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AVANT-PROPOS

L’optique, la science de la lumière, est un vaste domaine d’étude en perpétuel essor. De nombreux

types de lumières existent, visibles ou invisibles, et un nombre incommensurable d’applications

sont possibles avec elles. Cette thèse est l’aboutissement de quatre années et demi de recherche

en optique, menée avec l’une de ces lumières, la lumière térahertz. Un intérêt tout particulier

est porté au développement de systèmes d’imagerie térahertz performants. Ce long parcours a

tout d’abord conduit à développer des sources de lumière térahertz dont l’une d’elles présente

des caractéristiques uniques et des performances remarquables. Ce travail a ensuite abouti à

la mise en place de techniques d’imagerie. Les travaux menés tout au long de cette thèse ont

ainsi apporté des avancées majeures dans le domaine de la génération d’ondes térahertz et de

l’imagerie.
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Développement de systèmes d’imagerie dans la gamme des fréquences térahertz

Léo GUIRAMAND

RÉSUMÉ

Les ondes térahertz se situent dans le spectre électromagnétique, entre les rayonnements micro-

ondes et infrarouges. De par leurs propriétés intéressantes, elles présentent un intérêt croissant

depuis quelques dizaines d’années autant dans le monde de la recherche fondamentale que dans

le secteur industriel. De plus, le développement de nombreuses techniques durant ces dernières

années pour générer et détecter ces ondes, a ouvert à la porte à de multiples applications.

Bon nombre d’entre elles sont basées sur l’acquisition d’images d’objets et repose donc sur

l’utilisation de systèmes d’imagerie. Le temps nécessaire à la prise d’une image, la sensibilité de

détection ainsi que la résolution spatiale sont des paramètres importants à considérer en imagerie

THz.

L’objectif principal de ce travail de thèse expérimentale est de développer des systèmes d’imagerie

dans la gamme de fréquences térahertz. Ces derniers permettent l’acquisition rapide d’images,

avec une sensibilité élevée et une résolution spatiale optimale. Des contributions ont été apportées,

de la source de lumière THz utilisée pour illuminer l’objet imagé jusqu’à la technique d’imagerie

employée et le traitement des images.

Ce manuscrit est structuré entre une mise en contexte détaillé du projet de recherche et une

présentation complète des résultats obtenus. Le domaine des ondes térahertz est tout d’abord

introduit dans une première partie (voir Introduction). En plus de ses applications, les principales

méthodes utilisées pour émettre et détecter ces ondes sont présentées. Les motivations et les

objectifs de ce travail y sont également décrits. Ensuite, une seconde partie (voir Chapitre 1)

expose l’état de l’art autour des concepts clés évoqués dans ce travail. Par la suite, une troisième

partie (voir Chapitre 2 ) présente l’étude qui a été réalisée sur une source THz par redressement

optique d’une impulsion laser à ytterbium dans un cristal de tellurure de zinc. Une quatrième

partie (voir Chapitre 3) présente une source THz basée sur le redressement optique dans un

cristal niobate de lithium grâce à une technique de pompage avec un front d’onde incliné. C’est

cette source très performante qui a été utilisée avec les systèmes d’imagerie mis en place dans la

suite de ce travail de thèse. Une cinquième partie décrit un système d’imagerie cohérent utilisé

dans une configuration en champ proche (voir Chapitre 4). Avec ce dernier, nous avons démontré

l’acquisition d’images hyperspectrales avec des résolutions sub-longueur d’onde. Une sixième

partie se concentre sur le travail exploratoire mené sur une technique d’imagerie permettant

la reconstruction d’images THz avec une résolution spatiale améliorée (voir Chapitre 5). Avec

cette dernière, une technique de modulation active d’un faisceau THz a notamment été mise en

place. Enfin, une dernière partie présente les perspectives envisagées émanant de ce travail.

Mots-clés: térahertz, redressement optique, source intense, imagerie en champ proche, imagerie

hyperspectrale , imagerie super-résolution





Development of imaging systems in the terahertz frequency range

Léo GUIRAMAND

ABSTRACT

Terahertz waves lie in the electromagnetic spectrum between microwave and infrared radiation.

Due to their interesting properties, they have been of growing interest for several decades now,

both in the world of fundamental research and in the industrial sector. Moreover, the development

in recent years of numerous techniques for generating and detecting these waves has opened

the door to a wide range of applications. Many of these are based on the acquisition of images

of objects, and thus rely on the use of imaging systems. The time required to take an image,

detection sensitivity and spatial resolution are important parameters to consider in THz imaging.

The main objective of this experimental thesis work is to develop imaging systems in the terahertz

frequency range. These enable rapid image acquisition, with high sensitivity and optimum

spatial resolution. Contributions have been made, from the THz light source used to illuminate

the imaged object to the imaging technique employed and image processing.

This manuscript is structured between a detailed contextualization of the research project and a

comprehensive presentation of the results obtained. The field of terahertz waves is first introduced

(see Introduction). In addition to its applications, the main methods used to transmit and detect

these waves are presented. The motivations and objectives of this work are also described. Next,

a second part (see Chapter : 1) presents the state of the art in the key concepts discussed in this

work. The third part (see Chapter 2 ) presents the study carried out on a THz source by optical

rectification of a ytterbium laser pulse in a zinc telluride crystal. A fourth section (see Chapter 3)

presents a THz source based on optical rectification in a lithium niobate crystal using a pumping

technique with an inclined wavefront. It is this high-performance source that has been used with

the imaging systems set up in the remainder of this thesis. A fifth section describes a coherent

imaging system used in a near-field configuration (see Chapter 4). With this system, we have

demonstrated the acquisition of hyperspectral images with sub-wavelength resolutions. A sixth

section focuses on exploratory work on an imaging technique for reconstructing THz images

with enhanced spatial resolution (see Chapter 5). This included an active modulation technique

for a THz beam. The final section outlines the future prospects arising from this work.

Keywords: terahertz, optical rectification, intense source, near-field imaging, hyperspectral

imaging, super-resolution imaging
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fs femtoosconde (10−12𝑠)

GW gigawatt (109𝑊)

ℎ constante de Planck (6, 626−34𝐽.𝑠)

Hz hertz [𝑠−1]

J joule [𝑘𝑔.𝑚2.𝑠−2]

K kelvin

kg kilogramme

kW kilowatt (103𝑊)

m mètre

mm millimètre (10−3𝑚)

meV millielectronvolt (1, 602.10−22𝐽)

MHz mégahertz (106𝐻𝑧)

mJ millĳoule (10−3𝐽)

mW milliwatt (10−3𝑊)

nm nanomètre (10−9𝑚)

Pa pascal [𝑘𝑔.𝑚−1.𝑠−2]
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pm picometre (10−12𝑚)

ps picosconde (10−12𝑠)

s seconde

THz térahertz (1012𝐻𝑧)

V volte (𝑘𝑔.𝑚2.𝑠−3.𝐴−1)

W watt (𝑘𝑔.𝑚2.𝑠−3)



INTRODUCTION

De l’Antiquité grecque (avec Démocrite et Potlémée), en passant par l’Empire perse (avec

Ibn al-Haytham), ou encore l’époque moderne (avec Descart, Newton et Young), la lumière

a été source perpétuelle d’émerveillement et de questionnement pour les philosophes et les

scientifiques. Nombreux ont été, celles et ceux, qui ont essayé d’expliquer l’origine de la vision

ou de définir la lumière d’un point de vue physique. Il aura fallu attendre l’époque contemporaine

avec notamment les travaux d’Albert Einstein pour qu’une définition, aujourd’hui encore admise

par la communauté scientifique soit formulée (Maitte, 2015). La lumière est définie comme

une dualité onde-corpuscule, ce qui lui confère à la fois les propriétés des ondes et celles des

particules. D’un point de vue ondulatoire, la lumière correspond à l’oscillation transverse du

champ électrique ainsi que du champ magnétique pouvant être décrite par les équations de

Maxwell (Maxwell, 1865). Ces dernières permettent de prédire dans le temps et l’espace les

champs électriques et magnétiques. Le phénomène ondulatoire associé à la lumière lui confère

donc le terme de rayonnement électromagnétique. D’un point de vue corpusculaire, la lumière

est constituée de particules avec des énergies quantifiées appelées photons. La relation entre la

longueur d’onde (𝜆) ou la fréquence (𝜈) d’un rayonnement électromagnétique et l’énergie des

photons (𝐸) est donnée par l’équation suivante :

𝐸 =
ℎ𝑐

𝜆
= ℎ𝜈 (0.1)

avec ℎ la constante de Planck (6, 63−34𝐽.𝑠) et 𝑐 la vitesse de la lumière dans le vide

(299 792 458 𝑚/𝑠).
Chaque rayonnement électromagnétique est ainsi classé dans le spectre électromagnétique (voir

Figure 0.1) en fonction de sa longueur d’onde, de sa fréquence ou des énergies des photons qui

lui sont associées.

La diversité des domaines contenue dans le spectre électromagnétique représente un véritable

outil pour les scientifiques pour étudier à la fois l’infiniment petit en physique atomique (Corney,

2006), l’infiniment grand en astronomie (Wall, 2018) mais également des phénomènes physiques
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Figure 0.1 Le spectre électromagnétique avec ses différents

domaines spectraux

ultrarapides (Maiuri, Garavelli & Cerullo, 2020). De ces gammes spectrales découlent également

de nombreuses applications. Les rayons X sont notamment utilisés en radiographie (MacDonald,

2017), le rayonnement infrarouge est utilisé entre autres pour des applications en thermographie

(Ruddock, 2012) ou encore les micro-ondes qui sont utilisées pour les communications sans fil

(Misra, 2004).

Parmi les différents domaines du spectre électromagnétique, il y a le domaine térahertz (THz)

dont il sera largement question dans la suite de ce travail. Ce dernier sera nommé dans ce

manuscrit de manière équivalente par les termes : de lumière THz, d’onde THz ou encore de

rayonnement THz.

0.1 Le domaine térahertz (THz)

La gamme du rayonnement THz est caractérisée par des fréquences situées entre le rayonnement

infrarouge et le rayonnement micro-onde (voir Figure 0.1)(Zhang & Xu, 2010). Les ondes

THz sont donc à l’interface entre le monde de l’optique et celui de l’électronique. Ainsi des

technologies issues de ces deux domaines peuvent être utilisées pour générer, détecter et

manipuler la lumière THz. Dans ce manuscrit le travail présenté aborde principalement les ondes

THz d’un point de vue optique.

D’un point de vue spectral, les ondes THz ont des fréquences comprises entre 0,1 THz et 10 THz,

ce qui correspond à des longueurs d’onde entre 3 mm et 30 μm. D’un point de vue quantique,

les photons associés à ces dernières ont des énergies comprises entre 0,42 meV et 42 meV. Les
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températures équivalentes associées au rayonnement THz sont comprises entre 4,8 K et 480 K.

Alors que les domaines du rayonnement infrarouge et micro-onde sont connus et utilisés depuis

longtemps, le domaine des ondes THz a quant à lui été ignoré par la communauté scientifique

pendant de nombreuses années ; la raison étant dû à un manque de sources, de détecteurs et de

dispositifs pour manipuler les ondes THz. Il aura fallu attendre les années 1990 pour que ce qui

a longtemps été considéré comme "le fossé térahertz" commence à être comblé. Depuis une

vingtaine d’années, le développement de nombreuses techniques de génération et de détection

des ondes THz (voir les Sections 0.2 et 0.3), mais également de nombreuses avancées dans des

domaines connexes, telle que la science des lasers, ont permis une certaine démocratisation de

ce domaine.

0.1.1 Propriétés

L’intérêt particulier qu’accorde la communauté scientifique, mais également plus récemment le

secteur industriel, aux ondes THz s’explique en grande partie par les propriétés intéressantes de

ce rayonnement. Voici les propriétés les plus importantes qui leur sont attribuées :

• Due à la faible énergie des photons THz (de l’ordre du meV), les ondes THz ne sont pas

ionisantes, contrairement aux autres rayonnements plus énergétiques tels que les rayons X.

De ce fait, le rayonnement THz de faible intensité peut être considéré comme biocompatible

et ainsi être utilisé sans danger pour les humains dans des applications médicales.

• Les ondes THz pénètrent facilement à travers les matériaux non-conducteurs et apolaires

(matériaux constitués de molécules ne présentant pas de polarité électronique) tels que les

plastiques, les papiers ou les céramiques. Aussi, due à leur faible énergie en comparaison avec

les largeurs des bandes interdites de nombreux semi-conducteurs, les ondes THz peuvent

se propager au travers de ces derniers sans être totalement absorbées. Contrairement aux

rayonnements visibles ou infrarouges qui sont généralement fortement absorbés par la matière,

les ondes THz sont ainsi une alternative aux rayons X pour des applications de contrôle non

destructif par exemple (Tao, Fitzgerald & Wallace, 2020).
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• Du fait qu’elles ont des longueurs d’onde plus grandes que le rayonnement visible ou

infrarouge, les ondes THz sont moins affectées par la diffusion éléatique de Mie. Ainsi

les ondes THz peuvent être utilisées pour des applications d’imagerie en transmission

(Guerboukha, Nallappan & Skorobogatiy, 2018b).

• Les ondes THz possèdent des périodes d’oscillation de l’ordre de quelques picosecondes

(ps = 10-12 seconde) jusqu’à quelques centaines de femtosecondes (fs = 10-15 seconde). Elles

caractérisent ainsi un bon nombre de phénomènes physiques ayant des durées de cet ordre

de grandeur. C’est par exemple le cas des oscillations plasmoniques (plasmons) (Zhang

et al., 2020), des dynamiques des porteurs de charges dans les semi-conducteurs (Liu et al.,

2020), des transitions rotationnelles des molécules (Swearer et al., 2018), du mouvement

vibrationnel des molécules (Banks, Kleist & Ruggiero, 2023), des vibrations dans les solides

cristallins (phonons) (Zhao & Chia, 2020) ou encore les énergies de bande interdite des

supraconducteurs (Beck et al., 2011). Le rayonnement THz est par conséquent utilisé pour

diverses applications en spectroscopie (Jepsen, Cooke & Koch, 2011).

• Le rayonnement THz est fortement absorbé par l’eau (voir Figure 0.2a) (de l’ordre de

10−4𝑚−1). Cela limite l’utilisation des ondes THz pour des applications telles que les

télécommunications en espace libre à longues distances. Cependant l’absorption de l’eau

à des fréquences bien définies (voir Figure 0.2b) est bénéfique pour des applications pour

lesquelles l’eau est utilisée comme traceur (Li, Zhang, Wang, Mei & Ma, 2021).

• De par leurs faibles longueurs d’onde, les ondes THz offrent en imagerie une résolution

spatiale bien inférieure au micro-ondes (supérieure dans le sens de meilleure). Cela s’explique

par le fait que la résolution spatiale d’un système d’imagerie varie proportionnellement avec

la longueur d’onde du rayonnement utilisé.

0.1.2 Applications

Ces dernières années, le développement de sources et des détecteurs THz de plus en plus

efficaces ont rendu possible le déploiement des technologies THz dans diverses applications.

Voici à titre d’exemples quelques domaines d’applications du rayonnement THz.
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Figure 0.2 a) Spectre d’absorption de l’eau liquide dans une large partie du

spectre électromagnétique (https://upload.wikimedia.org/wikipedia/

commons/1/18/Absorption_spectrum_of_liquid_water.png).

b) Spectre d’absorption de la vapeur d’eau (pression de 200 Pa, taux

d’humidité de 8% et température de 20,5 ˚C) dans la gamme des fréquences

THz (0-2THz)

Adaptée de Van Exter (1989, p.1129)

• Médical :

Les ondes THz peuvent être utilisées dans le domaine médical (D’Arco, Di Fabrizio, Dolci,

Petrarca & Lupi, 2020). Étant plus ou moins asbordées par un échantillon, dépendamment de

son degré d’hydratation, les ondes THz sont par exemple utilisées dans le diagnostic des

cancers de la peau ou du sein (Woodward et al., 2002) (Cassar et al., 2021). En effet, les

tissus cancéreux présentent une concentration en eau différente de celle des tissus sains, ce

qui se traduit par des propriétés optiques différentes dans la gamme des fréquences THz (voir

Figure 0.3a)(Yamaguchi et al., 2016). Grâce à des techniques d’imagerie THz en réflexion,

des contrats d’indice de réfraction entre une tumeur cancéreuse et un tissu sain peuvent être

déterminés et ainsi permettre la localisation de la tumeur (voir Figure 0.3b). Le rayonnement

THz peut également être utilisé pour la détection de caries dentaires avec des dispositifs

THz pouvant imager la structure interne des dents (Kamburoğlu, Karagöz, Altan & Özen,

2019). Enfin, des études préliminaires récentes ont ouvert des perspectives d’application du

rayonnement THz dans le traitement du cancer de la peau (Cheon, Yang, Choi & Son, 2019).
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Les rayonnements THz intenses peuvent en effet influencer l’effet de certains gènes liés au

développement des cancers de la peau.

Figure 0.3 a) Spectres dans la gamme des fréquences THz de l’indice de

réfraction (a1) et du coefficient d’absorption (a2) d’un tissu cérébral de rat

avec tumeur et sans tumeur (normale).

Adaptée de Yamaguchi (2016, p.3)

b) Diagnostic ex-vivo du cancer du sein par imagerie THz. b1 : image en

lumière visible du tissu mammaire. b2 : carte des zones cancéreuses et saines

(normales) du tissu mammaire. b3 : image en réfection et à 550 GHz du tissu

mammaire. b4 : carte de l’indice de réfraction à 550 GHz

Adaptée de Cassar (2021, p.8)

• Contrôle environnemental :

Les transitions rotationnelles de certains gaz atmosphériques (vapeur d’eau, hydroxyle, ozone,

dioxyde de soufre, chlorure d’hydrogène...) se produisent dans la gamme des fréquences

THz. Ainsi la détection de ces composés, directement dans la haute atmosphère, peut être

effectuée par des radiomètres hétérodynes embarqués sur des satellites. Ces derniers observent

l’émission thermique de ces molécules et cela jusqu’à 2,5 THz (Waters et al., 2006). D’autre

part, des méthodes de spectroscopie THz peuvent également être utilisées en laboratoire afin

d’étudier les gaz à effet de serre. (Cuisset et al., 2021).
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• Évaluation non destructive :

Pouvant pénétrer au travers de nombreux matériaux, les ondes THz sont utilisées en sciences

du patrimoine afin d’étudier des objets anciens de manière non destructive et ainsi relever

leurs structures internes (voir Figure 0.4a) (Abraham & Fukunaga, 2015)(Cosentino, 2016).

Des peintures peuvent également être étudiées, couche par couche, en imagerie THz (voir

Figure 0.4b)(Köhler et al., 2006). De la même façon, l’imagerie THz par temps de vol peut

être utilisée pour étudier un échantillon constitué de plusieurs épaisseurs de papier avec

des inscriptions à l’encre dessus (Redo-Sanchez et al., 2016). Pour cela, les ondes THz

transmises et réfléchies par les couches de papier sont mesurées et permettent de reconstruire

une image en 3 dimensions (3D). Les ondes THz présentent aussi un grand intérêt pour

des applications de contrôle qualité. Elles peuvent être utilisées pour vérifier, directement

pendant leur fabrication, la qualité de l’enrobage de comprimés médicinaux (May et al.,

2011) ou encore l’inspection en temps réel de la conductivité de dispositifs d’électroniques

imprimés (Zhuldybina et al., 2019).

• Sécurité :

Les ondes THz peuvent être utilisées dans le secteur de la sécurité pour la détection d’objets

dangereux grâce aux scanners corporels. Étant faiblement absorbé par les tissus, et sécuritaire

pour les humains, le rayonnement THz sert pour le repérage d’arme en métal ou en céramique

en surface du corps (Cooper et al., 2011). D’autre part, le rayonnement THz peut également

être employé pour la détection de substances illicites (méthamphétamine, MDMA...) ou

dangereuses (TNT, hexogen,...) en utilisant les signatures spectrales de ces dernières dans

la gamme des fréquences THz (Kawase, Ogawa, Watanabe & Inoue, 2003) (Liu, Zhong,

Karpowicz, Chen & Zhang, 2007).

• Télécommunication :

Avec des fréquences plus élevées que les micro-ondes, les ondes THz présentent actuellement

un intérêt important dans le domaine du transfert d’informations à très haut débit et sans-fil.

Avec des fréquences porteuses élevées, les ondes THz devraient dans le futur pouvoir

permettre de transmettre de grandes quantités d’informations (jusqu’au téraoctet par seconde)

(Song & Lee, 2022). Pour des applications de courte portée (jusqu’à quelques kilomètres),
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Figure 0.4 a) Étude par imagerie THz d’une statue (Téké Butti). a1 :

Photographie en lumière visible de l’objet. a2 : Image THz en

transmission superposée à la photographie (la couleur rouge indique

une faible transmission THz tandis que la couleur bleue indique une

transmission THz plus élevée)

Adaptée de Abraham (2015, p.7)

b) Étude par imagerie THz d’une peinture. b1 : Photographie en

lumière visible de la peinture. b2 : Image THz en réfection de la

peinture dans la gamme de fréquence 0,3 - 0,4 THz

Adaptée de Kohler (2006, p.6)

cela représente la sixième génération de technologies de communication sans fil (6G) (Sen,

Siles, Thawdar & Jornet, 2022). Pour des applications à plus longue portée dans l’espace

(plusieurs centaines de kilomètres), cela permettrait des liaisons intersatellites avec une

bande passante élevée (Hwu, deSilva & Jih, 2013).

L’accessibilité des ondes THz bénéficie aussi au monde de la recherche fondamentale en

permettant de nombreuses avancées dans le domaine des interactions lumière-matière dans des
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régimes linéaires ou bien non linéaires. Le rayonnement THz est par exemple utilisé pour les

applications suivantes :

• L’étude de la matière :

Caractérisant de nombreux phénomènes physiques (voir Section 0.1.1), les ondes THz ont

une importance considérable en science des matériaux (Jepsen et al., 2011). En utilisant des

techniques de spectroscopie résolues en temps avec des impulsions THz, des phénomènes

ultrarapides tels que la photoconductivité transitoire d’un semi-conducteur illuminé avec

de la lumière visible peuvent être étudiés (voir Figure 0.5a) (Li, Li, Jin & Ma, 2012).

Les recherches menées en spectroscopie THz bénéficient indirectement à des secteurs

tel que le développement de matériaux à structure pérovskite pour les cellules solaires

photovoltaïques (Zhao & Chia, 2020). Enfin, la spectroscopie THz est également utilisée

pour comprendre les dynamiques de systèmes biologiques comme les acides aminés, les

protéines ou encore l’ADN (voir Figure 0.5b) en sondant leurs modes vibratoires (Plusquellic,

Siegrist, Heilweil & Esenturk, 2007).

• La manipulation de la matière :

Les ondes THz intenses peuvent être utilisées pour modifier les propriétés physiques d’un

matériau. Éclairée par une impulsion THz intense, une transition de phase ferroélectrique

peut être induite dans un échantillon de titanate de strontium (SrTiO3) (Li et al., 2019). Les

impulsions THz intenses peuvent d’autre part permettre des interactions non linéaires comme

la génération d’harmoniques à partir d’une couche monoatomique de graphène (Hafez et al.,

2018) (voir Figure 0.6a). Le rayonnement THz intense peut également permettre l’émission

d’électrons à partir d’une pointe métallique de taille manométrique (Matte et al., 2021) ou

d’une surface solide (Li et al., 2023a). Il peut aussi contribuer à l’émission d’ions d’un

échantillon solide (Karam et al., 2023). Ainsi, les impulsions THz sont avantageuses pour des

applications sur les sondes atomiques tomographiques (Vella et al., 2021). Cette technique de

microscopie analytique permet de reconstruire une image en 3D d’un échantillon à l’échelle

nanométrique avec en plus une information spectroscopique sur sa composition chimique
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Figure 0.5 a) Changement de la transmission d’une impulsion THz,

passant au travers d’une tranche de silicium, en fonction de son temps de

retard avec une impulsion lumineuse visible (800 nm) de différentes

fluences

Adaptée de Li (2012, p.4103)

b) Spectres d’absorbances de différentes formes de trialanine (acides

aminés cristallins), mesurés par spectroscopie THz à onde continue

(Plusquellic et al., 2007)

Adaptée de Plusquellic (2007, p.2420)

(voir Figure 0.6b). Enfin, les ondes THz peuvent être appliquées pour l’accélération de

particules telle que des électrons (Hibberd et al., 2020).

• La physique quantique :

Depuis une dizaine d’années, les techniques de détection cohérente du champ électrique des

ondes THz ont profité au développement de la physique quantique expérimentale. Ainsi,

c’est en utilisant un dispositif de détection électro-optique du rayonnement THz (voir Section

0.3.3.5) que les fluctuations quantiques du vide ont pu être mesurées (Benea-Chelmus,

Settembrini, Scalari & Faist, 2019). Ces dernières correspondent à un changement temporaire

et localisé du niveau d’énergie d’un espace vide. D’autre part, l’utilisation de la lumière THz

peut également être bénéfique pour des applications de détection quantique en utilisant un

transfert de l’information apportée par les photons d’une région spectrale vers une autre

région spectrale. Par ce transfert d’informations biphotoniques, des mesures d’épaisseur dites

quantiques peuvent être réalisées sur un échantillon (Kutas et al., 2020).
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Figure 0.6 a) Génération d’harmoniques élevées à partir du graphène

(courbe bleue) et d’un champ THz incident avec une fréquence

fondamentale centrée à 0,3 THz (courbe rouge)

Adaptée de Hafez (2018, p.508)

b) Reconstruction en 3D d’un échantillon d’aluminium pur grâce à une

sonde atomique assistée par THz (Vella et al., 2021)

Adaptée de Vella (2021, p.2)

La plupart de ces applications sont basées sur l’utilisation de systèmes actifs nécessitant ainsi

une source ainsi qu’un système de détection du rayonnement THz. Les sections suivantes

présenteront un peu plus en détail les principales sources et détecteurs THz qui sont aujourd’hui

disponibles.

0.2 Les techniques de génération de rayonnements THz

Les principales sources naturelles de lumière THz correspondent au rayonnement d’un corps

noir (rayonnement thermique). L’exemple le plus notoire d’émission THz thermique est le fond

diffus cosmologique correspondant au rayonnement d’un corps noir de 2,73 K et avec de ce fait

un pic d’émission à 0,3 THz (Smoot & Scott, 2000). Les premières émissions contrôlées de

rayonnement THz remontent au début du XXième siècle avec une lampe en quartz à vapeur de

mercure (Rubens & Von Baeyer, 1911). Au milieu du XXièmesiècle, le domaine du rayonnement

THz connaît une expansion suite aux nombreuses recherches militaires qui ont été entreprises,
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entre autres pour le développement du radar (Sizov, 2019). Depuis de nombreuses technologies,

autant électroniques qu’optiques, ont été développées pour générer des ondes THz dans un

régime continu ou impulsionnel.

0.2.1 Sources électroniques

Les sources électroniques ont surtout été démontrées dans la deuxième moitié du XXièmesiècle

avec notamment les oscillateurs à onde régressive ou plus tard avec les gyrotrons (Sizov, 2019).

Par la suite, de nombreuses technologies issues du domaine de l’électronique ont été appliquées

pour la génération d’onde THz tels que les systèmes à base de diode (Mukherjee, Mazumder,

Roy & Goswami, 2007). Parmi les sources THz électroniques actuellement les plus remarquables,

il y a les lasers à cascade quantique basés sur un ensemble de couches de semi-conducteurs

(hétérostructure) (Köhler et al., 2002)(Fujita et al., 2018). Dans ces dispositifs, un électron dans

un état excité induit l’émission de plusieurs photons via un processus de transitions interbandes

entre les hétérostructures. Les lasers à cascade quantique offrent une grande plage de fréquences

disponibles (entre 1 THz et 6 THz) avec de faibles largeurs de bande (quelques centaines de Hz),

des puissances moyennes élevées (jusqu’à plusieurs W). Cependant, les principaux défis pour les

sources THz électroniques résident principalement dans leur miniaturisation, l’amélioration de

leurs bandes spectrales d’émission, le développement de dispositifs fonctionnant à température

ambiante et dans un régime d’émission impulsionnel.

0.2.2 Sources optiques

Le développement des technologies lasers depuis ces dernières dizaines d’années a permis

l’essor et la diversification des sources de rayonnement THz dites optiques. Les lasers continus

sont utilisés pour générer des ondes THz continues avec une bande spectrale étroite, grâce

par exemple à des photomélangeurs (voir Section 0.2.2.1). Cependant, avec l’apparition des

lasers impulsionnels, de nombreuses sources THz optiques ont pu être développées. Les lasers

impulsionnels sont utilisés depuis une quarantaine d’années pour la génération d’impulsions

THz (Fülöp, Tzortzakis & Kampfrath, 2020). Une impulsion THz a la particularité de pouvoir
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être monocycle, quasi-monocycle ou composée de quelques cycles, c’est-à-dire que le champ

électrique associé effectue uniquement quelques périodes d’oscillation. L’énergie THz ainsi

générée est distribuée sur un temps très court (de l’ordre de la picoseconde) ce qui permet

d’atteindre des intensités THz crêtes élevées GW/cm² et un champ électrique associé élevé

(typiquement plusieurs centaines de kV/cm). On parle dans ce cas de rayonnement THz intense.

Par conséquent, la distribution spectrale d’une impulsion THz est très large en fréquence (jusqu’à

plusieurs THz). Enfin, elle est également bien définie dans le temps et fournit ainsi une base

temporelle qui permet des mesures répétées, comme c’est le cas pour la méthode de détection

"pompe-sonde" (voir Section 0.3.3.1).

Telles que mentionnées dans la section 0.1.2, plusieurs applications de la lumière THz sont

basées sur des sources THz impulsionnelles et intenses. Ainsi les sections suivantes exposeront

quelques unes de ces sources THz.

0.2.2.1 Émission THz à partir d’une antenne photoconductrice

La génération d’impulsion THz a été démontrée pour la première fois dans les années 1980

par l’utilisation d’une antenne photoconductrice (APC) (Auston, Cheung & Smith, 1984a). Ce

dispositif est constitué de deux électrodes (antennes) déposées sur un substrat semi-conducteur et

alimenté par une tension de polarisation (𝐸𝑝) (voir Figure 0.7a). Les antennes sont illuminées par

des impulsions laser femtosecondes (avec une intensité 𝐼𝑙𝑎𝑠𝑒𝑟 (𝑡)), conduisant à une augmentation

de la conductivité du substrat entre les deux électrodes (Zhang & Xu, 2010). Les porteurs de

charges libres (avec une densité 𝑛(𝑡)) générés par photo-excitation sont accélérés par la tension

de polarisation et induisent une densité de courant (𝐽 (𝑡)) (appelée aussi photocourant). Le

rayonnement THz impulsionnel est émis par le changement rapide du photocourant (ordre de la

ps). Le champ électrique THz (𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡)) généré est donné par l’équation suivante :

𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡) ∝ 𝑑 𝐽 (𝑡)
𝑑𝑡

∝ 𝐸𝑝 𝑑 𝑛(𝑡)
𝑑𝑡

(0.2)
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L’intensité des impulsions THz dépend de la tension de polarisation et de la mobilité des porteurs

de charges. Son spectre en fréquence est en grande partie déterminé par la durée de l’impulsion

laser. Les APC sont principalement des émetteurs de basses fréquences (<3THz) et d’intensité

relativement faible.

En plus de permettre l’émission d’impulsion THz, les APC peuvent également servir pour

l’émission d’onde THz de manière continue et de faible largeur spectrale, grâce à un processus

de photomélange. Ce dernier est basé sur le battement de deux lasers continus avec des longueurs

d’onde légèrement différentes (𝜆1 et 𝜆2) (voir Figure 0.7b). En interagissant avec une APC, ces

derniers vont induire une modulation périodique du photocourant à une fréquence unique dans

la gamme THz.

Figure 0.7 a) Processus d’émission d’impulsions THz avec APC

(inspiré de (Lee, 2009))

Adaptée de Lee (2009, p.61)

b) Principe de génération d’onde THz continue par photomélange dans

une APC. b1 : Variation du champ électrique des deux lasers continue

(𝜆1 et 𝜆2) . b2 : Battement du champ électrique du mélange des deux

lasers et du champ électrique THz induit par photomélange.

0.2.2.2 Émetteur THz spintronique

Depuis une dizaine d’années, l’utilisation de la spintronique pour la génération de rayonnement

THz suscite un grand intérêt au sein de la communauté scientifique (Papaioannou & Beigang,

2021). Cette technique est basée sur l’utilisation d’une hétérostructure constituée de plusieurs

couches minces (quelques nanomètres), avec généralement au moins une couche ferromagnétique
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(FM) et une couche non magnétique (NM) (voir Figure 0.8a) (Seifert et al., 2016). La couche FM,

faite de matériaux tels que le fer, le nickel ou le cobalt, est magnétisée
(−→
𝑀

)
à l’aide d’un aimant

permanent ou d’un électro-aimant (Gueckstock et al., 2021). Pour la couche NM, des matériaux

comme le tungstène, le platine ou le palladium sont utilisés. Illuminés par une impulsion laser,

les électrons de la couche FM sont excités thermiquement conduisant ainsi à l’apparition d’un

courant de spin
(−→
𝑗𝑠

)
ultrarapide dans la couche FM. Ce dernier est ensuite converti en un courant

de charge
(−→
𝑗𝑐

)
transversal par effet Hall de spin inverse dans la couche NM. Les électrons avec

des moments de spins différents sont déviés dans des directions opposées et alignées avec le

champ magnétique
−→
𝑀 . C’est ce courant de charge ultrarapide qui conduit à l’émission d’une

impulsion THz dont le champ électrique (𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡)) est défini par l’équation suivante :

𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡) ∝ 𝑑
−−−→
𝑗𝑐 (𝑡)
𝑑𝑡

∝ 𝑑

𝑑𝑡

(
Θ𝐻

−−−→
𝑗𝑠 (𝑡) ×

−→
𝑀

|−→𝑀 |

)
(0.3)

avecΘ𝐻 l’angle de Hall qui dépend des propriétés des matériaux utilisés pour les couches FM et

NM.

