaire, I'interaction des
faisceaux génére un réseau de plasma. Nous allons donc considérer dans cette par-
tie un modéle de mélange & quatre ondes en régime d’ionisation.

L’ionisation multiphotonique provoque une perturbation An de l'indice de
réfraction du milieu selon

~An(t) ~ / L, (5.4)

—0o0
ou I(t) est l'intensité de I'impulsion optique élevée a la puissance M, ot M désigne
le nombre de photons nécessaires pour ioniser le milieu.
Dans le cas de la superposition de trois ondes, I s’écrit
I(t) = | Uy + Uy + W3)?, (5.5)

avec U; le champ électrique complexe de 1’onde ¢. Par exemple les champs V¥
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s’écrivent de la maniére standard suivante :

\Ifl = \111 (t + y/c) e—ikoyeigm(a:,z)e—iwt’
Wy = Uy (t — y/c) eFoveipz(@2) g=iwt (5.6)

Uy =Us(t—r/c) eikorei%(x’y)e_i“t,

ol ¥ est une enveloppe lentement variable, kg le vecteur d’onde a la longueur
d’onde A = 800 nm, ¢; est la phase spatiale et w la fréquence de la porteuse. Le
développement de I'expression (5.4) fait apparaitre une modulation spatiale de
I'indice de réfraction causée par 'interférence des trois ondes qui correspond au
réseau de plasma. En appliquant un traitement en perturbation, on admet que
chacune des trois ondes est diffractée par le réseau d’indice qu’elles ont créé. Le
champ diffracté F,; s’obtient alors en multipliant chaque onde incidente par An :

E;=An x (El + Ey + Ed) (57)

Parmi toutes les ondes diffractées, nous nous intéressons seulement a 'onde 4
émise dans la direction opposée a celle du faisceau 3, soit selon —Eg et de fréquence
w.

Par exemple pour M = 1, la contribution de 'onde 1 & 'onde 4 est

t
Ey = [/ A (t, — Q) Az (t/ — f) dt'} Ay (t + Q) 6“916“02e_wSe_Zk?’Te_Wt—i—c.c,
oo c c c
(5.8)
la contribution de 'onde 2 & 'onde 4 est

t
E,, = [/ A <t/ + g) Asg (t’ — I) dt’} As (t — g) P12 ivs g miksr g—ivl (o
oo c c c
(5.9)

et la contribution de l'onde 3 a 'onde 4 est nulle. En terme général, By = Ey, +
E42 + E43.

Nous avons déterminé dans le chapitre 4 qu’a 'intersection des filaments la valeur
de M était de 5 dans le cas de 'air en considérant un champ d’interférence total
(tableau 4.1, page 76). Dans ce cas, on peut généraliser I'expression de Ey par

Ey= F(t,y,r)e¥eP2e wsemtharoivt 4 ¢ ¢ (5.10)

ol I’ est une enveloppe lentement variable qui inclut un nombre de termes qui
croit trés vite avec M.

Dans un cas de mélange a quatre ondes conventionnel, le réseau d’indice Kerr
diffracte une partie des ondes contrapropagatives dans la direction ky = —ks.
Notre modéle indique que dans un régime d’ionisation, le réseau de plasma généré
par la superposition des ondes incidentes 1, 2 et 3 diffracte les 3 ondes incidentes
qui contribuent toutes a l'onde 4. En examinant de plus prés 1’équation (5.10),
le réseau de plasma agit en fait comme un support holographique plasma en 3-
dimensions qui enregistre ’amplitude et la phase des ondes incidentes. On peut
remarquer d’ailleurs que dans le cas ot les ondes 1 et 2 ont des termes de phase
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1 et o nuls, 'onde 4 est simplement la conjuguée spatiale de I'onde 3.

(b)

z (mm) z (mm)

FIGURE 5.4: (a) Profil du faisceau incident 3 lorsque le faisceau est diaphragmé a
un diameétre de 2 mm, correspondant & une énergie W3 = 60 pJ et (b) du faisceau
rétro-réfléchi 4.

5.5 CARACTERISATION DE L’ONDE RETRO-REFLECHIE

5.5.1 — Observation d’un filtrage spatial

Nous avons tout d’abord caractérisé spatialement ’onde 4. Pour cela, nous
avons utilisé une caméra CCD (Gentec, focus I) que nous avons placée soit sur
le passage du faisceau 3, soit sur celui du faisceau 4. La figure 5.4 a) montre
le profil du faisceau 3 incident sur les filaments contrapropagatifs. Le profil est
volontairement, dégradé et diaphragmé & un diamétre de 2 mm. Au contraire,
le profil du faisceau rétro-réfléchi 4 apparait nettoyé de toutes les aberrations
contenues dans le faisceau incident 3 (figure 5.4 b)). Pour une énergie du faisceau
3 (W3) supérieure a 200 pJ, le profil spatial du faisceau 4 devient fortement
multimode. Cet effet est attribué a la filamentation du faisceau 3. Par comparaison
avec la conjugaison de phase induite par un réseau d’indice Kerr, on n’assiste pas
a un retournement du front d’onde mais & un nettoyage spatial quel que soit le
profil du faisceau incident sur le miroir de filaments contrapropagatifs.

5.5.2 — Observation d’un filtrage temporel

Nous avons ensuite caractérisé temporellement le faisceau rétro-réfléchi 4. La
durée d'impulsion a tout d’abord été mesurée avec un GRENOUILLE commercial.
Les résultats sont présentés en figure 5.5 a) : en haut, 'impulsion incidente et en
bas, 'impulsion rétro-réfléchie. On peut voir que le profil temporel de I'impulsion
incidente est de mauvaise qualité, avec la présence d’un précurseur & - 150 fs. La
durée de I'impulsion est de 85 fs (FWHM), avec une phase quadratique négative,
obtenue en déréglant le compresseur du laser. Au contraire, aprés réflexion sur
le miroir de filaments, 'impulsion affiche un profil temporel de forme gaussienne
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nettoyé de tous précurseurs, et une phase quasi plate.

Nous avons ensuite analysé plus finement cet effet de filtrage temporel en me-
surant le contraste de l'impulsion (I(t)/1(0)) sur un domaine temporel d’une di-
zaine de picosecondes avec un corrélateur du troisiéme ordre [148] (figure 5.5 b)).
L’appareil a une sensibilité pouvant aller jusqu’a 10712, mais I’énergie dont nous
disposons pour la mesure limite la dynamique de 'appareil 4 1076, Le contraste
de l'impulsion laser incidente (en noir), défini entre le pic d’intensité principal (t
= 0) et le premier précurseur (t = - 1 ps), n’est que de 5x1072. Dans les pieds de
Iimpulsion (t = +/- 10 ps), le contraste atteint 107°. Quant & la mesure de 'onde
réfléchie (en rouge), elle montre que tous les précurseurs (t < 0) sont éliminés sur
toute la dynamique accessible du corrélateur, améliorant ainsi le contraste d’au
moins quatre ordres de grandeur.
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FIGURE 5.5: (a) mesure FROG de l'impulsion incidente 3 (courbe noire) et de
I'impulsion rétro-réfléchie (courbe rouge). La phase temporelle des impulsions est
représentée en pointillés bleus. (b) Mesure du contraste temporel de 'impulsion
incidente 3 (courbe noire) et de I'impulsion rétro-réfléchie (courbe rouge) avec
un corrélateur du troisiéme ordre. La fléche indique un artéfact de 'appareil de
Lmesure.

5.5.3 — Efficacité du processus

Pour caractériser D'efficacité, nous avons mesuré 1’énergie de 'onde rétro-
réfléchie en fonction de I'énergie des faisceaux filamentés et en fonction de ’angle
0. Toujours en analogie avec la conjugaison de phase et en cohérence avec la ter-
minologie de faisceau incident (onde 3) et de faisceau rétro-réflechi (onde 4), on
deéfinit un coefficient de réflectivité tel que R = Wy /W3, ot W; est I’énergie du
faisceau .

Pour un angle 0 fixé, la mesure du coefficient R en fonction de I’énergie des ondes
1 et 2 tel que Wy = Ws est présentée en figure 5.6. I’énergie de 'onde incidente
3 (W3) est gardée constante a 340 pJ et pour conserver la condition d’une onde
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FIGURE 5.6: Reéflectivité (R = Wy/W3) du miroir de filaments en fonction de
I’énergie des faisceaux 1 et 2 pour une onde incidente 3 d’énergie 340 et 160 uJ.

incidente de plus faible énergie que les filaments, nous avons fait une deuxiéme
mesure & 160 pJ. On observe une augmentation rapide du signal réfléchi & par-
tir de 100 pJ, lorsque les faisceaux 1 et 2 commencent & ioniser lair, jusqu’a ce
que Vefficacité atteigne un plateau d’une valeur de 10-20 %. Cette région saturée,
ainsi que l'insensibilité de la mesure aux variations d’énergie de ’onde incidente 3,
permet d’obtenir un signal réfléchi stable peu sensible aux fluctuations d’énergie
des faisceaux incidents. En présence des filaments contrapropagatifs, nous avons
également observé une augmentation de ’énergie du faisceau 3 transmis égale a
la part rétro-réfléchie. Ceci indique qu’il y a un transfert d’énergie des faisceaux
let 2 vers 4 et 4.

Puis & W1 = W, fixé, nous avons déterminé la réflectivité R du miroir de filaments
en fonction de I’angle d’incidence 6 du faisceau 3 (figure 5.7). La réflectivité aug-
mente quand ’angle 6 diminue, en accord avec un processus de mélange a quatre
ondes dégénéré [29] et avec la formule (4.15) de U'intensité diffractée par le réseau
déterminée au chapitre 4 (page 85).

5.5.4 — Comparaison avec le mécanisme issu d’un réseau d’indice Kerr

La caractérisation de ’onde rétro-réfléchie 4 nous a permis de mettre en évi-
dence des comportements analogues au cas de la conjugaison de phase classique
induite par un réseau d’indice Kerr tels que : la présence d’une onde rétro-réfléchie
dans la direction —E3, ainsi qu’'une amplification du faisceau 3 transmis. La part
d’énergie rétro-réfléchie est égale a la part d’amplification du faisceau transmis.
Nous avons aussi vérifié la présence d’une onde rétro-réfléchie quel que soit ’angle
d’incidence # sur le miroir et nous avons mesuré une augmentation de la réflecti-
vité quand I'angle 6 diminue.

En revanche, dans le cas du réseau de plasma, au lieu d’'un retournement du front
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FI1GURE 5.7: Réflectivité du miroir de filaments en fonction de l’angle d’incidence
0 du faisceau 3. Ici, Wy = Wy = 0,8 mJ; W3 = 170 uJ.

d’onde de ’onde rétro-réfléchie, on observe un nettoyage spatial du faisceau. Nous
observons également un nettoyage temporel.