Les dispositifs spintroniques THz ont l’avantage de pouvoir émettre une très large gamme

de fréquences (de 0,1 à plus de 30 THz) et cela sans aucune absorption (voir Figure 0.8b).

L’émission dépend très peu de la longueur d’onde du laser utilisé pour l’excitation permettant

ainsi une grande flexibilité (Herapath et al., 2019). Ils sont également intéressants pour des

applications nécessitant un contrôle spatial de l’intensité THz. Cela peut par exemple être effectué

en modulant spatialement l’impulsion laser (Chen et al., 2020) ou le champ magnétique appliqué

au dispositif spintronique (Hibberd et al., 2019). La principale limitation de ce type d’émetteur

est la génération de rayonnement THz avec une puissance élevée et un champ électrique élevé.

Cela est principalement dû au seuil de dommage relativement bas des émetteurs spintroniques

actuels (Kumar et al., 2021).
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Figure 0.8 a) Processus d’émission d’impulsion THz à partir d’un

dispositif spintronique

Adaptée de Papaioannou (2021, p.1244)

b) Spectre d’émission THz d’un dispositif spintronique à deux couches.

Le "champ électrique THz émis" correspond au signal THz mesuré par

électro-optique (voir Section0.3.3.5) déconvolué avec la réponse

spectrale du détecteur, dans ce cas un cristal de phosphure de gallium

(GaP) de 50 𝜇𝑚 d’épaisseur

Adaptée de Seifert (2016, p.484)

0.2.2.3 Émission THz à partir d’un plasma

L’apparition des lasers extrêmement intenses, avec des puissances crêtes supérieures à plusieurs

centaines de gigawatts (GW), a permis le développement de source THz plasma (Thomson, Kreß,

Löffler & Roskos, 2007). Pour cela les impulsions laser sont utilisées pour ioniser un milieu

(solide, liquide ou gazeux) et créer un plasma à partir duquel le rayonnement THz est généré. La

technique actuellement la plus répandue est basée sur l’émission THz à partir d’un plasma à

deux couleurs dans l’air (Cook & Hochstrasser, 2000). Pour cela, la fréquence fondamentale

d’un laser intense et impulsionnel (𝜔) est doublée en fréquence par un effet non linéaire dans

un cristal. Le faisceau fondamental (𝜔) ainsi que sa seconde harmonique (2𝜔) sont ensuite

focalisés dans l’air à l’aide d’une lentille. Pour une intensité au point focal supérieure au seuil

d’ionisation de l’air (de l’ordre de 1014𝑊.𝑐𝑚−1), un filament de plasma est créé avec une densité

d’électron libre 𝑁𝑒. L’émission de rayonnement THz peut être expliquée par un phénomène de

photocourant transitoire asymétrique induit dans le plasma (Kim, Glownia, Taylor & Rodriguez,

2007). En effet, pour certaines conditions de phase relative, le mélange des champs électriques à

𝜔 et 2𝜔 est asymétrique (voir Figure 0.9b1)). Le champ issu de ce mélange permet aux électrons
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libres dans le plasma d’osciller de manière asymétrique (voir Figure 0.9b1)). Ainsi, les électrons

sont soumis à une vitesse de dérive (𝑣𝑑) non nulle qui induit un courant (𝐽 (𝑡)) transversal au

plasma. Ce courant oscille à l’échelle de temps de la photo-ionisation qui dépend de la durée de

l’impulsion. L’évolution temporelle du champ électrique THz généré est donnée par l’équation

suivante :

𝐽 (𝑡) ∝ 𝑑𝐽 (𝑡)
𝑑𝑡

∝ 𝑑 (𝑁𝑒𝑣𝑑)
𝑑𝑡

(0.4)

Il est important de noter que l’émission des fréquences THz élevées peut également être expliquée

par un phénomène de mélange à quatre ondes (Cook & Hochstrasser, 2000)(Andreeva et al.,

2016). En effet, l’air ionisé se comporte dans ce cas comme un milieu non linéaire et permet la

génération de rayonnement dans la gamme THz par l’interaction de deux photons de champ

laser (avec des fréquences légèrement différentes) et d’un photon de la seconde harmonique

de ce dernier. Cette contribution dans le processus de génération THz est cependant bien plus

faible que celle du phénomène de photocourant transitoire asymétrique.

La technique de génération THz à partir d’un plasma à deux couleurs permet d’atteindre des

champs électriques très élevés (jusqu’à 100 MV/cm) (Koulouklidis et al., 2020) ainsi que des

puissances moyennes très élevées (jusqu’à 640 mW) (Buldt et al., 2021). La génération THz par

plasma est aussi caractérisée par une très grande bande spectrale d’émission (plusieurs dizaines

de THz pour des impulsions pompe très courtes) et une efficacité de conversion optique-THz

élevée (jusqu’à 2,36 %) (Koulouklidis et al., 2020). Cette efficacité correspond au rapport entre

la puissance THz générée et la puissance moyenne du laser utilisé pour la génération. La création

du plasma dans un gaz permet de bénéficier d’un milieu générateur qui ne présente pas de seuil

de dommage et qui est en permanence renouvelé. En revanche cette technique a le désavantage

d’émettre les ondes THz sous forme de cône (You, Oh & Kim, 2012). Cela se traduit par un

front d’onde en champ lointain qui n’est pas gaussien, ce qui peut limiter certaines applications.
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Figure 0.9 a) Dispositif expérimental pour l’émission d’impulsion THz à

partir d’un plasma à deux couleurs

b) Modèle du photocourant transitoire asymétrique. b1 : Oscillation

asymétrique du champ laser de la fondamentale mélangé avec sa seconde

harmonique. b2 : Déplacement des électrons libres du plasma induit par le

champ laser asymétrique. Les courbes de couleurs correspondent à des

électrons accélérés à différents temps. Le courant 𝐽 résulte du fait qu’après un

certain temps, les électrons vont être déviés vers une position, différente de

leurs positions initiales

Adaptée de Kim (2007, p.4579)

0.2.2.4 Génération THz par différence de fréquence

L’émission, dans la gamme des fréquences THz, peut être atteinte grâce l’interaction de plusieurs

photons dans un milieu non linéaire (Liu et al., 2022). Pour cela, deux faisceaux lasers, avec

des fréquences différentes (𝜔1 et 𝜔2) dans la gamme visible ou infrarouge, sont nécessaires

(voir Figure 0.10a). En interagissant dans un matériau non linéaire, avec une susceptibilité

électrique d’ordre 2 (𝜒(2)), les deux lasers vont générer une onde THz avec une fréquence :

𝜔𝑇𝐻𝑧 = 𝜔1 − 𝜔2. Des techniques de génération THz paramétrique peuvent aussi être utilisées

(Kawase, Shikata & Ito, 2002b). Dans ce cas, un seul laser (appelé pompe) est utilisé pour

illuminer le cristal. La pompe permet l’émission d’un faisceau Stokes de fréquence légèrement

plus faible (appelé aussi signal) et d’un faisceau avec une fréquence dans la gamme THz (appelé

idler). Dans ce cas, le processus de génération implique des processus non linéaires du deuxième

et du troisième ordre au travers de la diffusion par polariton (couple phonon-photon). De même,

l’injection d’un autre faisceau laser appelé seed avec celui de la pompe permet d’améliorer
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l’efficacité de conversion optique-THz. Cette technique, appelée génération THz paramétrique à

injection, permet l’émission d’onde THz continue, accordable en fréquence grâce au changement

de la longueur d’onde du faisceau seed (Kawase, Minamide, Imai, Shikata & Ito, 2002a).

Toutes ces techniques de génération nécessitent néanmoins de satisfaire une condition d’accord

de phase entre le/les faisceau(x) laser(s) utilisé(s) et le faisceau THz généré. Pour la génération

d’une onde THz (
⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗
𝑘2) par différence de fréquence entre deux lasers (

⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗
𝑘1 et

⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗
𝑘2), cette condition, en

termes de vecteur d’onde, est donnée par l’équation suivante :

Δ𝑘 = 𝑘𝑇𝐻𝑧 =
⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗
𝑘1 −

⃗⃗⃗⃗ ⃗⃗
𝑘2 −

⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗
𝑘𝑇𝐻𝑧 = 0 (0.5)

Afin de satisfaire la condition d’accord de phase et ainsi garantir une efficacité de génération THz

élevée, plusieurs méthodes peuvent être suivies. Parmi celles-ci, il y a l’utilisation de cristaux

avec une polarisation périodique (Wang, Lin, Lin, Chiang & Huang, 2008), en utilisant une

configuration non colinéaire pour l’interaction des lasers dans le cristal émetteur (Aggarwal,

Lax & Favrot, 1973), ou en inclinant les fronts d’ondes des lasers (Bakunov, Tsarev & Mashkovich,

2012).

La génération THz dans un régime impulsionnel par différence de fréquence peut aussi être

réalisée par redressement optique (RO) d’impulsions d’un unique laser femtoseconde (voir

Figure 0.10a) (Auston, Cheung, Valdmanis & Kleinman, 1984b). Cette technique performante

permet la génération de rayonnements THz généralement intenses grâce à la différence entre

les fréquences d’une impulsion laser femtoseconde. La génération THz par RO, actuellement

source de très nombreuses recherches et développements, sera présentée plus en détail dans la

Section 1.1 du Chapitre 1.

0.3 Les techniques de détection du rayonnement THz

La gamme THz étant très large en fréquence (entre 0,1 THz et 10 THz), de nombreuses techniques

existent et sont développées afin de pouvoir détecter ces ondes. Cela peut par exemple être réalisé
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Figure 0.10 a) Principe de fonctionnement de la génération d’onde continue

THz par différence de fréquence dans un cristal non linéaire (𝜒(2)) et dans

une configuration colinéaire

b) Principe de fonctionnement de la génération d’impulsion THz par

rectification optique d’une impulsion laser dans un cristal non linéaire (𝜒(2))

en détectant les photons associés à un rayonnement THz grâce à des dispositifs électroniques.

L’énergie thermique transportée par les ondes THz peut aussi être mesurée par des détecteurs

thermiques. Enfin, des techniques optiques peuvent quant à elles être utilisées pour détecter

directement le champ électrique associé à une onde THz. Ces trois mécanismes de détections

seront présentés en détail dans les sections suivantes.

0.3.1 Les détecteurs électroniques

Les détecteurs THz électroniques, utilisant des technologies à base de matériaux semi-

conducteurs, présentent l’avantage d’avoir généralement une puissance équivalente de bruit

assez faible (Lewis, 2019). Ils sont aussi compacts, ce qui les rend facilement réintégrables à des

systèmes THz commerciaux. Cependant ce type de dispositifs permet des mesures incohérentes

du rayonnement THz, c’est-à-dire qu’ils ne fournissent pas d’informations spectrales directes. Ils

mesurent uniquement l’intensité THz intégrée sur une partie de la gamme THz, appelée plage

de sensibilité. Voici quelques détecteurs THz électroniques les plus remarquables :

- Détecteurs à puits quantique : Ces détecteurs sont basés sur les transitions électroniques entre

deux sous-bandes d’une hétérostructure de semi-conducteurs (Graf et al., 2004). Ces transitions

sont induites par l’absorption de photons THz et génèrent un courant. Ces détecteurs, malgré

une puissance équivalente de bruit faible, peuvent être refroidis à basse température (environ
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4K) afin de limiter le bruit de fond thermique.

- Détecteurs plasmoniques : Ces détecteurs sont basés sur l’excitation des plasmons dans les

transistors à effet de champ (appelé aussi FET, de anglais Field Effect Transistor) (Otsuji, 2015).

Ces excitations génèrent une tension continue et dépendent de l’intensité du rayonnement THz.

L’utilisation de transistor FET à haute mobilité d’électrons (appelé aussi HEMT, de l’anglais

High Electron Mobility Transistor) permet, grâce à une héterostructure confinant les plasmons,

d’améliorer la sensibilité ainsi que de réduire la puissance équivalente de bruit (Hou, Liu,

Teng, Palacios & Chua, 2017). Les détecteurs plasmoniques THz offrent plusieurs avantages

intéressants comme : un fonctionnement à température ambiante, une réponse très rapide, une

large plage spectrale de sensibilité qui peut être dans certains cas ajustée. Enfin les FETs, de part

leur petite taille, peuvent être assemblés en matrice pour faire des détecteurs en 2 dimensions

(2D) (voir Section 1.2.3 du Chapitre 1)

- Diodes Schottky : Ces dispositifs sont constitués d’une jonction métal/semi-conducteur per-

mettant lorsqu’ils sont illuminés par un rayonnement THz de générer un courant ou une tension

(Mehdi, Siles, Lee & Schlecht, 2017). Les diodes Schottky, malgré une plage de sensibilité

plutôt pour les basses fréquences (<2THz) et une sensibilité assez faible, ont les principaux

avantages de pouvoir fonctionner à température ambiante et d’avoir une réponse temporelle très

rapide (de l’ordre de la nanoseconde) (Rettich, Vieweg, Cojocari & Deninger, 2015).

0.3.2 Les détecteurs thermiques

Les détecteurs thermiques sont sensibles à l’énergie thermique des photons THz. Le principal

avantage de ces détecteurs est qu’ils ont une très large gamme spectrale de fonctionnements, ce

qui n’est généralement pas possible avec les détecteurs électroniques précédemment présentés

(Lewis, 2019). Ces types de détecteurs, sensibles à la chaleur, effectuent généralement des

mesures relatives, ce qui nécessite une modulation temporelle de l’intensité de la lumière THz

détectée avec par exemple un hacheur mécanique. Les détecteurs thermiques sont fréquemment

utilisés pour la caractérisation de sources impulsionnelles THz qui possèdent une large bande

spectrale d’émission. Ils peuvent par exemple mesurer leurs puissances moyennes ou caractériser
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spatialement leurs faisceaux. Ainsi, nous avons utilisé un détecteur pyroélectrique et une caméra

THz utilisant des capteurs bolométriques pour la caractérisation de la source THz présentée

dans le chapitre 3. Les principaux désavantages des détecteurs thermiques sont qu’ils sont très

sensibles au bruit de fond thermique et qu’ils ont une réponse très lente (Lewis, 2019). Ainsi,

une modulation à basse fréquence (quelques Hz) de l’intensité du faisceau THz est bien souvent

requise (voir Figure 0.11a)

- Cellules de Golay : Ces dispositifs sont constitués d’un absorbant au contact d’une cellule

remplie de gaz. Le rayonnement THz absorbé par l’absorbeur va chauffer le gaz et conduire à une

augmentation de sa pression. Cette dernière, proportionnelle à la puissance THz absorbée, est

mesurée optiquement grâce à une membrane réfléchissante et un photodétecteur. Les cellules de

Golay sont très sensibles mais restent assez limitées pour des mesures de puissance THz élevées.

- Détecteurs bolométriques : Ces détecteurs sont basés sur la mesure du changement de

température d’un absorbeur THz (Richards, 1994). Un capteur résistif dont la résistance dépend

de la température de l’absorbeur permet de déduire la puissance THz. Ces détecteurs peuvent

être à base de matériaux semi-conducteurs, mais nécessitent dans ce cas un refroidissement

(Lewis, 2019). D’autre part, des matériaux tels que des films supraconducteurs peuvent aussi

être utilisés pour un fonctionnement à température ambiante (Cherednichenko et al., 2011).

Les détecteurs bolométriques, bien que basés sur une mesure thermique, présentent l’avantage

de pouvoir avoir une réponse relativement rapide pouvant aller jusqu’à plusieurs centaines de

mégahertz (MHz) (https://www.qmcinstruments.co.uk/insb-hot-electron-bolometer).

- Détecteurs pyolectriques : Ces détecteurs sont basés sur le phénomène de pyroélectricicité qui

correspond à la variation de polarisation d’un matériau soumis à une source de chaleur (Müller

et al., 2014). Ces dispositifs sont généralement constitués d’un matériau absorbant fortement les

ondes THz (voir Figure 0.11b) permettant de transférer la chaleur à un cristal pyroélectrique

(tel que le tantalate de lithium, le titanate de zirconate de plomb ou le sulfate de triglycine). En

présence de rayonnement THz, la polarisation entre les faces du cristal (
⃗⃗ ⃗⃗
𝑃) change, se traduisant

par une différence de tension (Δ𝑉) pouvant être mesurée avec un oscilloscope (voir Figure 0.11a).
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Les capteurs pyroélectriques ont l’avantage d’être robustes et de pouvoir être utilisés avec un

rayonnement THz relativement puissant. Cependant, le principal problème de ces détecteurs

est que la réponse spectrale n’est pas bien définie dans la gamme THz, ce qui demande une

calibration précise.

Figure 0.11 a) Principe de fonctionnement de la détection THz avec un

capteur pyroélectrique

b) Spectre d’absorption d’un absorbeur THz dans un détecteur pyroélectrique

(modèle THZ5I-BL-BNC de Gentec-EO) (reproduit à partir du site

https://www.gentec-eo.com/products/thz5i-bl-bnc))

Les détecteurs bolométriques et les détecteurs pyroélectriques peuvent également être utilisés en

matrice pour constituer des capteurs THz 2D (voir Chapitre 1, Section 1.2).

0.3.3 Les détecteurs optiques

Les techniques de détection du rayonnement THz par des moyens optiques sont basées sur

l’interaction d’un faisceau laser avec une onde THz. Ces techniques présentent le principal

avantage d’être généralement cohérentes grâce à une mesure temporelle du champ électrique de

l’onde THz détectée. Ainsi, des informations spectrales peuvent être déduites, et cela sur une

large gamme de fréquences. Avant de présenter les différentes méthodes de détection optique

d’ondes THz, la section suivante décrira la technique pompe-sonde, très largement utilisée avec

ces dernières.
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0.3.3.1 La technique de détection pompe-sonde

Utilisés pour la génération d’impulsion THz (voir Section 0.2.2), les lasers impulsionnels per-

mettent également leurs détections par une technique pompe-sonde résolu dans le temps (Coutaz,

2012). Pour cela, une impulsion THz appelée «pompe», générée par un laser impulsionnel,

interagit avec une autre impulsion de ce même laser, appelée «sonde». Étant bien définies dans

le temps, les impulsions sondes permettent de détecter précisément dans le temps un phénomène

physique ultrarapide induit par l’impulsion pompe. Ces phénomènes physiques, comme l’effet

électro-optique ou l’accélération de charge libre dans un semi-conducteur, dépendent du champ

électrique THz de la pompe. En répétant ce processus tout en modifiant le délai temporel avec

lequel la pompe va interagir avec la sonde, l’évolution temporelle de ce phénomène est mesurée.

Ainsi, la variation temporelle du champ électrique de l’impulsion THz de pompe (appelée aussi

trace temporelle) (𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡)) est reconstruite par échantillonnage.

La technique pompe-sonde permet ainsi de détecter à un moment bien précis et sur une courte

durée la valeur du champ électrique d’une onde THz. Ainsi, un des éléments importants est la

durée temporelle de l’impulsion sonde. Celle-ci doit être courte (typiquement quelques dizaines

de fs) pour augmenter la gamme des fréquences détectées, maximiser le rapport signal-sur-bruit

et la dynamique de détection (Reimann, 2007). De plus, pour une sonde de longue durée, la

mesure du champ électrique à un temps donné est sous-estimée car le champ électrique oscille

de manière importante sur une fenêtre de lecture longue. Par conséquent, le signal reconstruit

par échantillonnage aura un rapport signal-sur-bruit faible. Pour une sonde de courte durée,

l’estimation du champ électrique à un temps donné est plus précise car le champ électrique

oscillera peu sur une fenêtre de lecture courte.

Certains lasers impulsionnels utilisés pour la génération et la détection THz, comme par exemple

la plupart des lasers ytterbium (Yb), émettent des impulsions de longues durées pouvant aller

jusqu‘à plusieurs centaines de fs. Ainsi, pour compresser temporellement ces impulsions,

diverses techniques peuvent être mises en place. Cela peut se faire grâce à une fibre optique

non linéaire couplée à une fibre photonique avec une dispersion négative (Nagai, Matsubara,

Ashida, Takayanagi & Ohtake, 2014), une cellule multipassage remplie d’argon et des miroirs à



25

dispersion négative (Kramer et al., 2020). L’un des systèmes THz développé au cours de cette

thèse, et présenté en détail dans le chapitre, 3 utilise également une technique de compression

temporelle des impulsions de sonde (Nkeck, Guiramand, Ropagnol & Blanchard, 2021).

La figure 0.12 présente le principe général de la technique pompe-sonde pour la détection

cohérente d’ondes THz. Cette technique nécessite de séparer (en intensité) un faisceau provenant

d’un laser impulsionnel, généralement avec une lame séparatrice. Une partie, généralement la

plus intense, sert de pompe pour générer une impulsion THz, l’autre partie de sonde pour la

détection. Le délai temporel entre la pompe et la sonde est modifié en changeant la longueur

du chemin optique de la sonde par rapport à celui de la pompe, ou vice versa. Pour cela, la

principale méthode consiste à introduire sur le trajet d’un des faisceaux (pompe ou sonde)

une ligne à retard faite d’une paire de miroirs ou d’un rétroréflecteur monté sur une platine à

translation motorisée. Le déplacement de ce type de dispositif est assez lent et engendre une durée

relativement longue (jusqu’à plusieurs dizaines de minutes) pour reconstruire temporellement

une impulsion THz. Afin de réaliser des balayages temporels plus rapidement (jusqu’à plusieurs

dizaines de traces temporelles par seconde), un réflecteur monté sur un dispositif oscillant (Jin,

Jeon, Kim, Kim & Shon, 2007) ou encore un prisme rotatif (Probst et al., 2014) peuvent être

utilisés pour modifier le trajet optique de la sonde . D’autres techniques de balayage temporel

dit non mécaniques tel que l’échantillonnage optique asynchrone, peuvent être utilisées (Yasui,

Saneyoshi & Araki, 2005). Dans ce cas, deux lasers avec des taux de répétition légèrement

différents sont utilisés respectivement pour la pompe et pour la sonde. Ainsi, un délai entre les

impulsions pompe et sonde s’accumulent graduellement entre les impulsions successives. La

méthode pompe-sonde est généralement utilisée avec des techniques de détection THz optique

qui seront présentées en détail dans les sections suivantes. Bon nombre d’entre elles nécessitent

l’utilisation d’un amplificateur à détection synchrone (Zurich-Instruments, 2019). Ce dispositif

permet de mesurer un signal de faible amplitude et fortement bruité. Pour cela, le signal mesuré

doit être modulé temporellement à une fréquence de référence par exemple à l’aide d’un hacheur

mécanique. Ce signal modulé est ensuite démodulé et filtré pour obtenir un signal continu et

débruité.
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Figure 0.12 Principe de la technique de détection pompe-sonde pour

reconstruction dans les domaines temporels et fréquentiels d’une impulsion

THz

Afin de pouvoir déterminer le spectre en fréquence d’une trace temporelle acquise par la

technique pompe-sonde, la transformée de Fourier(TF) peut être utilisée (Neu & Schmuttenmaer,

2018). Cet outil permet notamment de décomposer le champ électrique THz (𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡)) en

un ensemble de fonctions trigonométriques périodiques qui sont présentées dans le domaine

fréquentiel en fonction de leurs amplitudes (𝐴) et de leurs phases (𝜙). La transformée de Fourier

d’une impulsion THz 𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡) est donnée par l’équation suivante :

𝐸𝑇𝐻𝑧 ( 𝑓 ) = 𝑇𝐹 [𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡)] =
∫ −∞

+∞
𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡) 𝑒−𝑖2𝜋 𝑓 𝑡 𝑑𝑡 = 𝐴𝑇𝐻𝑧 ( 𝑓 ) 𝑒−𝑖𝜙𝑇𝐻𝑧 ( 𝑓 ) (0.6)

avec 𝑓 la fréquence, 𝐴𝑇𝐻𝑧 ( 𝑓 ) le spectre en amplitude et 𝜙𝑇𝐻𝑧 ( 𝑓 ) le spectre en phase.

À partir de la résolution de l’échantillonnage temporel (𝛿𝑡)(différence de temps entre deux

mesures consécutives), la fréquence maximale pouvant être détectée est donnée par (Guerboukha

et al., 2018b) :

𝑓𝑚𝑎𝑥 =
1

2𝛿𝑡
(0.7)

La résolution dans le domaine fréquentiel quant à elle dépend de la durée totale de la trace

temporelle acquise (𝑇𝑇𝑜𝑡𝑎𝑙 ) et elle est donnée par (Guerboukha et al., 2018b) :

𝛿 𝑓 =
1

𝑇𝑇𝑜𝑡𝑎𝑙
(0.8)
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Ainsi, en utilisant une ligne à retard permettant des variations du chemin optique de plusieurs

millimètres avec un pas de quelques micromètres (induisant un retard de quelques dizaines

de fs), des résolutions en fréquence (𝛿 𝑓 ) de l’ordre de la dizaine de GHz, avec des plages de

détection ( 𝑓𝑚𝑎𝑥) allant jusqu’à plusieurs dizaines de THz, sont possibles.

La détection cohérente d’onde THz par technique pompe-sonde est très largement utilisée dans

le domaine de la spectroscopie et elle est appelée spectroscopie THz dans le domaine temporel

(Neu & Schmuttenmaer, 2018). Cette méthode permet d’extraire les propriétés optiques de

matériaux, de gaz ou de liquides dans le domaine fréquentiel. Ainsi, à partir du spectre transmis à

travers un échantillon, la dépendance en fréquence de son indice de réfraction complexe ainsi que

sa conductivité et sa permittivité peuvent être déduits à l’aide d’algorithmes (Naftaly & Miles,

2007).

0.3.3.2 Détection THz à partir d’une antenne photoconductrice

Les antennes photoconductrices (APC), présentées comme source d’ondes THz dans la sec-

tion 0.2.2.1, peuvent aussi être utilisées comme détecteur et fonctionnent de façon similaire

(Zhang & Xu, 2010). Le faisceau de la sonde laser illumine l’espace entre les électrodes et

va créer des porteurs de charges libres. Le rayonnement THz illumine aussi cet espace et va

permettre d’accélérer ces porteurs de charges. Ce phénomène, induit par le champ électrique

THz, va ainsi produire un courant transitoire entre les électrodes. Ce courant, mesuré avec un

amplificateur à détection synchrone, est proportionnel au champ électrique THz. Les APC ont

l’avantage de permettre une détection sur une large bande spectrale et avec une haute sensibilité.

Cependant, cette technique est difficilement adaptable pour la détection d’impulsion THz intense

et elle ne permet pas une mesure directe et simple de la valeur absolue du champ électrique.

0.3.3.3 Détection THz à partir d’un plasma

La création de plasma par laser n’est pas uniquement bénéfique pour l’émission d’ondes THz

(voir Section 0.2.2.3) mais peut également être utilisée pour la détection THz. La principale

technique est appelée détection ABCD (de l’anglais Air-Breakdown Coherent Detection) (Dai,
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Xie & Zhang, 2006). Illuminé par une onde THz, un plasma induit par laser émet un rayonnement

à la seconde harmonique du laser. Ce phénomène est expliqué par un processus non linéaire

d’ordre 3 de mélange à quatre ondes. L’intensité de la seconde harmonique générée, mesurée

avec un photodétecteur, est proportionnelle à l’intensité THz. Afin de permettre une mesure

cohérente du champ électrique THz, un oscillateur local, avec une fréquence similaire à la

seconde harmonique, est ajouté. Cet oscillateur local est par exemple une seconde harmonique

provenant de la lumière blanche émise par le plasma ou encore une seconde harmonique induite

par un champ électrique externe continue et appliqué au plasma. La technique de détection

ABCD offre une très large bande spectrale de détection (jusqu’à plusieurs dizaines de THz).

Cependant cette technique est assez limitée car elle demande des impulsions extrêmement

intenses pour la sonde afin de pouvoir créer un plasma.

0.3.3.4 La détection THz par différence de fréquence

De manière analogue à la génération THz par différence de fréquence (voir Section 0.2.2.4), la

détection d’onde THz peut être réalisée par l’interaction de photons THz avec des photons dans la

gamme visible ou infrarouge (Guo, Ohno, Minamide, Ikari & Ito, 2008). La principale méthode,

la conversion paramétrique descendante (aussi appelée en anglais parametric down-conversion),

est basée sur le mélange, dans un cristal non linéaire, de photons THz avec des photons d’un

faisceau laser intense. Cette technique permet de transposer les informations portées par les

photons THz dans une autre gamme spectrale (visible ou infrarouge). Les photons dans cette

nouvelle gamme peuvent ensuite être facilement détectés avec des photodétecteurs ou des

caméras conventionnelles. Tout autant adaptée à la détection d’ondes THz continues (Murate

et al., 2014) ou bien d’impulsions THz large bande (Mine et al., 2023), elle a l’avantage de

permettre une détection extrêmement sensible avec un rapport signal sur bruit très élevé (Sakai,

Kawase & Murate, 2020). La principale limitation de cette technique est qu’elle ne permet pas

la mesure directe et cohérente du champ électrique. De plus, impliquant des phénomènes non

linéaires avec des rayonnements de longueurs d’ondes différents, elle nécessite une condition

d’accord de phase.
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0.3.3.5 La détection THz par effet électro-optique

Avec la détection par des APC (voir Section 0.3.3.2), la détection électro-optique (EO) est la

technique la plus largement utilisée pour la détection cohérente d’ondes. Cette méthode repose

sur la polarisation non linéaire induite d’un matériau. La réponse temporelle d’un matériau

illuminé par un champ électromagnétique est donnée par l’équation suivante en terme d’induction

électrique
⃗⃗ ⃗⃗
𝐷 (𝑡) (Boyd, 2008) :

⃗⃗ ⃗⃗
𝐷 (𝑡) = 𝜖0

⃗⃗ ⃗⃗
𝐸 (𝑡) + ⃗⃗⃗⃗

𝑃(𝑡) (0.9)

avec 𝜖0 la permittivité du vide (8, 85−12𝐴2.𝑠4.𝑘𝑔−1.𝑚−3).

Dans cette expression, le terme
⃗⃗ ⃗⃗
𝑃(𝑡) représente la polarisation induite du matériau. Soumis à un

champ électrique intense (
⃗⃗ ⃗⃗
𝐸 (𝑡)), cette dernière peut être écrite avec une composante linéaire et

des composantes non linéaires, décrites par l’équation suivante (donnée jusqu’à l’ordre 3) :

⃗⃗ ⃗⃗
𝑃(𝑡) = 𝜖0

(
𝜒(1)

⃗⃗ ⃗⃗
𝐸 (𝑡) + 𝜒(2) ⃗⃗ ⃗⃗𝐸 (𝑡)2 + 𝜒(3) ⃗⃗ ⃗⃗𝐸 (𝑡)3 + ...

)
(0.10)

avec 𝜒 la susceptibilité électrique du matériau. Cette dernière est supposée instantanée et elle est

donc indépendante du temps (𝑡).

L’effet EO est caractérisé par un changement quasi instantané des propriétés optiques d’un

matériau induit par un champ électrique statique (ou de basse fréquence) (
⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗⃗
𝐸0(𝑡)). Il peut être

linéaire en fonction du champ
⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗⃗
𝐸0(𝑡) , c’est l’effet Pockels (effet de second ordre) ou bien

quadratique, c’est l’effet Kerr (effet de troisième ordre). Pour la détection cohérente d’un champ

électrique THz c’est l’effet Pockels qui est utilisé et il sera désigné par effet EO dans la suite de

ce manuscrit. Ainsi, la polarisation non linéaire dans le domaine fréquentiel induite par effet EO

est donnée par :
⃗⃗ ⃗⃗
𝑃 𝑁𝐿 (𝜔) = 𝜖0𝜒(2) (𝜔)

⃗⃗ ⃗⃗
𝐸 (𝜔) ⃗⃗ ⃗⃗𝐸 0 (0.11)

avec 𝜔 la pulsation du champ électrique optique. À noter que pour la suite, 𝜔 sera considéré

comme constant et ainsi négligé dans les équations. L’expression vectorielle de la polarisation
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non linéaire (équation 0.11) peut être décomposée sous forme matricielle de la manière suivante :

⃗⃗ ⃗⃗
𝑃 𝑁𝐿 = 𝜖0

∑
𝑖 𝑗 𝑘

𝜒(2)𝑖 𝑗 𝑘 𝐸 𝑗𝐸0,𝑘 (0.12)

𝜒(2)𝑖 𝑗 𝑘 correspond au tenseur de susceptibilité et dépend des propriétés optiques du matériau.

Ce tenseur est lié aux coefficients EO linéaires (𝑟𝑖 𝑗 𝑘 ) par la relation suivante (Jazbinsek, Puc,

Abina & Zidansek, 2019) :

𝑟𝑖 𝑗 𝑘 = − 2

𝑛2
𝑖 𝑛

2
𝑗

𝜒(2)𝑖 𝑗 𝑘 (0.13)

Les propriétés optiques d’un matériau peuvent être données par son l’ellipsoïde des indices.

Cette dernière représente spatialement la valeur des indices de réfraction 𝑛𝑖 du matériau. En

l’absence d’un champ électrique statique (𝐸0 = 0), l’ellipsoïde des indices est donné par :

𝑥2

𝑛2
1

+ 𝑦
2

𝑛2
2

+ 𝑧
2

𝑛2
3

= 1 (0.14)

En présence d’un champ électrique statique 𝐸0, les indices de réfraction du matériau sont

modifiés par effet EO et sont donnés par l’équation (Coutaz, 2012) :

1

𝑛2
𝑖

=
1

𝑛2
0,𝑖

+ Δ

(
1

𝑛2
𝑖

)
=

1

𝑛2
0,𝑖

+
∑
𝑗

𝑟𝑖 𝑗 𝐸0, 𝑗 (0.15)

Dans cette expression, la notation de Voigt est utilisée afin de remplacer les deux premiers

indices du i et j d’un tenseur présentant une symétrie par un indice unique i. De cette manière,

les nouvelles valeurs de l’indice i : 1,2,3,4,5,6 correspondent aux indices respectifs : xx, yy, zz,

yz, xz, xy. Ainsi, en présence d’un champ électrique statique 𝐸0, l’ellipsoïde des indices est

donné par l’équation :

[
1

𝑛2
𝑥

+ Δ

(
1

𝑛2
1

)]
𝑥2 +

[
1

𝑛2
𝑦

+ Δ

(
1

𝑛2
2

)]
𝑦2 +

[
1

𝑛2
𝑧

+ Δ

(
1

𝑛2
3

)]
𝑧2 + ...