Nous avons vu dans la section 5.4 que 'onde 4 est issue de la diffraction des ondes
1, 2 et 3 sur le réseau de plasma qu’elles ont généré lors de leur interaction. Afin
de mieux comprendre les résultats obtenus, nous allons identifier le réle du réseau
de plasma dans le processus de mélange a4 quatre ondes en régime d’ionisation.

5.6 IDENTIFICATION DES MECANISMES DE GENERATION
DE L’ONDE RETRO-REFLECHIE

5.6.1 — Influence des retards

Afin d’identifier le réle du réseau de plasma dans le mélange & quatre ondes
en régime d’ionisation, nous avons étudié 'influence du retard entre les faisceaux
1, 2 et 3 sur l'intensité de I’onde rétro-réfléchie 4. Faisons tout d’abord varier le
retard de l'onde incidente 3 par rapport aux faisceaux filamentés 1 et 2 qui sont
maintenus en coincidence temporelle (figure 5.8 a)). On peut voir que le signal a
une allure de type gaussienne. La génération de I’onde 4 est trés sensible au retard
de l'onde 3 par rapport aux ondes 1 et 2 puisque le signal disparait en quelques
centaines de femtosecondes. Si maintenant nous retardons l'onde 2 par rapport
aux deux autres (figure 5.8 b)), la durée de vie du faisceau 4 est de l'ordre de 15
picosecondes (FWHM) et présente une évolution comparable a la relaxation du
réseau de plasma décrite dans le chapitre précédent.

Bien que les 3 ondes participent a la génération de I’onde 4, nous pouvons iden-
tifier que les faisceaux 1 et 2 en sont la principale contribution. Effectivement, le
premier résultat indique que le réseau de plasma est généré par 'interaction des
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FIGURE 5.8: (a) Energie de I'impulsion 4 en fonction du retard de l'impulsion
3. Les impulsions 1 et 2 sont gardées en coincidence temporelle. (b) Energie de
Iimpulsion 4 en fonction du retard de 'impulsion 2. Les impulsions 1 et 3 sont
gardées en coincidence temporelle.
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F1GURE 5.9: Illustration du mécanisme de génération de ’'onde rétro-réfléchie 4.

impulsions 1 (2) et 3 et exige une coincidence temporelle parfaite entre ces deux
impulsions. Le deuxiéme résultat signifie que le faisceau 4 est issu de la diffrac-
tion de 'onde 2 (1) sur ce réseau de plasma, suivant les conditions de Bragg, dans
la direction opposée & l'onde 3 (voir l'illustration figure 5.9). Toutes les ondes
du montage sont a la méme longueur d’onde A = 800 nm, les faisceaux 1 et 2
sont donc diffractés par la premiére harmonique du réseau de plasma dont la
durée de vie est de 30 ps (FWHM) (figure 4.7, page 86). L’intensité diffractée
par cette harmonique a une durée de vie plus courte, puisqu’elle décroit comme le
carré de la densité électronique p(!), en accord avec les résultats de la figure 5.8 b).

Nous pouvons expliquer maintenant le filtrage temporel de 'impulsion rétro-
réflechie 4. Le champ d’interférence des précurseurs (t < 0) présents dans les
impulsions 1, 2 et 3 n’est pas assez intense pour générer un réseau de plasma.
Or, 'impulsion 4 n’existe qu’a partir du moment o1l le réseau de plasma est créé,
c’est-a-dire, lors de D'interférence de la partie centrale des impulsions (& t = 0).
Ainsi, en 'absence de réseau, les précurseurs sont transmis, alors que la partie
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centrale des impulsions est diffractée pour former 'onde 4. Une fois formé, le
réseau de plasma a une durée de vie de plusieurs dizaines de picosecondes, donc
larriére de 'impulsion (t > 0) est également diffractée dans 'onde 4 (figure 5.5).
Evidement, le filtrage de I'impulsion n’est valable que si les impulsions 1, 2 et 3
sont synchronisées. Si I'impulsion 1 ou 2 est en retard vis & vis de la formation du
réseau, I’ensemble de I'impulsion, y compris les précurseurs, sera diffracté.

5.6.2 — Imagerie de la zone d’interaction des trois faisceaux

100 200 300
100
200
300
(a) Image prise de dessus (b) Image de l'onde rétro-réfléchie et ses profils
de la zone d’interaction en x et z. Les pointillés rouges représentent un
des trois faisceaux lors- ajustement par une fonction gaussienne

qu’ils sont en synchroni-
sation temporelle

FicURE 5.10: La taille du réseau de plasma est & 'origine du filtrage spatial.

En synchronisation temporelle. Grace a un objectif de microscope associé a
une caméra CCD nous avons observé en vue de dessus la zone d’interaction des
trois faisceaux, lorsqu’ils sont en synchronisation temporelle (figure 5.10 a)). C’est
un ellipsoide de révolution de 10 um selon ¢ et 20 um selon & et Z. Le pas du
réseau généré par 1 ou 2 et 3, pour un angle de 90° est de 570 nm, alors que le
pas du réseau généré a la rencontre de 1 et 2 est de 400 nm. Il est donc impossible
de visualiser les franges du réseau avec cette technique d’imagerie optique. Sur la
figure 5.10 a), les lignes rouges indiquent le diamétre des faisceaux 1, 2 et 3 de
I'ordre de 110 pm. Le diameétre du réseau est donc 5 a 10 fois plus petit que le
diameétre des faisceaux qu’il va diffracter. Ceci explique donc le nettoyage spatial
du faisceau rétro-réfléchi : le réseau agit comme un trou de filtrage. Nous avons
comparé le profil de 'onde rétro-réfléchie avec un profil gaussien. La figure 5.10
b) montre que nous trouvons un trés bon accord.
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FIGURE 5.11: Schéma de la formation des réseaux en fonction du retard de I'im-
pulsion 2 par rapport a 1 et 3 et image de dessus de la zone d’interaction des trois
faisceaux en fonction du délai appliqué & 'onde 2.
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Influence des retards. Toujours en imageant la zone d’interaction avec un ob-
jectif de microscope, on change maintenant le délai de 'onde 2 tandis que 1 et
3 sont synchronisées. Afin de mieux comprendre 'influence du délai de 'onde 2,
on schématise 'interaction des impulsions 1, 2 et 3 pour une avance ou un retard
donné (figure 5.11). A t = 0, lorsque 'impulsion 2 est en avance de At (quelques
centaines de femtosecondes maximum), elle rencontre 3 plus tot sur I’axe de pro-
pagation Z' et un réseaus_s est formé. Les impulsions se propagent, et comme 2
est contrapropagative a 1, elle rencontre 1 & At/2 et forme un réseau;_». Puis a
t = At, les impulsions 1 et 3 se rencontrent & 'origine du repére et forment un
réseau;_s. On peut distinguer I’ensemble de ces réseaux sur 'image de la caméra
CCD, pour 'onde 2 en avance de 120 fs.

Si maintenant on retarde I'impulsion 2 de At, & t = 0, les impulsions 1 et 3 sont
synchronisées et forment un réseau;_s. Les impulsions 1 et 2 se rencontrent At/2
plus tard sur 'axe 4 et générent le réseau;_o. Enfin, lorsque 'onde 2 arrive a I'ori-
gine du repére, 'onde 3 est & At selon Z et les impulsions se rencontrent plus tard
sur 'axe 2 (réseaug_3). On peut distinguer ’ensemble de ces réseaux sur 'image
de la caméra CCD, pour 'onde 2 en retard de 120 fs.

Lorsque toutes les impulsions sont en coincidence, tous les réseaux (1-2, 1-3 et
2-3) sont réunis en seul point (image 5.10 a)).

Un phénomeéne original se produit lorsque 'onde 2 est en retard (figure 5.12 a)).
A t = At/2, la superposition des ondes 1, 2 et 3 (point A) va émettre une onde
rétro-réfléchie selon —2. Elle parcourt At/2 pour arriver au point B. Or pen-
dant ce temps At/2, Ponde 2 est arrivée au point C, ot elle rencontre le réseau
persistant 1-3. Elle va donc étre diffractée par le réseau dans les conditions de
Bragg selon —Z. Il y a ainsi la génération de deux ondes synchrones, une en
B, lautre en C, espacées de At/2, se propageant dans la méme direction (—2).
On reconnait 14 la définition des franges d’Young. C’est ce que ’on voit sur le
profil de Uonde rétro-réfléchie 4 (image CCD en bas de la figure 5.12 a)). L’inter-
frange dépend de 'écart entre B et C, qui dépend du retard appliqué a 'onde
2. La figure 5.12 b) décrit I’évolution de U'inter-frange en fonction du délai entre
les réseaux-sources. Le calcul théorique de l'inter-frange selon le modéle d’Young
montre un trés bon accord avec ’expérience. Lorsque les réseaux-sources sont trop
rapprochés ou confondus, 'inter-frange est plus grande que le diamétre de 'onde
rétro-réfléchie 4, et les franges ne sont plus visibles. Il en est de méme lorsque le
retard est trop important entre les impulsions, car elles ne se recouvrent plus dans
la zone d’interaction des faisceaux. Enfin, les franges n’apparaissent uniquement
quand l'onde 2 est en retard. En effet, quand elle est en avance, I’onde 2 ne peut
pas étre diffractée par le réseau;_3 puisqu’elle est déja passée quand le réseau;_3
est créé. Il ne peut donc pas y avoir deux sources contrapropagatives dans cette
condition.
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FIGURE 5.12: (a) Condition d’obtention des franges d’interférence et image CCD
du profil de 'onde rétro-réfléchie 4 dans ces conditions. (b) Evolution de l'inter-
frange (rouge) en fonction du délai At/2 entre les deux sources ponctuelles et
comparaison avec la théorie d”Young (noire).