... 2Δ

(
1

𝑛2
4

)
𝑦𝑧 + 2Δ

(
1

𝑛2
5

)
𝑥𝑧 + 2Δ

(
1

𝑛2
6

)
𝑥𝑦 = 1

(0.16)



31

La modification de l’ellipsoïde des indices en présence d’un champ statique externe (voir les

équations 0.14 et 0.18) induit une biréfringence du matériau, c’est-à-dire une variation de ses

indices de réfraction.

La première démonstration de la détection THz par effet EO a été faite en 1995 grâce à un cristal

de tantalate de lithium (LiTaO3) (Wu & Zhang, 1995). Pour cette technique de détection, le champ

électrique THz est considéré comme un champ électrique statique. Ainsi, c’est la biréfringence

induite par effet EO dans un matériau non linéaire qui est mesurée. Cette biréfringence se

manifeste pour des pulsations (𝜔) dites optiques , qui correspondent typiquement à des longueurs

d’ondes dans le visible ou dans l’infrarouge proche. Pour la détection EO le choix du cristal est

déterminant (Wu & Zhang, 1996). Tout d’abord, il doit posséder des coefficients EO linéaires

(𝑟𝑖 𝑗 𝑘 ) élevés afin de garantir une biréfringence induite par EO importante. Ensuite, il doit être

le plus transparent possible aux longueurs d’onde THz, mais aussi à la longueur d’onde de la

sonde optique. Le choix du cristal doit également être fait pour limiter la présence de phonons

pouvant réduire la bande spectrale de sensibilité par absorption (Gallot, Zhang, McGowan,

Jeon & Grischkowsky, 1999). Enfin, la condition d’accord de phase entre les faisceaux sonde

et THz doit être respectée (voir Section 1.1.2). Cela permet de maximiser leur interaction sur

une grande distance dans le cristal et favoriser un effet EO important. Ainsi la vitesse de phase

de l’impulsion THz et la vitesse de groupe de l’impulsion sonde doivent être similaires. Des

cristaux non linéaires avec une structure cristalline de type zinc-blende ( groupe de symétrie

43𝑚), comme le tellurure de zinc (ZnTe) (Winnewisser, Jepsen, Schall, Schyja & Helm, 1997),

le phosphure de gallium (GaP) (Wu & Zhang, 1997), le tellurure de cadmium (CdTe) (Ropagnol

et al., 2020) ou le sulfure de zinc (ZnS) (Nkeck, Ropagnol, Nechache & Blanchard, 2020),

peuvent être utilisés pour la détection EO. D’autres cristaux ne présentant pas de symétrie,

avec par exemple une structure trigonale de type 3𝑚, peuvent être utilisés (Winnewisser et al.,

1997). C’est par exemple le cas du niobate de lithium (LN) dont les coefficients électro-optiques
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linéaires sont donnés par le tenseur suivant :

𝑟𝑖𝑘 =

⎡⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎣

0 −𝑟22 𝑟13

0 𝑟22 𝑟13

0 0 𝑟33

0 𝑟42 0

𝑟42 0 0

−𝑟22 0 0

⎤⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎦

(0.17)

avec 𝑟13 = 6, 5 𝑝𝑚/𝑉 , 𝑟22 = 3, 4 𝑝𝑚/𝑉 , 𝑟33 = 30, 8 𝑝𝑚/𝑉 et 𝑟42 = 32, 6 𝑝𝑚/𝑉 à 633 nm

(Blanchard, Doi, Tanaka & Tanaka, 2013)

Pour mesurer la biréfringence induite dans un cristal par effet EO, l’état de polarisation

d’un faisceau optique appelé également sonde est étudié. La figure 0.13 présente l’une des

configurations possibles pour la détection EO (Coutaz, 2012). Cette dernière nécessite une lame

quart d’onde ( 𝜆
4
), une lame demi-onde ( 𝜆

2
), un prisme de Wollastion et deux photodiodes. La

polarisation de faisceau sonde est fixée dans un état linéaire (PL). Tout d’abord, dans le cas ou il

n’y a pas d’interaction avec un champ électrique THz dans le cristal EO (et la biréfringence

naturelle de ce cristal négligée), la polarisation de la sonde en sortie du cristal est inchangée,

elle reste donc linéaire. La lame quart d’onde est ensuite alignée pour conserver une polarisation

linéaire. Ensuite, la lame demi-onde est placée de sorte à pouvoir tourner la polarisation et

atteindre une polarisation linéaire à 45°. Enfin, le prisme de Wollaston est utilisé pour séparer

spatialement les états de polarisation horizontale (s) et verticale (p). Les intensités de ces derniers

sont mesurées avec les photodiodes. Ainsi, lorsqu’il n’y a pas de THz, cette configuration conduit

à une intensité identique pour les états de polarisations s et p et la sonde est dite balancée

avec une différence d’intensité entre s et p nulle. À présent, lorsque le faisceau sonde interagit

avec un champ électrique THz dans le cristal, l’effet EO induit une biréfringence du cristal

qui conduit à une rotation de la polarisation de la sonde. Celle-ci passe d’un état linéaire

(PL) à un état elliptique (PE). La lame quart d’onde utilisée ensuite permet de transformer la

polarisation elliptique de la sonde en une polarisation linéaire. Enfin, la lame demi-onde quant
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à elle permet de conserver la polarisation linéaire. Cette polarisation n’étant plus à 45°, les

intensités pour s et p mesurées par les photodiodes ne sont plus égales. Cette configuration

offre une sensibilité élevée pour la mesure de la modulation de l’état de polarisation de la

sonde (Duvillaret, Rialland & Coutaz, 2002). Elle permet également de convertir toute variation

d’ellipticité de la polarisation de la sonde après le cristal EO en une polarisation linéaire.

Figure 0.13 Principe de la technique de détection EO avec les variations de

l’état de polarisation de la sonde. ( 𝜆
2
) : lame demi-onde, ( 𝜆

4
) : lame quart

d’onde, PE : polarisation elliptique, PL : polarisation linéaire

Intéressons-nous à présent au cas de la détection THz par EO avec un cristal de LN. Dans la

démonstration suivante, le rayonnement THz se propage de manière colinéaire avec la sonde

optique selon x, avec une unique composante de polarisation selon z (donc 𝐸𝑇𝐻𝑧
1,2 = 𝐸𝑇𝐻𝑧𝑥,𝑦 = 0)

(voir l’insert de la Figure 0.13). Aussi, la polarisation de la sonde, parallèle à la polarisation THz,

est selon z. En présence du rayonnement THz, l’ellipsoïde des indices est donné par l’équation :

𝑥2

𝑛2
0,1

+ 𝑦2

𝑛2
0,2

+ 𝑧2

𝑛2
0,3

+ 𝐸𝑇𝐻𝑧𝑧

[
𝑟13𝑥

2
] + 𝐸𝑇𝐻𝑧𝑧

[
𝑟13𝑦

2
] + 𝐸𝑇𝐻𝑧𝑧

[
𝑟33𝑧

2
]
= 1 (0.18)
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À partir de l’équation 0.15, les indices de réfraction modifiés par effet EO sont donnés par :

𝑛𝑖 = 𝑛0,𝑖

√√√√(
1 + 𝑛2

0,𝑖

∑
𝑗

𝑟𝑖 𝑗 𝐸
𝑇𝐻𝑧
0, 𝑗

)−1

(0.19)

𝑛𝑖 = 𝑛0,𝑖 − 1

2
𝑛3

0,𝑖

∑
𝑗

𝑟𝑖 𝑗 𝐸0, 𝑗𝑇𝐻𝑧 (0.20)

L’équation 0.20 correspond au développement limité de l’équation 0.19 en considérant une faible

variation de l’indice de réfraction induit par rapport à 1. Par conséquent, l’indice de réfraction

modifié selon l’axe de polarisation de la sonde, z (𝑖 = 3), est donné par :

𝑛𝑧𝑧 = 𝑛0,𝑧𝑧 − 1

2
𝑛3

0,𝑧𝑧𝑟33𝐸
𝑇𝐻𝑧
0,𝑧︸������������︷︷������������︸

𝛿𝑛𝑧𝑧

(0.21)

La différence de l’indice de réfraction due à l’effet EO (𝛿𝑧𝑧) induit un déphasage de la sonde

optique (Γ) qui est donné par l’équation suivante :

Γ =
2𝜋

𝜆
(𝛿𝑧𝑧) 𝐿 =

2𝜋

𝜆

1

2
𝑛3

0,𝑧𝑧𝑟33𝐸
𝑇𝐻𝑧
0,𝑧 𝐿 (0.22)

avec 𝜆 la longueur d’onde de la sonde optique, 𝐿 l’épaisseur du cristal EO et 𝑛0,𝑧𝑧 l’indice

de réfraction du cristal selon l’axe y qui correspond à l’indice extraordinaire. Ce déphasage

de la sonde, après sa propagation dans le cristal, peut être évalué en mesurant la différence

d’intensité sur les photodiodes, appelé modulation (𝑀). Considéré comme relativement faible ,

l’approximation aux petits angles peut être faite et le déphasage induit est donné par l’équation

suivante :

𝑀 =

����𝑆𝑠 − 𝑆𝑝𝑆𝑠 + 𝑆𝑝

���� = |−𝑠𝑖𝑛(Γ) |≈ |Γ| (0.23)

avec 𝑆𝑠 le signal de la photodiode correspondant à la polarisation s de la sonde et 𝑆𝑝 le signal de

la photodiode correspondant à la polarisation p de la sonde.

Ainsi, en combinant les équations 0.22 et 0.23, le champ électrique THz peut être calculé à partir
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de la mesure de la modulation et il est donné par l’équation suivant :

𝐸𝑇𝐻𝑧
0,𝑧 = 𝐸𝑇𝐻𝑧

0
=

𝑀𝜆

𝜋𝑛3
0,𝑧𝑧𝑟33𝐿

(0.24)

Utilisé avec une technique de détection pompe-sonde précédemment décrite (voir Section

0.3.3.1), on parle dans ce cas d’échantillonnage EO. Cette technique permet ainsi de mesurer de

manière absolue l’évolution temporelle du champ électrique d’une impulsion THz intense. C’est

cette technique de détection qui a été très largement utilisée tout au long de ce travail de thèse.

0.4 Motivations de la thèse

Depuis ces dernières années, le domaine des ondes THz suscite un intérêt croissant et il est

source de nombreuses recherches. Cela se traduit par la publication de plus de 10 000 articles en

2023 contre la moitié moins 15 ans auparavant (source : https://www.engineeringvillage.com/,

en date du 08-01-2024). Dans les sections précédentes, une multitude de techniques mises en

place pour générer et détecter les ondes THz ont été présentées. Quelques-unes des applications

des ondes THz ont aussi été introduites. Un bon nombre d’entre elles est basé sur la mesure

d’information spatiale en 2D, voire en 3D, d’un objet. Pour cela des systèmes d’imagerie active

sont nécessaires (voir Section 1.2). Ces derniers sont composés : d’une source de rayonnement

THz permettant d’illuminer l’objet étudié, d’un dispositif d’imagerie permettant de faire une

image de celui-ci, d’un détecteur pour mesurer la lumière de l’image formée et d’une partie

dédiée au traitement des images acquises. Le développement de l’imagerie dans la gamme THz

fait cependant face à de nombreuses limitations. En voici les principales :

• L’utilisation de sources d’illumination THz performantes

Afin d’obtenir des images à contraste élevé et pouvant être utilisées avec des objets absorbant

fortement le rayonnement THz, les systèmes d’imageries doivent satisfaire certaines conditions

d’illumination.

• Une large gamme spectrale

Comme présenté dans la section 0.3, la large gamme spectrale des ondes THz conduit à
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l’utilisation d’une multitude de techniques de détection. Ainsi, en imagerie, en plus de

pouvoir permettre l’acquisition d’images, ces détecteurs doivent idéalement posséder une

sensibilité sur une large gamme spectrale.

• Une résolution spatiale assez limitée

Même si l’imagerie THz offre une résolution spatiale bien supérieure aux micro-ondes

(supérieure dans le sens de meilleure), celle-ci est limitée par la diffraction. En champ

lointain, elle est donc moins intéressante que l’imagerie dans d’autres domaines spectraux

comme par exemple le visible.

• L’acquisition directe d’images en 2D

Afin d’obtenir des images en 2D, la majorité des techniques sont basées sur un balayage

spatial du faisceau THz, de l’objet ou du détecteur THz. Le détecteur mesure point par point

le rayonnement THz pour ensuite reconstruire une image en 2D. Cette méthode demande un

temps d’acquisition parfois très long (jusqu’à plusieurs minutes) avant d’obtenir une image

et elle est donc peu adaptée pour des applications dynamiques (échantillon en mouvement)

ou pour des applications industrielles.

Afin de dépasser les limites précédemment citées, de nombreuses recherches sont actuellement

menées pour optimiser et développer de nouvelles techniques d’imagerie. Pour répondre à la

première limitation présentée ci-dessus, des sources THz intenses avec une puissance moyenne

relativement élevée peuvent être utilisées. La limite de résolution peut être outrepassée grâce à

des techniques d’imagerie en champ proche ou d’imagerie super-résolution. Enfin, l’utilisation

de systèmes d’imageries avec des détecteurs matriciels en 2D, ou bien des techniques de

reconstruction d’images par imagerie compressée avec un pixel unique, peuvent être des

solutions aux temps longs d’acquisition nécessaires. Par conséquent, c’est dans ce contexte de

progrès et d’innovations importantes en imagerie THz que s’inscrit cette thèse de doctorat. La

section suivante exposera en détail les objectifs de ce travail.
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0.5 Objectifs de la thèse

La section précédente a introduit les limitations majeurs de l’imagerie THz. L’objectif principal

de cette thèse est de mettre en place des systèmes d’imagerie performants permettant de pallier ces

limitations. Comme présenté en détail ci-dessous, les différents aspects du système d’imagerie,

de la source lumineuse, jusqu’au traitement des données en passant par la partie imagerie et

détection, ont été étudiés et sujets à divers développements.

• La source de rayonnement THz

Pour prendre des images d’un objet dans la gamme THz, il est important d’illuminer fortement

ce dernier. Pour cela, une source THz intense et impulsionnelle est nécessaire. Avec un

champ électrique élevé, la détection peut être réalisée par EO avec un maximum de contraste.

De plus, la source doit émettre une puissance THz moyenne élevée afin de garantir un niveau

de signal-sur-bruit satisfaisant.

• Le dispositif d’imagerie THz

Le dispositif d’imagerie THz permet de réaliser l’image de l’objet étudié sur le détecteur

THz. Pour ce faire, les ondes THz sont manipulées spatialement, par exemple à l’aide de

miroirs réfléchissants ou de lentilles. Ainsi plusieurs configurations d’imageries comme par

exemple l’imagerie en transmission, en réflexion, en champ proche ou en champ lointain

sont possibles (voir Section 1.2).

• La détection du rayonnement THz

Afin d’enregistrer l’image formée par le dispositif d’imagerie, le rayonnement THz qui a

interagi avec l’objet est détecté de manière cohérente ou incohérente. De plus, afin de détecter

spatialement les ondes THz , un pixel unique ou bien une matrice de détecteurs peuvent être

utilisés (voir Section 1.2).

• Le traitement des images THz

Dans le but d’exploiter les images acquises dans diverses applications, un traitement de ces

dernières est bien souvent nécessaire. Cela permet par exemple de retrouver des informations

fréquentielles ou encore d’améliorer leurs résolutions spatiales.
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Les premiers objectifs (Objectif 1 et Objectif 2) de ce travail de recherche ont été consacrés à la

mise en place de sources THz impulsionnelles. La technique de génération par RO a été utilisée

avec un laser à Yb de type industriel, donc fiable et stable, de la compagnie Light Conversion

(model : Pharos).

Une première source THz à cristal de ZnTe a été investiguée (Objectif 1 - Chapitre 2). Nous

avons démontré que ce cristal, pompé avec une longueur d’onde de 1024 nm, n’est pas performant

pour la génération THz à cause d’un mauvais accord de phase. Nous avons aussi donné une

explication quant à la variation de la forme d’onde générée en fonction de l’intensité de la pompe.

Une seconde source THz, cette fois-ci performante, a aussi été mise en place (Objectif 2 -

Chapitre 3). Celle-ci utilise un cristal de niobate de lithium (LN) pompé optiquement par

une impulsion avec un front d’onde incliné. C’est cette source THz qui a été utilisée avec les

systèmes d’imagerie développés par la suite. Cette source THz efficace, génère des impulsions

de forte intensité. De plus, avec une large bande d’émission spectrale (c’est-à-dire une impulsion

monocycle et de courte durée), elle est parfaitement adaptée à l’imagerie THz hyperspectrale

(voir Objectif 3). Enfin, avec sa puissance élevée, elle peut également être appliquée avec une

caméra THz et ainsi permettre de réaliser de l’imagerie avec des contrastes élevés (voir Objectif

4).

L’Objectif 3 et l’Objectif 4 de ce travail ont été portés sur le développement de deux techniques

d’imagerie différentes. Elles permettent toutes les deux de faire de l’imagerie super-résolution

d’objets et ainsi dépasser la limite de la résolution spatiale relativement faible qu’offrent les

ondes THz. Elles utilisent également des détecteurs permettant l’acquisition d’images en temps

réel et sans la nécessité de balayage spatial.

Dans l’Objectif 3 (Chapitre 4), une configuration d’imagerie en champ proche est utilisée. Pour

cela, l’objet est directement placé au contact du détecteur THz. De plus, un ensemble de miroirs

est employé afin d’illuminer fortement l’objet en focalisant le rayonnement de la source THz.

De plus, une technique de détection EO en 2D est mise en place. Cette dernière permet de

mesurer spatialement, temporellement et de manière cohérente le champ électrique THz qui

interagit avec l’objet. La démonstration que nous avons faite est basée sur un capteur d’image
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de polarisation. Nous avons aussi montré la possibilité d’utiliser la détection EO en 2D pour

de l’imagerie hyperspectrale. L’imagerie hyperspectrale permet de retrouver, pour plusieurs

dizaines de fréquences différentes, la distribution spatiale de l’amplitude et de la phase du

rayonnement THz. Pour cela, un traitement des images acquises est nécessaire afin de passer du

domaine temporel vers le domaine fréquentiel.

Dans l’Objectif 4 (Chapitre 5), une technique d’imagerie super-résolution est étudiée. Afin

d’imager l’objet, le dispositif d’imagerie utilisé consiste en un objectif composé de lentilles THz

en silicium. Une caméra THz incohérente basée sur une matrice de microbolomètres permet

l’enregistrement des images. Ce système inclut également un dispositif expérimental permettant

de moduler spatialement le faisceau THz illuminant l’objet. Ainsi, grâce à ce dispositif et une

méthode de traitement d’images, des images THz super-résolues peuvent être reconstruites.

Les différents objectifs présentés ci-dessus peuvent être synthétisés dans la figure 0.14.

Figure 0.14 Présentation des objectifs de la thèse

0.6 Organisation de la thèse

Cette thèse rapporte le travail que nous avons mené au cours de ces dernières années dans le

domaine de l’imagerie THz et le développement de sources THz.
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Le chapitre 1 présente dans une première section l’état de l’art des sources THz basé sur le RO.

La seconde section de ce chapitre se concentre sur l’état de l’art des techniques d’imageries THz.

Le chapitre 2 se focalise sur les résultats obtenus sur la génération THz par RO dans un cristal

de ZnTe. Ce chapitre est entièrement basé sur un article qui a été publié en 2021 dans le journal

Optics Letters (Guiramand, Ropagnol & Blanchard, 2021).

Le chapitre 3 est consacré quant à lui à la présentation de la source THz performante mise en

place au cours de cette thèse et de ses caractéristiques. Ce chapitre est entièrement basé sur

un article qui a été publié en 2022 dans le journal Photonics Research (Guiramand, Nkeck,

Ropagnol, Ozaki & Blanchard, 2022b).

Le chapitre 4 présente la technique d’imagerie EO en 2D mise en place ainsi que les résultats

obtenus. Ce chapitre est entièrement basé sur un article qui a été publié en en 2024 dans le

journal New Journal of Physics (Guiramand, Lafrenière-Greig, Ropagnol & Blanchard, 2024).

Le chapitre 5 décrit la méthode développée pour réaliser de l’imagerie super-résolution avec une

caméra THz. Les résultats préliminaires obtenus y sont également exposés.

Enfin, la section CONCLUSION ET RECOMMANDATIONS fait la synthèse des résultats obtenus

tout au long de ce travail et préconise des pistes pour de futurs développements.



CHAPITRE 1

REVUE DE LITTÉRATURE

Le domaine des ondes THz, et en particulier celui de l’imagerie, s’est très largement formé

autour de la conception de sources et de détecteurs. Comme présenté dans le premier Chapitre

(sections 0.2 et 0.3), de nombreuses technologies sont actuellement disponibles.

La première partie de ce Chapitre présente en détail la technique de génération par redressement

optique (RO) et dresse un état de l’art de celle-ci. La seconde partie présente quant à elle le

domaine de l’imagerie THz et les différentes techniques récemment développées.

1.1 La génération d’impulsion THz par redressement optique

La génération THz par RO est un cas particulier de la génération par différence de fréquence

(voir Section 0.2.2.4). La première démonstration de génération d’impulsions THz par RO a

été faite par Auston et al. en 1984 (Auston et al., 1984b). Depuis, de nombreuses avancées et

améliorations ont été réalisées dans ce domaine, comme présenté dans les sections suivantes.

1.1.1 Présentation du processus de génération par redressement optique

Le RO est un phénomène d’optique non linéaire de second ordre impliquant l’interaction de

deux photons d’une impulsion laser femtoseconde dans un cristal non linéaire (voir Section

1.1.3) (Coutaz, 2012). Une impulsion laser femtoseconde (appelée pompe) est caractérisée dans

le domaine des fréquences par un large spectre (voir Figure 1.2). Par exemple, une impulsion

limitée par la transformée de Fourier, d’une durée de 270 fs et centrée à 1024 nm aura une

largeur spectrale à mi-hauteur de 5,7 nm (Wollenhaupt, Assion & Baumert, 2007). Le RO est un

phénomène résultant de l’interaction de deux photons de fréquences différentes de l’impulsion

pompe : 𝜔 et 𝜔 −Ω (voir figure 1.1). Par un processus de différence de fréquence, un photon de

fréquence Ω est généré et sa fréquence est dans la gamme THz (voir Figure 1.1). Ainsi, le RO

peut être vu comme une différence de fréquence interimpulsion où toutes les paires de photons

séparées de Ω contribuent à la génération de photons dans le domaine THz.
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Figure 1.1 Principe de la génération THz par redressement optique. a)

Illustration des spectres d’une impulsion THz générée par RO et d’une

impulsion pompe. b) Illustration du phénomène de RO à partir du diagramme

des niveaux d’énergie atomique

D’un point de vue ondulatoire, le phénomène de RO peut être décrit à partir de la polarisation

de second ordre induite par une impulsion laser intense dans un cristal (Boyd, 2008). Cette

dernière est donnée par l’équation 0.10 (voir INTRODUCTION). Le terme correspondant à la

polarisation non linéaire de second ordre dans le domaine temporel peut être écrit sous la forme

suivante :
⃗⃗ ⃗⃗
𝑃 𝑁𝐿 (𝑡) = 𝜖0𝜒(2)

⃗⃗ ⃗⃗
𝐸 (𝑡) ⃗⃗ ⃗⃗𝐸 (𝑡) (1.1)

avec
⃗⃗ ⃗⃗
𝐸 (𝑡) l’évolution temporelle du champ électrique de l’impulsion pompe. Elle correspond

au produit d’une onde harmonique (𝑒−𝑖(𝜔0 𝑡) + 𝑒+𝑖(𝜔0 𝑡)) avec une fonction enveloppe de forme

gaussienne (Wollenhaupt et al., 2007).

Le champ électrique de l’impulsion pompe (voir Figure 1.2a), en négligeant son caractère

vectoriel, est donné par l’équation suivante :

𝐸 (𝑡) = 𝐸0

2
𝑒

−𝑡2 2𝑙𝑛(2)
Δ𝑡2 (𝑒−𝑖(𝜔0 𝑡) + 𝑒+𝑖(𝜔0 𝑡)) (1.2)

avec 𝐸0 l’amplitude maximale du champ électrique, 𝜔0 la fréquence centrale du spectre et Δ𝑡 la

durée à mi-hauteur.

Il est important de noter que même si l’équation 1.2 fait intervenir une seule onde harmonique

(à 𝜔0), son enveloppe gaussienne lui confère une distribution spectrale, qui n’est pas monochro-
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matique, mais gaussienne. Ainsi, les différentes fréquences présentes peuvent interagir les unes

avec les autres via une différence de fréquences. À titre d’illustration, l’insert de la Figure 1.2c)

présente le spectre d’une impulsion pompe définie par l’équation 1.2, avec une longueur d’onde

centrée à 1024 nm et une durée de 270 fs ( Figure 1.2a). À partir des équations 1.1 et 1.2, la

partie réelle de la polarisation non linéaire de second ordre peut être calculée et elle est donnée

par :

𝑃𝑁𝐿 (𝑡) = 𝜖0𝜒(2)
𝐸2

0

4
𝑒

−2𝑡2 2𝑙𝑛(2)
Δ𝑡2 (𝑒−𝑖(𝜔0 𝑡) + 𝑒+𝑖(𝜔0 𝑡))2 (1.3)

𝑃𝑁𝐿 (𝑡) = 𝜖0𝜒(2)
𝐸2

0

4
𝑒

−2𝑡2 2𝑙𝑛(2)
Δ𝑡2 (𝑒−𝑖(2𝜔0 𝑡) + 𝑒+𝑖(2𝜔0 𝑡)︸������������������︷︷������������������︸

𝐺𝑆𝐻

+ 2𝑒+𝑖0𝜔0 𝑡︸���︷︷���︸
𝑅𝑂

) (1.4)

La polarisation de second ordre induite par une impulsion pompe dans un cristal (équation 1.4)

possède :

• un terme dépendant de 2𝜔0. Ce dernier correspond à la génération de la seconde harmonique

(GSH) de la fréquence centrale de l’impulsion pompe.

• un terme dépendant de 0𝜔0. Ce dernier correspond au phénomène de RO et il est responsable

de la génération THz. Ainsi la polarisation non linéaire du cristal correspondant au RO (voir

Figure 1.2b) peut être écrite de la manière suivante :

𝑃𝑁𝐿𝑅𝑂 (𝑡) = 𝜖0𝜒(2)
𝐸2

0

2
𝑒

−2𝑡2 2𝑙𝑛(2)
Δ𝑡2 (1.5)

Cette polarisation est transitoire et sa variation dépend de la variation temporelle de l’enveloppe

de l’impulsion pompe. À partir de l’équation d’onde non linéaire (Boyd, 2008), la polarisation

transitoire non linéaire du cristal correspondant au RO cause l’accélération de charges et peut

ainsi être vue comme une source de rayonnement électromagnétique. Ce rayonnement est dans

la gamme de fréquences THz et l’évolution temporelle du champ électrique qui lui est associé

(𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡)) est donnée par :

𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡) ∝
𝑑2 𝑃𝑁𝐿𝑅𝑂 (𝑡)
𝑑 𝑡2

= 𝜖0𝜒
(2) 𝐸

2
0

2
𝑒

−2𝑡2 2𝑙𝑛(2)
Δ𝑡2

[
𝑡2

64 𝑙𝑛(2)2

Δ𝑡4
− 8 𝑙𝑛(2)

Δ𝑡2

]
(1.6)
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Son spectre en fréquence ( 𝑓 = 2𝜋𝜔) (voir Figure 1.2c), obtenu par TF de l’équation 1.7, est

quant à lui donnée par :

𝐸𝑇𝐻𝑧 ( 𝑓 ) = 𝑇𝐹 [𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡)] ∝ 𝑓 2

√
𝜋

4𝑙𝑛(2) Δ𝑡 𝑒
−𝜋2 𝑓 2 Δ𝑡2

4𝑙𝑛(2) (1.7)

Par conséquent, plus l’impulsion pompe a une durée courte, plus son spectre est large ; ainsi

l’impulsion THz générée a des fréquences plus hautes et un spectre plus large.

Figure 1.2 Simulation du phénomène de génération THz par redressement

optique. a) Évolution temporelle du champ électrique (𝐸 (𝑡)) d’une impulsion

pompe d’une durée de 270 fs et centré à 1024 nm. b) Évolution temporelle de

la polarisation non linéaire liée au RO (𝑃𝑁𝐿𝑅𝑂 (𝑡)) et du champ électrique de

l’impulsion THz générée par RO (𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑡)). c) Spectre en amplitude de

l’impulsion THz générée par RO (𝐸𝑇𝐻𝑧 ( 𝑓 )). Insert : Spectre en amplitude de

l’impulsion pompe

La technique de génération par RO permet de générer des impulsions THz quasi monocycles

avec un champ électrique au pic très élevé, pouvant aller au-delà du MV/cm (Hirori, Doi,

Blanchard & Tanaka, 2011)(Vicario et al., 2014)(Wu et al., 2023). Elle offre également une

efficacité de conversion élevée pouvant aller au-delà de 1%(Huang et al., 2015)(Gollner et al.,

2021). Cette efficacité est limitée par plusieurs phénomènes (accord de phase, dispersion

angulaire de la pompe, absorption du cristal,...) et dont certains sont présentés dans la suite de

ce Chapitre (Ravi, Huang, Carbajo, Wu & Kärtner, 2014). Il est intéressant de noter que dans

le cas de la génération THz par RO, l’efficacité de conversion des photons est très élevée et

peut dépasser 100% (Kramer et al., 2020). Ce paramètre renseigne sur le nombre moyen de
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photons THz générés par chaque photon du laser de pompe. Ainsi, plusieurs photons THz sont

générés à partir d’un photon pompe, ce qui est expliqué par un effet cascade important dans le

cas du RO permettant de surmonter la limite de Manley-Rowe (Ravi et al., 2014) (Nagai et al.,

2014). Aussi, le champ électrique THz généré par RO ne dépend pas de la phase intrinsèque du

champ électrique de la pompe, mais uniquement de son enveloppe, ce qui garantit une stabilité

importante. Enfin, cette technique offre une émission possible sur toute la gamme THz (de 0,1

THz jusqu’au-delà de 10 THz), dont la largeur de bande est en partie déterminée par la durée de

l’impulsion pompe (Fülöp, Pálfalvi, Almási & Hebling, 2010).

La génération THz par RO présente cependant plusieurs limitations. D’une part, l’émission

peut être restreinte en terme d’efficacité et de largeur spectrale par l’absorption de la pompe par

le cristal non linéaire (Wu, Zhou, Huang, Ahr & Kärtner, 2015) et par la dispersion du cristal

non linéaire aux fréquences THz (Vidal, Degert, Tondusson, Oberlé & Freysz, 2011). Aussi,

la présence de phonons dans le cristal non linéaire peut engendrer des bandes d’absorption

(Gallot et al., 1999). D’autre part, pour la génération par RO, le seuil d’endommagement du

cristal non linéaire par le laser de pompe est un aspect important à considérer et qui peut

limiter la puissance ou l’intensité THz générée (Bach, Mero, Chou & Petrov, 2017). De plus,

étant un phénomène d’optique non linéaire, le RO peut également être en compétition avec

d’autres effets non linéaires, comme par exemple l’absorption à plusieurs photons (Hoffmann,

Yeh, Hebling & Nelson, 2007) (Vidal et al., 2011) ou encore des effets thermiques (Kramer

et al., 2020). Cela a pour conséquences de limiter l’efficacité du processus de génération THz,

mais aussi d’affecter la forme temporelle de l’impulsion générée. C’est un de ces phénomènes,

l’absorption à deux photons dans le ZnTe, qui sera étudié dans le Chapitre 2 (Guiramand et al.,

2021). Enfin, une des considérations indispensables à prendre en compte est la condition d’accord

de phase entre la pompe et le rayonnement THz généré. Cette condition affecte grandement

l’efficacité de la génération THz. La condition d’accord de phase ainsi que les différentes

techniques possibles pour pouvoir l’atteindre sont présentées en détail dans les Sections 1.1.2 et

1.1.4.
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1.1.2 La condition d’accord de phase

La condition d’accord de phase entre l’impulsion pompe et l’impulsion THz générée peut être

étudiée à partir de la conservation de la quantité de mouvement au cours du processus de RO et

elle est donnée en termes de vecteur d’onde par l’équation suivante (Nahata, Weling & Heinz,

1996b) :

Δ𝑘 = 𝑘𝑇𝐻𝑧 (Ω) − [𝑘𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 (𝜔) − 𝑘𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 (𝜔 −Ω)] = 0 (1.8)

En considérant les fréquences de la pompe (𝜔) bien plus grande que les fréquences THz générées

(Ω), l’équation d’accord de phase peut être récrite en incluant un terme différentiel. Ainsi :

Δ𝑘 ≈ 𝑘𝑇𝐻𝑧 (Ω) −Ω

(
𝑑 𝑘𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 (𝜔)

𝑑𝜔

)
= 0 (1.9)

Le terme différentiel correspond à l’inverse de la vitesse de groupe de l’impulsion pompe

(𝑣
𝑔
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒) et le vecteur d’onde THz est inversement proportionnel à la vitesse de phase (𝑣

𝜙
𝑇𝐻𝑧) de

l’impulsion THz. L’accord de phase est donc donné par :

Δ𝑘 ≈ Ω

(
1

𝑣
𝜙
𝑇𝐻𝑧

− 1

𝑣
𝑔
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒

)
= 0 (1.10)

Par conséquent la condition d’accord de phase est respectée si la vitesse de phase THz et la

vitesse de groupe de l’impulsion laser sont similaires ; dans ce cas si toutes les ondes THz

générées sur toute l’épaisseur du cristal non linéaire interfèrent de manière constructive. La

Figure 1.3 a) illustre ce cas : les fronts d’onde THz 1, 2, 3 et 4 émis aux positions 𝑃1, 𝑃2, 𝑃3 et

𝑃4 sont tous en phase et s’additionnent pour créer une onde intense à l’extrémité du cristal. À

contrario, si cette condition n’est pas satisfaite, la génération THz se fera en plusieurs points

dans le cristal sans relation de phase. La Figure 1.3 b) illustre ce cas : les fronts d’onde THz 1, 2,

3 et 4 émis aux positions 𝑃1, 𝑃2, 𝑃3 et 𝑃4 ne sont pas en phase à l’extrémité du cristal. Ainsi,

en plus de n’être pas très efficace et plus monocycle (Guiramand et al., 2021), l’émission se

fera selon un cône de Cherenkov et ne sera pas colinéaire au faisceau optique (Yao, Liu, Xu,

Lv & Lv, 2012).