5.7 CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons examiné le cas d’'un réseau de plasma généré
a lintersection d’un faisceau de quelques uJ avec deux filaments contrapropa-
gatifs. A faible intensité, ce montage est couramment employé pour réaliser de
la conjugaison de phase optique. De maniére analogue, nous avons observé une
onde contrapropagative au faisceau incident. Nous avons caractérisé 'onde rétro-
réfléchie spatialement, temporellement et mesuré 'efficacité du miroir de fila-
ments. Parmi les propriétés de ce processus, la présence d’une onde rétro-réfléchie,
Pamplification du faisceau transmis et la dépendance angulaire sont comparables
au phénomene de conjugaison de phase induite par un réseau d’indice Kerr.
Cependant nous avons mesuré un filtrage spatial et temporel de 'impulsion rétro-
réfléchie. Ces résultats peuvent s’interpréter en terme d’interaction & trois ondes en
régime d’ionisation multiphotonique. L’onde rétro-réfléchie est issue de la diffrac-
tion des trois ondes incidentes sur le réseau de plasma qu’elles ont créé. Néanmoins
la, contribution principale & cette onde 4 provient des deux filaments contrapro-
pagatifs. Le haut degré de non-linéarité du mécanisme d’ionisation & I'origine du
réseau réduit sa taille a quelques dizaines de um. Le réseau agit donc comme un
trou de filtrage pour les ondes diffractées. Cette non-linéarité a aussi pour effet de
filtrer efficacement les précurseurs présents dans 'impulsion, car le champ d’in-
terférence n’est pas assez intense pour générer un réseau de plasma.
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Nous avons donc démontré qu’il est possible de filtrer spatialement le profil
d’une impulsion par réflexion sur un miroir formé par des filaments contrapro-
pagatifs. Le miroir améliore également le contraste temporel de 'impulsion d’au
moins 4 ordres de grandeur. De telles impulsions laser, avec un profil de qua-
lité et un fort contraste, sont trés recherchées dans le domaine de l'interaction
laser-matiére a haute intensité [149, 150, 151]. A de telles intensités, un précur-
seur peut pré-ioniser la cible et modifier ses conditions d’interaction avec le pic
principal de 'impulsion [152]. Cette nouvelle méthode constitue une alternative
aux techniques actuelles de filtrage utilisées sur les chaines laser térawatts ou
pétawatts telles que :

- un trou de filtrage spatial [153], sous vide, généralement utilisé avant le
compresseur et sujet aux dommages,

- la méthode dite XPW (cross-polarized wave) [154],
- un miroir plasma [155] qui nécessite une cible neuve a chaque tir.

Toutes ces méthodes filtrent spatialement ou temporellement les impulsions. Le
miroir de filaments permet en une seule interaction un filtrage spatio-temporel.
De plus, il n’est pas fragile puisqu’il utilise 'air comme milieu non-linéaire. Le
principe nécessite encore quelques développements afin d’améliorer Vefficacité du
processus ou d’amplifier 'onde rétro-réfléchie, mais le miroir de filaments pourrait
trouver sa place dans les chaines laser.
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Chapitre 6

COMPRESSION D’IMPULSIONS
FEMTOSECONDE T'W POUR LA
PHYSIQUE A HAUTE INTENSITE

Résumé

In this chapter, we studied in details the pulse post compression of energetic
ultrashort laser pulses using a planar hollow wavequide scheme. We first propo-
sed a slightly tapered hollow waveguide geometry. For an input T% :sapphire laser
pulses of 12.0 mJ and 40 fs, we obtained output pulses of 9.4 fs duration with
pulse energy of 9 mJ (TM polarization) in argon, ezhibiting a nice spatial mode
and focusability. We then demonstrated energy up-scaling of the planar hollow wa-
vequide with a TW class laser delivering up to 100 mJ input pulse energy. For 50
fs, 60 mJ at the input, we obtained sub-15 fs (13.6 fs) pulses with an energy of
40 mJ (TE polarization). The ability to use these pulses for high-field physics was
demonstrated by generating high-order harmonics in a pulsed gas jet. The com-
pression of the IR pulse results in a broadening of the individual harmonics as
well as an increase of the cut-off energy, indicating that the compressed pulse is
significantly shorter and more intense.

Dans ce chapitre on se propose d’étudier la compression d’impulsions énergé-
tiques dans un guide plan creux pour la physique a haute intensité. Nous avons
tout d’abord étudié un montage basé sur le couplage de la polarisation TM dans
un guide creux évasé placé dans une cellule d’argon. Nous avons obtenu une im-
pulsion compressée de 9,4 fs, 9 mJ pour une impulsion initiale de 40 fs, 12 mJ.
Bien que 'angle du guide évasé soit extrémement faible, les expériences montrent
une amélioration de la qualité du faisceau et de sa focalisation dans I'air, tout en
conservant une compression similaire. Puis nous avons adapté le montage de com-
pression sur un laser délivrant des impulsions de 100 mJ. Avec des impulsions de
50 fs et 50 mJ, nous avons obtenu des impulsions de 13,6 fs, 40 mJ (polarisation
TE). Nous avons démontré la viabilité des impulsions comprimées en générant
des harmoniques d’ordres élevés dans un jet de gaz. Les harmoniques sont spec-
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tralement plus larges et I’énergie de coupure est augmentée de 40 eV, signe que
les impulsions comprimées sont significativement plus courtes et plus intenses.
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6.1 INTRODUCTION

Pour observer la dynamique des électrons au cceur de la matiére ou accéder
a de nouveaux régimes d’interaction laser-plasma fortement couplés, des impul-
sions énergétiques de quelques cycles optiques (< 4 fs a 800 nm) sont nécessaires.
Les lasers de type OPCPA ! délivrent directement des impulsions amplifiées de
quelques cycles optiques [156]. Bien que des valeurs impressionnantes en terme
de durée d’impulsion et d’énergie puissent étre obtenues avec ces systémes laser
[157, 158, 159, 160], trés peu de laboratoires dans le monde en sont équipés. Ef-
fectivement, pour obtenir des impulsions énergétiques (quelques mJ), il est néces-
saire de mettre plusieurs étages successifs d’amplification paramétrique, rendant
la chaine laser difficile & aligner et instable.
La plupart des chaines laser qu’on trouve actuellement dans les laboratoires sont
des chaines amplifiées basées sur la technologie Ti :Sa CPA qui est plus robuste.
Aujourd’hui ces chaines délivrent facilement des impulsions de 'ordre du joule
mais dont la durée reste supérieure a 20 fs [161]. L’obtention d’impulsions plus
courtes est principalement limitée par la largeur spectrale du gain dans les cristaux
de Ti :Sa. Il y a donc un réel besoin de développer les montages de compression
d’impulsion externes pour obtenir des impulsions inférieures a 20 fs. Les techniques

1. Optical Parametric Chirped Pulse Amplification
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usuelles pour générer ainsi des impulsions de quelques cycles optiques exploitent
la propagation non-linéaire dans une fibre creuse remplie de gaz nobles (Ar, Ne,
Xe) [162] ou la filamentation dans les gaz [163]. Mais 1’énergie de I'impulsion
comprimée par ces dispositifs ne dépasse pas quelques mJ [164, 165] sous peine
de subir un trés mauvais couplage dans la structure de guidage [166]. Générer
des impulsions courtes énergétiques requiért donc des montages de compression
plus élaborés. Dans cette voie, il a été démontré par Nurhuda et al. [167]| que la
limitation en énergie peut étre résolue par l'utilisation d'un guide plan creux.

Ce travail présente l'utilisation et l'optimisation de la compression d’impul-

sions énergétiques par guide plan creux, pour des applications de physique & haute
intensité. Nous avons dans un premier temps optimisé le montage sur un laser de
0,2 TW ot nous avons étudié le couplage de la polarisation transverse magnétique
(TM) dans un guide creux évasé placé dans une cellule d’argon. Nous avons trouvé
un bon compromis entre le couplage dans le guide, le profil spatial du faisceau et
la compressibilité de 'impulsion.
Puis, nous avons implémenté le guide plan creux sur un laser de 2 TW au Lund
Laser Center (LLC) dans I’équipe d’Anne L’Huillier de I’Université de Lund. Nous
avons étudié la compression dans le guide avec une énergie incidente allant jusqu’a
50 millijoules et caractérisé les impulsions comprimées en terme de profil spatial,
de focalisation et de durée d’impulsion. Pour démontrer la viabilité de ce mode
de compression, nous avons utilisé les impulsions comprimées pour la génération
d’harmoniques d’ordres élevés dans un jet de gaz.

6.2 LES TECHNIQUES DE COMPRESSION EXTERNES

Le principe des méthodes de compression externe est d’élargir le spectre par
effet Kerr dans un gaz et de compenser ensuite la phase d’ordre 2 & laide de
miroirs chirpés.

6.2.1 — Les fibres creuses

La compression des impulsions par fibres est basée sur le guidage des im-
pulsions laser dans le coeur d’une fibre creuse emplie de gaz rare (généralement
de I'argon). Cette technique mise au point en 1996 [162] permet de générer des
impulsions comprimées jusqu’a quelques cycles optiques tout en conservant un
excellent mode spatial [168, 169]. C’est la méthode la plus utilisée aujourd’hui
pour comprimer les impulsions. Mais 'ionisation dans la fibre, le couplage dans
les modes d’ordres supérieurs et les problémes thermiques dans le verre qui appa-
raissent & haute cadence limitent I’énergie de I'impulsion & moins d’un millijoule.
En utilisant une polarisation circulaire, on peut réduire les effets non-linéaires et
le taux d’ionisation dans la fibre et ainsi augmenter 1’énergie & 2 mJ en sortie de
fibre [170, 165]. Imposer un gradient croissant de pression a l'intérieur de la fibre,
en injectant le gaz a la fin de la fibre tout en gardant ’entrée sous vide, permet
également d’augmenter ’énergie couplée jusqu’a 5 mJ [171]. Trés récemment, en
mettant une fibre sous une trés faible pression d’hélium (quelques millibars), une
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impulsion de 70 mJ a pu étre comprimée [166, 172], mais avec un rendement infé-
rieur & 20% da aux fortes pertes liées & I'ionisation dans la fibre et aux couplages
dans les modes d’ordres élevés. Une nouvelle approche consiste & utiliser des fibres
flexibles et extensibles [173]. Avec une fibre longue (> 2 m), Bohle et al. [L74] ont
obtenu cette année une impulsion de 4 fs, 3 mJ, soit le record d’énergie pour cette
durée d’impulsion.

Malgré des résultats encourageants, les fibres creuses présentent certains désavan-
tages. Elles requiérent un alignement méticuleux, les fibres sont fragiles et restent
néanmoins limitées en énergie.

6.2.2 — La filamentation laser

La propagation du faisceau sous forme de filament opére comme un guide non-
linéaire. Le ceeur du filament est entouré d’un réservoir d’énergie qui permet de
I’alimenter et ainsi maintenir son intensité trés élevée (101 W/cm? [11]) sur une
grande distance. En conséquence le spectre du faisceau va spontanément s’élargir
par auto-modulation de phase créant un continuum s’étendant de I'UV a l'infra-
rouge. Un tel élargissement du spectre offre la possibilité d’obtenir des impulsions
trés courtes a condition d’arriver & compenser efficacement la dispersion. A partir
d’une impulsion de 33 fs et 0,85 mJ, Mysyrowicz et al. [175] ont obtenu, en uti-
lisant deux étages successifs de compression par filamentation laser dans I'argon,
une impulsion de 4,9 fs avec une énergie de 0,12 mJ, soit une transmission de 14%
de I'énergie incidente dans les filaments. La filamentation est donc une technique
fiable pour la génération d’impulsions de quelques cycles optiques. C’est une alter-
native plus simple et moins fragile que les fibres creuses. En revanche, elle présente
une forte limitation en énergie. Premiérement, il faut sélectionner la partie cen-
trale du faisceau car seule cette partie présente un spectre homogeéne et peut étre
comprimée [164]. Deuxiémement, l'intensité dans le filament est clampée, donc
un apport trop important d’énergie se traduit par de la multifilamentation. Les
limites de la filamentation pour la compression des impulsions énergétiques sont
donc évidentes : I’énergie contenue dans le filament ne peut dépasser le mJ sous
peine de multifilamenter, ce qui nuirait & la qualité du profil spatial de I'impulsion
comprimée.

6.2.3 — Le guide plan creux

Pour palier ces limitations en énergie, Nurhuda et al. [167] ont proposé une
technique de compression, inspirée des fibres creuses, basée sur I’auto-modulation
de phase a lintérieur d’un guide diélectrique planaire empli de gaz rare (figure
6.1). Contrairement aux fibres, le guide rectangulaire permet de découpler la di-
rection libre de la direction guidée. L’allongement du mode dans la direction libre
permet d’augmenter ’énergie couplée tout en conservant le méme niveau d’in-
tensité dans le guide. C’est pourquoi, contrairement aux fibres creuses ou & la
filamentation, le guide plan permet théoriquement de comprimer des impulsions
trés énergétiques (jusqu’a 600 mJ [167]).

Cependant, il a été réalisé expérimentalement que l'accés aux grandes énergies,
comme indiquées par la théorie, était a considérer avec précaution. A haute
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Planar waveguide
f.=0Tm 500 mm x 50 mm x 0.1 mm

To CCD camera
Spectrometer
Autocorrelator

From TiS laser
5 md, 32 fs

¥/

FIGURE 6.1: Schéma du montage de guide plan creux [176].

intensité, les inhomogénéités du faisceau sont fortement accentuées par ’auto-
focalisation (instabilités modulationnelles), ce qui méne & un profil spatial trés
modulé dans la direction libre et donne naissance & des filaments multiples [176].
Il a été montré qu’en choisissant judicieusement les parameétres expérimentaux
tels que la longueur du guide ou la pression du gaz, un bon compromis pouvait
étre trouvé entre les modulations du profil spatial et I’élargissement du spectre,
permettant d’améliorer grandement la qualité du profil, la compression et 1’éner-
gie de I'impulsion. Ainsi, & partir d’'une source de 15 mJ - 40 fs, Akturk et al.
[177] ont obtenu des impulsions de 10,6 mJ (avec 80% de ’énergie couplée) d'une
durée de 10,1 fs (FWHM).

Mais l'inconvénient majeur du guide plan réside dans ce mode de guidage asy-
métrique qui réduit la qualité spatiale du faisceau ainsi que la focalisabilité du
faisceau dans la direction libre du guide [178]. En effet la détérioration rapide du
mode transverse du faisceau avec ’énergie limite 1’élargissement spectral et donc
la possibilité d’obtenir une impulsion trés courte [178]. La focalisation est quant
a elle limitée par 1’élargissement spectral inhomogeéne et la déformation du front
d’onde (le centre du faisceau plus intense se propage moins vite que les bords) qui
apportent essentiellement de astigmatisme. Il faut donc veiller & ces paramétres
pour ne pas compromettre la compression de I'impulsion ou son utilisation.

6.3 ETUDE DE LA PROPAGATION DANS LE GUIDE EN FONC-
TION DE LA POLARISATION

Un guide d’onde ou la propagation d’un faisceau se fait dans un cceur d’indice
de réfraction plus faible que la gaine autour ne supporte que des modes a fuite.
Pour la simplicité des calculs, nous considérons un guide plan creux, dont la
distance entre les plaques de silice est 2a et dont la taille selon T et Z est infinie
(figure 6.2).

Prenons une onde monochromatique a la fréquence w se propageant selon z' de la

{ E(y,z,t) = E(y)ePze ™,

forme

ﬁ(ya Z, t) =&pc X ﬁ(y)eiﬂzeiiwtv
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avec 8 = koneyy, ol kg est le vecteur d’onde a la fréquence w de 'onde incidente
et neyrs est l'indice effectif qui est ici une quantité complexe. e est la permitti-
vité diélectrique dans le vide et c la vitesse de la lumiére. Le développement des
équations de Maxwell permet d’exprimer les composantes transversales du champ
en fonction de la composante longitudinale. Les dérivées par rapport & x étant
nulles, on obtient les relations suivantes :

iB0y B (y)
Ey(y) = kgnyg —
—ikoOyH.(y)
Ex(y) = —5 55
N 6.1)
B0, H() '
y(y) - ]{3(2]712 — 52 )
ikon20, B, (y)
Hy(y) = k;gnz—y_wv

ol n est 'indice du milieu de propagation.

nC ____________ Iza Ze— @X

FIGQURE 6.2: Schéma d’un guide plan creux : 2a est la séparation entre les plaques
de silice, n. et ny (avec n. < ny) sont les indices de réfraction respectivement du
coeur et de la gaine.

Cas des modes transverse électrique. La définition des modes transverses
électriques est telle que E = (E.,0,0) et H = (0,Hy,H). D’apres les équations
(6.1), afin de déterminer F,, nous devons exprimer H,. Or H, obéit a I’équation
de Helmholtz et nous pouvons écrire :

9%H.(y)
Oy?
9%H.(y)
0y?

+ kg (nz - ngff) Hz(y) =0 pour |y‘ <a,
+ kg (n?] o ngff) H,(y) =0 pour |y| > a.

On pose alors

U = koay/n2 — ngff; W = koa, /ng — nﬁff et V = koay /ng —n2,
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avec ne et ng (n. < ng) les indices de réfraction respectivement du coeur et de
la gaine. La résolution de ’équation (6.2) donne la définition des modes guideés,
en imposant une onde sortante. Les modes guidés symétriques s’expriment donc
sous la forme :

E.(y) = —A xiky X gCOS (Uy> pour |y| < a,
TE v “ (6.3)

Eyly) = A x ko x o sinUe™ 0720 pour [y| > a,

avec A une constante d’intégration. Les termes de ’équation (6.3) doivent étre
égaux en y = a, d’otl la condition de raccordement pour les modes symétriques

TE .
i/ = —.7. 64

Cas des modes transverse magnétique. Dans le cas de modes transverse
magnétique, la définition est telle que H = (H,,0,0) et E = (0,Ey,E.). Nous
opérons le méme traitement que pour les modes TE, en appliquant ’équation de
Helmholtz & E,. Nous obtenons des modes guidés symétriques de la forme :

an2

Hi(y) = A x iko x —* cos (Ug> pour |y| < a,
TM ) a (6.5)

an ;
Haly) = —A x ko x qpt sin U0/ pour [y] > a.

Le raccordement en y = a donne la condition :

2
n‘W
tanU = —i—=<

ngU

. (6.6)

Evaluation des pertes dans le guide. Pour calculer les pertes dans le guide,
on cherche a déterminer n.sr. Pour cela on pose

neff:n’—i—in" et a=p+1q.
On remarque que W2 — U? = V2. On pose donc :
U=Vsinha=Va e W =Vcosha=1V,

comme a < 1. On sait que

On peut donc exprimer

/.1

n'? = ng — (n?] - ng) p27
nn :—(ng—nz)pq.
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En développant alors les conditions de raccordement trouvées dans les polarisa-
tions TE et TM, on obtient :

p:(2m+1)%,

TE T

m

=—(2 1)—

TM n2
= (2 1) —
q=(2m+ )7122‘/2’

ot m est 'ordre des modes guidés. On peut ainsi calculer les pertes dans le guide
Y= 2k0n” :
(2m + 1)%7?

Sl i
TE 0 dnVk3a?

) (6.7)

g
YrM = —5VTE-
nc

On remarque de I’équation (6.7) que les modes TM sont des modes de propagation
a pertes plus importantes que les modes TE. Il en est de méme pour les modes
d’ordre élevé (m grand) par rapport aux premiers modes guidés (m faible). Ainsi,
pour le mode fondamental (m = 0) on a pour

20 =102um = ~Arp=0,41m™' et ~ypp =0,88m!
20 =127Tpum = ~Arp=0,21m ' et ~ypp =0,45m~!

en prenant ng = 1,45 (silice) pour A = 800 nm. Donc pour un guide plan dont la
distance entre les plaques est de 127 um et d’une longueur de 21 cm, la transmis-
sion dans le guide est estimeé & 95% pour le mode TE et 90% pour le mode TM.
Les résultats expérimentaux donnent une transmission de 80% pour le mode TE.
Ces différences s’expliquent d’'une part par la simplicité du modeéle développé : les
imperfections du guide et les réflexions induites par les fenétres de la cellule ne
sont pas pris en compte. D’autre part, le profil spatial du faisceau laser incident
n’étant pas parfaitement gaussien, il favorise les pertes dans les modes d’ordres
supérieurs, non évaluées ici.

6.4 PROPOSITION D’UN GUIDE CREUX EVASE

6.4.1 — Reésultats préliminaires avec un guide plan

Une caractérisation compléte du montage de compression par guide plan ins-
tallé en sortie du laser a-100 a été effectuée par deux post-doctorants de I’équipe et
publiée dans les références [177, 178, 179]. Avec un guide de dimension L x1xh =
210 x 19 x 6 mm?, d’interstice constant 2a = 127um, placé a une pression de 1,5
bar d’argon et une impulsion de 40 fs, 13 mJ, ils ont démontré une compression
de 10 fs pour une énergie de 10,6 mJ, soit un couplage de 80%. Ces résultats
s’appuient sur la propagation de la polarisation TE dans le guide placé de ma-
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niére horizontale (selon Z). Sur la figure 6.3 on peut voir le profil du mode guidé
enregistré par une camera CCD pour une pression d’argon de 1,5 bar. Dans la
direction guidée, le profil est de bonne qualité mais dans la direction libre, le profil
est modulé dfi aux instabilités modulationnelles.

FIGURE 6.3: Image CCD du mode guidé dans le guide plan horizontal & couplage
TE pour 1,5 bar d’argon. Largeur du faisceau ~ 1 cm.

Pour améliorer 'adaptation de I'onde lumineuse au profil du mode guidé, nous
proposons un guide d’onde évasé, placé de ’écartement le plus large (127 pum) au
plus étroit (102 pm) pour former un entonnoir ou "taper" en terminologie anglo-
saxonne. Mais dans ce sens, nous avons constaté beaucoup de fuites de lumiére
par les plaques de silice en sortie du guide. Les résultats n’étant pas satisfaisants,
nous avons tourné le guide pour que le faisceau se propage de la partie la plus
étroite vers la plus large (nous noterons par la suite "guide largeur d’entrée -
largeur de sortie"). Nous nous sommes également intéressés au couplage de la
polarisation TM, en plagant le guide de maniére verticale dans la cellule. Ce
montage sélectionne bien uniquement le mode fondamental et I’énergie mesurée
atteint ~ 9 mJ en sortie de cellule, soit un couplage a l'intérieur du guide de 76%.
Nous avons donc exploré plus en détail cette configuration surprenante.