47

Figure 1.3 Illustration d’un cas de génération THz par RO avec un accord

de phase respecté (a) et non respecté induisant une émission THz peu efficace

et selon un cône de Cherenkov (b). Les cercles en pointillés représentent les

fronts d’ondes THz émis à différentes positions du cristal

Il est important de souligner que dans le cas où la taille du faisceau pompe est plus petite que

son étalement axial (selon l’axe de propagation), cette configuration peut être intéressante (Yao

et al., 2012). Appelée géométrie Cherenkov, cette méthode de génération requiert tout d’abord

un faisceau pompe de petite taille focalisé dans un guide d’ondes non linéaire tel que le LN

(voir Figure 1.4). De plus, afin d’extraire efficacement du cristal le rayonnement THz émis selon

un cône de Cherenkov, un prisme de silicium doit être utilisé. Cette configuration, bien que

ne requérant pas d’inclinaison du front d’onde de la pompe (voir Section 1.1.4), est limitée en

terme d’énergie de pompe et donc d’énergie THz générée (Kurnikov, Abramovsky, Shugurov,

Bodrov & Bakunov, 2024).

Pour la génération THz par RO, la distance dans le cristal non linéaire sur laquelle la pompe

reste en phase avec les ondes THz générées est appelée longueur de cohérence (𝑙𝑐) (Nahata et al.,

1996b). Ainsi, sur cette distance, les ondes THz interfèrent de manière constructive. Au-delà de

cette distance, les ondes générées ont une différence de phase avec les ondes générées à l’entrée

du cristal égale à 𝜋 conduisant à des interférences destructives. La longueur de cohérence est
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Figure 1.4 Dispositif expérimental utilisé pour la génération THz par RO

avec une géométrie Cherenkov

Adaptée de Yao (2012, p.30)

donnée par l’équation suivante :

𝑙𝑐 =
𝜋

|Δ𝑘 | =
𝜋 𝑐

Ω|𝑛𝑇𝐻𝑧 − 𝑛𝑔𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 |
(1.11)

avec 𝑛𝑇𝐻𝑧 l’indice de réfraction du cristal aux fréquences THz et 𝑛
𝑔
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 l’indice de groupe du

cristal aux longueurs d’onde de la pompe.

Par conséquent, la longueur de cohérence, en fonction de l’indice de réfraction du cristal aux

longueurs d’onde de la pompe (𝑛𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒), est calculée par l’équation suivante :

𝑙𝑐 =
𝜋 𝑐

Ω
���𝑛𝑇𝐻𝑧 − (

𝑛𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 − 𝜆 𝑑 𝑛𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒

𝑑 𝜆

)��� (1.12)

Généralement, pour la génération THz par RO, des cristaux épais sont préférables pour maximiser

l’interaction non linéaire et ainsi augementer l’efficacité de génération THz (Hebling, Yeh,

Hoffmann, Bartal & Nelson, 2008). Cependant, il est important de veiller à ce que leur épaisseur

ne dépasse pas la longueur de cohérence afin de ne pas altérer l’efficacité de génération (Van

Der Valk, Planken, Buĳserd & Bakker, 2005).
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1.1.3 Le cristal de génération

Pour la génération THz par RO, seuls les milieux non centrosymétriques (n’ayant pas de symétrie

d’inversion) et présentant une non linéarité de second ordre peuvent être utilisés (𝜒(2) ≠ 0)

(Reimann, 2007). Les matériaux présentant des coefficients EO linéaires élevés pour l’effet EO

(voir 0.3.3.5) sont donc également efficaces pour la génération THz. Dans le but d’évaluer la non

linéarité d’un matériau pour le RO, les coefficients non linéaires (𝑑𝑖 𝑗 𝑘), dépendants du tenseur

de susceptibilité, sont utilisés . Ils sont donnés par la relation suivante :

𝑑𝑖 𝑗 𝑘 =
1

2
𝜒𝑖 𝑗 𝑘 (1.13)

Dans le but d’évaluer les performances des cristaux pouvant être utilisés pour le RO, un facteur

de mérite peut être calculé. Ce paramètre prend en considération la non linéarité du cristal et

son absorption aux fréquences THz (Hebling et al., 2008).

La première catégorie de cristaux pouvant être utilisés pour le RO est celle des semi-conducteurs

comme le GaP (Chang et al., 2006)(Cui et al., 2023), le CdTe (Ropagnol et al., 2020), l’arséniure

de gallium (GaAs) (Blanchard et al., 2014b) ou encore le ZnTe (Rice et al., 1994). Les matériaux

semi-conducteurs, malgré une non linéarité assez faible, sont généralement fortement transparents

dans la gamme THz (Tóth, Polónyi & Hebling, 2023). Par exemple, le GaP a une absorption

linéaire qui est inférieure à 2 𝑐𝑚−1 à 1 THz (Saito et al., 2008). Cependant, les semi-conducteurs

présentent des largeurs de bande interdite (entre la bande de valence et la bande de conduction)

assez faible. De plus ils possèdent des coefficients d’absorption à plusieurs photons assez élevés

(Benis et al., 2020). Cela se traduit donc par des phénomènes d’absorption à plusieurs photons

de la pompe pouvant affecter l’émission THz. Ces phénomènes ont entre autre été observés dans

le ZnTe et ils sont présentés de manière détaillée dans la Section 1.1.3.1 et le Chapitre 2

Les cristaux organiques sont une alternative aux cristaux semi-conducteurs (Jazbinsek et al.,

2019). Des cristaux de DAST (Zhang et al., 1992) (Gollner et al., 2021), de DSTMS (Vicario

et al., 2014),de HMQ-TMS (Buchmann et al., 2020), de OH1 (Ovchinnikov, Chefonov, Agranat,

Shalaby & Sitnikov, 2022) ou encore de BNA (Roeder, Shalaby, Beleites, Ronneberger & Gopal,
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2020) peuvent être utilisés pour la génération THz. Ces cristaux ont l’avantage de posséder

une non linéarité importante, par exemple pour le DAST un coefficient non linéaire de 615

pm/V à 800 nm, ce qui leur confère un facteur de mérite élevé (Schneider et al., 2006). Ainsi

des efficacités de conversion élevées sont possibles comme cela a été démontré avec le DAST

avec une efficacité de 6% (Gollner et al., 2021). Les cristaux organiques ont aussi une faible

absorption linéaire dans le domaine optique (visible à l’infrarouge) (Jazbinsek et al., 2019).

Cependant la présence de nombreuses vibrations moléculaires et phonons dans le domaine THz

conduit à l’absorption de certaines bandes de fréquences (Cunningham & Hayden, 2010). L’une

des principales limitations des cristaux organiques est leur seuil d’endommagement qui est

plutôt bas. Ils sont généralement utilisés pour des puissances de pompe n’excédant pas quelques

W (Rovere et al., 2018).

Enfin, le redressement optique peut être réalisé dans un cristal ferroélectrique tel que le LiTaO3

(Auston et al., 1984b) ou LN (Xu, Zhang & Auston, 1992). Le LN est très intéressant pour

la génération d’impulsion THz intense. Sa forte non linéarité lui permet d’avoir un facteur de

mérite supérieur à celui de cristaux semi-conducteurs (Hebling et al., 2008).

Dans ce travail de thèse de doctorat, la génération THz par RO dans un cristal de ZnTe et un

cristal de LN a été investiguée. Ces deux cristaux sont donc présentés plus en détail dans les

sections suivantes.

1.1.3.1 Tellurure de zinc (ZnTe)

Le ZnTe est un matériau semi-conducteur avec une structure cristalline de type zinc-blende

(groupe de symétrie 43𝑚) (Palik, 1991). Le ZnTe est un cristal fréquemment utilisé pour la

génération THz par RO et il est principalement pompé avec des lasers titane-saphir ayant un pic

d’émission autour de 800 nm (Zhai, Hérault, Garet & Coutaz, 2021). En effet, il est avantageux,

car :

• C’est un semi-conducteur relativement non linéaire. En effet, son coefficient non linéaire est

de 68,5 pm/V à 800 nm (Hebling et al., 2008).
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• Il est fortement transparent dans le domaine THz. Il présente cependant un pic d’absorption

à 5,3 THz en raison de la présence d’un phonon optique transverse (Gallot et al., 1999). Il

peut être noté qu’à cause de la condition d’accord de phase, la génération reste cependant

limitée à quelques THz.

• Il est transparent à 800 nm. En effet, le ZnTe possède une largeur de bande interdite avec

une énergie de 2,2 eV (ce qui correspond à un rayonnement avec une longueur d’onde de

563 nm). Ce qui permet d’éviter l’absorption directe des photons de la pompe (à la longueur

d’onde de 800 nm) lors de de sa propagation dans le cristal.

• Il satisfait un bon accord de phase à 800 nm et il a donc une grande longueur de cohérence

(voir Figure 1.5). En effet, la vitesse de phase pour les radiations THz (9, 5.107 𝑚/𝑠 à 1 THz)

(Gallot et al., 1999) est similaire à la vitesse de groupe de la pompe (9, 3.107 𝑚/𝑠) (Li, 1984).

Ce qui correspond à une longueur de cohérence à 1 THz de 2,5 mm. Ce bon accord de phase

permet d’utiliser le ZnTe dans une configuration de pompage colinéaire à 800 nm, c’est à

dire sans inclinaison du front d’onde (voir Section 1.1.2).

Figure 1.5 Longueur de cohérence du ZnTe à différentes

longueurs d’onde de pompe

Adaptée de Li (2013, p.2)

Ainsi, excité par une impulsion laser à 800 nm, le ZnTe permet la génération efficace d’impulsions

THz. Blanchard et al. ont ainsi démontré, à partir d’un cristal de grande ouverture, l’émission

d’impulsions avec des énergies de 1, 5𝜇𝐽 et un champ électrique de 69𝑘𝑉/𝑐𝑚 (Blanchard et al.,

2007).

Cependant, la création de porteurs libres par l’absorption à deux photons de la pompe peuvent
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affecter l’émission diminuant la transmission du cristal aux fréquences THz (voir 2). De plus, le

ZnTe n’est pas adapté pour des lasers de pompe dans l’infrarouge proche tels que les lasers Yb.

En effet, à ces longueurs d’onde, l’accord de phase n’est plus respecté. Cependant, Hoffmann et

al. ont montré la génération THz avec un laser Yb ayant une longueur d’onde à 1024 nm, mais

avec un dispositif à inclinaison du front d’onde de la pompe (Hoffmann et al., 2007).

1.1.3.2 Niobate de lithium (LN)

Le niobate de lithium (LN ou LiNbO3) est un cristal ferroélectrique diélectrique de type trigonal

(groupe de symétrie 3𝑚) (Palik, 1991). Il est généralement dopé avec quelques pour cent d’oxyde

de magnésium (MgO), ce qui permet à la fois d’augmenter sa résistance aux dommages optiques

(Bryan, Gerson & Tomaschke, 1984) et de diminuer son absorption dans la gamme THz (Pálfalvi,

Hebling, Kuhl, Péter & Polgár, 2005). La concentration optimale de MgO pour maximiser

l’émission THz par RO est de 0,7 % (Unferdorben, Szaller, Hajdara, Hebling & Pálfalvi, 2015). Le

LN est très largement utilisé pour la génération efficace d’impulsion intense avec des puissances

moyennes élevées (Fülöp et al., 2020). Il est avantageux, car :

• Il est fortement non linéaire et il a donc des coefficients non linéaires très élevés. Pour une

génération optimale, le faisceau pompe doit être polarisé selon l’axe z (axe ordinaire). Dans

cette condition, le coefficient non linéaire maximale et exploitable (𝑑33) est de 168 pm/V à

800 nm (Hebling et al., 2008).

• Il est transparent au rayonnement optique sur une large plage de longueur d’onde visible et

infrarouge (Palik, 1991)

• Il est assez transparent au rayonnement THz (Unferdorben et al., 2015) (voir Figure 1.6 a).

Par exemple, à 0,8 THz son coefficient d’absorption linéaire est d’environ 15 𝑐𝑚−1 pour un

LN stœchiométrique et dopé avec 0,7% de MgO (Wu et al., 2015). Cependant, l’absorption

dans le domaine THz peut être considérablement réduite en refroidissant le cristal à des

températures cryogéniques (Huang et al., 2013). Ainsi, une augmentation de l’efficacité de

génération d’un facteur de plus de 2 entre la génération à température ambiante (300 K) et

celle cryogénique (23 K) a été prouvée expérimentalement (Fülöp et al., 2014). De plus,
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c’est avec un LN refroidi à une température de 150 K que le record d’efficacité a été obtenu,

avec une efficacité de conversion de 3,8% (Huang et al., 2013).

• Il ne présente pas d’absorption par phonon pour les basses fréquences THz. Il a néanmoins

un premier phonon optique transverse avec une résonance à 4,5 THz qui limite l’émission de

hautes fréquences (Kojima, Kanehara, Hoshina & Tsurumi, 2016).

• Étant un diélectrique, il possède une large bande interdite avec une énergie de 3,8 eV (ce

qui correspond à un rayonnement avec une longueur d’onde de 326 nm). Par conséquent,

excité par un rayonnement à 800 nm ou dans l’infrarouge proche, le LN ne présente pas de

phénomène d’absorption à 2 photons, mais uniquement de l’absorption à 3 photons ou 4

photons (Benabdelghani et al., 2024). De ce fait, des intensités de pompe élevées peuvent

être utilisées avec le LN avant que les phénomènes d’absorption à plusieurs photons puissent

se produire.

• Il a un seuil de dommage optique élevé (Bach et al., 2017). Par exemple, avec des impulsions

à 1030 nm, d’une durée de 330 fs et une fréquence de répétition de 20 kHz, le LN a un seuil

de dommage d’environ 800 𝑚𝐽/𝑐𝑚2 (soit une puissance crête d’environ 2 400 𝐺𝑊/𝑐𝑚2 ).

Ainsi, il peut être excité par des lasers très énergétiques.

Figure 1.6 a) Coefficient d’absorption (selon l’axe ordinaire) d’un

cristal de LN dans la gamme THz en fonction de sa température

Adaptée de Wu (2015, p.6)

b) Longueur de cohérence du LN (selon l’axe ordinaire) d’un cristal

pompé à 1024 nm. Les indices de réfraction THz ont été calculés à partir

de la référence : (Wu et al., 2015). L’indice de groupe optique est extrait

de la référence : (Zelmon et al., 1997).
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Cependant, la principale limitation du LN pour la génération THz par RO est que l’accord

de phase entre l’impulsion pompe (généralement dans le visible ou l’infrarouge proche) et

l’impulsion THz n’est pas respecté. En effet, à 1024 nm, l’indice de réfraction de groupe (𝑛
𝑔
1024

)

est de 2,3 (Zelmon et al., 1997) alors que l’indice de réfraction à 1 THz (𝑛𝑇𝐻𝑧) est de 4,96 (Wu

et al., 2015). Cette différence se traduit par une longueur de cohérence très faible, de seulement

220 𝜇m à 1 THz (voir Figure 1.6b). Afin de satisfaire la condition d’accord de phase, et donc

générer efficacement une impulsion THz, le LN peut être pompé avec un laser dont le front

d’onde est incliné (Tóth et al., 2023). La section suivante présentera en détail cette technique et

les différentes configurations expérimentales possibles.

1.1.4 Technique de pompage par un front d’onde incliné

À partir de l’équation 1.10, l’accord de phase entre l’impulsion pompe et l’impulsion THz est

respecté si :

𝑣
𝜙
𝑇𝐻𝑧 = 𝑣

𝑔
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 (1.14)

Dans le LN, la vitesse de phase à 1 THz (𝑣
𝜙
𝑇𝐻𝑧) est de 6.107 𝑚/𝑠 (Wu et al., 2015) alors que

l’impulsion pompe (à 1024 nm) a une vitesse de groupe (𝑣
𝑔
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒) plus élevée, de 1, 3.108 𝑚/𝑠

(Zelmon et al., 1997). Afin de satisfaire un accord de phase, en 2002 Hebling et al. ont proposé

une technique basée sur l’inclinaison du front d’onde de l’impulsion pompe (d’un angle 𝛾)

(Hebling, Almasi, Kozma & Kuhl, 2002). Dans ce cas, l’équation d’accord de phase est donnée

par :

𝑣
𝜙
𝑇𝐻𝑧 = 𝑣

𝑔
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 × 𝑐𝑜𝑠(𝛾) (1.15)

Selon le principe d’Huygens-Fresnel, chaque point du front d’onde de la pompe est considéré

comme un point source de rayonnement THz (Goodman, 2017). Le front d’onde de l’impulsion

THz généré correspond à la somme de ces points sources. Avec un front d’onde incliné,

chacun des points sources THz sont en phase les uns par rapport aux autres, et cela tout au

long de la propagation de la pompe dans le cristal (voir Figure 1.7 a). Le rayonnement THz

généré s’additionne tout au long du cristal pour créer une onde intense. Cette onde se propage

perpendiculairement au front de pompe, de manière non colinéaire à la pompe (voir Figure
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1.7b) et dans une unique direction. Contrairement à la génération avec une géométrie Cherenkov

(voir 1.1.2), il n’y a pas de limitation quant à la taille du faisceau de pompe. Ainsi des intensités

élevées de pompage sont possibles.

Figure 1.7 a) Illustration du processus de génération THz par RO dans

le LN avec une technique de pompage par un front d’onde incliné. b)

Géométrie de la technique de pompage par un front d’onde incliné

À partir de l’équation 1.16, l’angle d’inclinaison du front d’onde dans le cristal ( 𝛾) est donc :

𝛾 = 𝑎𝑟𝑐𝑐𝑜𝑠

(
𝑣
𝜙
𝑇𝐻𝑧

𝑣
𝑔
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒

)
(1.16)

Dans le cas du LN pompé à 1024 nm, 𝛾 vaut 63°. Afin de garantir une injection de la pompe

normale à la surface du cristal et l’émission THz normale à l’extrémité du cristal, ce dernier est

coupé en forme de prisme avec un angle de 63°(voir Figure 1.7b).

Pour réaliser l’inclinaison du front d’onde de la pompe, plusieurs techniques sont utilisées et

elles sont décrites plus amplement dans les sections suivantes.

1.1.4.1 Réseau de diffraction

La première démonstration de la génération THz par front d’onde incliné dans le LN a été faite

en 2003 en utilisant un réseau de diffraction réflectif (Stepanov, Hebling & Kuhl, 2003). Pour

cela, la pompe est envoyée sur un réseau de diffraction. Celui-ci va disperser spatialement ses

composantes spectrales et ainsi induire une différence de chemin optique de part et d’autre
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du faisceau de pompe (voir Figure 1.8). Un système d’imagerie composé d’une ou plusieurs

lentilles (𝐿1 et 𝐿2) est ensuite utilisé pour recombiner les composantes spectrales au plan image.

De plus, il permet de faire une image du réseau de diffraction dans le LN et donc d’incliner,

d’un angle 𝛾, le front d’onde de la pompe (Bor, Racz, Szabo, Hilbert & Hazim, 1993). La valeur

de cet angle est donnée par la relation suivante :

𝑡𝑎𝑛(𝛾) = 𝑚 𝜆0 𝑝

𝑛
𝑔
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 𝑀 𝑐𝑜𝑠(𝜃𝑑)

(1.17)

Avec : 𝑚 l’ordre de diffraction, 𝑝 la densité de sillon du réseau, 𝜆0 la longueur d’onde centrale

de la pompe, 𝑀 le grossissement du système d’imagerie et 𝜃𝑑 l’angle de diffraction induit par le

réseau.

Pour le LN, l’angle 𝛾 est fixé par l’équation 1.16. Avec un réseau dont les propriétés sont fixées

et un système d’imagerie fixe, l’ajustement de l’angle d’inclinaison du front d’onde peut se

faire en modifiant l’angle du réseau et ainsi agir sur 𝜃𝑑 . La Figure 1.8 montre un dispositif

expérimental communément utilisé pour la génération THz avec un front d’onde incliné avec

l’utilisation d’un réseau de diffraction et de deux lentilles cylindriques (𝐿1 et 𝐿2) (Hirori et al.,

2011). Dans ce cas-ci, le facteur de grossissement (𝑀) correspond au rapport des focales des

lentilles 𝐿1 et 𝐿2. Grâce à cette configuration et en utilisant un laser pompe de type titane-saphir

avec des impulsions de 85 fs et une énergie de 4 mJ, l’émission d’impulsion THz intense avec

un champ électrique THz de 1,2 MV/cm a été démontrée.

La technique d’inclinaison du front d’onde avec un réseau de diffraction est encore très largement

utilisée. Elle a permis une augmentation considérable de l’énergie THz générée et de l’efficacité

de conversion en comparaison avec les démonstrations réalisées avec une pompe dont le front

d’onde n’est pas incliné (Xu et al., 1992). Par exemple, dès 2014, Fülöp et al. ont démontré

expérimentalement la génération à température ambiante d’impulsions THz avec une énergie de

0,4 mJ correspondant à une efficacité de conversion de 0,77%. Cette technique offre aussi un

grand contrôle des propriétés du rayonnement THz généré. En effet, en modifiant légèrement

l’angle d’inclinaison du front d’onde (de quelques degrés) la distribution spectrale de l’impulsion

THz générée peut être ajustée (Hebling, Stepanov, Almási, Bartal & Kuhl, 2004). Enfin, cette
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Figure 1.8 Technique d’inclinaison du front d’onde

avec un réseau de diffraction

Adaptée de Hirori (2011, p.1)

technique de génération THz peut être utilisée avec des lasers de forte puissance (Kramer et al.,

2020) ou d’intensité élevée (Wu et al., 2023). Le principal désavantage de cette technique pour

l’inclinaison du front d’onde de la pompe est la dégradation de la durée de l’impulsion de pompe.

En effet, due à la dispersion angulaire crée par le réseau, une dispersion du retard de groupe

de l’impulsion pompe est induite en dehors du plan image (Martinez, 1986). Ceci conduit à

une augmentation de la durée de l’impulsion de pompe au cours de la propagation dans le

LN qui n’est donc plus limitée par la transformée de Fourier. Par conséquent, la distance de

propagation de la pompe sur laquelle la génération THz est efficace, appelée longueur effective

(𝐿𝑒 𝑓 𝑓 ) est réduite (Fülöp et al., 2010). Enfin, l’utilisation du réseau de diffraction requiert un

dispositif d’imagerie permettant de faire l’image du réseau sur le LN, ce qui peut conduire à des

aberrations pouvant entraîner une distribution spatiale asymétrique du champ électrique THz et

une importante divergence du faisceau généré (Wang, Tóth, Hebling & Kärtner, 2020).
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1.1.4.2 Réseau de diffraction à contact direct

En 2008, Pálfalvi et al. ont proposé l’utilisation d’un réseau de diffraction directement au contact

du cristal de génération (Pálfalvi, Fülöp, Almási & Hebling, 2008) (voir Figure 1.9 a). Après

avoir interagi avec le réseau de diffraction à contact, le faisceau de pompe se propage dans

le cristal avec un angle de réfraction 𝛾 et un front d’onde incliné. Cette inclinaison peut être

contrôlée en modifiant l’angle d’incidence du faisceau de pompe, en ajustant la géométrie et

les propriétés du réseau de diffraction (Nagashima & Kosuge, 2010). Cette technique est aussi

possible pour un cristal à faces parallèles avec une structure en échelon créé à la surface d’une

de ses faces (voir Figure 1.9 b) (Tóth et al., 2019b). Cette méthode (appelée en anglais refective

nonlinear slab) utilise un pompage avec un faisceau à incidence normale au cristal et qui est

réfléchi dans le cristal par la structure en échelon. Ainsi le faisceau THz généré est colinéaire au

faisceau de pompe incident sur le cristal.

Figure 1.9 a) Technique d’inclinaison du front d’onde avec un réseau

de diffraction à contact direct. b) Technique d’inclinaison du front d’onde

avec un réseau de diffraction à contact direct sur cristal à faces parallèles

Adaptée de Tóth (2019, p.30683)

c) Image, prise en microscopie électronique à balayage, d’un réseau de

contact avec un résonateur de type Fabry-Perot

Adaptée de Tsubouchi (2014, p.5440)
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La technique d’inclinaison du front d’onde avec un réseau de diffraction à contact direct est très

intéressante car elle ne nécessite pas d’optiques d’imagerie, ce qui la rend compacte. Aussi,

cela permet d’éviter toute distorsion du faisceau de pompe et, par conséquent, d’obtenir une

génération THz uniforme. Cette technique est également compatible avec un pompage sur une

grande surface et avec des énergies élevées. La principale limitation de cette technique est

que l’efficacité de génération THz dépend grandement de l’efficacité de diffraction du réseau.

Ainsi, pour améliorer cette performance, plusieurs méthodes complexes ont été proposées

comme l’immersion du réseau dans un liquide d’adaptation de l’indice de réfraction (Ollmann,

Hebling & Almási, 2012) ou la fabrication du réseau avec un ensemble de couches minces

polycristallines formant un résonateur de type Fabry-Perot (voir Figure 1.9 c) (Tsubouchi,

Nagashima, Yoshida, Ochi & Maruyama, 2014). Cependant ces techniques sont difficiles à

mettre en œuvre et requièrent des procédés de fabrication complexes.

1.1.4.3 Miroir à échelons

Étant donné que le RO correspond à un processus de conversion de faible longueur d’onde

(pompe) vers des longueurs d’onde plus grandes (THz), une discrétisation spatiale du front

d’onde de la pompe peut être envisagée (Ravi, Ofori-Okai, Nelson & Kärtner, 2019). Ainsi

Ofori-Okai et al. ont proposé en 2016 l’utilisation d’un miroir à échelons pour la génération

THz dans le LN par inclinaison du front d’onde (voir Figure 1.10) (Ofori-Okai, Sivarajah,

Ronny Huang & Nelson, 2016). Constitué de nombreuses petites marches usinées dans un bloc

de métal, ce dispositif est placé en incidence normale dans le faisceau de pompe. Il permet ainsi

de diviser le faisceau de pompe en plusieurs petits faisceaux se propageant de manière colinéaire.

Ces derniers sont retardés les uns par rapport aux autres d’une durée proportionnelle à deux fois

la hauteur des marches (𝐻). Cela permet ainsi de créer un front d’onde discrètement incliné.

La largeur (𝐿) des marches détermine la taille des petits faisceaux et elle est fixée afin de

minimiser les effets de diffraction.

L’angle d’inclinaison (𝜃𝑐ℎ𝑒𝑙𝑜𝑛) du faisceau réfléchi par le miroir à échelons dépend de la géométrie
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Figure 1.10 Technique d’inclinaison du front d’onde avec un

miroir à échelons

de ce dernier et il est donné par l’équation suivante :

𝑡𝑎𝑛(𝜃𝑐ℎ𝑒𝑙𝑜𝑛) = 2𝐻

𝐿
(1.18)

Pour pouvoir atteindre l’angle d’inclinaison requis pour une génération optimale (𝛾), une image

du miroir à échelons est réalisée dans le LN avec un facteur de grossissement 𝑀. Dans le cas

du miroir à échelons, l’angle d’inclinaison final atteint dans le LN est calculé par la relation

suivante :

𝑡𝑎𝑛(𝛾) = 2 𝐻 𝑀

𝑛
𝑔
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 𝐿

(1.19)

Ainsi à partir d’un miroir à échelons dont les dimensions sont fixées, l’ajustement de l’angle

d’inclinaison du front d’onde est réalisé en ajustant les conditions d’imagerie et donc en variant

le facteur de grossissement (𝑀). Concernant la taille finale des petits faisceaux dans le cristal

de génération, elle influe sur le pic de fréquences THz émises. En effet, plus la taille des petits

faisceaux est réduite, plus la génération de hautes fréquences est importante.

Contrairement au réseau de diffraction, cette technique permet d’éviter la dispersion angulaire

du faisceau de pompe. De cette façon, la génération THz se fait sur une large portion du cristal.

Aussi, ayant un seuil de dommage optique élevé, les miroirs à échelons peuvent être utilisés avec

des lasers d’intensité élevée et de forte puissance (Martinez et al., 2023). En utilisant un laser

impulsion à 70 fs et une énergie 0,95 𝑚𝐽, une efficacité de conversion de 0,33 % à température
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cryogénique a été atteinte correspondant à une énergie par pulse de 3,1 𝜇𝐽 et un champ électrique

de 500 kV/cm (Ofori-Okai et al., 2016). Cette technique de génération a également été démontrée

en utilisant une matrice de micromiroirs (DMD, de l’anglais Digital Micromirror Device)

inclinée à la place du miroir à échelons (Murate, Roshtkhari, Ropagnol & Blanchard, 2018). Ce

dispositif peut être intéressant pour moduler activement la génération THz en influant sur le

faisceau pompe. Cependant, l’utilisation du miroir à échelons nécessite toujours un système

d’imagerie dans le faisceau de pompe avant d’atteindre le cristal de génération, ce qui peut

causer une déformation du profil spatial de la pompe pouvant affecter la forme spatiale de l’onde

THz générée ainsi que sa divergence. Enfin, la diffraction induite par le miroir à échelons et

sa réflectivité pouvant ne pas être totale, peuvent limiter l’intensité de pompe qui illumine

finalement le cristal de génération.

1.1.4.4 Hybride

En 2016, Pálfalvi et al. ont proposé une technique hybride pour incliner le front d’onde de la

pompe en combinant un réseau de diffraction imagé et un réseau de diffraction en contact direct

avec le LN (Pálfalvi, Ollmann, Tokodi & Hebling, 2016). Inclinant le front d’impulsion en

deux étapes, la technique hybride tire profit des avantages de différentes techniques. Une autre

configuration possible est de discrétiser le front d’onde préalablement incliné (voir Figure 1.11)

(Nugraha et al., 2019). Pour cela, un réseau de diffraction est associé avec une structure en échelon

fabriquée à la surface du cristal de génération (Avetisyan, Makaryan, Tadevosyan & Tonouchi,

2017). Ces configurations requièrent cependant toujours un dispositif d’imagerie dans le faisceau

de pompe. Ainsi Krizsán et al. ont récemment apporté une amélioration en éliminant le système

d’imagerie (Krizsán et al., 2023) pour réduire les distorsions liées à l’imagerie.

La technique hybride pour incliner le front d’onde est intéressante, car elle demande une plus

faible inclinaison du front d’onde à l’entrée du cristal, ce qui requiert une plus faible dispersion

angulaire et donc minimise la dégradation de la durée de l’impulsion de pompe. Aussi, pouvant

être utilisée avec des cristaux de LN à faces parallèles, cette technique permet une interaction

uniforme de la pompe tout au long de son déplacement dans le LN. Par conséquent, l’impulsion
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Figure 1.11 Technique d’inclinaison du front d’onde hybride avec

un réseau de diffraction et une structure en échelon

Adaptée de Nugraha (2019, p.1024)

générée est parfaitement monocycle avec un profil spatial uniforme (Wang et al., 2020). La

principale limitation de cette technique réside dans la complexité de l’alignement d’un tel

dispositif ainsi que dans la fabrication de la structure de taille micrométrique à la surface du

cristal de génération (Krizsán et al., 2023).

1.1.5 Conclusion

Le RO d’impulsions laser dans un cristal non linéaire est une méthode de génération d’impulsion

THz performante. Comme cela a été démontré dans la Section 1.1.3.2, le LN présente plusieurs

avantages qui sont bénéfiques pour la génération THz. En effet, il permet la génération efficace

d’impulsion intense avec un haut taux de répétition (ce qui n’est pas le cas des cristaux organiques

par exemple) (Meyer, Vogel, Ahmed & Saraceno, 2020). Les améliorations de ces dernières

années, que ce soit dans le développement de système laser ou dans la mise en place de techniques

de pompage par un front d’onde incliné (voir Section 1.1.4), ont permis d’optimiser les propriétés

des impulsions THz générées (voir Figure 1.12).

Des recherches ont également été menées pour évaluer l’influence de la durée de l’impulsion de

pompe sur l’efficacité de génération THz. Il a été démontré théoriquement et expérimentalement

que des impulsions de pompe d’une durée d’environ plusieurs centaines de femtosecondes,
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Figure 1.12 Énergie (a) et efficacité de conversion (b) des sources THz

par RO les plus remarquables de ces dernières années

Adaptée de Tóth (2023, p.2)

limitées par la transformée de Fourier, permettent de maximiser la génération THz (voir Figure

1.13) (Fülöp et al., 2010) (Hirori et al., 2011). En effet, des impulsions courtes, de par leurs

larges bandes spectrales, subissent une dispersion du retard de groupe plus importante dans le

cristal de LN que des impulsions plus longues. La longueur effective est donc plus petite pour

les impulsions courtes, ce qui limite par conséquent l’efficacité de génération.