6.4.2 — Description du montage expérimental

Pour assembler le guide, nous utilisons deux plaques rectangulaires en verre
de silice (WZW Optics) séparées par une lamelle en polycarbonate d’épaisseur
calibrée. Les dimensions des plaques de verre sont L x 1 x h = 210 x 19 x 6 mm?.
Nous séparons les plaques d’un coté par un morceau de papier polycarbonné de
102 pm et de lautre coté par un morceau d’épaisseur 127 pm. I’assemblage se fait
préférentiellement en salle "blanche" pour éviter que les poussiéres ne s’insérent

dans U'interstice du guide creux, qui détérioreraient le profil spatial du mode guidé.

Le montage expérimental de compression par guide creux est représenté en
figure 6.4. Le laser utilisé est ’a-100 dont 1’énergie est de 12 mJ et la durée d’im-
pulsion de 45 fs avec un taux de répétition de 100 Hz. Le diamétre du faisceau
est d’environ 7 mm (1/e?). Le guide évasé 102-127 est placé dans une cellule her-
métique, qui peut étre remplie de différents gaz rares a pression ajustable. Les
extrémités de la cellule sont fermées par des fenétres en verre de silice recouvertes
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FIGURE 6.4: Montage expérimental de la compression d’impulsion par guide creux.
Ici le guide est évasé : 102 pym - 127 pm.

d’un traitement anti-reflet & 800 nm. Afin de minimiser la dispersion et 'auto-
modulation de phase dans les fenétres, elles ne font que 0,5 mm d’épaisseur. Un
miroir cylindrique focalise le faisceau a ’entrée du guide. Il est nécessaire que ’axe
cylindrique du miroir coincide avec la dimension libre du guide. Pour faciliter 1’ali-
gnement du montage, les miroirs cylindriques ont été placés sur des montures de
réglage de précision. Le meilleur couplage est obtenu quand le guide est stric-
tement paralléle & la direction de propagation. Ainsi, pour obtenir I'alignement
optimal, la cellule est placée sur des platines de translation en xyz. Dans un repére
orthonormé direct ou 2’ est la direction de propagation, la polarisation transverse
électrique (TE) du faisceau laser est selon l'axe Z, et la polarisation transverse
magnétique (TM) est selon 1'axe . Afin de coupler la polarisation TM, le guide
évaseé est placé de maniére verticale (selon ¢) dans la cellule. En sortie de cellule,
un deuxiéme miroir cylindrique, placé & une distance focale aprés la fin du guide,
re-collimate le faisceau. Les deux miroirs utilisés sont des miroirs diélectriques a
spectre large de longueur focale f = 1 m. Aprés collimation, 'impulsion est com-
primée par une série de 8 miroirs chirpés, nombre optimisé lors des expériences
préliminaires. Finalement, pour caractériser la compression, différentes mesures
sont réalisées. On enregistre le profil du mode guidé projeté sur un écran blanc
placé devant le dernier miroir cylindrique avec une camera CCD. On évalue le
spectre de 'impulsion par un spectromeétre a fibre et on mesure I’énergie avec un
joulemétre. Enfin, I'intensité temporelle et la phase de 'impulsion sont mesurées
grace & un FROG spécialement congu pour mesurer des impulsions de quelques
cycles optiques [180].
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6.4.3 — Caractérisation du guide 102 - 127 ym

Sur la figure 6.5 on peut voir le profil du mode guidé enregistré par une camera
CCD pour une propagation dans le guide sous vide (a) ou pour une pression d’ar-
gon de 1,6 bar (b). Pour une méme pression d’argon, la qualité du mode en sortie
du guide évasé et en couplant le mode TM est meilleure comparée aux résultats
obtenus avec le guide plan et le mode TE (voir figure 6.3). Bien qu’il apparaisse
a haute pression de légéres modulations, le faisceau reste relativement uniforme
et quasi-circulaire. On pourrait penser que le guidage des modes TM étant plus
a perte (formule (6.7)), le faisceau est moins énergétique et induit moins de non-
linéarités, réduisant ainsi I’apparition des modulations. Mais les mesures d’énergie
révelent que 9 mJ sont couplés dans le guide (~ 76%), soit un résultat quasi si-
milaire & celui des modes TE dans le guide plan. Nous avons donc continué la
caractérisation de la compression dans ce type de guide.

@ (b) (©)

=SS D |

FI1GURE 6.5: Image CCD du mode guidé dans le guide évasé 102 - 127 pym dans
le vide (a) et a la pression de 1,6 bar d’argon. (c¢) Echelle.

Nous avons ensuite mesuré la capacité de ce faisceau a se focaliser dans I’air.
Pour cela, aprés avoir atténué le faisceau par réflexion sur trois lames "wedges",
il est focalisé par un miroir sphérique de distance focale 1 m sur une caméra CCD
placée sur un rail de translation le long de I'axe optique. Les images du faisceau
sont prises tous les 2 mm sur 5 cm autour du point focal. La figure 6.6 montre
le rayon a du faisceau en fonction de la position de la caméra, dans la direction
guidée (en rouge) et libre (en bleu) du guide, dans 1 bar d’argon (a) ou dans 1,6
bar d’argon (b). Le rayon a a été déterminé en calculant le moment de second
ordre W? [11] de la distribution d’intensité mesurée tel que

S5 2B 2,0 Pdr

a? = 2W2(z,t) = —oo”
’ S NE(r, 2, ) 2dr

(6.8)

La théorie des moments est un formalisme puissant puisqu’il permet de calculer la
largeur d’un faisceau quel que soit son profil transverse. Pour un faisceau gaussien,
2W?2 = w?, ot w est le rayon du col gaussien pris & 1/e? [11]. Globalement, la fo-
calisation n’est pas trés bonne, puisque la taille du point focal est supérieure & 100
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pm. En ajustant numériquement a avec une courbe parabolique, nous pouvons
estimer la qualité de la focalisation du faisceau en terme de M? [181]. A pression
atmosphérique, on mesure un M? ~ 2 dans la direction guidée et M? ~ 2,3 dans
la direction libre du guide. Par contre, & plus haute pression, la taille du point
focal dans la direction libre est plus grande et la position du minimum est décalée
de 1 cm, induisant un astigmatisme. La valeur de M? en est dégradée a ~ 2, 8.
Dans le cas du guide plan en polarisation TE, la direction libre souffrait déja d’un
M? de 2,3 aprés une propagation sous vide. A plus haute pression, les mesures
n’ont pas permis d’extraire une valeur de M? fiable [178]. Dans le cas du guide
évasé, nous observons donc une amélioration de la focalisation.
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FIGURE 6.6: Courbes de focalisation de la direction guidée (ronds rouges) et libre
(ronds bleus) du faisceau, pour le guide évasé 102-127 (a) dans 1 bar d’argon ou
(b) dans a 1,6 bar d’argon. La taille du faisceau affichée correspond au moment
de second ordre W?2.

Enfin, nous avons caractérisé la compression des impulsions avec le FROG. La
figure 6.7 a) montre le profil temporel de 'impulsion comprimée et b) le spectre
obtenu aprés propagation dans le guide pour une pression de quelques mbar ou
de 1,6 bar d’argon. Nous avons mesuré une durée d’impulsion de 12 fs (FWHM),
avec une phase quasi plate, signe que 'impulsion est correctement comprimée par
les miroirs chirpés. Le spectre s’é¢tend de 2,6 x10'° Hz (720 nm) a 2,15x10'° Hz
(870 nm) de maniére symétrique autour de la fréquence centrale (2,35x10'5 Hz,
800 nm) confirmant le role prédominant de 'auto-modulation de phase par effet
Kerr dans le processus d’élargissement. Les résultats ne sont pas rapportés ici,
mais en augmentant la pression d’argon & 2 bar, nous avons atteint une durée
d’impulsion de 9.4 fs, soit 3,5 cycles optiques & 800 nm.

Nous avons ainsi démontré que tout en conservant une bonne compression, le
profil de 'impulsion en sortie du guide pouvait étre amélioré en évasant légérement
le guide. La focalisation du faisceau n’est pas affectée par cette géométrie originale,
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FIGURE 6.7: (a) Profil et phase temporel de l'impulsion mesurés aprés compression
dans le guide évasé 102-127 pour 1,6 bar d’argon. (b) Spectre de 'impulsion apres
propagation dans le guide évasé dans le vide ou dans 1,6 bar d’argon.

d’autant plus que 'astigmatisme développé par la propagation guidée peut étre
facilement compensé en déplagant le miroir cylindrique positionné & la sortie de
la cellule. Afin de tester efficacité du guide plan avec de plus hautes énergies,
nous avons implémenté le montage sur un laser multi-TW au Lund Laser Center,
en collaboration avec ’équipe d’Anne L’Huillier & I’Université de Lund.

6.5 IMPLEMENTATION DU GUIDE PLAN DANS UNE CHAINE
MULTI-TW

6.5.1 — Dimensionnement du guide

Le laser est une chaine CPA délivrant des impulsions de 100 m.J, 45 fs, centrées
a 800 nm, avec un taux de répétition de 10 Hz. Installés en amont du compres-
seur, la chaine est équipée d’un systéme de stabilisation du pointé et d’un trou
de filtrage spatial sous vide. Le diamétre du faisceau en sortie de compresseur est
d’environ 35 mm (1/e?).
Pour dimensionner le guide, il est nécessaire de trouver un compromis : plus le
guide est long, plus I'élargissement spectral sera conséquent et permettra d’accé-
der & des impulsions courtes. En contre partie, plus le profil du faisceau risque
d’étre dégradé et plus les pertes seront importantes et ce qui réduira ’énergie des
impulsions comprimées. Des simulations effectuées par Arnold et al. [178] estiment
qu’un faisceau parfaitement gaussien peut se propager sur une longueur de 80 cm
dans le guide sans subir d’instabilités modulationelles. Dans notre cas, la bonne
qualité du profil spatial du faisceau aprés filtrage autorise un guidage sur 50 cm
avant ’apparition de filaments. D’aprés notre modéle, pour un guide de 50 ¢m, la
transmission en polarisation TE devrait atteindre une valeur trés raisonnable de
89%.
Nous avons donc choisi deux plaques rectangulaires de verre borosilicaté poli (Plan
Optik GmbH) de dimension L x I x h = 500 x 40 x 10 mm? pour construire le
guide.
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6.5.2 — Description du montage expérimental

Le faisceau est focalisé par un miroir cylindrique de focale f =2 m a ’entrée du
guide plan (figure 6.8). Les plaques de borosilicate sont assemblées parallélement
avec un interstice 2a de 127 um entre elles. L’interstice est ajusté a la largeur
de la ligne focale du faisceau laser ol wge &~ 47 pum, avec wiye la largeur a 1/ e?,
de maniére & optimiser le couplage dans le mode fondamental. Le guide est placé
a 'horizontal (selon Z, couplage TE) dans une cellule hermétique qui peut étre
remplie de différents gaz rares (Ne et Ar) a pression ajustable. Les extrémités de
la cellule sont fermées par des fenétres en silice de 2,2 mm d’épaisseur recouvertes
d’'un traitement anti-reflet. Afin d’éviter les interactions non-linéaires dans les
fenétres, la longueur de la cellule est de 3 m. Aprés la cellule de gaz, le faisceau
est collimaté par un second miroir cylindrique identique au premier et traverse
un compresseur fait de miroirs chirpés. Nous avons caractérisé entiérement les
impulsions comprimées : nous avons étudié le profil et la focalisation du faisceau
avec une caméra CCD et nous avons mesuré la durée d’impulsion au moyen d’un
SPIDER. Enfin pour tester la qualité des impulsions comprimées, nous les avons
utilisées pour générer des harmoniques d’ordres élevés.