Figure 1.13 a) Simulation de la variation de l’efficacité de la génération

THz le long de la propagation de la pompe à l’intérieur du cristal de LN pour

différentes valeurs de durée d’impulsion limitée par la transformée de Fourier.

b) Simulation de l’efficacité de la génération THz et longueur effective de

génération (𝐿𝑒 𝑓 𝑓 ) dans le LN en fonction de la durée d’impulsion limitée par

la transformée de Fourier

Adaptée de Fülöp (2010, p.212316-12317)
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Actuellement, les meilleures performances avec le LN ont été obtenues avec la technique

d’inclinaison de front d’onde de la pompe par un réseau de diffraction. La source THz

dernièrement développée en 2023 par Wu et al., présente un record d’énergie THz avec 13,9

mJ et un champ électrique élevé de l’ordre de 7,5 MV/cm (Wu et al., 2023). Ces résultats

ont été obtenus avec un refroidissement cryogénique du LN, pompé par un laser titane-saphir

ultra-intense émettant des impulsions d’une durée de 30 fs et une énergie de 1,2 J. Cependant ce

système a un très faible taux de répétition (1 Hz), ce qui explique la puissance THz moyenne

générée qui est relativement faible (13,9 mW).

De nombreuses démonstrations de génération THz par RO à l’aide de laser titane-saphir ont

été réalisées par le passé. Ces lasers ont l’avantage d’émettre des impulsions avec des énergies

élevées, jusqu’à plusieurs dizaines de millĳoules (mJ). Cependant, les lasers titane-saphir offrent

en général des puissances moyennes assez basses (quelques W au maximum) dues à un taux de

répétition faible (de l’ordre du kHz au maximum). Depuis une vingtaine d’années, un nouveau

type de laser avec des milieux amplificateurs à base d’Yb (émission autour de 1030 nm) est

apparu (Henrich, Butcher & Arrigoni, 2020). Les lasers à Yb sont une alternative au laser

titane-saphir car ils permettent une augmentation considérable de la puissance THz générée

(Chang et al., 2006). En effet, ces lasers peuvent atteindre, dans un régime femtoseconde, des

puissances moyennes de plusieurs dizaines de W, voire pour les systèmes les plus performants

plusieurs kW grâce à un taux de répétition élevé pouvant aller au-delà du MHz (Müller et al.,

2020). De plus, les lasers à Yb émettent généralement des impulsions de longue durée (plusieurs

centaines de fs), ce qui s’avère bénéfique pour une génération THz efficace dans le LN. Ainsi

en utilisant un laser à Yb, Vogel et Saraceno ont rapporté en 2023 une puissance THz record

(Vogel & Saraceno, 2023). Une puissance THz moyenne de 643 mW a été obtenue avec une

pompe d’une puissance de 400 W et un taux de répétition de 40 kHz ainsi qu’un refroidissement

du LN à une température de 80K. Le Tableau 1.1 et la Figure 1.14 résument les caractéristiques

de quelques sources avec un LN présentant actuellement les performances les plus remarquables.

Ces sources THz utilisent des lasers très coûteux, qui demandent beaucoup de maintenances,

qui ne sont pas facilement accessibles et réservées à des centres de recherche de pointe. De plus,
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Tableau 1.1 Performances sources THz remarquables basées sur le RO dans le

LN. 𝜆0= longueur d’onde centrale du laser pompe ; 𝜏0= durée de l’impulsion

pompe ;𝑊𝑙𝑎𝑠𝑒𝑟 = énergie du laser pompe (à la position du LN) ; 𝑃𝑙𝑎𝑠𝑒𝑟 = puissance

moyenne du laser pompe (à la position du LN) ;𝑊𝑇𝐻𝑧 = énergie THz ; 𝑃𝑇𝐻𝑧 =

puissance moyenne THz ; 𝜂𝑇𝐻𝑧 = efficacité de conversion pompe-THz ; 𝐸𝑇𝐻𝑧
=champ électrique au pic THz ; * = LN refroidi à une température cryogénique ;

NC = non-communiqué

Propriétés du laser de pompe Propriétés des impulsions THz générées

Référence 𝜆0, 𝜏0 Wlaser Plaser WTHz PTHz 𝜂THz ETHz
Hirori et al.
(2011)

780 nm,

85 fs

3 mJ 3 W 3 𝜇J 3 mW 0,1% 1,2

MV/cm

Huang et al.
(2013)

1030 nm,

680 fs

1,2 mJ 1,2 W 13,5 𝜇J 13,5 mW 1,15% NC

Fülöp et al.
(2014)

1030 nm,

785 fs

56,9 mJ 569 mW 463 𝜇J 4 mW 0,77% 650

kV/cm

Ofori-Okai

et al. (2016)

800 nm,

70 fs

1 mJ 1 W 2,1 𝜇J 2,1 mW 0,21% 375

kV/cm

Kramer et al.
(2020)

1030 nm,

70 fs

3,43 mJ 343 W 1,44 𝜇J 144 mW 0,042% 150

kV/cm

Meyer et al.
(2020)

1030 nm,

550 fs

8,87 𝜇J 118 W 4,96 nJ 66 mW 0,056% 16,7

kV/cm

Wu et al.
(2023)*

800 nm,

30 fs

1,16 J 1,16 W 13,9 mJ 13,9 mW 1,2% 7,5

MV/cm

Vogel & Sa-

raceno

(2023)*

1030 nm,

NC

10 mJ 400 W 16 𝜇J 643 mW 0,16% NC

Martinez

et al. (2023)

1030 nm,

300 fs

217 𝜇J 44,5 W 0,55 𝜇J 114 mW 0,25% 450

kV/cm

ces sources ne possèdent pas les caractéristiques suivantes simultanément : un champ électrique

élevé, une puissance moyenne élevée, un rendement élevé. Il y a donc toujours un compromis

entre ces caractéristiques. Enfin, la discrétisation de front d’onde de la pompe pour l’incliner est

une méthode prometteuse pour atteindre une génération THz efficace avec des caractéristiques

polyvalentes.

Au cours de cette thèse, c’est une source THz performante par RO dans le LN qui a été développée

et qui est présentée en détail dans le Chapitre 3. Cette source a la particularité d’être dans un

régime encore peu exploité avec un taux de répétition de l’ordre de plusieurs dizaines de kHz et
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Figure 1.14 Performances sources THz remarquables basées sur le RO dans le

LN (voir Tableau 1.1). a) Puissance THz moyenne générée en fonction de la

puissance de pompe. b) Énergie de l’impulsion THz générée en fonction de

l’énergie de l’impulsion de pompe. Symboles triangulaires : Laser de pompe à

base d’Yb. Symboles circulaires : Laser de pompe de type titane-saphir. * : LN

refroidi à une température cryogénique. Les lignes en pointillés indiquent

l’efficacité de conversion pompe-THz de 0,1% et 1%

une énergie submillĳoule (de l’ordre de quelques centaines de microjoules). Elle utilise un laser

industriel à base d’Yb et une technique simple à mettre en place d’inclinaison du front d’onde

avec un miroir à échelons.
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1.2 L’imagerie dans la gamme THz

1.2.1 Introduction

Le rayonnement THz peut être utilisé dans de nombreuses applications (voir Section 0.1.2) qui

requiert bien souvent un système d’imagerie THz. Ces derniers permettent de mesurer la lumière

THz transmise ou réfléchie par un objet. Il existe de nombreuses configurations d’imagerie THz

possibles dont les principales sont décrites ci-dessous.

Premièrement, l’imagerie peut être active ou passive selon si une source de rayonnement THz

artificiel et contrôlable est nécessaire. L’imagerie THz passive est principalement utilisée en

astronomie où la source THz (des galaxies par exemple) est également l’objet à imager (Farrah

et al., 2019). L’imagerie THz active nécessite quant à elle une source de rayonnement THz

pour illuminer l’objet étudié. Dans les Sections suivantes, la très grande majorité des systèmes

d’imagerie présentés sont actifs.

Deuxièmement, l’objet peut être imagé en champ lointain, région dans laquelle l’approximation de

Fraunhofer permet de décrire la diffraction d’un objet (Goodman, 2017). Dans cette configuration,

c’est le champ électromagnétique diffracté par l’objet qui est mesuré. En imagerie THz, la

configuration en champ lointain permet d’imager des objets avec une taille minimale de l’ordre

du millimètre. La résolution spatiale maximale est limitée par le critère de Rayleigh et par

conséquent elle est donc au mieux de l’ordre de la centaine de micromètres (voir 1.2.6). Par

ailleurs, la configuration en champ proche est largement utilisée en imagerie THz afin d’améliorer

la résolution d’imagerie et de dépasser la limite de diffraction définie par le critère de Rayleigh

(Peiponen, Zeitler & Kuwata-Gonokami, 2013). Plus de détails concernant la configuration

d’imagerie en champ proche ainsi que les différentes techniques utilisées dans le domaine THz

sont exposées dans la Section 1.2.6.

Troisièmement, pour enregistrer l’image en 2D, plusieurs techniques peuvent être employées.

Les détecteurs THz avec un pixel unique ont généralement des performances intéressantes, en

particulier en terme de rapport signal-sur-bruit. Ils permettent ainsi de réaliser de l’imagerie
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à hauts contrastes avec des sensibilités élevées. Cependant, des techniques de balayages

spatiales sont nécessaires, ce qui peut complexifier la prise d’image et augmenter le temps

d’acquisition (voir Sections 1.2.2.1). Une alternative peut être l’utilisation des techniques

d’imagerie computationnelle comme l’imagerie compressée (voir Section 1.2.2.2). Cette méthode

permet la reconstruction d’images dans des conditions de sous-échantillonage mais demande la

modulation spatiale de la lumière THz. La majorité des techniques d’imagerie THz actuelles

repose sur l’utilisation d’un pixel unique car la fabrication de détecteur THz à plusieurs pixels

reste difficile, coûteuse et assez limitée en terme de performance (sensibilité, rapport signal-sur-

bruit) (Guerboukha et al., 2018b). Cependant, des caméras THz de plus en plus performantes

et pouvant fonctionner à température ambiante, commencent depuis ces dernières années à

apparaître (Li, Li, Li, Ozcan & Jarrahi, 2023b). Constituées d’une matrice 2D de pixels, ces

détecteurs permettent l’acquisition directe d’images en temps réel. Les principales technologies

actuellement disponibles sont présentées dans la Section 1.2.3. L’acquisition d’images THz de

manière directe et sans balayage spatial peut également se faire par différentes techniques telles

que l’imagerie électro-optique en 2D (voir Section 1.2.4) ou bien avec une matrice d’APCs (voir

Section 1.2.5).

Enfin, concernant la détection THz, de nombreuses techniques, basées sur des détecteurs

électroniques, thermiques ou optiques peuvent être utilisées (voir Section 0.3). Ces détecteurs

permettent de réaliser des mesures de manière incohérente ou bien cohérente. Avec des détecteurs

incohérents, les images obtenues correspondent à la distribution spatiale de l’intensité THz,

intégrée sur une bande de fréquence. Avec des détecteurs cohérents, la distribution spatiale du

champ électrique THz peut être déterminée. En utilisant une technique de détection pompe-

sonde, l’évolution temporelle peut aussi être mesurée pour obtenir des images en 3D, avec deux

dimensions spatiales et une troisième dimension temporelle (Wang, Xie & Ying, 2022). En

appliquant une transformée de Fourier selon la dimension temporelle à ces images, des images

hyperspectrales peuvent être retrouvées. Elles correspondent à un ensemble d’images en 2D

représentant la distribution spatiale du rayonnement THz en amplitude et en phase à plusieurs

dizaines de fréquences différentes. La technique d’imagerie hyperspectrale permet ainsi d’obtenir,
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en plus des données spatiales, des informations spectroscopiques sur un objet. Contrairement à

l’imagerie multispectrale où une dizaine de bandes spectrales au maximum sont accessibles,

l’imagerie hyperspectrale permet d’atteindre plusieurs dizaines, voire plusieurs centaines de

bandes spectrales différentes (GISGeography, 2014). Le nombre de bandes spectrales obtenu et

la résolution fréquentielle peuvent être retrouvés à partir des Équations 0.8 et 0.7. L’utilisation

d’un détecteur THz cohérent, grâce à une détection spatio-temporelle du rayonnement THz, peut

aussi être utilisée en imagerie tomographique ou en imagerie par temps de vol. Ces techniques

permettent d’obtenir une image en 3D d’un objet et d’en révéler la structure interne (Mittleman,

Hunsche, Boivin & Nuss, 1997)(Wang & Zhang, 2004)(Jewariya et al., 2013)(Redo-Sanchez

et al., 2016).

La Figure 1.15 représente de manière schématique les différentes configurations d’imagerie THz

précédemment introduites ainsi que leurs principaux avantages et inconvénients.

Dans la suite de cette section, les principales techniques d’imagerie associées à ces configurations

sont présentées.

1.2.2 Imagerie avec un pixel unique

1.2.2.1 Imagerie par balayage avec un pixel unique

De nombreux systèmes d’imagerie THz sont basés sur l’utilisation d’un pixel unique et d’un

système de balayage pour reconstruire point par point une image. L’utilisation d’un détecteur à

pixel unique, en choisissant le capteur THz le plus approprié, permet d’optimiser la réponse et le

rapport signal-sur-bruit de la détection. Cependant, cette technique prend du temps en raison

du balayage de la trame. Les différentes méthodes pouvant être mises en oeuvre sont décrites

ci-dessous.

La première méthode consiste à focaliser un faisceau THz sur l’objet (voir Figure 1.16a). Pour

cela, des lentilles (Lo & Leonhardt, 2008) ou bien des miroirs paraboliques peuvent être utilisés

(Chopra & Lloyd-Hughes, 2023). Ces derniers, largement employés pour manipuler les ondes
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Figure 1.15 Résumé des principales configurations d’imageries THz

THz, présentent l’avantage de pouvoir fonctionner sur une large bande, d’avoir une faible perte

et une ouverture numérique élevée. La lumière THz transmise ou réfléchie par l’objet est ensuite

focalisée sur le détecteur. En déplaçant l’objet dans le plan focal (selon x et y), avec par exemple

des moteurs à translations (Woodward et al., 2002) ou rationnels (Beck et al., 2019), il est

possible de reconstruire une image 2D en mesurant pour chaque position le rayonnement transmis

ou réfléchi par l’objet.

La seconde méthode consiste à déplacer spatialement le faisceau THz à la surface de l’objet

(voir Figure 1.16b). Pour cela, un miroir oscillant (appelé aussi miroir galvanométrique) avec

une lentille de balayage peuvent être utilisés (Yee et al., 2015). Le miroir oscillant permet de
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régler l’angle d’entrée du faisceau THz sur la lentille. L’angle d’entrée du faisceau est ensuite

converti en une position linéaire par la lentille de balayage. Ce type de lentille présente un plan

d’image plat pour une large gamme d’angles d’entrée. Cette méthode est limitée à l’imagerie

de petits objets (quelques centimètre). Pour réaliser l’imagerie d’un échantillon plus grand, un

système à réflecteurs confocaux de type Grégorien peut être utilisé (Llombart, Cooper, Dengler,

Bryllert & Siegel, 2010). Ainsi, à l’aide d’un miroir rotatif, le faisceau THz est dirigé dans

différentes parties d’un grand miroir ellipsoïdal, résultant en un balayage spatial du faisceau.

Cette technique a permis de démontrer le balayage d’une zone de 0, 5𝑚 × 0, 5𝑚 à une distance

de 25 m.

Avec ces deux méthodes, la résolution d’imagerie est principalement définie par la taille du

faisceau et le pas avec lequel est réalisé le balayage spatial.

La dernière méthode envisagée consiste à balayer spatialement le détecteur plutôt que l’objet ou

le faisceau THz (voir Figure 1.16c). Pour cela, le balayage du détecteur est effectué dans le plan

de Fourier d’un dispositif d’imagerie (Guerboukha, Nallappan & Skorobogatiy, 2018a)(Yuan,

Voß, Lisauskas, Mundy & Roskos, 2019). Dans ce cas, c’est la transformée de Fourier spatiale

de l’objet qui est reconstruite. Par transformée Fourier spatiale inverse, l’image d’un objet peut

être reconstruite. Avec la détection dans le plan de Fourier, la résolution spatiale est donnée

par la taille de la zone de détection et le champ de vue dépend du pas entre chaque mesure.

Guerboukha et al. ont aussi démontré, en 2018, l’imagerie dans le plan de Fourier par un

pixel unique en utilisant la dualité existante entre l’espace des vecteurs spatiaux et de domaine

fréquentiel (Guerboukha et al., 2018a). Ainsi, une image en 2D d’un objet peut être reconstruite

en effectuant un balayage spatial circulaire et une mesure cohérente du champ électrique dans le

plan de Fourier. Pour résumer, l’utilisation du domaine de Fourier spatial est intéressante en

imagerie car elle offre un bon compromis entre résolution spatiale et champ de vue. Cependant,

elle nécessite une mesure cohérente pour mesurer à la fois l’amplitude et la phase spatiale et

ainsi reconstruire une image THz d’un objet
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Figure 1.16 Méthodes d’imagerie THz par balayage avec un pixel

unique : a) Balayage spatial de l’objet, b) Balayage spatial du faisceau

THz, c) Balayage spatial du pixel de détection dans le plan de Fourier

Enfin, il convient de mentionner que l’imagerie THz peut être réalisée avec un seul pixel grâce

à des techniques d’encodage spectral ou temporel d’une des dimensions spatiales. Celles-ci

permettent de retrouver des images 2D d’un objet tout en réduisant le balayage spatial à une seule

dimension. Pour un encodage spectral, un élément dispersif, comme un réseau de diffraction,

peut être utilisé (Schumann et al., 2012). Une lentille de balayage est ensuite utilisée pour

corréler la fréquence THz avec une position spatiale. Par conséquent, les mesures du spectre THz

par un seul pixel permettent de retrouver des informations spatiales selon une dimension. Pour

un encodage temporel, un émetteur multipixel peut être utilisé (Stübling, Busch, Balzer & Koch,

2016). Ce dernier permet de diviser une impulsion THz en plusieurs impulsions qui sont ensuite

dirigées vers différentes positions spatiales avec différents délais. De ce fait, chaque position

spatiale a une position temporelle spécifique. Ainsi, la mesure temporelle de la lumière provenant

d’un échantillon permet de récupérer des informations sur l’objet selon une dimension spatiale.

1.2.2.2 Imagerie compressée avec un pixel unique

Les défis liés au développement de systèmes d’imagerie résident dans une détection permettant un

contraste élevé ainsi qu’un temps d’acquisition rapide. Une alternative aux techniques d’imagerie

avec un balayage spatial précédemment décrites est l’imagerie compressée avec un pixel unique
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(Gibson, Johnson & Padgett, 2020).

En imagerie conventionnelle, l’image d’un échantillon de taille 𝑁×𝑁 pixels requiert l’acquisition

de 𝑁2 mesures. De plus, conformément au théorème d’échantillonnage de Nyquist-Shannon

(Candes & Wakin, 2008), la fréquence spatiale maximale du système est proportionnelle au

nombre total de mesures (𝑁2). En imagerie computationnelle, l’utilisation de la technique

de détection compressive permet de surmonter la limite du théorème d’échantillonnage de

Nyquist-Shannon. Ainsi, une image de taille 𝑁 × 𝑁 pixels et dont la fréquence spatiale est

proportionnelle à 𝑁2 peut être reconstruite avec l’acquisition de moins de 𝑁2 mesures.

L’imagerie compressée repose sur le fait qu’une image peut être considérée comme un signal

épars avec seulement quelques éléments considérés comme non nuls. Ainsi, une image peut

être compressée dès son acquisition et une image décompressée être ensuite reconstruite. Cette

dernière aura une taille 𝑁 ×𝑁 pixels tout en effectuant seulement 𝑀 mesures avec 𝑀 < 𝑁2 (voir

Figure 1.17). La représentation compressée de l’image (𝑦) est écrite sous la forme suivante :

𝑦 [𝑀 × 1] = Φ
[
𝑀 × 𝑁2

]
𝑥

[
𝑁2 × 1

]
(1.20)

avec Φ la matrice de mesure appelée aussi fonction test et 𝑋 l’image décompressée (d’une taille

𝑁 × 𝑁) notée sous forme vectorielle. En pratique, la fonction test correspond généralement à un

ensemble de 𝑀 masques, avec une taille de 𝑁2 pixels, modulant l’illumination THz de l’objet

ou bien le rayonnement THz détecté. Différentes bases sont utilisées pour cette fonction (base de

Fourier, base de Noiselet) mais la base la plus employée est celle d’Hadamard (Duarte et al.,

2008). Pour la détection compressée, un pixel unique mesure pour chaque masque le rayonnement

qui a interagi avec l’objet. Ainsi, l’image compressée 𝑦 est successivement construite pour

différentes valeurs de la fonction test. L’image décompressée 𝑋 est ensuite reconstruite par une

transformation pseudo-inverse de l’équation 1.20 grâce à des algorithmes d’optimisation (Takhar

et al., 2006).

L’image décompressée avec un pixel unique a été introduite dans la gamme des fréquences THz

en 2008 par Chan et al (Chan et al., 2008). Dans cette démonstration le faisceau THz transmis

par l’objet est modulé en amplitude à l’aide d’un écran dont les pixels (au nombre de 32 × 32 )
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Figure 1.17 Principe de l’imagerie compressée avec un pixel unique

peuvent bloquer (pixel off ) ou laisser passer (pixel on) le rayonnement THz. Cette technique a

permis la reconstruction assez fidèle de l’image THz d’un objet avec 32× 32 pixels en effectuant

seulement 300 mesures, soit 29% du nombre total de pixels. Le faisceau THz peut également

être modulé en utilisant des masques d’illumination aléatoire (Shen et al., 2012) (voir Figure

1.18). Pour cela un motif aléatoire est imprimé sur un disque rotatif avec des pixels off et on.

Le disque est placé devant l’échantillon et sert de masque d’illumination. Les configurations

d’illumination sont rapidement modifiées entre deux mesures en faisant tourner le disque.

Des méthodes de modulation actives ont également été développées afin de contrôler numérique-

ment l’état des masques. Pour cela, les masques peuvent être générés optiquement (Kannegulla,

Shams, Liu & Cheng, 2015). De ce fait, un semi-conducteur est photoexcité par un faisceau

optique modulé spatialement par une matrice de micro-miroirs (DMD, de l’anglais Digital

Micromirror Device) (voir Figure 1.19a) (Shrekenhamer, Watts & Padilla, 2013)(Stantchev, Yu,

Blu & Pickwell-MacPherson, 2020)(Zanotto et al., 2020). La technique de modulation THz par

photoexcitation d’un semi-conducteur est présentée plus en détail dans la Section 5.3.1. Une

autre technique consiste à moduler spatialement le faisceau THz avec un modulateur spatial à

base de métamatériaux actifs (Watts et al., 2014). Watts et al. ont par exemple utilisé une matrice

(8 × 8 pixels) de métamatériaux absorbants dynamiques pouvant modifier localement la phase,

et donc recréer des masques d’illumination (voir Figure 1.19b).
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Figure 1.18 Système d’imagerie compressée avec un pixel unique basé

sur un disque rotatif. a) Dispositif expérimental. d=32mm, R=95mm et

l=35mm. b) Images visibles de l’objet imagé. c) Images THz

décompressées de l’objet (32 × 32 pixels) reconstruites à partir de

seulement 240 mesures

Adaptée de Shen (2012, p.47)

En conclusion, l’imagerie compressée suscite un grand intérêt dans la communauté scientifique

depuis une dizaine d’années. En effet, cette technique d’imagerie fonctionnant dans une condition

de sous-échantillonnage, permet la reconstruction rapide d’images à partir d’un nombre de

mesures inférieur à la taille de l’image finale. L’utilisation d’un détecteur à un seul pixel permet

une détection optimale avec une réponse et une sensibilité élevées. Elle requiert par ailleurs

une modulation spatiale de la lumière afin de modifier la fonction test. Ainsi, des éléments

actifs fonctionnant dans la gamme des fréquences THz sont donc nécessaires et sont source de

nombreuses recherches (Guan, Cheng & Chang, 2022). Enfin, l’imagerie compressée avec un

pixel unique est adaptée pour une configuration en champ proche. De nombreux développements

ont été réalisés ces dernières années dans ce domaine et ils sont plus largement présentés dans la

Section 1.2.6.6.
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Figure 1.19 a) Système d’imagerie compressée avec un pixel

unique basé sur un semi-conducteur photoexcité

Adaptée de Stantchev (2020, p.4)

b) Système d’imagerie compressée avec un pixel unique utilisant un

modulateur spatial à base de métamatériaux actifs

Adaptée de Watts (2014, p.2)

1.2.3 Les caméras THz

L’acquisition directe d’image THz en temps réel peut également être réalisée avec des caméras

THz, composées de plusieurs pixels disposés selon une matrice 2D. En plaçant ce détecteur au

plan image d’un dispositif d’imagerie (voir Figure 1.20a), l’image THz d’un objet peut être

acquise en temps réel et sans la nécessité de balayage spatial (Pope et al., 2009).

Tout d’abord, les caméras THz peuvent être basées sur des capteurs thermiques tels que les

détecteurs bolomètriques ou les détecteurs pyroélectriques (voir Section 0.3.2). L’avantage

de ces types de capteurs est qu’ils permettent une mesure spatiale de l’intensité THz sur une
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large bande spectrale. Les détecteurs bolométriques peuvent être miniaturisés pour former des

microbolomètres et ensuite être intégrés en matrice 2D. Cette technologie est actuellement très

mature, avec notamment des caméras THz commercialisées fonctionnant à température ambiante

et avec plusieurs dizaines de milliers de pixels (Chevalier et al., 2013)(Nemoto et al., 2016).

C’est une caméra basée sur cette technologie qui est utilisée dans les travaux présentés dans le

Chapitre 5.

L’autre technologie de caméra THz disponible repose sur des détecteurs électroniques assemblés

en matrice 2D. La miniaturisation des FET rend notamment possible leur intégration dans des

puces de type CMOS permettant une lecture simultanée des pixels (voir Figure 1.20 a)(Al Hadi

et al., 2012)(Zdanevičius et al., 2015). Ainsi, ce type de détecteur présente l’avantage d’acquérir

plusieurs centaines d’images par seconde. Cependant, contrairement aux détecteurs thermiques,

ces caméras ont une réponse spectrale sur une gamme de fréquences THz plus étroite et

généralement à plus basses fréquences.

Figure 1.20 a) Méthode d’imagerie avec une caméra THz

b) Caméra THz basée sur une matrice 2D de détecteurs FET

Adaptée de Al Hadi (2012, p.3003)

1.2.4 L’imagerie électro-optique en deux dimensions

L’échantillonnage EO (voir Section 0.3.3.5) permet de mesurer l’évolution temporelle du champ

électrique THz. Cette technique peut être utilisée en imagerie pour mesurer en plus la distribution

spatiale du champ électrique. Dans ce cas présent, les photodiodes utilisées normalement dans

la détection EO sont remplacées par une caméra sur laquelle est imagé le cristal EO.
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La première démonstration d’imagerie EO en 2D a été réalisée en 1996 par Wu et al (Wu,

Hewitt & Zhang, 1996). Un polariseur est utilisé comme analyseur pour évaluer la dépolarisation

relative du faisceau pompe causée par l’effet EO (voir Figure 1.21a). Cette dépolarisation se

traduit par une modulation locale de l’intensité du faisceau sonde qui est mesurée avec une

caméra CCD (Wu et al., 1996) ou CMOS (Miyamaru, Yonera, Tani & Hangyo, 2004). En raison

de la mesure d’une seule composante de polarisation de la sonde, cette technique offre un rapport

signal-sur-bruit assez faible. De nombreuses améliorations ont été proposées comme la mesure

de la modulation de la polarisation de la sonde en analysant simultanément les composantes de

polarisation verticale (p) et horizontale (s) de la sonde (Wang, Cui, Sun, Ye & Zhang, 2010a).

Pour cela les composantes p et s sont spatialement séparées par un prisme de Wolaston et

imagées de part et d’autre de la caméra (Voir Figure 1.21 b). Cette technique, appelée imagerie

EO en 2D balancée permet de retrouver la distribution spatiale du champ électrique THz en

soustrayant l’image correspondant à la polarisation s à celle correspondant à la polarisation p.

Figure 1.21 a) Système d’imagerie EO utilisant un polariseur et une caméra

CCD pour analyser la dépolarisation de la sonde

Adaptée de Wu (1996, p.1026)

b) Système d’imagerie EO en 2D balancée avec séparation spatiale des

composantes p et s de la sonde

Adaptée de Wang (2010, p.4627)

1.2.5 L’imagerie en deux dimensions par une matrice d’antennes photoconductrices

La détection cohérente du rayonnement THz par APC (voir Section 0.3.3.2) peut également

être appliquée en imagerie. La première démonstration a été faite avec 15 APCs arrangées

en ligne (Brahm et al., 2014). Le faisceau laser de sonde illumine toutes les APCs qui sont
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chacune couplée à un amplificateur à détection synchrone multicanal permettant une mesure en

parallèle du courant transitoire induit par le rayonnement THz. Ce dispositif permet une détection

simultanée des 15 impulsions THz à différentes positions. Cependant, pour la reconstruction

d’image 2D, un balayage est quand même nécessaire selon une dimension spatiale.

Pour l’acquisition directe d’image 2D, Li et al. ont proposé en 2024 d’utiliser une matrice 2D

avec 7× 9 pixels. Chaque pixel est composé de plusieurs milliers de nanoantennes plasmoniques.

Ces nanoantennes présentent l’avantage de couvrir densément une large surface ce qui engendre

une sensibilité, un niveau signal-sur-bruit et une plage de détection spectral élevés. Ainsi, la

mesure du courant peut être réalisée directement, sans nécessairement passer par un amplificateur

à détection synchrone multicanaux. Avec ce dispositif, l’acquisition cohérente d’images THz

peut être réalisée à une vitesse de 16 images par seconde. De plus, il a été démontré qu’en

utilisant un réseau neuronal convolutif formé avec une méthode d’apprentissage profond, la

résolution d’image initiale de seulement 63 pixels a été augmentée jusqu’à environ 1000 pixels.

1.2.6 Imagerie THz en champ proche

L’image d’un objet quelconque est définie par la convolution de l’objet avec la réponse

impulsionnelle spatiale (RIS) du système d’imagerie (Goodman, 2017). Cette réponse correspond

à l’image d’un point par le système. Pour un système sans aberration, la RIS est représentée

par une fonction d’Airy induite par les composants optiques du système. Les performances

d’un système d’imagerie sont en grande partie déterminées par sa limite de résolution spatiale.

Celle-ci peut être définie comme la distance minimale entre deux points résolus (𝑥𝑅) (voir

1.22). Ainsi, comme illustrée par la Figure 1.22, la limite de résolution d’un système optique va

dépendre de la RIS. Elle peut être définie en utilisant le critère de Rayleigh donné par l’équation

suivante (Peiponen et al., 2013) :

𝑥𝑅 ≈ 1, 22𝜆
𝑓

𝐷
(1.21)

avec 𝜆 la longueur d’onde, 𝐷 le diamètre de l’ouverture du système d’imagerie et 𝑓 la longueur

focale effective du système.

La limite de résolution étant proportionnelle à la longueur d’onde de la lumière utilisée, les ondes
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THz offrent une meilleure résolution que le rayonnement micro-onde mais moins que la lumière

visible et infrarouge. Utilisées en imagerie, les ondes THz offrent une résolution de l’ordre de

quelques centaines de micromètres. De nombreuses techniques peuvent être mises en place afin

d’améliorer la résolution spatiale d’un système. Une de ces approches consistent à sonder le

champ évanescent et ainsi accéder à des informations spatiales sur l’objet, sub-longueurs d’onde.

Pour cela, une configuration en champ proche est nécessaire.

Figure 1.22 Illustration du concept de limite de résolution basée

sur le critère de Rayleigh

1.2.6.1 Le champ proche

Afin de comprendre les avantages qu’apporte l’imagerie en champ proche, la diffraction induite

par l’objet imagé peut être étudiée du point de vue du spectre angulaire (Goodman, 2017). Le

spectre angulaire représente le champ comme une superposition d’ondes planes avec différents

vecteurs d’onde. Les fréquences spatiales ( 𝑓𝑥 et 𝑓𝑦) associées à ces vecteurs d’onde sont données,

selon des directions 𝑥 et 𝑦 par :

𝑓𝑥 =
𝛼

𝜆
; 𝑓𝑦 =

𝛽

𝜆
(1.22)

avec 𝛼 et 𝛽 les angles des vecteurs d’onde considérés par rapport aux directions 𝑥 et 𝑦.

Lorsqu’une onde électromagnétique (de longueur d’onde 𝜆) est diffractée par un objet de longueur
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d’onde inférieure, le spectre angulaire à la distance z de l’objet est donné par :

𝐴
(
𝑓𝑥, 𝑓𝑦, 𝑧

)
= 𝐴

(
𝑓𝑥, 𝑓𝑦, 0

)
𝑒𝑖

2𝜋
𝜆

√
1−𝛼2−𝛽2𝑧 (1.23)

Le terme 𝐴
(
𝑓𝑥, 𝑓𝑦, 0

)
correspond à la condition initiale et peut être interprété comme la

distribution du champ à la position du plan de l’objet. Deux cas différents sont possibles pour

l’équation 1.23

• 𝛼2+ 𝛽2 < 1. Pour cette condition, le terme exponentiel de 𝐴
(
𝑓𝑥, 𝑓𝑦, 𝑧

)
est purement imaginaire.

L’onde qui se propage a ainsi une fréquence spatiale inférieure à la fréquence spatiale associée à

l’onde électromagnétique.