2m

! 2w

Guide pla
45fs, 50mJ
10 Hz
Compressel
(miroirs chirpés Cellule dega:
LI f=2m
. Cellule HHC
Ze— Y —
i Spectrometre XU

FIGURE 6.8: Schéma du montage de compression sur la ligne de génération d’har-
monique du Lund Laser Center (LLC).

6.5.3 — Caractérisation de la compression

Evaluation de I’élargissement spectral. Nous avons tout d’abord caracté-
risé I’élargissement spectral induit par la propagation dans le guide. La figure 6.9
représente les spectres du faisceau incident et du faisceau aprés propagation dans
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FIGURE 6.9: Spectres du faisceau avant et aprés propagation dans le guide pour
une énergie incidente de 50 mJ et différentes pressions d’argon dans la cellule.

le guide pour une énergie de 50 mJ et différentes pressions d’argon. Dans le vide,
on observe un léger élargissement du spectre a la sortie de la cellule, certainement
dd & une interaction non-linéaire parasite dans les fenétres. Plus on augmente la
pression d’argon, plus le spectre s’élargit. Avec 400 mbar, le spectre est 3 fois
plus large que le spectre incident s’étendant de 2,7x10'® Hz (700 nm) a 2,1x10%
Hz (900 nm). On peut remarquer que le spectre est symétrique bien que léege-
rement décalé vers les hautes fréquences (longueurs d’onde "bleues"), indiquant
que l’élargissement est principalement d & I’auto-modulation de phase avec une
faible contribution du plasma [77]. Si l'on peut compenser la dispersion, un tel
spectre supporte une durée d’impulsion de 13 fs. Au dela de 500 mbar d’argon,
le spectre développe un épaulement vers le bleu, signe d’ionisation dans le guide.
400 mbar semble étre la pression d’argon & ne pas dépasser a cette énergie pour
éviter une ionisation trop importante dans le guide.

Il faut noter que les spectres ont été mesurés au centre du faisceau. Or, le long de
la direction libre du guide, 1’élargissement spectral est plus important au centre
que sur les bords du faisceau. Un élargissement inhomogéne méne & différentes
durées d’'impulsions transverses, avec la plus courte durée au centre du faisceau
et une durée plus longue sur les bords [178§].

Evaluation du couplage. Nous avons ensuite caractérisé le couplage dans le
guide plan. Dans une premier temps, nous avons fixé ’énergie incidente & 50
mJ et mesuré ’énergie transmise pour différentes pressions d’argon et de néon
dans la cellule. Dans le vide, la transmission est de 82 %, caractérisant un bon
couplage dans le mode fondamental dans le guide. Si l'on augmente la pression
d’argon jusqu’a 400 mbar, la transmission n’est pas affectée, ce qui confirme que les
pertes dues & l'ionisation ou aux couplages non-linéaires dans des modes d’ordres
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supérieurs restent faibles. Nous avons vérifié qu’au-dela de 500 mbar, le faisceau
est rendu inutilisable par ’apparition de nombreux filaments qui détériorent le
profil du faisceau. La transmission chute d’ailleurs & 76%. Dans un second temps,
nous avons fixé la pression & 400 mbar et nous avons augmenté I’énergie incidente.
Nous avons observé un couplage de 80 % jusqu’a une énergie de 80 mJ, délivrant
une impulsion de 64 m.J.

Dans le néon, la transmission est du méme ordre de grandeur (80%). Le néon étant
moins non-linéaire que ’argon, nous pouvons imposer une plus grande pression
dans le guide avant que le faisceau ne se scinde en filaments. Une pression trois fois
supérieure a celle de 'argon permet en principe d’obtenir le méme élargissement
spectral. Or & cause d’un souci de matériel, nous n’avons pas pu dépasser le bar
dans la cellule qui était sujette aux fuites.

Par la suite nous avons donc choisi de travailler avec une pression de 400 mbar
d’argon et une énergie de 50 mJ, permettant d’obtenir un élargissement spectral
conséquent, indispensable pour la compression, tout en assurant un bon couplage
dans le guide et un mode de bonne qualité en sortie.

Caractérisation spatiale. Nous avons étudié le profil du faisceau aprés sa pro-
pagation dans le guide et la qualité de sa focalisation. Ce parameétre est important
car si ’on ne peut pas focaliser le faisceau en une tache focale de petit diamétre,
on ne pourra pas accroitre considérablement l'intensité laser, malgré la compres-
sion de 'impulsion.

FIGURE 6.10: Profil du faisceau aprés propagation dans le guide plan quand la
cellule est (a) sous vide ou (b) remplie & 400 mbar d’argon pour une énergie
incidente est 50 mJ. Largeur du faisceau ~ 2,7 cm.

Le profil du faisceau apreés la propagation dans le guide a été projeté sur un
écran placé devant le miroir cylindrique et enregistré par une camera CCD. La
figure 6.10 a) montre le profil quand le guide est placé sous vide et b) quand le
guide est placé dans 400 mbar d’argon. On peut voir que dans le vide, le profil a
I'origine gaussien, est altéré par la propagation mais reste uniforme. Dans [’argon,
les instabilités modulationelles dues & 'auto-focalisation détériorent le profil dans
la direction libre du guide (Z). Cependant, la bonne qualité du faisceau initial
semble limiter significativement I’apparition de modulations transverses.
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Pour étudier la focalisation, nous avons ici utilisé un miroir parabolique de focale
2 m. Nous avons optimisé la position du miroir cylindrique & la sortie de la cellule
de maniére a réduire 'astigmatisme. La figure 6.11 montre le rayon a du faisceau
en fonction de la position de la caméra, dans la direction guidée (en rouge) et libre
(en bleu) du guide, dans le vide (a) ou dans 400 mbar d’argon (b). L’ajustement
numériquement de a par une courbe parabolique donne dans le cas du vide, la
valeur M? =~ 1,3 dans la direction guidée et M? ~ 1,4 dans la direction libre du
guide. Alors que dans la direction guidée, on s’attend & une bonne focalisation,
di au filtrage spatial imposé par le guide, la focalisation dans la direction libre
est exceptionnellement bonne pour un laser de classe térawatt. La taille du point
focal obtenue est 60 x 65 um? (1/e?). Dans 400 mbar d’argon, la focalisation de
la direction guidée n’est pas affectée par les non-linéarités, mais dans la direction
libre, nous mesurons un M? = 1,7, avec une augmentation de la taille du point
focal dans cette direction d’un facteur 1,5. Les résultats de focalisation sont bien
meilleurs que ceux obtenus au LOA, d’une part grace au filtrage gaussien du fais-
ceau laser et d’autre part par l'ajustement du miroir cylindrique qui collimate
le faisceau aprés le guide. On peut voir cependant que les non-linéarités dans le
guide induisent un léger déplacement de la position focale en direction du laser,
développant un petit astigmatisme. Mais cet inconvénient peut étre facilement
compensé en ré-ajustant finement le miroir.
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FIGURE 6.11: Courbes de focalisation de la direction guidée (ronds rouges) et
libre (ronds bleus) du faisceau, illustrées en termes de caustiques, pour la cellule
(a) sous vide ou (b) remplie de 400 mbar d’argon. La taille du faisceau affichée
correspond au moment de second ordre W?2. L’énergie incidente est de 50 mJ.

Caractérisation temporelle. Aprés réflexion sur le miroir cylindrique a la sor-
tie de la cellule, correctement ajusté pour compenser ’astigmatisme, nous avons
envoyé le faisceau dans un compresseur pour comprimer 'impulsion. Dans le com-
presseur le faisceau est réfléchi 14 fois au total : 8 fois sur quatre miroirs chirpés
Layertec, et 6 fois sur des miroirs chirpés Venteon. Nous avons utilisé un SPI-
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DER commercial Venteon pouvant mesurer des durées d’impulsions de quelques
cycles optiques pour caractériser les impulsions comprimées. Aprés avoir atténué
le faisceau, nous avons pu ajuster finement la dispersion induite en insérant dans
le faisceau une paire de "wedges" en silice, dont la dispersion est connue. Les du-
rées d’impulsions retrouvées par le SPIDER varient dues aux fluctuations tir & tir
d’énergie du laser. Pour chaque épaisseur de silice insérée dans le faisceau, nous
avons donc enregistré 10 mesures SPIDER consécutives. La durée d’impulsion la
plus courte a été obtenue pour 14 mm de silice, avec une durée moyenne de 14
fs, et une déviation standard de 1 fs. La figure 6.12 montre une mesure SPIDER
de Iimpulsion comprimée (a) et les spectres et la phase associés pour une éner-
gie incidente de 50 mJ et 400 mbar d’argon. Les spectres retrouvés et mesurés
par le SPIDER sont en bon accord, et la phase est relativement plate indiquant
une bonne correction de la dispersion. La dispersion induite par un miroir chirpé
est de —45 fs?, donc 14 rebonds représentent —630 fs?, alors que 14 mm de silice
ajoute une dispersion de 186 fs?. Pour obtenir une durée d’impulsion minimum, le
compresseur doit donc compenser 444 fs2. Pour la suite, nous avons donc réduit le
compresseur & 10 rebonds sur les miroirs chirpés pour obtenir I'impulsion la plus
courte et pour pouvoir s’affranchir des wedges afin de travailler a pleine énergie.
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FIGURE 6.12: Mesure SPIDER du profil temporel de l'impulsion comprimée
(gauche) et lintensité et la phase spectrale associée (droite). E; = 50 mJ; 400
mbar d’argon.

6.6 APPLICATION A LA GENERATION D’HARMONIQUES

Aprés avoir caractérisé la compression d’impulsion par guide plan et démontré
un fort élargissement spectral, un bon couplage, une focalisation de qualité et une
compression en deca de 15 fs, nous avons utilisé le faisceau pour générer des
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harmoniques d’ordres élevés.

6.6.1 — Principe de la génération d’harmoniques d’ordres élevés dans
les gaz

La génération d’harmonique est essentiellement un effet de champ fort et s’ex-

plique facilement par un modéle semi classique dit "en trois étapes" [182]. Lorsque
qu’un gaz est illuminé par un laser intense, le potentiel coulombien des atomes
est déformé. Ainsi, & proximité du pic d’intensité du champ électrique, les atomes
peuvent étre ionisés par effet tunnel et un paquet d’électron est formé dans le
continuum. Les électrons dans le continuum acquiérent de I’énergie cinétique sous
Ieffet du champ laser. Quand le champ électrique s’inverse, il y a une probabilité
non négligeable que les électrons retournent au voisinage de leurs ions parents et se
recombinent en libérant cette énergie cinétique sous forme de photon XUV éner-
gétique. Ce phénomeéne se reproduit toutes les demi-périodes du champ électrique
et donne lieu a un train d’impulsions attosecondes [183]. Le profil spectral de cette
émission est discret et contient uniquement des fréquences multiples impaires de
la fréquence laser. La largeur des harmoniques est inversement proportionnelle
au nombre de cycles optiques et I’énergie de la plus haute harmonique que peut
contenir le spectre est dictée par la loi Eyax = 3,17 Up + U;, ou Up est I'énergie
pondéromotrice (énergie moyenne d’un électron dans un champ électrique oscil-
lant avec Up o Ipmax), U; est le potentiel d’ionisation du gaz et Iax l'intensité
maximale du champ laser.
En pratique, pour des champs laser contenant un grand nombre de cycles, Fpax
est déterminée par I'accord de phase macroscopique et les effets de propagation.
En effet, une forte ionisation du gaz va conduire & une déformation du champ due
aux effets de défocalisation plasma et & des conditions d’accord de phase défavo-
rables a la génération d’harmoniques. Avec des impulsions courtes, de quelques
cycles optiques, nous devrions observer principalement deux effets sur le spectre
d’harmoniques. En premier lieu, un élargissement des pics suite a la réduction
des cycles qui contribuent & la génération d’harmoniques. En deuxieme lieu, un
élargissement du spectre avec une augmentation de Epax due a I’'augmentation de
Inax et & Paction retardée du plasma qui est moins importante sur les impulsions
courtes.

6.6.2 — Résultats expérimentaux

Aprés le compresseur, le faisceau est focalisé dans une chambre de génération
d’harmoniques et génére un spectre d’harmoniques qui est enregistré par un spec-
trometre XUV associé & une camera CCD (figure 6.8). Comme déterminé dans la
section précédente, le compresseur est réduit & 10 rebonds sur les miroirs chirpés,
délivrant une impulsion de 14 fs. Alors que ’énergie & la sortie du guide est de 40
mJ, pour une énergie incidente de 50 mJ, I’énergie disponible pour la génération
d’harmoniques aprés le compresseur n’est que de 20 mJ. Ces pertes peuvent s’ex-
pliquer par Dalignement délicat du faisceau dans le compresseur (2 rebonds sur
chaque miroir de 2 pouces), et la dégradation du traitement de certains miroirs
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chirpés. Nous avons évalué qu’avec un compresseur redimensionné, 'efficacité to-
tale du montage de compression s’éléverait a 70 %.

Le faisceau comprimé est focalisé dans un jet d’argon par un miroir sphérique
de focale 2 m placé dans la chambre. La figure 6.13 présente le spectre d’harmo-
niques obtenu avec une impulsion de 20 mJ non comprimée de 45 fs (en bleu) ou
comprimée en utilisant le guide sous 400 mbar d’argon (en rouge). En insert, on
peut voir le profil spatial des harmoniques générées par 'impulsion comprimée.
Le spectre obtenu en utilisant le guide contient des harmoniques plus larges et
I’énergie maximum des photons détectés est augmentée de 40 eV, indiquant que
I'impulsion est nettement plus courte et plus intense. De plus les harmoniques
générées par ces impulsions courtes présentent un profil spatial triangulaire, ol
chaque harmonique contient des photons plus énergétiques sur ’axe que dans les
ailes. Une telle structure n’a pas été observée pour les impulsions longues. Elle
peut provenir d’'une variation spatiale de la phase du dipole [184] ou des effets
de propagation. Il est également possible que I'inhomogénéité de 1’élargissement
spectral et la variation transversale de la durée d’impulsion en sortie de guide
soient responsables de couplages spatio-temporels complexes associés a la propa-
gation non-linéaire. Nous n’avons eu que deux semaines pour installer le guide
plan sur la chaine térawatt et tester la viabilité du faisceau comprimé pour des
applications a haute intensité. Ainsi, bien qu’intéressante, nous n’avons pas pu
étudier cette structure triangulaire plus en détail.
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FIGURE 6.13: Spectre d’harmoniques obtenu avec (rouge) et sans (bleu) compres-
sion par guide pour une énergie de 20 mJ. La figure en insert montre la forme
spatiale des harmoniques générées avec I'impulsion comprimée par le guide.
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6.7 CONCLUSION

Dans ce travail, nous avons optimisé la compression des impulsions femtose-
conde énergétiques par guidage dans une structure planaire et nous avons démon-
tré que cette technique était un outil viable pour obtenir des impulsions énergé-
tiques de quelques cycles optiques indispensables pour les application de physique
a haute intensité.

Nous avons tout d’abord concentré nos travaux sur la caractérisation de la com-
pression dans un guide plan de petite dimension sur une chaine laser de 0,2 TW.
Une étude précédente a démontré qu’en couplant la polarisation TE dans le guide
plan, des impulsions de 10 fs avec une énergie de 10,6 mJ pouvaient étre obtenues.
Afin d’améliorer la qualité du mode spatial de I'impulsion, nous avons testé un
montage fondé sur le couplage de la polarisation TM dans un guide évasé. Eton-
namment, le profil spatial de 'impulsion comprimée est alors plus homogeéne et
relativement exempt de modulations. Nous avons également conservé un couplage
et une compression efficace, puisque nous avons obtenu des impulsions de 9,4 fs,
9 mJ pour une impulsion initiale de 40 fs, 12 mJ.

Puis, dans le cadre d’une collaboration avec Cord Arnold et Anne ’Huillier de
I'université de Lund, nous avons adapté ce montage vers les hautes énergies. Nous
avons implanté un guide plan sur un laser Ti :Sa multi-TW délivrant des impul-
sions d'une centaine de millijoules. A partir d’impulsions de 45 fs - 50 mJ, nous
avons comprimé les impulsions & des valeurs inférieures a 15 fs, pour une énergie
de 40 mJ. Enfin, nous avons démontré 'utilisation de ces impulsions dans une
chambre de génération d’harmoniques d’ordres élevés. Le spectre d’harmoniques
obtenu est significativement, élargi, indiquant que les impulsions comprimées sont
plus intenses.

Ces niveaux d’énergie sont a ’heure actuelle inaccessibles avec les autres tech-
niques de compression d’impulsion par fibre creuse ou filamentation laser. D’au-
tant plus que le guide peut supporter des énergies encore plus élevées. Pour des
faisceaux dont la largeur transverse est supérieure 4 20 mm, le régime de stabilité
(zone pour laquelle le faisceau ne filamente pas) est déterminé par les instabilités
modulationnelles [178]. Dans ce cas, ’énergie maximale admissible dans le mon-
tage dépend de l'intégrale B, la phase non-linéaire acquise par le faisceau au cours
de la propagation dans le guide, définie comme :

L
B = / k‘o] (Z) ﬁgsz =~ k?gfoﬁQPL, (69)
z=0
ou ko est le vecteur d’onde, Ij est 'intensité a l'entrée du guide, ng = ng/P =
0,98 x 107 cm2.W—Lbar~t [185] est I'indice non-linéaire de I’argon, P est la
pression et L est la longueur du guide. Dans les conditions expérimentales de ces
travaux, B =~ 4 pour les deux guides testés. Bien qu’une valeur plus élevée de
Iintégrale B ménerait & un élargissement spectral plus fort, le profil transverse
du faisceau risquerait de se scinder en filaments. Lors de la montée en énergie, il
faut donc veiller & garder B constant tout en restant sous le seuil de forte ioni-
sation (ici ~ 3 x 10'3 W.cm~2). L’augmentation d’é¢nergie peut étre facilement
compensée par 'augmentation de la taille transverse du faisceau de maniére a
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garder l'intensité constante. D’autres parameétres peuvent étre utilisés comme la
nature du gaz, la pression ou la longueur du guide. Dans le néon ou I’hélium,
ol I'indice Kerr est plus faible, ’énergie incidente pourrait étre trois et cinq plus
grande (resp.) [127]. L’énergie incidente étant souvent limitée par la chaine laser
elle-méme, les faibles non-linéarités de ces gaz rares peuvent étre compensées par
une pression plus élevée.

Au vu des degrés de liberté apparents de cette technique de compression, obtenir
des impulsions compressées d’'une centaine de millijoules semble tout & fait ac-
cessible, offrant la possibilité d’étendre ce concept & des lasers d’une dizaine de
TW.
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Ce travail de thése a consisté a étudier les transferts d’énergies induits par
I'utilisation d’un laser femtoseconde intense dans les gaz et dans les fluides.
Dans une premiére partie, nous avons étudié expérimentalement la propagation
d’une impulsion femtoseconde en régime de filamentation dans ’eau, d’abord d’un
point de vue de 'optique non linéaire, puis du point de vue du plasma généré lors
du processus filamentaire. Dans un régime de faible puissance (quelques puissances
critiques), nous avons mis en évidence la dynamique spatio-temporelle d’une im-
pulsion UV femtoseconde au cours de la propagation filamentaire. Grace a la
premiére cartographie en 4-Dimensions de I’évolution de I'impulsion, nous avons
démontré que la dynamique est cyclique, faite de divisions de I'impulsion et de
refocalisations, corroborant les modéles théoriques. Nous avons mis en corrélation
les transformations spatio-temporelles avec leurs signatures dans le domaine spa-
tial et spectral, et le dépdt d’énergie dans le milieu. Nous avons ensuite caractérisé
la propagation de I'impulsion pour des puissances incidentes élevées, dans le but
de générer des ondes acoustiques intenses. Nous avons montré que la filamentation
dans ’eau crée un long canal de plasma dont la relaxation est & l'origine d’une
source acoustique étendue a propagation cylindrique. La source acoustique ainsi
générée posséde un spectre trés large s’étendant de 80 kHz a 6 MHz, et sa directi-
vité est contenue dans un cone de faible ouverture (~ 5°). Les niveaux acoustiques
mesurés, bien que faibles pour des applications de communication (50 dB a 60
kHz), atteignent des niveaux intéressants dans les hautes fréquences (160 dB a 3
MHz) pour des applications biologiques. Nous avons montré que les niveaux sont
nettement plus importants lorsque la durée d’impulsion est augmentée jusqu’a
une durée picoseconde, constituant une piste pour la suite du projet.