• 𝛼2 + 𝛽2 > 1. Pour cette condition, le terme exponentiel de 𝐴
(
𝑓𝑥, 𝑓𝑦, 𝑧

)
est purement réel, ce

qui conduit à une solution réelle pour 𝐴
(
𝑓𝑥, 𝑓𝑦, 𝑧

)
, formulée par l’expression suivante :

𝐴𝑒
(
𝑓𝑥, 𝑓𝑦, 𝑧

)
= 𝐴

(
𝑓𝑥, 𝑓𝑦, 0

)
𝑒−

2𝜋
𝜆

√
𝛼2+𝛽2−1𝑧 (1.24)

Cette solution correspond à des ondes évanescentes (Greffet & Carminati, 1997). Les ondes

évanescentes sont caractérisées par une décroissance exponentielle du champ selon la normale à

la surface de l’objet (direction z dans ce cas ci)(voir Figure 1.23). De plus, elles ne se propagent

pas et elles sont situées à la surface de l’objet, sur une distance bien inférieure à la longueur

d’onde. Les informations de l’objet ayant des fréquences spatiales élevées (taille caractéristique

inférieure à la longueur d’onde) sont contenues dans le champ évanescent. Ces fréquences

spatiales ( 𝑓𝑒) contiennent des informations sub-longueurs d’onde, et si elles sont détectées,

celles-ci permettent de dépasser la limite de résolution normalement imposée par le critère de

Rayleigh (voir Équation 1.21). Les fréquences spatiales associées aux ondes évanescentes sont

définies par :

𝑓𝑒 =

����2𝜋𝜆
√
𝛼2 + 𝛽2 − 1

���� (1.25)
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Figure 1.23 Illustration du concept de champ proche et d’ondes

évanescentes dans le cas de la diffraction induite par un objet

Une fréquence spatiale de coupure peut être associée au champ évanescent et elle est définie

par(Greffet & Carminati, 1997) :

𝑓 𝑐𝑒 =
1

𝑧0
(1.26)

avec 𝑧0 la distance entre la surface de l’objet et la position de détection.

Par conséquent, plus le point d’observation est proche de la surface de l’objet, plus la fréquence

de coupure est élevée. Donc sonder le champ évanescent pour accéder à des informations

sub-longueurs d’onde nécessite une configuration dite en champ proche. Il faut souligner que

la zone de champ proche possède différentes régions : l’une directement au contact de l’objet

avec les ondes évanescentes, l’autre avec des ondes se propageant et respectant la théorie de la

diffraction de Fresnel (voir Figure 1.23) (Goodman, 2017).

Plusieurs techniques sont utilisées en imagerie THz en champ proche et elles sont présentées en

détail dans les sections suivantes.

1.2.6.2 Nano-imagerie

La nano-imagerie est basée sur l’interaction du rayonnement THz avec une partie très localisée

d’un objet (de l’ordre de quelques nanomètres)(Guo et al., 2024). Cette approche, habituellement
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utilisée pour la microscopie à force atomique, utilise des pointes de taille nanométrique. Pour

reconstruire des images en deux dimensions, la pointe est balayée sur la surface de l’objet.

L’une des techniques de nano-imagerie THz est la microscopie de diffusion en champ proche par

balayage (appelée aussi s-SNOM pour Scattering-type Scanning Near-field Optical Microscopy)

(Knoll & Keilmann, 2000)(Pizzuto, Mittleman & Klarskov, 2020). La pointe, placée extrêmement

proche de la surface de l’objet, est éclairée par une impulsion THz focalisée (𝐸𝑖) (voir Figure

1.24a). La lumière THz diffusée (𝐸𝑑) par l’extrémité de la pointe, portant l’information sub-

longueur d’onde de la surface de l’échantillon, est détectée. En modulant le mouvement vertical

de la pompe et en ayant recours à un amplificateur à détection synchrone, seul le rayonnement

THz qui a interagi à la position de la pointe est détecté.

Une autre technique est la microscopie d’émission THz par laser (appelée aussi LTEM pour

Laser THz Emission Microscopy)(voir Figure 1.24b). Cette technique est basée sur l’analyse de

la lumière THz émise localement par la surface de l’objet, à la position de la pointe (Murakami

et al., 2007). Pour cela, l’objet est localement photoexcité par un laser femtoseconde. Des

porteurs de charges sont ainsi créés et ils sont responsables de l’émission THz par des processus

comme l’effet photo-Dember par exemple (Klarskov, Kim, Colvin & Mittleman, 2017). Dans ce

cas présent, l’émission THz est causée par le dipôle induit par la séparation des électrons et

des trous dans un semiconducteur photoexcité. Cette distribution asymétrique s’explique par

la différence de vitesse de diffusion entre les électrons et les trous entraînant une séparation

des charges (Apostolopoulos & Barnes, 2014). L’émission THz est sensible aux propriétés

de la surface de l’échantillon. L’analyse du rayonnement THz généré permet de retrouver les

caractéristiques chimiques ou physiques de la surface. La technique LTEM offre un meilleur

contraste d’imagerie que la technique s-SNOM mais elle est limitée à l’étude d’une plus petite

variété de matériaux, principalement les semi-conducteurs. Les techniques s-SNOM et le LTEM

offrent une résolution spatiale similaire qui est principalement limitée par le diamètre de la

pointe. Par exemple, une résolution spatiale de 20 nm (soit environ 𝜆/9 000 à 1,6 THz) a été

démontrée par Klarskov et al. grâce à la technique LTEM (Klarskov et al., 2017).

Enfin la microscopie THz par effet tunnel (appelée aussi THz-STM pour THz Scanning Tunnelling

Microscopes) peut être utilisée pour étudier un objet en champ proche avec une résolution
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manométrique(voir Figure 1.24c). La pointe est éclairée par une impulsion THz et agit comme

une antenne à large bande (Cocker et al., 2013). Elle permet donc de coupler le champ électrique

THz à une petite partie de l’objet. Le potentiel THz élevé induit entre la pointe et l’objet conduit

les électrons à travers la jonction ; ce qui crée un courant tunnel. La mesure de ce courant à

l’aide d’un amplificateur à détection synchrone permet de retracer la réponse de l’échantillon

à l’illumination THz et cela, à la position de la pointe. La THz-STM est la technique de

nano-imagerie qui offre la meilleure résolution, avec par exemple une résolution spatiale allant

jusqu’à 2 nm, ce qui correspond à 𝜆/150 000 à 1 THz (Cocker et al., 2013).

Figure 1.24 Techniques de nano-imagerie THz. a) Principe de

fonctionnement de la microscopie de diffusion en champ proche par

balayage

Adaptée de Moon (2019, p.2)

b) Principe de fonctionnement de la microscopie d’émission THz

par laser

Adaptée de Klarskov (2017, p.2677)

c) Principe de fonctionnement de la microscopie THz à effet tunnel

Adaptée de Cocker (2013, p.2)

1.2.6.3 Imagerie en champ proche avec une ouverture sub-longueur d’onde

Afin de détecter l’onde évanescente diffusée par un objet en champ proche, une ouverture avec

une dimension sub-longueur d’onde peut être utilisée Federici et al. (2002). Elle permet de

sonder une toute petite partie de l’échantillon et le déplacement de l’ouverture sur sa surface

permet de reconstruire des images hautement résolues. La limite de résolution spatiale est

déterminée principalement par la taille de l’ouverture. Cependant, l’utilisation d’une ouverture
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trop petite limitera considérablement la lumière détectée. En effet, d’après la théorie de la

diffraction par une petite ouverture appelée théorie de Bethe, l’ouverture peut être considérée

comme un dipôle électrique (Bethe, 1944). Par conséquent, le champ électrique transmis par

l’ouverture est proportionnel à 𝑎3 (avec 𝑎 la taille de l’ouverture). L’intensité transmise est quant

à elle proportionnelle à 𝑎6. Ainsi, en diminuant le diamètre de l’ouverture d’un facteur 2, le

champ transmis à travers l’ouverture sera diminué d’un facteur 8 et l’intensité d’un facteur 64.

Cependant, il a été prouvé que la détection du champ évanescente en champ proche montre une

déviation par rapport à la théorie de Bethe. En effet, le champ électrique détecté est proportionnel

à la taille de l’ouverture avec une puissance inférieure à 3. Cette démonstration a été faite à l’aide

d’une ouverture carrée de 3μm dans une couche d’or et déposée sur une APC (voir Figure 1.25)

(Macfaden, Reno, Brener & Mitrofanov, 2014). En plaçant l’objet directement sur l’ouverture,

une résolution spatiale maximale de 3 μm (ce qui correspond à une résolution de 𝜆/100 à 1

THz) a été obtenue.

Figure 1.25 Technique d’imagerie en

champ proche avec une ouverture

sub-longueur d’onde

Adaptée de Macfaden (2014, p.2)

1.2.6.4 Imagerie en champ proche par réflexion interne totale

L’imagerie en champ proche est également possible en éclairant l’échantillon directement

avec des ondes évanescentes. Pour cela, la technique d’excitation par réflexion interne totale
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(RIT), initialement développée pour la microscope à fluorescence dans le visible (Zhu, Yu,

Hawley & Roy, 1986), peut être appliquée à l’imagerie THz (Wojdyla & Gallot, 2013) (Barr

et al., 2021). Le phénomène de TIR se produit lorsque le faisceau lumineux se propage à travers

un milieu d’indice de réfraction 𝑛1 et se réfléchit sur une interface avec un milieu d’indice de

réfraction 𝑛2 qui est inférieur à 𝑛1. De plus, l’angle d’incidence doit être supérieur à l’angle

d’incidence critique (𝜃𝐶) défini par :

𝜃𝐶 = 𝑎𝑟𝑐𝑠𝑖𝑛

(
𝑛2

𝑛1

)
(1.27)

Dans ces conditions d’incidence, des ondes évanescentes sont émises à l’interface entre les

deux milieux. Ainsi, avec une illumination en RIT, l’objet, au contact de l’interface, est excité

par les ondes évanescentes. C’est pourquoi la lumière réfléchie par l’échantillon contient des

informations sub-longueurs d’onde. Pour coupler efficacement les ondes évanescentes THz

avec l’objet, il est possible d’utiliser un prisme (voir Figure 1.26). Wojdyla et al. ont utilisé

un prisme en silicium (Si) à haute résistivité, avec un angle de base égal à l’angle critique

(Wojdyla & Gallot, 2013). La lumière THz réfléchie par l’objet en champ proche est collectée par

un miroir parabolique et détectée par une APC. Le balayage de l’objet à la surface du prisme en

Si permet la reconstruction d’une image avec une résolution spatiale de 19𝜇𝑚, ce qui correspond

à une résolution de 𝜆/16 à 1 THz.

Figure 1.26 Technique d’imagerie en champ proche par réflexion

interne totale

Adaptée de Wojdyla (2013, p.112)
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1.2.6.5 Imagerie en champ proche avec une illumination sub-longueur d’onde

L’imagerie THz en champ proche peut être réalisée en illuminant un objet par un point source

dont la taille est inférieure à la longueur d’onde THz.

Serita et al. ont utilisé la génération THz par RO dans un cristal de GaAs au contact de l’objet et

avec un laser de pompe focalisé (Serita et al., 2012). L’impulsion THz transmise par l’objet est

mesurée par une APC. En balayant spatialement le faisceau pompe à la surface de l’émetteur, en

utilisant par exemple des miroirs galvanométriques, une image THz est reconstruite. Avec cette

technique, une résolution d’imagerie maximale de 27𝜇𝑚 a été démontrée, ce qui correspond

à une résolution de 𝜆/28 à 0,4 THz. Un système similaire a aussi été mis en place avec une

configuration en réflexion pour laquelle la lumière THz réfléchie par l’objet est détectée (Okada

et al., 2019). Une résolution maximale de résolution 20𝜇𝑚, ce qui correspond à 𝜆/34 à 0,44 THz,

a été atteinte. Enfin, une configuration alliant la mesure simultanée de l’impulsion THz réfléchie

et de celle transmise par l’objet a récemment été développée et appliquée pour la détection de

tumeurs cancéreuses (voir Figure 1.27a) (Okada et al., 2022).

Des émetteurs spintroniques (voir Section 0.2.2.2), peuvent aussi être utilisés directement au

contact de l’objet imagé (Stiewe et al., 2022). Pompé avec un faisceau pompe focalisé, ce type

d’émetteur permet la génération très localisée de rayonnements THz et ainsi une illumination

sub-longueur d’onde de l’objet. En 2023, Paries et al. ont développé un système d’imagerie

qui repose sur un émetteur spintronique déposé directement sur la point d’une fibre optique

(voir Figure 1.27b)(Paries et al., 2023). Ce système compact permet l’émission THz à partir

d’un point source. En effet, l’utilisation d’une fibre monomode permet de guider le faisceau

pompe jusqu’à l’émetteur THz avec une taille d’environ 10𝜇𝑚 de diamètre. Pour l’imagerie en

champ proche, la pointe de la fibre optique est balayée spatialement sur la surface de l’objet.

Une résolution spatiale de 30𝜇𝑚, ce qui correspond à une résolution de 𝜆/12 à 0,8 THz, a été

mesurée.
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Figure 1.27 Techniques d’imagerie en champ proche avec une

illumination sub-longueur d’onde

a) Système d’imagerie THz en champ proche avec une illumination

sub-longueur d’onde, émise par RO dans un cristal de GaAs,

permettant une image en transmission et en réflexion d’un objet

Adaptée de Okada (2022, p.529)

b) Émetteur THz spintronique à trois couches sur la pointe d’une

fibre optique pouvant être utilisé en imagerie THz en champ proche

Adaptée de Paries (2023, p.30886)

1.2.6.6 Imagerie compressée en champ proche avec un pixel unique

Présenté en détail dans la Section 1.2.2.2, l’imagerie compressée avec un pixel unique peut être

appliquée avec une configuration en champ proche. Pour cela, les masques d’illumination ou de

détection sont créés directement au contact de l’objet.

Une première méthode consiste à une modulation spatiale du faisceau d’illumination THz grâce

à une plaque de Si photoexcitée et un DMD, de manière similaire à la technique présentée

dans la Section 1.2.2.2(Stantchev et al., 2016). En 2017, Stantchev et al. ont utilisé une plaque

de Si de 6𝜇𝑚 d’épaisseur placée en champ proche, en contact de l’objet (voir Figure 1.28a)

(Stantchev et al., 2017). Avec cette technique, une résolution spatiale de 9𝜇𝑚 a été atteinte, ce

qui correspond à une résolution de 𝜆/45 à 0,75 THz. Chen et al. se sont servi d’un modulateur
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à base de dioxyde de vanadium photoexcité avec un laser femtoseconde (Chen et al., 2019).

L’utilisation d’un film mince d’épaisseur nanométrique en contact avec l’objet a permis d’obtenir

une résolution de seulement 4, 5𝜇𝑚, ce qui correspond à une résolution de 𝜆/133 à 0,5 THz.

Une autre méthode consiste à moduler spatialement le faisceau laser qui pompe un émetteur

THz (Olivieri et al., 2020). En 2020 Chen et al., ont par exemple utilisé un émetteur THz

spintronique (voir Figure 1.28b)(Chen et al., 2020). Dans cette démonstration, un second DMD

a été utilisé pour corriger l’inclinaison du front d’onde induite par le premier. L’objet imagé

est placé en contact avec l’émetteur spintronique pour ainsi atteindre une résolution de 6, 5𝜇𝑚,

ce qui correspond à une résolution de 𝜆/92 à 0,5. L’épaisseur de l’émetteur spintronique étant

nanométrique, la résolution spatiale est principalement limitée par la taille des masques qui sont

imagés sur l’émetteur.

Figure 1.28 a) Technique d’imagerie compressée en champ

proche avec un pixel unique basée sur la modulation spatiale du

faisceau d’illumination avec une plaque de Si photoexcitée

Adaptée de Stantchev (2017, p.990)

b) Technique d’imagerie compressée en champ proche avec un

pixel unique basée sur un émetteur spintronique

Adaptée de Chen (2020, p.3)

Enfin une dernière méthode est basée sur la modulation spatiale du faisceau optique de sonde

utilisé pour la détection EO qui agit comme fonction de test (Zhao, E, Williams, Zhang & Boyd,

2019). En plaçant l’objet à 70𝜇𝑚 du cristal EO, des images avec une résolution de 62𝜇𝑚, ce qui

correspond à une résolution de 𝜆/15 à 0,32 THz, ont été reconstruites.
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1.2.6.7 Imagerie déterministe orthogonale à super-résolution

Des techniques d’imagerie super-résolution, initialement développées dans le domaine visible, ont

inspiré des techniques dans le domaine THz. Parmi ces technique, il y a l’imagerie super-résolution

par fluctuation (SOFI, de l’anglais Super-resolution Optical Fluctuation Imaging)(Dertinger,

Colyer, Iyer, Weiss & Enderlein, 2009). Celle-ci est basée sur l’acquisition de plusieurs images

d’un objet constitué de fluorophores clignotant de manière aléatoire et indépendante. A partir

de l’analyse des fluctuations temporelles de la luminosité des fluorophores, une image super-

résolue peut être retrouvée. Dans la gamme des fréquences THz, la technique analogue à

l’imagerie SOFI est connue sous le nom d’imagerie super-résolution orthogonale et déterministe

(SODI, de l’anglais super-resolution orthogonal deterministic imaging)(Guerboukha, Cao,

Nallappan & Skorobogatiy, 2020). En raison du manque de fluorophores THz naturels, des

fluorophores THz artificiels sont utilisés. Ces derniers consistent en des masques binaires

d’amplitude (opaques ou transparents) ou de phase (phases de 0 ou 𝜋), positionnés à la surface

de l’objet, en champ proche. La démonstration de la technique SODI a été réalisée avec des

masques dont les motifs périodiques sont composés de 7 sous-pixels dont les valeurs sont fixées

suivant une base de Hadamard modifiée. De plus, les motifs ont une taille correspondant à la

RIS du système d’imagerie. La technique SODI ne doit pas être confondue avec la technique

d’imagerie compressée pour laquelle des masques sont aussi utilisés pour reconstruire une

image dans une condition de sous-échantillonage. En effet, comme illustrée par la Figure 1.29,

la technique SODI est basée sur l’acquisition d’une série d’images d’un objet pour lesquelles les

conditions d’illumination sont différentes. L’image super-résolue est reconstruite avec la même

taille que les images acquises.

L’image d’un objet (𝐼 ( 	𝑟, 𝑚)) acquise avec la technique SODI en utilisant des masques en

amplitude, est définie par la convolution de l’objet (𝑂 (	𝑟)) et les différents motifs des masques

(𝑀 ( 	𝑟, 𝑚)) avec la RIS (𝑅𝐼𝑆(	𝑟)) du système d’imagerie. Le paramètre 𝑟 correspond aux

coordonnées spatiales dans le plan image et 𝑚 à l’indice du masque utilisé. L’image d’un objet
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Figure 1.29 Principe de fonctionnement de la technique SODI et

comparaison avec la technique d’imagerie dite "classique" (sans

modification des conditions d’illumination). Dans les illustrations, les

zones blanches sont transparentes alors que les zones noires sont

non-transparentes au rayonnement THz

est donc donnée par l’équation suivante :

𝐼 (	𝑟, 𝑚) = 𝑂 (	𝑟) 𝑀 ( 	𝑟, 𝑚) ∗ 𝑅𝐼𝑆(	𝑟) =
∫

𝑂 ( 	𝑟1) 𝑀 ( 	𝑟1, 𝑚) 𝑅𝐼𝑆(	𝑟 − 	𝑟1) 𝑑 	𝑟1 (1.28)

Pour l’utilisation de masques d’amplitude, une image super-résolue peut être reconstruite à partir

de la variance de la série d’images prises avec les différents masques. L’image super-résolue

reconstruite est donnée par l’équation suivante :

𝐼𝑅 (	𝑟) = 〈𝐼2(	𝑟, 𝑚)〉𝑚 − 〈𝐼 (	𝑟, 𝑚)〉2
𝑚 = 〈𝑀 ( 	𝑟1, 𝑚) 𝑀 ( 	𝑟2, 𝑚)〉𝑚 − 〈𝑀 ( 	𝑟1, 𝑚)〉𝑚 〈𝑀 ( 	𝑟2, 𝑚)〉𝑚 × ...

...

∬
𝑂 ( 	𝑟1)𝑂 ( 	𝑟2) 𝑅𝐼𝑆(	𝑟 − 	𝑟1) 𝑅𝐼𝑆(	𝑟 − 	𝑟2) 𝑑 	𝑟1 𝑑 	𝑟2

(1.29)

avec 	𝑟1 et 	𝑟2 les coordonnées spatiales de deux sous-pixels d’un motif de masque. Le terme

devant l’intégrale correspond à la condition d’orthogonalité entre les sous-pixels des masques.
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Cette dernière peut être réécrite de la manière suivante :

〈𝑀 ( 	𝑟1, 𝑚) 𝑀 ( 	𝑟2, 𝑚)〉𝑚 − 〈𝑀 ( 	𝑟1, 𝑚)〉𝑚 〈𝑀 ( 	𝑟2, 𝑚)〉𝑚 = 𝐶 × 𝛿( 	𝑟1 − 	𝑟2)

=

⎧⎪⎪⎪⎨⎪⎪⎪⎩
0 , si 	𝑟1 = 	𝑟2,

𝐶, si 	𝑟1 = 	𝑟2

(1.30)

avec C une constante qui ne dépend pas des cordonnées spatiales ni des masques. Cette dernière

peut être ignorée en effectuant une normalisation.

Cette condition d’orthogonalité suggère que la valeur de deux sous-pixels différents mais

appartenant à un même motif sont indépendants et non corrélés. En introduisant la condition

d’orthogonalité (équation 1.30) dans l’équation 1.29, l’image super-résolue reconstruite est

donc :

𝐼𝑅 (	𝑟) = 〈𝐼2(	𝑟, 𝑚)〉𝑚 − 〈𝐼 (	𝑟, 𝑚)〉2
𝑚 = 𝐶 ×

∫
𝑂2( 	𝑟1) 𝑅𝐼𝑆2( 	𝑟 − 𝑟1) 𝑑 	𝑟1 (1.31)

Considérant un système d’imagerie sans aberration, la RIS est représentée par une fonction

d’Airy suivant une distribution gaussienne donnée par :

𝑆(	𝑟) = 𝑒
(
− | 	𝑟 |2

2𝜎2

)
(1.32)

avec 𝜎 l’écart-type qui définit la largeur de la RIS.

Dans cette équation, la RIS est au carré. Cela explique l’amélioration de la résolution spatiale

offerte par la technique SODI. En effet, la fonction 𝑆2(	𝑟) a également une distribution gaussienne

dont l’écart type correspond à 1/√2 fois l’écart type de la RIS (𝜎). Par conséquent, l’image

d’un point paraît dans ces conditions plus étroite et donc plus résolue.

Pour l’utilisation de masque de phase, la condition d’orthogonalité est différente. Une image

super-résolue est reconstruite en calculant la racine carrée de la moyenne des images au carré.

Ainsi, pour reconstruire une image à partir des masques de phase, l’équation suivante est utilisée :

𝐼𝑅 (	𝑟) =
√
〈𝐼2(	𝑟, 𝑚)〉𝑚 (1.33)
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La technique SODI permet donc, à partir de l’acquisition de plusieurs images d’un objet, de

reconstruire une image super-résolue. La Figure 1.30 montre par exemple les résultats obtenus

par Guerboukha et al. (Guerboukha et al., 2020). Pour cela un système d’imagerie THz dans

le domaine temporel avec un balayage spatial d’un pixel unique a été utilisé. Des masques

d’amplitude ont été placés successivement au contact de l’objet. En utilisant l’équation 1.31, une

image de l’objet a ensuite été reconstruite. Elle présente une amélioration de la résolution par

rapport à l’image originale. En effet, de petits détails comme les trois feuilles de l’objet peuvent

être facilement différenciés sur l’image reconstruite.

Figure 1.30 Résultats obtenus par Guerboukha et al. pour la

reconstruction d’images super-résolues avec la technique SODI et des

masques d’amplitude

Adaptée de Guerboukha (2020, p.1870)

1.2.6.8 Imagerie électro-optique en champ proche

L’imagerie THz EO en 2D, décrite dans la Section 1.2.4 peut être utilisée dans une configuration

en champ proche. Pour cela, l’objet est placé au contact du cristal EO utilisé pour la détection

(voir Figure 1.31a). En utilisant un cristal mince, avec une épaisseur bien inférieure aux longueurs

d’onde du rayonnement THz détecté, seul le champ évanescent diffusé par l’objet est détecté (voir

Figure 1.31b). En 2011, Blanchard et al. ont développé une technique d’imagerie EO balancée

en champ proche basée sur la séparation précise des composantes de polarisation de la sonde
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à l’aide de cubes séparateurs polarisants (CSP) et de plusieurs miroirs. Le rayonnement THz

transmis par l’objet est détecté par un cristal de LN avec une épaisseur de 3𝜇𝑚. Une résolution

spatiale de 10𝜇𝑚, ce qui correspond à une résolution de 𝜆/150 à 0,2 THz, a été démontrée avec

ce dispositif (voir Figure 1.31b) (Blanchard et al., 2013). De plus, en utilisant une méthode de

filtrage spectral du faisceau sonde, la résolution spatiale a été améliorée jusqu’à 5𝜇𝑚, soit 𝜆/600

à 0,1 THz (Blanchard & Tanaka, 2016).

En comparaison avec les techniques jusque là présentées, le principal avantage de la technique

d’imagerie EO en champ proche est de permettre l’enregistrement d’images à haute résolution et

avec un haut débit vidéo, sans qu’il soit nécessaire de procéder à un balayage spatial de l’objet,

de la source d’illumination ou du détecteur.

Figure 1.31 a) Dispositif expérimental pour l’imagerie EO en champ

proche. HR : haute réflexion, AR : antireflet, ( 𝜆
2
) : lame demi-onde, ( 𝜆

4
) :

lame quart d’onde, CSP : Cube Séparateur Polarisant

Adaptée de Blanchard (2011, p.8279)

b) Schéma du détecteur EO utilisé pour la configuration d’imagerie en

champ proche et image en amplitude à 1 THz d’un l’objet

Adaptée de Blanchard (2013, p.247)



95

1.2.7 Conclusion

Le domaine de l’imagerie THz suscite un grand intérêt expliqué par les innombrables applications

possibles. Il bénéficie donc d’avancées perpétuelles issues essentiellement du milieu de la

recherche académique mais aussi du secteur industriel. Il existe de nombreuses techniques

d’imagerie, dont certaines ont été présentées dans ce Chapitre. Dans ce domaine, plusieurs

paramètres importants sont à considérer tels que le temps d’acquisition d’une image, la résolution

spatiale ou encore la plage de sensibilité.

Ainsi, de nombreuses avancées ont été réalisées ces dernières années dans le développement

de systèmes d’imagerie plus rapides. Des techniques d’imagerie computationnelles ont ainsi

émergé dans la gamme THz comme l’imagerie compressée avec un pixel unique (voir Section

1.2.2.2). Cette technique requiert néanmoins une méthode de modulation spatiale. Les caméras

THz faites d’un ensemble de pixels, sont aussi un bon moyen pour acquérir directement et

rapidement des images THz (voir Section 1.2.3).

Pour ce qui est de l’amélioration de la résolution spatiale, l’imagerie en champ proche est une

excellente solution pour dépasser la limite normalement imposée par la théorie de la diffraction

(voir Section 1.2.6). Elle permet dans le meilleur des cas d’atteindre des résolutions spatiales de

quelques manomètres (voir Section 1.2.6.2). D’autre part, il existe également d’autres techniques

pour améliorer la résolution spatiale et cela même en champ lointain. Pour cela, des techniques

de traitement d’images (Ning et al., 2019) ou encore des méthode d’intelligences artificielles

(Sebastian, Guiramand & Blanchard, 2023)(Li et al., 2024) peuvent être utilisées.

Enfin, comme exposé précédemment, des systèmes de détection cohérents utilisés en imagerie

THz permettent une mesure spatiale du champ électrique. Ne se limitant plus à uniquement des

images avec des contrats d’intensité, cette technique permet d’obtenir des informations sur la

phase du rayonnement THz ayant interagi avec un objet. De plus, en ayant recourt à une source

THz impulsionnelle avec une large bande de fréquences, l’imagerie hyperspectrale est possible.

Au cours de cette thèse, deux systèmes d’imagerie ont été développés et étudiés. Ils requièrent

chacun une configuration en champ proche et ils offrent une résolution spatiale élevée. Aussi, ils

utilisent des techniques permettant l’acquisition rapide d’images THz avec un grand nombre
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de pixels. Le premier système est basé sur la technique d’imagerie électro-optique en champ

proche (voir Section 1.2.6.8). Les principales méthodes actuellement utilisées reposent sur la

séparation spatiale des composantes de polarisation de la sonde optique. Afin de réduire la

complexité de ces méthodes, un capteur d’image de polarisation a été employé pour mesurer les

composantes de polarisation de la sonde. Le second système mis en place est quant à lui basé sur

l’utilisation d’une caméra THz incohérente et de la technique SOFI. La reconstruction d’images

super-résolues a été investiguée pour plusieurs configurations de masquages, passives ou actives.
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2.1 Résumé

Le RO dans les cristaux non linéaires est une méthode bien établie pour générer des ondes THz

à partir d’impulsions optiques ultra-courtes. Pour obtenir un rendement de conversion élevé, les

conditions d’accord de phase entre l’impulsion de pompe et l’onde THz générée dans le milieu

non linéaire doivent être satisfaites. Pour un laser à ytterbium fonctionnant à 1,024 𝜇𝑚, un

important décalage de phase se produit dans le cristal de ZnTe, empêchant la génération efficace

d’impulsions THz à large bande. En utilisant l’analyse temps-fréquence, nous montrons que la

dynamique ultra-rapide des porteurs de charge, principalement induite par l’absorption à deux

photons, générée dans le milieu non linéaire pendant les processus de rectification optique dans

le ZnTe, joue un rôle clé dans le filtrage des composantes déphasées du signal THz, permettant

ainsi la générations d’impulsions THz à large bande.
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2.2 Abstract

Optical rectification in nonlinear crystals is a well established method for generating terahertz

(THz) waves from ultra-short optical pulses. To achieve high conversion efficiency, the phase-

matching conditions between the pump pulse and the generated THz wave within the nonlinear

medium must be satisfied. For a ytterbium laser operating at 1.024 𝜇𝑚, a severe phase mismatch

occurs in the zinc telluride (ZnTe) crystal, preventing the efficient generation of broadband

THz pulses. Using time-frequency analysis, we show that the ultrafast charge carrier dynamic,

mainly induced by two-photon absorption, generated in the nonlinear medium during optical

rectification processes in ZnTe, plays a crucial role in the filtering of the out-of-phase components

of the THz signal, thus enabling the recovery of broadband THz pulse generations.

©2021 Optical Society of America

https://doi.org/10.1364/OL.441231

2.3 Introduction

One of the best known efficient and broadband terahertz (THz) emission methods is optical

rectification (OR) in nonlinear crystals (Bass, Franken, Ward & Weinreich, 1962), with se-

minal demonstrations using a zinc telluride (ZnTe) crystal (Rice et al., 1994)(Nahata et al.,

1996b)(Löffler, Hahn, Thomson, Jacob & Roskos, 2005)(Blanchard et al., 2007). In order to

maximize THz generation efficiency, the phase-matching conditions between the laser pulse and

the THz pulse must be satisfied (Nahata et al., 1996b). This corresponds to the index matching

between the THz refractive index (𝑛𝑇𝐻𝑧) and the group refractive index of the pump beam (𝑛𝑔).
Ti :Sapphire laser with a pump beam at 800𝑛𝑚 and with a collinear configuration is widely used

for THz generation (Blanchard et al., 2007) because with it, the phase-matching conditions are

satisfied for a broad range of THz frequencies and the associated coherence length at 1 THz is

greater than 2𝑚𝑚 (Nahata et al., 1996b).

Over the last decade, the ytterbium (Yb) laser has emerged in a wide range of scientific and

industrial applications, offering advantages such as stability, low maintenance, high average
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power in its regenerative amplification section and a tunable repetition rate (up to several tens

of MHz) (Zervas & Codemard, 2014). It is not surprising that intense research activity is

currently focused on the search for new THz generation and detection materials meeting the

phase matching conditions with pump wavelength lasers around 1.024𝜇𝑚 (Hoffmann et al.,

2007)(Nagai et al., 2014)(Ropagnol et al., 2020)(Nkeck et al., 2020)(Guiramand et al., 2022b).

It is well known that at this wavelength, the phase-matching conditions in a ZnTe crystal are

not optimal because the group refractive index (𝑛𝑔 = 2.98) (Li, 1984) is relatively different

from the refractive index at 1 THz (𝑛𝑇𝐻𝑧 = 3.17) (Gallot et al., 1999). From these indices, a

coherence length of about 0.8𝑚𝑚 at 1 THz can be calculated (Nahata et al., 1996b). This length

corresponds to the maximum thickness of the crystal before the walk-off between the optical

pump beam and the THz beam becomes too large, thus limiting the efficiency of the emission

process. Therefore, for crystal thicknesses greater than the coherence length, the emitted THz

pulses are generated inside the crystal at different times, leading to a distortion of the single-cycle

characteristic or even to the emission of multicycle THz pulses (Lee et al., 2000). To overcome

this incorrect phase matching limitation, the tilted pulse-front excitation method has produced

promising results (Hebling et al., 2008)(Ollmann, Fülöp, Hebling & Almási, 2014)(Ofori-Okai

et al., 2016)(Murate et al., 2018), for example, those realized with techniques using either a

high groove-density diffraction grating (Hebling et al., 2008), a contact grating fabricated on the

emitter crystal (Ollmann et al., 2014), an echelon mirror (Ofori-Okai et al., 2016), and even a

digital micromirror device (Murate et al., 2018). Nevertheless, the phase mismatch condition in

the OR process can also be advantageously used for the generation of radially polarized THz

beams (Chang et al., 2007), and under certain pump intensity conditions, can be completely

compensated through the nonlinear Kerr effect (Dietze, Unterrainer & Darmo, 2012).

In this work, we report on the generation of THz pulses by optical rectification in a 1 and 2 mm

thick ZnTe crystal pumped with an amplified Yb laser in a collinear configuration, as illustrated

in 2.1. Special attention is given to the dependence of the temporal waveform on the fluence

of the optical pump. To better understand our observations, we used a time-frequency domain

analysis by continuous wavelet transform (CWT), applied to the THz emission as a function of
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the pumping beam fluence. In contrast with a previous work on OR in gallium phosphide pumped

at 780𝑛𝑚, where a dynamic change in the refractive index compensates for the phase mismatch

(Dietze et al., 2012), our results indicate the presence of another nonlinear process responsible

for the single-cycle recovery. A dynamic filtering effect of the THz generation process as a

function of fluence and pump beam propagation in ZnTe is evident in the time-frequency analysis,

which we attribute to two-photon absorption (TPA).