Le second volet de ce travail a été axé sur I’'étude de Iinteraction de filaments
laser dans les gaz moléculaires ou atomiques. Nous nous sommes attachés dans un
premier temps & caractériser le plasma généré a l'intersection de deux filaments.
Celui-ci, modulé par le champ d’interférence, crée un réseau de plasma capable de
diffracter une impulsion incidente. L’étude de la relaxation du plasma et du réseau
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de plasma a permis de déterminer la densité initiale du plasma, les coefficients de
recombinaison et de diffusion dans I’air, No, Oo, COs, et Ne, Ar, Kr, Xe, pour la
premiére fois & température ambiante et a pression atmosphérique. Nous avons
ainsi identifié que la relaxation du plasma dans les gaz atomiques est gouvernée
par la diffusion ambipolaire. Dans les gaz moléculaires, ¢’est une combinaison de la
diffusion ambipolaire et de la recombinaison & trois corps. Puis dans un deuxiéme
temps, nous avons démontré le filtrage spatio-temporel d’une impulsion femto-
seconde incidente sur le réseau, dans une configuration de conjugaison de phase
optique. Nous avons interprété les résultats par un modeéle d’interaction a trois
ondes dans un régime d’ionisation multiphotonique. Ainsi, les fortes non-linéarités
de la formation du réseau sont & 'origine d’un effet de seuil, qui explique le filtrage
temporel de "impulsion, et d’une réduction de sa taille, responsable du filtrage
spatial. Ces résultats pourraient offrir une nouvelle alternative aux procédés ac-
tuels de filtrage d’impulsions femtoseconde.

Enfin, nous avons étudié la compression d’impulsions dans un guide plan afin de
générer des impulsions comprimées énergétiques. A partir d’'impulsions de 45 fs,
50 mJ, nous avons obtenu des impulsions comprimées & 14 fs avec une énergie de
40 mJ. A ce jour, ce sont les impulsions les plus énergétiques obtenues avec un
montage de compression externe. Décriées pour leur mauvais profil spatial apres
propagation dans le guide, nous avons pourtant montré la viabilité des impul-
sions comprimées dans un montage de génération d’harmoniques d’ordres élevés.
Le spectre d’harmoniques est élargi de 40 ¢V par rapport & une impulsion de 45
fs. Les degrés de liberté de ce montage de compression ouvrent la possibilité de
I'implanter sur des chaines laser d’'une dizaine de TW et pourraient permettre
d’obtenir des impulsions comprimées d'une centaine de millijoules.
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Annexe 7

CHAINES LASER UTILISEES

A LASER a-100

Le laser a-100 est un laser comiercial développé par Thalés. Il a été implanté
dans la salle blanche du LOA en 2006. C’est une chaine CPA, fonctionnant avec
un oscillateur femtosource et un amplificateur régénératif pompé par un Jedi. La
chaine délivre des impulsions de 40 fs, 15 mJ avec un taux de répétition de 100
Hz. L’allure du faisceau est un mode gaussien de bonne qualité avec un diamétre
de 7 mm FWHM. Le laser présente une excellente stabilité en énergie tir & tir.

Fi1GURE Al: Photographie de la salle blanche et du laser a-100 au centre.
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B LASER ENSTAMOBILE

Le laser ENSTAmobile est une chaine CPA intégrée dans une structure mobile
d’environ 3 m3 développée par Amplitude Technologie. Entiérement autonome,
le laser a été déplacé pour des campagnes expérimentales extérieures & Marseille,
Toulouse et Singapour. Au LOA, il est implanté dans la salle bleue depuis 20009.
C’est une chaine CPA équipée d’un oscillateur femtosource, d’amplificateur régé-
nératif et d’'un amplificateur & multi-passages. La chaine délivre des impulsions
de 50 fs, 300 mJ avec un taux de répétition de 10 Hz. L’allure du faisceau est un

mode supergaussien avec un diametre de 35 mm FWIHM.

F1GURE B1: Photographie de la salle bleue et du laser ENSTAmobile.
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SPECIFICATIONS TECHNIQUES DES HYDROPHONES

A HYDROPHONE BRUEL ET KJZAR 8103 : 5 HzZ - 180
KHz

Les caractéristiques techniques de ’hydrophone sont données par le construc-
teur Briiel et Kjeer. Nous avons utilisé 'hydrophone 8103. Une photographie fai-
sant mention des dimensions de I’hydrophone est présentée en figure Al (a). La
directivité et la courbe de réponse étalonnée sont présentées en figure Al (b).
On peut considérer la réponse comme quasi-constante sur toute la gamme de
fréquences avec une sensibilité de -211 dB ref 1V /uPa.
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(c) courbe de réponse étalonnée

Figure Al: Caractéristiques de I’hydrophone Briiel et Kjer 8103
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B HYDROPHONE RESON TC4035 : 50 KHzZ - 800 KHzZ

Les caractéristiques techniques de ’hydrophone sont données par le construc-
teur Reson. On peut voir une photographie de I’hydrophone en figure Bl (a) ainsi
que le diagramme de directivité et la courbe de réponse étalonnée en figure B1 (b).
La détection de 'hydrophone est omnidirectionnelle dans le plan horizontal et sa
réponse peut étre considérée comme constante sur toute la gamme de fréquences
avec une sensibilité de -215 dB ref 1V/puPa.

(a) Photographie de I’hydrophone Réson
TC4035

Horizontal directivity pattern Receiving Sensitivity [dB re 1V/uPa @ 1m]

60 80 100 200 400 600 80C
Frequency [kHz]

(b) Diagramme de directivité & 250 kHz dans le plan horizontal et courbe de réponse étalonnée

Ficurk B1: Caractéristiques de I’hydrophone Réson TC4035
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C HYDROPHONE PRECISION AcousTIiCcS : 1 MHz - 20
MHz

Les caractéristiques techniques de ’hydrophone sont données par le construc-
teur Precision Acoustics. Parmi la gamme d’hydrophones aiguille, nous avons
utilisé celle de diamétre 1 mm. Une photographie des hydrophones est présentée
en figure C1 (a) ainsi que la courbe de réponse étalonnée en figure C1 (b).

(a) Photographie de la gamme d’hydrophones aiguille Precision
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(b) courbe de réponse étalonnée de ’hydrophone ai-
guille 1 mm

F1aURrEg C1: Caractéristiques de I’hydrophone aiguille Precision Acoustics 1 mm.
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Résumé

Le développement des chaines laser femtoseconde amplifiées a permis de mettre &
la disposition des chercheurs des impulsions dont la puissance créte excéde quelques Gi-
gawatts. Dans ce régime de puissance, la propagation du faisceau laser est fortement
non-linéaire. L’effet Kerr auto-focalise le faisceau qui s’effondre sur lui-méme jusqu’a ce
que l’intensité soit suffisante pour générer un plasma a effet défocalisant. La compétition
dynamique entre ’effet Kerr, ’ionisation et la diffraction permet de conserver une inten-
sité élevée dans le ceeur du faisceau sur une grande distance. Dans ce processus, dit de
filamentation, I'impulsion lumineuse laisse dans son sillage une mince colonne de plasma
faiblement ionisé. Le phénoméne de filamentation peut affecter fortement ’impulsion la-
ser et le milieu dans lequel elle se propage. Par le biais de multiples collaborations, je me
suis attachée au cours de cette thése & étudier expérimentalement plusieurs effets liés & la
propagation non-linéaire dans les gaz et dans les liquides. Ainsi j’ai réalisé une cartogra-
phie des déformations spatio-temporelles de I'impulsion au cours de sa propagation dans
I’eau et mis en évidence leurs signatures dans le domaine spatial, spectral, et énergétique.
J’ai ensuite caractérisé le dépot d’énergie dans I’eau liquide et I’onde de choc induite par
la relaxation du plasma dans différents régimes de puissance et de focalisation, dans le
but d’analyser la génération d’ondes acoustiques par des impulsions laser femtoseconde.
Par ailleurs, j’ai étudié le plasma formé a l'intersection de deux filaments dans différents
gaz moléculaires et atomiques. J’ai mis en évidence que ses propriétés spatiales et transi-
toires permettent un filtrage spatio-temporel d’une impulsion incidente, ce qui pourrait
constituer une nouvelle alternative aux techniques de filtrage d’impulsions femtoseconde.
Enfin, j’ai caractérisé la compression d’impulsions énergétiques dans un guide plan creux
et démontré que les impulsions comprimées temporellement pouvaient étre utilisées pour
la génération d’harmoniques d’ordres élevés, et plus généralement pour la physique de
haute intensité.

Abstract

With the development of ultrashort lasers, pulses with peak power in the gigawatt
level are easily obtained. In this intensity range, the propagation is no longer linear.
Due to the Kerr effect, the beam self-focuses and tends to collapse until the intensity
is high enough to ionize the medium, an effect that defocuses the beam. A dynamic
competition takes place between Kerr effect, ionization and diffraction, resulting in a
spectacular reshaping of the beam in an intense core propagating over many Rayleigh
lengths. During this phenomenon, called laser filamentation, a thin and weakly ionized
plasma channel is left in the trail of the pulse. This propagation mode strongly affects
the pulse and the medium where it happens. Through several collaborations, I focus this
work on experimental studies of the impact of the filamentary propagation in gases and
liquids. I thus mapped the spatio-temporal distortions of the pulse during its propagation
in water and identified their signatures in the spatial, spectral and energetic domain. I
then characterized the energy losses in water and the shock wave generated by the plasma
relaxation in different power ranges and focalisation geometries, for the generation of
acoustic waves by femtosecond laser pulses. On the other hand, I studied the plasma
generated at the intersection of two crossing filaments in molecular and atomic gases.
I demonstrated that its spatial properties and transient behaviour can spatially and
temporally filter a laser pulse, and could potentially offer a new alternative to generate
femtosecond laser pulses with a high contrast and good quality beam profile. Finally I
characterized the compression of high energy femtosecond pulses with a planar hollow
waveguide and demonstrated that the time compressed pulses can be used to generate
high order harmonics, and in general for high field physics.
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