2.4 Experimental setup

For our experiment, we used a Yb laser (Pharos model : PH1-10W from Light Conversion)

providing laser pulses centered at 1.024𝜇𝑚, with a bandwidth of 6.1𝑛𝑚, a duration of 280 𝑓 𝑠 and

energies reaching 400𝜇𝐽 at a repetition rate of 25𝑘𝐻𝑧. The experimental set-up corresponded to

a pump-probe configuration, with the pump beam used for THz generation and the probe beam

for THz detection. The optical pump and THz beam were used in a collinear and collimated

excitation inside a ZnTe crystal cut at < 110 >. Two crystal thicknesses (1 mm and 2 mm) were

investigated. As shown in 2.1, a collimated THz beam was first collected by a pair of off-axis

parabolic mirrors (OAPM1 and OAPM2), respectively with a 1 and 2 inch diameter and a 1 and

4 inch reflected focal length. A third OAPM3 with a 2 inch diameter and a 2 inch focal length

focused the beam at the sensor location. Free space electro-optical (EO) sampling in a < 110 >

cut cadmium telluride (CdTe) crystal with a thickness of 1 mm was used to detect the THz pulse

waveform through a time scan using a delay line. The experiment was performed in ambient air

at room temperature.

2.5 Results

Figures 2.2 (a) and (b) show the normalized time evolution of the THz electric field for several

pumping fluences in a 1 mm thick and 2 mm thick ZnTe crystal, respectively. Figures 2.2 (c)

and (d) show the normalized amplitude spectra obtained for Figs. 2.2 (a) and (b), respectively.

By increasing the fluence of the optical pump for generation with the 1 mm ZnTe, a small

change in the temporal waveform of the THz pulse is observed. Specifically, the main part



101

Figure 2.1 Experimental set-up. BS : beam splitter ; OAPM : off-axis

parabolic mirrors ; BPS : black polyethylene sheet ; 𝐿1 and 𝐿2 : 150 mm

focusing lenses ; WP : Wollaston prism; 𝜆/2 : half-wave plate ; 𝜆/4 : quarter

wave plate

of the pulse remains unchanged, but the tail of the THz wave weakens slightly as the optical

fluence increases. Therefore, its normalized amplitude spectrum shows a slight enhancement for

frequency components above 1.2 THz as a function of optical fluence.

In the case of THz generation in a 2 mm thick ZnTe crystal, a large modification of the waveforms

and of their spectra as a function of the optical fluence is observed. Indeed, at a low pumping

fluence (< 1.2𝑚𝐽/𝑐𝑚2), where two-photon absorption is negligible, as confirmed by the linear

dependence of the temporal integration of the square of the THz electric field on the pumping

fluence (see 2.3), the THz temporal waveform is distorted and almost takes the form of a

multicycle pulse, i.e., one with a positive peak followed by a small dip and another positive

peak. This multicycle pulse generation is a direct consequence of the phase mismatch conditions

between the optical pulse and the THz pulse inside the generator crystal. It is interesting to

note that as the pump fluence increases, the emitted pulses appear more and more monocyclic,

with the second oscillation peak and its small dip disappearing. In Fig. 2.2 (d), the normalized
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Figure 2.2 (a)-(b) Normalized temporal evolution of THz electric field emitted

by ZnTe crystal ((a) 1 mm thick ; (b) 2 mm thick) and for several pump fluences.

(c)-(d) Normalized THz spectrum emitted by ZnTe crystal ((c) 1 mm thick ; (d) 2

mm thick) and for several pump fluences

low pump fluence spectra show a drop in amplitude around 0.7 THz, which corresponds to the

interference between different cycles of the THz pulse. For higher pump fluences, the associated

spectra are broader and do not show a significant amplitude modulation over a wide range of

frequencies (between 0.1 and 1.7 THz), which is characteristic of single-cycle pulses.

To better understand the influence of the pumping beam fluence on THz wave generation, we

show in Fig. 2.3 the temporal integration of the square of the THz electric field for the two

crystals as a function of the pumping fluences. The temporal integration of the square of the

THz waveform is directly proportional to the THz pulse energy (Reid & Fedosejevs, 2005).

For very low pump fluences below 0.63𝑚𝐽/𝑐𝑚2, the temporal integration of the square of the

THz electric field varies quadratically with the pump fluence for both crystals (see inset in Fig.

2.3). For a higher pumping fluence (> 0.63𝑚𝐽/𝑐𝑚2), the variation of the temporal integration
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of the square of the THz electric field is no longer quadratic, and a saturation regime appears

(Hoffmann et al., 2007). In this regime, the efficiency of THz generation by optical rectification

is more significantly limited by the TPA in the crystal. Indeed, using laser excitation at 1.024𝜇𝑚,

corresponding to a photon energy of 1.2 eV, TPA is probable in ZnTe because of its bandgap

energy of 2.3 eV at 300 K (Schall & Jepsen, 2002), which is just below twice the photon energy

of the laser pump (Schall & Jepsen, 2002). Also, at 1.024𝜇𝑚, the ZnTe has a TPA coefficient

equal to 4.2𝑐𝑚/𝐺𝑊 (Hoffmann et al., 2007). This effect is even much more pronounced for very

high fluences (> 1.2𝑚𝐽/𝑐𝑚2). Consequently, TPA creates free carriers that can absorb THz

radiations, and they are therefore responsible for the saturation of the THz generation (Harrel,

Milot, Schleicher & Schmuttenmaer, 2010).

Figure 2.3 Dependence of the temporal integration of the square of the

THz electric field on the pump fluence for 1 mm and 2 mm crystal

thicknesses. Inset : Magnified view of the low pump fluence part of the

graph

Moreover, it can be noted that at an equivalent pump fluence, the 2 mm thick crystal generates

THz pulses with lower energy than does the 1 mm thick crystal. This can be explained by the
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fact that the TPA effect is a probabilistic phenomenon, which is therefore more pronounced in

thicker crystals. However, with the use of an ultra-intense optical pump, the THz refractive index

can also be modified dynamically, thanks to the creation of hot phonons (Dietze et al., 2012),

through non-linear optical phenomena such as the Kerr effect (Chen et al., 2009) or TPA (Vidal

et al., 2011). These phenomena can induce a change in the optical properties of the crystal and

can lead to a better phase match between the THz light and the pump light. The influence of

TPA on the shape of THz pulses emitted in a ZnTe crystal has already been studied, mainly

with Ti :Sapphire pump lasers, at a wavelength of 800 nm (Schall & Jepsen, 2002),(Harrel

et al., 2010),(Zhen-Yu, Sophie & Jerome, 2008),(Ku, Tu & Kobayashi, 2013). These studies

(Schall & Jepsen, 2002),(Zhen-Yu et al., 2008),(Ku et al., 2013) show that the generation of free

carriers via TPA can affect the refractive index of the crystal at THz frequencies and can further

lead to pump depletion. The effects described above coexist with an additional time-dependent

absorption of THz radiation caused by free carriers.

In order to highlight the influence of free carriers during the THz generation process inside the

ZnTe crystal pumped at 1.024𝜇𝑚, we analyzed the time-domain waveforms presented in Fig.

2.2, using time-frequency domain analysis, namely with the CWT function with Morlet wavelet.

Here, we focused our time-frequency analysis only on the case of the generation with a 2 mm

thick crystal because changes in its waveform as a function of the pumping beam fluences are

greater than those obtained with the 1 mm thick crystal. Figures 2.4 (a) and (b) respectively show

the normalized 2D amplitude maps of the time-frequency analysis of the high pump fluence

(6.87𝑚𝐽/𝑐𝑚2) and low pump fluence (0.42𝑚𝐽/𝑐𝑚2) generation process. In these two figures,

clear differences in time-frequency information can be seen. First, a THz signal is absent at 0.7

THz in the lower pumping fluence case, while the high pumping fluence case shows a uniform

signal concentration over a range of less than 2 picoseconds.

Compared to previous works, which stipulate improved phase matching from dynamic changes

in the refractive index (Dietze et al., 2012), we propose a way to evaluate the amplitude ratio as

a function of time and frequency. To this end, we extrapolate the waveform corresponding to

a high pump fluence, neglecting the losses by TPA. This waveform is obtained from the low
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Figure 2.4 (a) Normalized amplitude coefficient of the CWT of the signal

emitted by a 2 mm ZnTe crystal with a pump fluence of 6.87 mJ/cm2. (b)

Normalized amplitude coefficient of the CWT of the signal emitted by a 2 mm

ZnTe crystal with a pump fluence of 0.42 𝑚𝐽/𝑐𝑚2. (c) Amplitude coefficient of the

CWT for the pump fluence of 6.87 𝑚𝐽/𝑐𝑚2 (Fig. (a)) divided by the reconstructed

signal from a pump fluence of 0.42 𝑚𝐽/𝑐𝑚2 (Fig. (b)). The left graph shows the

average CWT amplitude coefficient as a function of the frequency. The lower

panel shows the average CWT amplitude coefficient as a function of the time

fluence one, i.e., as shown in Fig. 2.4 (b), and artificially amplified by the factor expected for a

high fluence optical rectification process. In short, the time waveform of the pump fluence at

0.42𝑚𝐽/𝑐𝑚2 is multiplied by a factor proportional to the pump fluence. This new waveform

(i.e., reconstructed at 6.87𝑚𝐽/𝑐𝑚2) without a TPA effect, but including its out-of-phase field

oscillations after 2.5 ps, is used as reference. Then, the experimental high fluence waveform is

normalized with this reconstructed waveform, which allows to evaluate the localized amplitude

ratios superior and inferior to one, in the time and frequency domains simultaneously.

The result is shown in Fig. 2.4 (c). The area between 3 ps and 5 ps and between 0.7 THz and 1.2

THz presents a normalized amplitude lower than 1. This corresponds to a decrease of the THz

electric field strength of the THz pulse with TPA as compared to that in the case of the THz

pulse without TPA. This difference is due to the THz absorption by free carriers induced by the

pump beam. In addition, the average CWT amplitude coefficient in Fig. 2.4 (c) is equal to 0.72,

which confirms the overall presence of a loss trend of the THz pulse with TPA as compared to

the THz pulse without TPA. The average CWT amplitude coefficient as a function of time in

Fig. 2.4 (c) is smaller in the tail of the THz pulse (0.70) than in its front part (0.72). This is an



106

indication that the observed THz filtering effect is time-dependent. Therefore, the attenuation

of the out-of-phase components of the THz signal, i.e., those responsible for the multicyclic

waveform shape, increase as the THz pulse propagates. This dynamic of THz attenuation as a

function of carrier density can be experimentally studied in detail via an optical pump-terahertz

probe technique (Deng et al., 2020). Indeed, it is well-known that the carrier’s relaxation time

increases proportionally with the laser fluence, which explains the longer THz absorption time

(order of several picoseconds) observed in Fig. 2.4 (c).

In Fig. 2.4(b) and (c), it is interesting to note that at low pump fluence, the component is almost

suppressed around 0.7 THz. This absorption dip is a consequence of the multicyclic behavior of

the transmitted waveform (as shown in Fig. 2.4(b)) caused by the phase mismatch conditions

between the optical and THz pulses. As can be observed in the normalized left inset plot in

Fig. 2.4(c), at high pump beam fluence, only this specific frequency component of 0.7 THz

exhibits an amplitude ratio greater than 1. Values greater than one does not carry energy and

are explained by our normalization procedure between the measured signal (Fig. 2.4 (a)) and

the artificially reconstructed signal (Fig. 2.4 (b)). Indeed, the tail of the multicycle THz pulse

observed at low fluence creates an interference in the THz spectrum at 0.7 THz. This interference

disappears gradually during the propagation of the pulse in ZnTe due to the presence of TPA left

by the pump at the head of the pulse. So, by filtering the tail of the pulse, only the main pulse

remains and allows to eliminate the spectral dip at 0.7 THz. Thus, for the high pump fluence, the

ZnTe crystal acts as a THz frequency filter with a time-dependent attenuation function related to

the pump beam-induced free carrier dynamics.

Finally, to reinforce our observations, we simulated the THz absorption by the induced free

carriers through the TPA process for the 2 mm thick ZnTe crystal. Our simulation was based

on the model developed by Harrel et al. (Harrel et al., 2010). First, we considered as input the

temporal waveform generated with a 0.42𝑚𝐽/𝑐𝑚2 pump fluence. Then, from the input pulse,

we reconstructed a THz pulse corresponding to a high pump fluence without a TPA effect, but

including its out-of-phase field oscillations. To that end, we artificially amplified the input by the

factor proportional to the pump fluence. Lastly, the effect of the free carriers induced by TPA
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Figure 2.5 (a) Normalized temporal evolution of the simulated THz electric

field emitted by 2 mm thick ZnTe crystal and for several pump fluences. (b)

Normalized THz spectrum of the simulated THz electric field emitted by 2

mm thick ZnTe crystal and for several pump fluences

was added. That effect depends on the pump temporal profile (𝐼𝑝𝑢𝑚𝑝(𝑡)), which is numerally

reconstructed from a hyperbolic secant distribution. The temporal evolution of the free carrier

density (𝑁𝑒 (𝑡)) is given by :

𝑁𝑒 (𝑡) =
∫ 𝑡

−∞ 𝐼𝑝𝑢𝑚𝑝 (𝑡′)2 𝑑𝑡′∫ +∞
−∞ 𝐼𝑝𝑢𝑚𝑝 (𝑡′)2𝑑𝑡′

(2.1)

Its effect on the THz pulse is taken into account through an attenuation function defined as

𝑒𝑥𝑝(−𝑁𝑒 (𝑡)𝑒𝑠𝑐𝑎𝑙𝑒). The attenuation function is multiplied by the reconstructed THz pulse

corresponding to a high pump fluence and without a TPA effect. The scaling factor 𝑒𝑠𝑐𝑎𝑙𝑒 is

adjusted to maximize the fitting between the experimental and the simulated results. Figure

2.5 shows the temporal and spectral results obtained with the simulation, and they are in good

agreement with the experimental results of Figs. 2.2 (b) and (d).

2.6 Conclusion

In conclusion, we have demonstrated the significant effect of the TPA process on the waveform

of THz pulses emitted by optical rectification in the ZnTe crystal pumped by a solid-state Yb

amplified laser system. Our results show that TPA-induced free carriers provide a dynamic
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filtering effect capable of recovering a broadband THz emission, but at the cost of lower efficiency.

With a time-frequency analysis, we have clearly revealed the THz attenuation dynamic inside

the generation crystal. This dynamic attenuation phenomenon is responsible for the recovery of

a quasi-monocyclic THz pulse when ZnTe is pumped at 1.024𝜇𝑚 and with high fluence, thus

overcoming the excepted phase mismatch.
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3.1 Résumé

En utilisant un laser à ytterbium de 400𝜇𝐽 combiné à une nouvelle technique de compression

d’impulsion, nous démontrons une source térahertz (THz) de pointe, à partir du schéma de

pompage par un front d’onde inclinée d’un cristal de niobate de lithium à température ambiante,

avec une efficacité record de 1, 3%, capable de générer 74 mW de puissance moyenne et

400𝑘𝑉/𝑐𝑚 au point focal. Les points clés de cette démonstration comprennent l’utilisation

d’une durée d’impulsion de pompe de 280 fs en combinaison avec un miroir à échelons et un

miroir ellipsoïdal hors axe. Cette source possède des caractéristiques inégalées de génération

d’impulsions THz intenses et puissantes en même temps. Elle reste aussi très évolutive par

rapport aux sources THz existantes basées sur les lasers titane saphir et pompées avec des

énergies dans la gamme du millĳoules.
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3.2 Abstract

Using a 400𝜇𝐽 ytterbium laser combined with a novel pulse compression technique, we

demonstrate a state of- the-art terahertz (THz) source from the tilted-pulse front pumping scheme

in lithium niobate at room temperature with record efficiency of 1.3% capable of generating

74𝑚𝑊 of average power and 400𝑘𝑉/𝑐𝑚 at focus. Key points of this demonstration include the

use of a pump pulse duration of 280 𝑓 𝑠 in combination with a stair-step echelon mirror and

an off-axis ellipsoidal mirror. This source has unmatched characteristics of generating intense

and powerful THz pulses at the same time and remains highly scalable as compared to existing

Ti :sapphire-based THz sources pumped in the millĳoule range.

©2021 Chinese Laser Press

https://doi.org/10.1364/PRJ.428418

3.3 Introduaction

Intense electromagnetic radiation in the terahertz (THz) frequency range has been used for

various groundbreaking scientific demonstrations (Hwang et al., 2015)(Hafez et al., 2016)(Zhang

et al., 2018)(Matte et al., 2021)(Arikawa et al., 2020)(Liu et al., 2012)(Li et al., 2019)(Hafez et al.,

2018). The common denominator in these discoveries resulting from light–matter interactions

is the development of intense THz pulse sources (Fülöp et al., 2020). Among the various

methods for generating THz pulses, the tilted-pulse front pumping (TPFP) scheme in lithium

niobate (LN) is a recognized method for producing single-cycle THz pulses with high intensity

(Hebling et al., 2002)(Hebling et al., 2008) ; it is the subject of ongoing intense research

activity, with new developments reported every year (Yeh, Hoffmann, Hebling & Nelson, 2007)

(Hoffmann et al., 2007)(Hirori et al., 2011)(Fülöp, Pálfalvi, Hoffmann & Hebling, 2011)(Fülöp

et al., 2012)(Blanchard et al., 2014a)(Fülöp et al., 2014)(Huang et al., 2015)(Ofori-Okai et al.,

2016)(Wu et al., 2018)(Nugraha et al., 2019)(Zhang et al., 2021)(Tian et al., 2021). Due to its

very large second-order nonlinear coefficient (Hebling et al., 2008) and high energy damage

threshold (Bach et al., 2017), LN is the material of choice for laser pumping pulse energies
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beyond tens of millĳoules (Fülöp et al., 2011) (Fülöp et al., 2012)(Fülöp et al., 2014)(Wu et al.,

2018)(Zhang et al., 2021)(Tian et al., 2021). Thanks to ultraintense femtosecond (fs) lasers,

some of the highest THz pulse energies reported to date have reached 0.125𝑚𝐽 (Fülöp et al.,

2012), 0.2𝑚𝐽 (Wu et al., 2018), 0.4𝑚𝐽 (Fülöp et al., 2014), and 1.4𝑚𝐽 (Zhang et al., 2021)

for an optical pump energy of 45𝑚𝐽, 70𝑚𝐽, 58𝑚𝐽, and 214𝑚𝐽, respectively. Importantly, these

THz sources are very intense, but not necessarily of high average power due to the low repetition

rate of the pump laser.

In parallel with these developments of high-intensity THz pulse sources, a new trend is beginning

to emerge in the literature : sources with high average output power capability (Meyer et al.,

2020)(Kramer et al., 2020)(Abdo et al., 2021). Recently, results have shown THz pulse sources

with average powers up to 66𝑚𝑊 (Meyer et al., 2020) and 144𝑚𝑊 (Kramer et al., 2020). The

demonstrations in the present work coincide with the rise of ytterbium (Yb) lasers as a promising

replacement for Ti :sapphire lasers for THz generation. Compared to the Ti :sapphire laser, the

Yb laser maintains a higher average power in its regenerative amplification section (Henrich

et al., 2020), thus providing high repetition rate output laser pulses. The main disadvantage of

this type of laser is the pulse width involved, which is longer than that obtained with Ti :sapphire

lasers. Note, however, that this can be advantageous for THz generation using the LN crystal

(Blanchard et al., 2014a). Nevertheless, pumping LN material with very high average power

lasers introduces new challenges, such as heat dissipation in the LN crystal (Kramer et al.,

2020). To date, for these high repetition rate sources, only low energy conversion efficiencies

below 0.1 % and moderate peak THz fields of < 150𝑘𝑉/𝑐𝑚 have been reported (Meyer et al.,

2020)(Kramer et al., 2020)(Abdo et al., 2021). Ideally, two characteristics must be present

simultaneously : high intensity, to access nonlinear light–matter interactions or high source

brightness, and high average power, to allow the sensitive detection of observed phenomena.

In this work, we report on an intense THz pulse source with 400𝑘𝑉/𝑐𝑚 at focus, with an

average power of 74𝑚𝑊 . Instead of using a grating to perform the TPFP method (Hebling et al.,

2002), we used an echelon mirror, which is comparably very easy to implement. Theoretical

predictions have emphasized the advantages of using a segmented TFTP beam over gratings
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for achieving longer interaction length (Avetisyan et al., 2017)(Pálfalvi et al., 2017)(Tóth et al.,

2019a). So far, a TFTP configuration using an echelon mirror has only been demonstrated using

an ultrashort (< 100 𝑓 𝑠) pump pulse (Ofori-Okai et al., 2016) and a low-power, low intensity

pump beam using a digital micromirror device (Murate et al., 2018), but without achieving a

better performance than the TPFP scheme using a grating. The high performance reported in

this work with a near-optimal room temperature conversion efficiency of 1.3% capitalizes on

a long Fourier-limited pump pulse duration, as experimentally anticipated (Blanchard et al.,

2014a), and the long interaction length of the optical rectification (OR) process in the LN

crystal, as theoretically predicted when the tilted pulse front is obtained from an echelon mirror

(Wang et al., 2020). These results were demonstrated through a novel probe pulse compression

technique using only 1𝜇𝐽 from the fundamental beam at a 1.0𝜇𝑚 wavelength. In the process,

an ultrashort 512𝑛𝑚 probe pulse with a duration of 75 𝑓 𝑠 is obtained by first broadening the

spectrum by self-phase modulation (SPM) in a pair of cadmium sulfide (CdS) crystals and

using the second harmonic in a beta barium borate (BBO) crystal to spatially filter the different

modes generated by the broadening process in the CdS (Nkeck et al., 2021) crystal. Our results

represent unmatched combined characteristics with pump beam energy as low as 227𝜇𝐽.

3.4 Experimental setup

3.4.1 Generation Section

Figure 3.1 shows the experimental setup used to demonstrate this high intensity and powerful

THz generation using an Yb solidstate amplified laser (model Pharos : PH1-10W from Light

Conversion). This industrial laser is affordable as compared to the millĳoule range amplified laser

systems typically used for intense and powerful THz pulse generation (Fülöp et al., 2011)(Fülöp

et al., 2012)(Fülöp et al., 2014)(Wu et al., 2018)(Nugraha et al., 2019)(Zhang et al., 2021). Its

central wavelength is 1.024𝜇𝑚, with a bandwidth of 6.1𝑛𝑚, for a pulse duration of 280 𝑓 𝑠. The

maximum energy is 400𝜇𝐽, with a repetition rate of 25𝑘𝐻𝑧 at an average laser power of 10𝑊 .

The repetition rate can be adjusted from 25 to 200𝑘𝐻𝑧 while maintaining a maximum optical
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output power of 10𝑊 . In our configuration, a beam splitter ensures a 95% reflection for the pump

beam and a 5% transmission for the probe beam. The pump beam is sent directly perpendicular

to the surface of a Stavax, Ni-P stepped mirror (from Sodick F. T. Co.) with an aperture of

20𝑚𝑚 × 20𝑚𝑚. The echelon mirror has the following step size : width of 187𝜇𝑚 and height

of 85𝜇𝑚. The image of the echelon mirror on the LN crystal is obtained with an achromatic

cylindrical lens of 100𝑚𝑚 focal length in the x direction. The generator crystal is made of

stoichiometric LN with a ∼ 1% MgO doping concentration and consists of a prism shape cut at

an angle of 630. In order to satisfy the phase-matching condition between the pump pulse and

the emitted THz pulse, the tilt image from the echelon mirror is demagnified by a factor of ∼ 5.

This demagnification factor was calculated using Eq. (1) in Ref. (Ofori-Okai et al., 2016). The

emitted THz radiation is collected 84 mm away from the LN crystal by an off-axis ellipsoidal

mirror (OAEM) (12-498 from Edmund Optics) of 650, 33𝑚𝑚 focal length, and 31.75𝑚𝑚 square

aperture. It is then collimated and refocused onto the electrooptical detector crystal using a pair

of 50 mm diameter goldcoated off-axis parabolic mirrors (OAPMs) with focal length of 100 and

50𝑚𝑚, respectively. This configuration increases the THz beam diameter by a factor of 3.1 and

thus increases the focusing capability at the detection position.

3.4.2 Detection Section

The detection of THz pulses was conducted by electrooptic (EO) sampling (Wu & Zhang, 1996)

in a 19𝜇𝑚 thick x-cut LN crystal deposited on a 1 mm thick z-cut LN substrate (fabricated

by NanoLN). This detector has some advantages : (i) being very thin, the active layer allows

detection over a wide range of frequencies without the problem of phase matching between

the optical probe and the THz wave (Blanchard et al., 2011a) ; (ii) the substrate delays the first

echo of the THz pulses by more than 40𝑝𝑠, thus allowing an increase in the spectral resolution ;

and (iii) when working with intense THz pulses, a thin crystal reduces the overall modulation

of the EO effect, which allows one to operate in a linear response range without the use of an

attenuation filter such as high-resistivity silicon wafers. To optimally detect the electric field

of a THz wave by EO sampling, it is essential to work with probe pulses of about 100 𝑓 𝑠 or
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Figure 3.1 Experimental setup for the generation and detection of THz pulses

with the LN and their detection by EO sampling. BS, beam splitter ; 𝑀1, plane

mirror reflecting the pump beam to the stair-step echelon mirror. The beam

reflected by the echelon passes over 𝑀1 ; 𝑑1, 550 mm; 𝑑2, 125 mm; 𝜃𝐿𝑁 , LN cut

angle of 630 ; 𝐿1, 100 mm focal length lens ; 𝐿2, 300 mm focal length lens ; 𝐿3, 50

mm focal length lens ; 𝐿4, 75 mm focal length lens ; 𝐿5, 100 mm focal length lens ;

𝐿6, 150 mm focal length lens ; OAEM1, OAEM with 83.82 mm image distance

and 33.02 mm object distance ; 𝑂𝐴𝑃𝑀2, 100 mm reflected focal length off-axis

parabolic mirror ; 𝑂𝐴𝑃𝑀3, 50 mm reflected focal length off-axis parabolic

mirror ; 𝑔1 and 𝑔2, transmissive diffracting gratings with 300 grooves/mm; 𝜆/2,

half-wave plate ; 𝜆/4, quarter-wave plate ; WP, Wollaston prism; P, polarizer

less (Nagai et al., 2014). Therefore, the Pharos laser pulse duration of 280 𝑓 𝑠 is too long to

effectively detect our OR-generated THz pulses and must be compressed. To this end, we used

an original laser pulse compression technique, as detailed in Ref. (Nkeck et al., 2021). This

method requires only a microjoule or less of probe energy at the fundamental wavelength of

the laser, i.e., at 1.024𝜇𝑚. This laser compression method consists of three distinct steps : (i)

pulse spectrum broadening by SPM, (ii) spatial and spectral filtering in a thin nonlinear crystal

by second-harmonic generation, and (iii) laser pulse compression using a pair of transmission

gratings. For spectral broadening by SPM, the P-polarized probe pulse is focused onto a pair of
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1 mm thick CdS crystals placed at Brewster’s angle with opposite orientation (see the schematic

in the Figure 3.1). In our case, the spectrum of the probe pulse at full width at half-maximum

(FWHM), after the CdS crystals, is broadened from 6.1 to 22 nm. Then, the probe beam is

focused onto a 100𝜇𝑚 thick Type I BBO crystal to generate the second harmonic at a wavelength

of 512 nm. The BBO crystal has two main functions, namely, to spatially filter the probe beam

by adjusting the position of the BBO crystal with respect to the focus of the optical beam, and to

select a wide and uniform spectral range. The probe pulse is finally compressed using a pair of

standard transmissive gratings (GT25-03 from Thorlabs), which are also used as a geometrical

filter of the remaining fundamental beam. It is worth mentioning that the use of an optical

probe at the 512𝑛𝑚 wavelength significantly improves the dynamic range of detection, since the

detected electric field is inversely proportional to the wavelength (Wu & Zhang, 1996).

Figure 3.2 Measured characteristics of the probe pulse after temporal

compression. (a) Spectral amplitude and spectral phase distribution with the

image of the probe spot in the inset ; (b) temporal intensity and temporal

phase distribution

Figure 3.2 shows the spectral amplitude and spectral phase of the probe pulse measured using a

frequency-resolved optical gating (FROG) pulse analyzer (see Figure 3.2(a)), and the temporal

intensity and temporal phase of the compressed pulse after transmission through the gratings

(see Figure 3.2(b)). The spectral bandwidth of the probe beam at FWHM is 6𝑛𝑚 and the duration

at FWHM is 75 𝑓 𝑠. We also observe that the spectral and temporal phases are almost flat, and
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the temporal intensity profile of the pulse is Gaussian (i.e., without pedestal), demonstrating the

good performance of our probe pulse compression chain.

3.4.3 Pump Beam Characteristics

One key feature of the TPFP technique for THz pulse generation is that it correctly images, on the

LN crystal, the optical element that tilts the pulse wavefront. Ideally, the greater the interaction in

the nonlinear material, the more efficient the OR process will be. Nevertheless, this is only true

if the pulse retains its spatial and temporal properties. Unfortunately, it has long been known that

when using a diffraction grating, the pulse duration degrades as we move away from the image

plane, due to angular dispersion (Martinez, 1986), and that the image of the tilted pulse front is

imperfect due to the tilted geometry inherent in this imaging scheme (Ofori-Okai et al., 2016).

To mitigate these problems, the use of a stair-step mirror has been proposed (Ofori-Okai et al.,

2016). This generates beamlets whose spot size 𝜔0 in the image plane is large, as compared to

the pump pulse wavelength 𝜆. Moreover, the Rayleigh range 𝑧𝑅 = 𝜋𝜔2
0
𝜆−1 remains independent

of the pulse duration. Thus, beamlets can propagate over a long distance 2𝑧𝑅 without appreciable

divergence. To demonstrate this point, we capture the image of the pump beam at different

positions along the pump propagation direction with a CCD camera (where the position at 0 mm

is the position at the center of the LN crystal). In the Figure 3.3 (a)-(c), we can clearly observe

the image of the stepped mirror, which is sharp over a distance of 2 mm. At the 0 mm position,

the dimension of the beam is 0.5 mm FWHM along the x direction (see Figure 3.3(d)) and

1.9 mm FWHM along the y direction. At the maximum pumping energy (227𝜇𝐽), the fluence

is 34𝑚𝐽/𝑐𝑚2, which is more than 20 times below the damage threshold of LN (Bach et al.,

2017). Furthermore, from the pump beam profiles along the z direction, we deduce a beam

divergence of ∼ 10. Thus, THz generation is possible over a large portion of the LN due to

the large effective interaction length, with the slightly varying wavefront tilt angle allowing for

efficient and optimal THz generation (Ofori-Okai et al., 2016)(Wang et al., 2020). Furthermore,

to validate the efficiency of the OR process, we measured the spectrum of the laser beam before

and after the LN crystal (see figure 3.3(e)), and observed a significant redshift of the spectrum
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for the maximum energy of the pump optical pulse (at 227𝜇𝐽). This shift enables a cascade

effect of optical and THz photons (Jewariya, Nagai & Tanaka, 2009). Thus, one pump photon

participates in the generation of several THz photons, which should broaden the generated THz

bandwidth.

Figure 3.3 Pump spot image. (a) 1 mm before the image plan position ; (b)

at the image plan position ; and (c) 1 mm after the image plan position ; (d)

horizontal profile of the pump spot at the focus position ; (e) normalized

pump spectra at the entrance and the exit of the LN crystal after OR process

3.5 Results

First, we studied the variation of the THz beam size at several positions along its propagation path

(positions 𝑍1, 𝑍2, and 𝑍3 in the Figure 3.1) using a THz camera (model MICROXCAM-384i,

manufactured by INO). Figure 3.4 shows the variation of the THz beam radius along this path in

the x and y directions. Figure 3.4(a) represents the variation of the THz spot size at the output

of the LN with which we deduced the divergence of the generated THz beam. The latter is

equal to 3.2◦ along the x direction and 1.4◦ along the y direction. To efficiently collect this
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weakly divergent source point, we prioritized the use of an ellipsoidal mirror that simultaneously

captures and demagnifies an object by a factor of 2.5× thanks to its dual focal points. Figure

3.4(b) obtained at the focus of the OAEM (𝑍2 = 0) confirms that a reduced THz spot image is

obtained with dimensions at FWHM of 620𝜇𝑚 in the x direction and 830𝜇𝑚 in the y direction.

In Figure 3.4(c), the dimensions of the THz spot at the focus of the third OAPM (𝑍3 = 0) are

490𝜇𝑚 in the x direction and 580𝜇𝑚 in the y direction at FWHM. Remarkably, the profile is

Gaussian, with no sign of significant ellipticity, and is close to the diffraction limit.

The generated THz power was measured using a calibrated pyroelectric detector from GentecEO

(THZ5I-BL-BNC) at the focal point of the OAEM (position 𝑍1 in the Figure 3.1) and in a purged

environment. We added five high-resistivity silicon wafers and one undoped germanium wafer to

avoid detector saturation. According to the transmission factors of the six filters, and taking into

account the multiple-echoes from the filters, we measured a maximum THz power of 74 mW for

an equivalent energy of 3𝜇𝐽 per pulse. This measurement was obtained for a pumping energy

of 227𝜇𝐽. This THz output energy corresponds to an optical-THz efficiency of 1.3%. Finally,

taking into account the THz spot size, the pulse duration (estimated at 0.85 ps), the THz energy,

and considering the losses after the following two OAPMs, we calculated a peak intensity equal

to ∼ 1.1𝐺𝑊/𝑐𝑚2.

Figure 3.5 shows the measured time trace of the THz waveform in an unpurged environment,

with a purged environment in the inset of the 3.5(a), and the associated unpurged spectrum

in amplitude at a linear scale, with a logarithmic scale in the inset of the Figure3.5(b). The

THz waveform is single-cycle, and we can clearly distinguish ringing due to water absorption.

Note that the scan range is 43 ps after the main pulse with a time step of 53 fs, and that at this

stage, there still is no echo of the THz pulse observed, owing to the 1 mm LN substrate. In

the frequency domain, the maximum amplitude is located at 0.9 THz over a range covering

frequencies from 0.1 to 4 THz. Interestingly, the frequency bandwidth at FWHM covers a range

of 0.5–1.7 THz, with a spectral resolution of 18 GHz. This is, to our knowledge, one of the

largest THz bandwidths ever reported for a source of intense THz pulses from TPFP in an LN

crystal at room temperature. This demonstration is in good agreement with a scaling of the result
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Figure 3.4 THz beam radius at several locations along its

propagation path (a) at the LN crystal exit facet ; (b) along the focus

of the OAEM; (c) along the focus of the third off-axis mirror, which

corresponds to the positions 𝑍1, 𝑍2, and 𝑍3 in the Figure 3.1,

respectively

presented in Ref. (Nagai et al., 2014) and confirms the importance of the cascade effect during

the OR process (Jewariya et al., 2009).

To fully characterize the source, we evaluate the THz electric field with a purged environment

from the EO measurements by using the modulation (M) on the photodiodes, which is equal to
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Figure 3.5 (a) Temporal evolution of the generated THz pulse detected by EO

sampling in an unpurged environment, with the zoom view of the temporal

evolution of the THz pulse in a purged environment in the inset ; (b) normalized

spectrum of the generated THz pulse in an unpurged environment, with the

normalized spectrum at logarithmic scale in the inset

27.5%. The THz electric field is given by the following relation (Reid & Fedosejevs, 2005) :

𝐸𝑇𝐻𝑧 = |𝑀𝜆𝑝𝑟𝑜𝑏𝑒
2𝜋𝑡𝑑Γ

| (3.1)

where 𝜆 probe is the central wavelength of the laser beam (512 nm) ; 𝑡 = 0.27 is the transmission

coefficient in amplitude of the THz beam at the air–LN interface ; and 𝑑 is the thickness of

the LN used as the THz detector. The phase retardation Γ affecting the probe beam inside the

detector depends on the polarization of the THz and laser probe beams with the associated

electro-optical coefficients, given by (Amirkhan et al., 2019).

Γ =
1

2
√

2
[𝑛3

0(−𝑟22 + 𝑟33) − 𝑛3
𝑒𝑟33] (3.2)

where the ordinary refractive index 𝑛0 = 2, 33 at 0.5𝜇𝑚 ; the extraordinary index 𝑛𝑒 = 2, 24 at

0.5𝜇𝑚 (Schlarb & Betzler, 1993) ; and the EO coefficients are 𝑟22 = 3.4𝑝𝑚𝑉−1, 𝑟13 = 6.5𝑝𝑚𝑉−1,

and 𝑟33 = 30, 8𝑝𝑚𝑉−1 (Amirkhan et al., 2019). Therefore, by neglecting the natural birefringence

of LN, a peak electric field of about 400𝑘𝑉/𝑐𝑚 was estimated.
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For comparison, the THz peak electric field can also be estimated from its energy (𝑊𝑇𝐻𝑧), the

pulse duration (𝜏), and the THz spot area (A) by using the following equation (Reid & Fedosejevs,

2005) :

𝐸𝑇𝐻𝑧 =

√
2𝜂0𝑊𝑇𝐻𝑧

𝜏𝐴
(3.3)

where 𝜂0 is the impedance of free space. With this method, we estimate a value of ∼ 1𝑀𝑉/𝑐𝑚,

considering a pulse duration of 0.85 ps, a THz pulse energy of 3𝜇𝐽, and a THz spot size of

0.22𝑚𝑚2. This method is widely used for the characterization of intense THz sources (Zhang

et al., 2021)(Tian et al., 2021)(Blanchard et al., 2007). Nevertheless, it easily overestimates

the actual performance. This may be due to the multiple error factors at play when estimating

the energy, pulse duration, and real area of the THz beam. Therefore, we only considered the

lowest evaluation obtained with the method based on the EO modulation of the signal, that is,

400𝑘𝑉/𝑐𝑚 at the peak.

Finally, to ensure the exactitude of the magnitude of the peak electric field of our source, we

performed a nonlinear THz experiment with a 500 nm thick n-doped InGaAs crystal (with

a carrier density of 21018𝑐𝑚−3) deposited on a semiinsulating InP substrate (Razzari et al.,

2009)(Blanchard et al., 2011b)(Rovere et al., 2018). The open aperture Z-scan experiment

performed consists in measuring the THz transmission through the InGaAs as a function of

its relative position with respect to the THz focal point in an unpurged environment and with

an electric field of 310𝑘𝑉/𝑐𝑚. The transmitted THz power is measured with a pyroelectric

detector. Figure 3.6 shows the normalized nonlinear transmission as a function of the sample

position relative to the focal point, with the inset showing the experimental setup. A maximum

transmission enhancement factor of 2.7 is obtained at the focus. This value exceeds that reported

in the past with the use of a 230𝑘𝑉/𝑐𝑚 THz pulse (Rovere et al., 2018), indicating that our THz

electric field evaluation is reasonable.
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Figure 3.6 Normalized THz transmission through the

InGaAs sample as a function of z position, similar to Ref.

(Schlarb & Betzler, 1993). Inset, experimental setup for

the Z-scan measurement with InGaAs sample : 𝑂𝐴𝑃𝑀3

of 50 mm reflected focal length ; 𝑂𝐴𝑃𝑀4 of 50 mm

reflected focal length ; 𝑂𝐴𝑃𝑀5 of 100 mm reflected focal

length

3.6 Concluding remarks

In summary, we have demonstrated a new intense and powerful THz source that is highly

scalable using a 10 W industrial fs laser. Along with this demonstration, we introduced a new

pulse compression technique that is compatible with the use of a long Fourier-limited pump

pulse duration for efficient THz wave generation. Using less than 1𝜇𝐽 of probe pulse energy in a

simple pulse compression scheme, the THz electric field can be measured with a 75 𝑓 𝑠 probe

beam.
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Figure 3.7 Summary of the Performances of some of the recent LN sources

based on a TPFP configuration. 𝜆0, laser central wavelength ; 𝜏0, laser pulse

duration ; PFR, laser pulse frequency rate ;𝑊𝐿 , laser energy ; 𝑃𝐿 , average

laser power ;𝑊𝑇𝐻𝑧, THz energy ; 𝑃𝑇𝐻𝑧, average THz power ; 𝜂𝑇𝐻𝑧,
optical-to-THz conversion efficiency ; ETHz, electric field strength at the THz

peak position ; ∗, cryogenic cooling of the LN

In order to appreciate these combined achievements, we summarize in the figure 3.7 some of

the most recent intense THz sources that have been reported to date using the TPFP method

in an LN crystal, along with their main characteristics. Compared to Ref. (Meyer et al., 2020),

our source requires 70 times less input laser power to obtain just under twice their average THz

power. More importantly, with 17 times less input energy per pump pulse, we obtained more

than twice as much THz intensity, thanks to our record THz conversion efficiency of 1.3% in the

LN at room temperature. Finally, with the use of this highly efficient and accessible system, our

demonstration clearly opens the door to high repetition rate nonlinear THz science as well as to

a wide range of applications outside the field of ultrafast nonlinear spectroscopy (e.g., those

requiring high brightness at a high repetition rate).
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4.1 Résumé

Cet article présente un système de microscopie hyperspectrale qui permet de mesurer en deux

dimensions les informations spectrales de phase et d’amplitude du rayonnement THz sans

qu’il soit nécessaire de procéder à un balayage spatial. Pour ce faire, une nouvelle méthode

d’imagerie THz est introduite, dans laquelle la distribution du champ électrique THz est

mesurée spatialement à l’aide de l’effet électro-optique et d’un capteur d’image de polarisation

commercial. Cette méthode permet de mesurer directement les composantes de la polarisation,

éliminant ainsi le besoin d’optiques de polarisation habituellement nécessaires pour l’imagerie

électro-optique conventionnelle. Les performances de cette méthode d’imagerie sont comparées

à celles d’un système d’imagerie bidimensionnelle conventionnel basé sur une caméra visible

standard. Enfin, les capacités de résolution sub-longueur d’onde de ce nouveau capteur sont

démontrées par l’imagerie d’un échantillon dans le champ proche.
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4.2 Abstract

This paper presents a hyperspectral microscopy system that offers two-dimensional measu-

rement of the spectral phase and amplitude information of THz radiation without the need

for raster scanning. To achieve this, a new THz imaging method is introduced, wherein the

distribution of the THz electric field is spatially measured using the electro-optic effect with

a commercial polarization image sensor. This method enables the direct measurement of

polarization components, eliminating the need for the polarization optics usually required in

conventional electro-optical imaging. The performance of this imaging method is compared with

a conventional two-dimensional imaging system based on a standard visible camera. Finally, the

sub-wavelength resolution capabilities of this new sensor are demonstrated by imaging a sample

in the near field.

4.3 Introduction

Terahertz (THz) imaging is attracting considerable interest in application domains such as

cultural heritage science (Abraham, Younus, Delagnes & Mounaix, 2010)(Cosentino, 2016),

non-destructive testing (Tao et al., 2020) and medicine (D’Arco et al., 2020). In addition,

thanks to optically pumped THz sources (Fülöp et al., 2020), the use of pulses with broad THz

frequency spectra has enabled the emergence of hyperspectral imaging techniques, essential

for simultaneously obtaining images in different spectral bands. The main method for THz

hyperspectral imaging is based on the spatial and time-resolved measurement of the THz electric

field (Hu & Nuss, 1995). By Fourier transform these images, two-dimensional (2D) images

in amplitude and in phase can be retrieved. The most widely used detection method uses a

single-pixel detector coupled with a spatial raster scanning technique (Guerboukha et al., 2018b).

Due to the millimetre and sub-millimetre nature of THz waves, spatial resolution is limited,

but can be overcome by near-field imaging to achieve sub-wavelength spatial resolution, up to

several tens of times smaller than the wavelength (Adam, 2011). For this purpose, a very small

portion of the sample can be probed with a sub-wavelength aperture placed in contact with

the sample (Hunsche, Koch, Brener & Nuss, 1998)(Macfaden et al., 2014), a sub-wavelength
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sensor placed close to the sample (Bitzer & Walther, 2008), or the point source THz generation

directly on the contact of the sample (Okada et al., 2019)(Serita et al., 2012). Despite the good

resolution offered, these techniques required a long processing time (up to several hours) for

the reconstruction of the 2D images point by point in addition to the scanning time needed for

temporal dimension measurement.

This limitation led to the development of techniques allowing instantaneous spatial measurement

of electric field distribution, and hence the potential for video-rate field imaging (few tens of

frames per second). To this end, in 1996 Wu et al. proposed a technique based on electro-optic

sampling (EOS) technique, known as 2D-EOS imaging (Wu et al., 1996). EOS detection offers

many advantages such as fast acquisition of high-resolution images with broadband information

(Blanchard & Tanaka, 2016). In the early 2D-EOS demonstrations, the change in polarization of

the probe beam induced by THz field is measured using a single polarizer and an optical camera

(Wu et al., 1996)(Miyamaru et al., 2004). Despite interesting spectroscopic performance (Doi,

Blanchard, Hirori & Tanaka, 2010), early demonstrations of 2D-EOS imaging unfortunately offer

a rather low signal-to-noise ratio (SNR). In 2009, Kitahara et al. proposed the use of an arrayed

polarizer set at the contact of a CMOS camera (Kitahara, Tani & Hangyo, 2009). This technique

has the advantage of enabling the acquisition of the vertical and horizontal components of the

probe by two successive pixels. However, the arrayed polarized is complex to manufacture and

to align precisely in front of a camera sensor. In 2010, Wang et al. demonstrated the balanced

2D-EOS where the polarization components of the probe beam (vertical and horizontal) are

spatially separated by a Wollaston prism and then simultaneously measured with a CCD camera

(Wang et al., 2010a)(Wang, Cui, Sun, Ye & Zhang, 2010b). The balanced 2D-EOS technique

has also been applied to sub-wavelength THz imaging using a thin electro-optic detection crystal

in contact with the sample (Blanchard et al., 2011a). In that case, a precise spatial separation

of the probe polarization component is done by several polarized cubes, translation tables and

mirrors. The major challenge of this technique is to realize the image of the two optical beams

with vertical and horizontal polarization components on the same sensor, despite using two

different optical beam paths. Non-uniformity of probe beam intensity or misalignment of the
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two beams can impact image quality and lead to imperfect images, requiring normalization of

the probe beam profile to recover a flat-field image (Blanchard, Arikawa & Tanaka, 2022b).

Today, a lot of progress has been made with optical camera technology, especially in the

development of polarization image sensors (PIS) to make them commercially available. This

kind of detector consists of a linear polarizer filter array directly integrated into the sensor

chip, allowing the measurement of the light polarization components in a parallel way (Rebhan,

Rosenberger & Notni, 2019). PIS sensors have been already used for electric-field distribution

imaging based on electro-optic detection, but only limited to the radio-frequency domain (100

MHz) (Sasagawa et al., 2022). More recently, PIS has been integrated with a THz near-field

intensity imaging system based on birefringence modulation measurement induced by a THz to

heat conversion process (Okada et al., 2024). In this work, a near-field 2D-EOS THz imaging

system using a commercial PIS is presented. It allows direct measurement of the polarization

change of the probe, without the need for polarization optics or optical probe beam alignments

to create images on the sensor after the separation of the two polarization components. This

technique offers a simple and sensitive way of measuring THz-induced modulation of probe

polarization. By implementing a temporally resolved measurement of the THz electric field, the

capability for hyperspectral imaging with sub-wavelength spatial resolution is also demonstrated.

Finally, this technique, which is relatively easy to implement is compared with the standard

balanced 2D-EOS, as described in the Ref.(Blanchard et al., 2011a).

4.4 Experimental setup

4.4.1 Intense THz source

An amplified ytterbium femtosecond pulsed laser (model Pharos : PH1-10W from Light

Conversion) is used in this experimental setup. It emits pulses of 270 𝑓 𝑠 duration at 1.024𝜇𝑚

with an energy of 400𝜇𝐽/𝑝𝑢𝑙𝑠𝑒 and at a repetition rate of 25 kHz. This laser is used simultaneously

for the generation and detection of the THz. Divided in two by a beam splitter, 9% of the laser

power is used for the probe and the rest to generate THz. For this experiment, THz pulses, with a
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peak electric field of 160𝑘𝑉/𝑐𝑚 are generated by optical rectification in lithium-niobate (LN)

crystal using a tilted-pulse-front pumping configuration with an echelon mirror, as detailed

previously (Guiramand et al., 2022b).

4.4.2 Imaging part

The Figure 4.1 (a) shows the schematic of the developed 2D-EOS imaging setup. The collimated

THz beam is focalized with a 900 off-axis parabolic mirror with a diameter of 50.8 mm and a

focal length of 50.8 mm. This configuration allows reaching a tight focusing of the THz beam at

the THz sensor position with a f-number of 1.

Figure 4.1 a) 2D-EOS imaging setup. BS : beam splitter ;

L1 : 400 mm focal length lens ; L2 : 200 mm focal length lens ;

OAPM : off-axis parabolic mirror ; PBS : polarized beam

splitter ; 𝜆/2 : half-wave plate. b) Transverse view of the EO

crystal used as THz sensor, without any sample. LN :

lithium-niobate ; HR : highly reflective coating ; AR :

anti-reflective coating. c) Schematic representation of 4

super-pixels of the PIS with its associated subpixels

The temporal evolution of the THz electric field is coherently detected by EOS with a thin LN

crystal. This one consists of a 20𝜇𝑚 thick x-cut LN crystal used as sensor deposited on a 1

mm thick z-cut LN substrate (fabricated by NanoLN) (see Figure 4.1 (b)). This sensor, whose

thickness is well below THz wavelengths, facilitates broadband THz detection and near-field

imaging. When a sample is deposited directly on the sensor, sub-wavelength resolution is
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achieved (Blanchard et al., 2011a). Furthermore, the z-cut LN substrate has the advantage of

delaying the first echo of THz pulses by more than 40 ps, thus increasing the achievable spectral

resolution. Finally, to increase the detection efficiency, the x-cut LN surface is covered with a

highly reflective dielectric coating (HR) at 512 nm and the z-cut surface with an anti-reflective

(AR) dielectric coating (fabricated by Lattice Electro Optics).

Compared to previous work, this 2D-EOS detection method uses the second harmonic of the

laser probe beam. This harmonic is generated in a BBO crystal and operates at a wavelength of

512 nm. Doubling the frequency of the probe beam offers several advantages. Firstly, it allows

operation in the highest sensitivity range of the visible cameras used in this work. For example,

the PIS used in this demonstration has an efficiency of 47% at 510 nm wavelength while it is

only 4% at 950 nm. On the other hand, by halving the probe wavelength, the phase changes

induced by a THz wave are doubled, resulting in a doubling of the intensity variation observed

on the camera. This relationship derives from their inverse proportionality to the laser probe

wavelength (Nahata, Auston, Heinz & Wu, 1996a).

In this demonstration, the probe pulses have a duration of 160 fs (at full width at half maximum)

and its polarization is set vertically by the use of a polarizer associated with a half-wave

plate (𝜆/2). The THz electric field is also vertically polarized and at 45◦ from ordinary and

extraordinary indices of the LN crystal (Amirkhan et al., 2019). An iris is placed in the probe

beam path and imaged onto the LN detection crystal using a converging lens L1 with a focal

length of 400 mm and a magnification factor of −1, to clearly define the area on the EO crystal

where THz detection is performed. The probe beam configuration used to detect THz radiation

is set up in a reflection mode with the EO detector, which is crucial for near-field imaging of the

sample (Blanchard & Tanaka, 2016)(Doi et al., 2010)(Blanchard et al., 2011a). To maintain

collinearity with the THz beam after it reflects off the HR layer, a non-polarizing beam splitter

cube (BS) with a reflection/transmission ratio of 50 :50 is inserted into the probe beam path, as

shown in Figure 4.1 (a). After reflection, the light is collected by a converging lens (L2) with

a focal length of 200 mm, positioned 27 cm from the THz sensor. This lens images the THz

sensor at a distance of 78 cm with a magnification of -2.9. Additionally, a half-wave plate (𝜆/2)
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is placed after the EO crystal to balance the polarization components of the probe, achieving

equal intensity for both vertical and horizontal polarizations in the absence of THz light, as

reported previously (Blanchard et al., 2011a).

4.4.3 Configuration using a polarization image sensor (PIS)

First, a commercially available polarization imaging sensor (PIS) is used to capture the spatial

distribution of the probe’s polarization components (see Figure 4.1a - PIS configuration). The

camera manufactured by Alkeria (CELERA P series) features a SONY sensor, model IMX

250 MZR (Alkeria, 2023). The PIS has a bit depth of 12 bits and comprises an array of

12321028 superpixels. Each superpixel is subdivided into four subpixels, each equipped with

an individual polarizing filter oriented at 0◦, 45◦, 90◦ and 135◦, respectively (see inset Figure

4.1c). Therefore, by optically imaging the EO crystal on the PIS, the THz-induced polarization

modulation of the probe is directly measured by analyzing the individual components of each

superpixel. For this demonstration, only pixels polarized at 0◦ and 90◦ were used. This detection

scheme is similar to those used in balanced THz imaging (Wang et al., 2010a)(Wang et al.,

2010b)(Blanchard et al., 2011a), but it eliminates the need for spatial separation of the optical

path using polarized beam splitters or a Wollaston prism. These latter methods introduce

challenges in perfectly superimposing polarized images and can produce different image sizes

for the S and P polarizations due to optical path differences. Additionally, the Wollaston prism

does not allow for normal incidence projection of the S and P images, which may result in

further geometric aberrations.

4.4.4 Configuration using a sCMOS camera

Secondly, a standard balanced configuration is investigated (Wang et al., 2010b)(Blanchard

et al., 2011a). The camera chosen is the Excelitas Technologies’ PCO.Edge 5.5 scientific CMOS

camera (see Figure 4.1a). Despite the advantages offered by this sCMOS camera, including a

fast acquisition rate of 100 Hz for 2560 x 2160 images and a high depth of 16 bits, it does not

allow polarization-sensitive measurements as does the PIS (Rebhan et al., 2019). To enable
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polarization-sensitive measurements with the sCMOS camera, polarization optics are required

in addition to those described in 4.4.2. To achieve this, a first polarizing beam splitter cube

is used. Mirrors, mounted on translation tables, are utilized alongside a second polarizing

beam splitter (PBS) cube. This setup is employed to spatially displace the vertical polarization

component relative to the horizontal one before recombining them collinearly. Therefore, in

this demonstration, the two probe beams with horizontal (0◦) and vertical (90◦) polarization

components are imaged (with the imaging conditions described in 4.4.2, in different regions of

the sCMOS camera, respectively, and then subtracted from each other. It should be noted that

the iris on the probe path, positioned on the EO crystal and on the camera, plays a crucial role in

this configuration by clearly delimiting the two distinct regions of the camera sensor.

4.5 Results

The THz field is evaluated by measuring the difference of intensity between the two images with

the horizontal (00) and vertical (900) polarization components such as :

𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑥, 𝑦, 𝑡) ∝ [𝐼900 (𝑥, 𝑦, 𝑡) − 𝐼00 (𝑥, 𝑦, 𝑡)]𝑇𝐻𝑧 𝑂𝑁 − [𝐼900 (𝑥, 𝑦, 𝑡) − 𝐼00 (𝑥, 𝑦, 𝑡)]𝑇𝐻𝑧 𝑂𝐹𝐹 (4.1)

For a giving delay t0 between the THz pulse and the probe pulses, the THz electric field strength

(𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑥, 𝑦, 𝑡)) at the position x and y is calculated from the PIS intensity images 𝐼90◦ (𝑥, 𝑦, 𝑡)
and 𝐼90◦ (𝑥, 𝑦, 𝑡). In the case of the PIS, these images are taken with the subpixels whose external

polarized filters are oriented at 0◦ and 90◦. In the case of the sCMOS, these images are obtained

from corresponding regions on either side of the sensor.

Due to the limited possibility of using synchronous detection technique with lock-in amplifier with

2D imaging sensor, dynamic background subtraction method can be used (Jiang, Xu & Zhang,

2000). A mechanical chopper (see Figure 4.1 (a)) enables the modulation ON and OFF of the

THz beam by sequentially cutting the laser beam used to generate THz pulses, while the probe

beam remains unmodulated. Thus, by saving and subtracting consecutive images acquired with

(THz ON) and without (THz OFF) THz radiation, a background-free image is retrieved with
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amplitude modulation proportional to the THz electric strength. In addition, to further reduce

the noise that could be generated by probe fluctuations, 200 probe images are acquired and

then averaged. Figure 4.2 (a) shows examples of temporal images of the spatial distribution

of the focused THz beam, in absence of sample (see Figure 4.1 (b)) and acquired with both

configurations. The Figure 4.2 (b) shows the temporal evolutions of the averaged field strength

taken in the dotted area of the images. The associated amplitude frequency spectrum is shown in

the Figure 4.2 (c). The complete set of temporal images showing the propagation of the focused

THz pulse, acquired over 51.2 ps with a temporal resolution of 100 fs, is given in Supplement

Material.

Figure 4.2 (a) Images of the focused THz pulse in the time

domain for the PIS configuration (a1) and the sCMOS

configuration (a2) taken at the position of the positive peaks.

(b) Temporal profiles corresponding to the average value of the

electric field strength calculated in the dotted area of the

images of the Figure 2 (a). (c) Amplitude frequency spectra of

the temporal profiles presented (b)
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Furthermore, hyperspectral images are reconstructed from the set of temporal images showing

the temporal and spatial evolution of the THz electric field (𝐸𝑇𝐻𝑧 (𝑥, 𝑦, 𝑡)). To do this, a

time-dependent Fourier transform is applied to each pixel in this set of temporal images. Next,

amplitude and phase images are recovered by recombining the pixel values obtained for a specific

frequency, in the same way as in previous work (Blanchard et al., 2011a). Two examples at

0.45 THz and 0.78 THz are shown in Figure 4.3, in amplitude (a) and phase (b). In the phase

images (Figure 4.3 (b)), the phase appears more wrapped with the sCMOS camera data, possibly

explaining some differences from the PIS configuration. Notably, the PIS camera shows less

low-frequency variation in phase images compared to the sCMOS camera. This difference is

likely due to the absence of polarized probe beam separation in the simplified optical setup of

the PIS camera.

Figure 4.3 Images of the focused THz pulse in the frequency

domain for the PIS and the sCMOS configurations, in

amplitude (a) and phase (b), at 0.45 THz and 0.78 THz

To verify the imaging resolution capability of each configuration, a micrometric size sample

consisting of a metallic ring structure with a 100 nm-thick layer of gold and a 2 nm-thick layer

of chromium, deposited on a 500𝜇𝑚-thick high resistivity silicon wafer, is imaged (see Figure

4.4 (a)). Rings have an external diameter of 85𝜇𝑚 and a width of 15𝜇𝑚. They are separate from

each other horizontally by 65𝜇𝑚 and vertically by 42.5𝜇𝑚. Figure 4.5 a1) and a2) show the
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optical images of the sample taken with a visible optical microscope (model : VHX-7000 from

Keyence). To satisfy the near-field conditions, the sample was simply deposited on the LN thin

film, on the side with the HR coating, as shown in the Figure 4.4 (a). For both configurations,

the complete set of temporal images acquired over 51.2 ps with a temporal resolution of 100 fs

is given in Supplement Material. The frequency domain images of the sample at 0.45 THz and

0.78 THz, in both amplitude and phase, are presented in Figure 4.4 (b) and (c).

Figure 4.4 (a) Details on the EO crystal used as a THz sensor,

with a sample placed on it. LN : lithium-niobate ; HR : highly

reflective coating ; AR : anti-reflective coating. Frequency

domain images of the sample at 0.45 THz and 0.78 THz,

showing amplitude (b) and phase (c) for the PIS and sCMOS

configurations.

The metal ring structure exhibits response over a wide THz frequency range, which is ad-

vantageous for this demonstration. However, there are certain considerations to be taken into

account when performing near-field imaging of metasurfaces. Firstly, there is a phase difference

between the THz waves passing through the substrate and those blocked by the metal. This

difference is generally an advantage when imaging an object in the frequency domain, by

examining the 2D phase distribution for each frequency [11]. The second phenomenon concerns

the resonant components of each unit cell. These resonances are spatially localized and therefore

advantageous for increasing image contrast in amplitude (Amirkhan et al., 2019). A third

point is the interference between the diffracted waves striking each unit cell, which makes

image interpretation complex in the frequency domain (Blanchard et al., 2011a). Indeed, this
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interference can dominate the information received by the sensor and blur the structure of the

individual rings to be imaged.

4.6 Discussion

Figure 4.5 shows zoomed amplitude images of three rings at 0.78 THz (b1) and (b2) and the

associated spatial profiles (b3). From the amplitude images at 0.78 THz, with both techniques the

micrometric sample is sharp and the rings (15𝜇𝑚 wide) can be clearly resolved. On the spatial

profiles, the amplitude modulation corresponds to the sample signature. Thus, both imaging

configurations offer a super-resolution below 15𝜇𝑚 at 0.78 THz, corresponding to a resolution

beyond 𝜆/25. The HR layer on the EO crystal can limit the near-field capability and affect the

resolution achieved. Indeed, located between the sample and the sensor crystal (x-cut LN), it has

a thickness of several micrometres. With the PIS, 1 pixel (with a size of 6.9𝜇𝑚) in the image

plan corresponds to a dimension of 2.38𝜇𝑚 in the object plan. This dimension is calculated

from the magnification of -2.9 of the imaging system. Therefore, the imaging resolution is not

limited by the camera’s pixel size, which is also the case for the sCMOS camera. Furthermore,

the PIS configuration provides a large field of view of 7𝑚𝑚2, corresponding to a horizontal view

of 2.9 mm and a vertical view of 2.4 mm. A slightly lower field of view of 6.5𝑚𝑚2 (2.5 mm ×

2.6 mm) is obtained with the sCMOS configuration but without affecting the imaging spatial

resolution. In comparison with previous work (Blanchard et al., 2011a), a resolution very similar

(𝜆/30 at 0.7 THz) was demonstrated using an EO sensor of the same thickness (20𝜇𝑚) at 0.7

THz, albeit with a significantly more restricted imaging field of view of only 0.274𝑚𝑚2 (0.370

mm × 0.74 mm). This underscores the considerable benefits of employing PSI for high field of

view THz microscopy via 2D-EOS.

Furthermore, it should also be noted that the electric field strength in arbitrary units differs

between the PIS and sCMOS configurations. In the case of the images of the focused pulse

the field varied from -270 to 450 for the PIS (Figure 4.2 (a1)) and from -880 to 1460 for the

sCMOS camera (Figure 4.2 (a2)). Firstly, this difference can be explained by the difference in

bit depth between the PIS and the sCMOS camera. Information is encoded over a range of just
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Figure 4.5 (a1) Visible images of the sample with

micrometric metallic rings with a zoomed view in (a2).

Zoomed view of the amplitude image at 0.78 THz of three

micrometric metallic rings, captured by 2D-EOS with (b1) the

PIS and (b2) the sCMOS camera. (b3) Spatial amplitude

profile along the dotted white line of (b1) and (b2).

12 bits for the PIS, compared with 16 bits for the sCMOS camera. This constrains the minimum

variation induced by the Pockels effect that can be measured, a parameter often referred to as

sensitivity. To study the impact of this difference between the two cameras on the frequency

images, the histogram of the spectral image at 0.78 THz is calculated and shown in the insert of

the Figure 4.6. It corresponds to the distribution of the number of pixels as a function of their

amplitude value (x axis). The absolute dynamic range is greater with the sCMOS camera, as it

has both greater bit depth and a larger number of pixels (1.266 M pixels for PIS and 1.299 M

pixels for the sCMOS camera). To study the distribution of pixel values in the relative dynamic
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range, it is useful to normalize the histogram (Gonzalez, Woods & Masters, 2009). This makes

it possible to estimate the probability of occurrence of amplitude values in an image. The Figure

4.6 shows the histogram for both configurations with the x-axis and y-axis normalized. The

x-axis normalization is done by dividing each value of amplitude by the maximum amplitude

signal while the y-axis is normalized by the total number of pixels. It may be observed that the

relative dynamic range of PIS (orange curve) is actually greater than that of sCMOS (purple

curve). Indeed, with PIS, the median value of the normalized histogram is 0.067 (𝑥𝑃𝐼𝑆). This

one drops to 0.043 (𝑥𝑠𝐶𝑀𝑂𝑆) in the case of the sCMOS camera. This analysis leads to the

conclusion that the PIS allows pixel amplitude to be distributed over a wider relative dynamic

range. Therefore, the THz amplitude images obtained with the PIS show higher contrast than

those obtained with the sCMOS configuration (Blanchard et al., 2013). Regarding the stability

of the imaging system, this point is not studied in detail in this demonstration. However, no

significant long-term instability was observed, thanks in part to the use of an industrial-grade

Yb laser featuring long-term power stability with a normalized root mean squared deviation

(NRMSD) of 0.03%, as provided by the manufacturer.

Figure 4.6 Normalized histogram of the amplitude image at

0.78 THz of the sample, with the PIS and the sCMOS

configurations. Insert : Non-normalized histogram

Finally, even if both of the configurations allow image acquisition with video-rate, the main

advantage of the use of PIS compared to the sCMOS camera is to significantly simplify the

imaging setup and slightly increase the imaging field of view. The direct measurement of the THz

induced polarization modulation by using successive pixels does not require spatial separation
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and imaging of the probe’s polarization components. It also reduces the risk of juxtaposition

errors when images displayed on different parts of the sCMOS camera sensor are subtracted.

4.7 Conclusion

In summary, a new technique for near-field THz imaging was demonstrated by using a PIS. This

image sensor is suitable for direct measurement of the THz induced polarization modulation

of a visible beam. This technique allows video-rate measurement of the spatial distribution of

intense THz electric field. Furthermore, it is well adapted to reconstruct hyperspectral images

with phase and amplitude information. In this work, the imaging conditions employed provide

both good spatial resolution and a large field of view. Without requiring spatial separation

of the probe’s polarization components, PIS demonstrates comparable imaging performance,

particularly in terms of spatial resolution, to balanced 2D-EOS imaging with a sCMOS camera.

Moreover, the near-field imaging configuration with the PIS achieves a spatial resolution more

than twenty times better than that obtained by splitting the probe beam with a Wollaston prism,

as described in the Ref. (Wang et al., 2010a). In the future, some improvements could be made

to this method. On one hand, to improve the sensitivity of the technique, the field of view can be

reduced in order to use more pixels over a smaller spatial region. On the other hand, the use of a

thinner EO crystal sensor may be beneficial to improve spatial resolution, as described in Ref

(Blanchard et al., 2013). However, these improvements come at the expense of the field of view

and the sensitivity respectively. Finally, using all PIS pixels, including those oriented at 45◦ and

135◦ to retrieve all Stokes polarization parameters (Chai et al., 2020), could potentially enhance

detection sensitivity and provide a more accurate measurement of the THz field polarization

direction, which was not achievable in previous demonstrations (Wang et al., 2010a)(Wang et al.,

2010b)(Blanchard et al., 2011a).
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CHAPITRE 5

ÉTUDE D’UNE TECHNIQUE D’IMAGERIE THZ SUPER-RÉSOLUTION

Au cours de ce doctorat, un premier système d’imagerie THz en champ proche a été développé

(voir Chapitre 4). Grâce à cette technique, des résolutions spatiales très élevées peuvent être

atteintes. Il existe cependant d’autres techniques d’imagerie en champ proche permettant

d’améliorer les performances de résolution spatiale des systèmes d’imagerie THz. Parmi ces

techniques, il y a l’imagerie super-résolution orthogonale et déterministe (SODI) démontrée

récemment (voir Section 1.2.6.7 du Chapitre 1).

Ce chapitre décrit les investigations qui ont été menées sur la technique SODI. Les travaux

et les résultats rapportés dans les sections 5.2.2 et 5.2.3 ont été présentés aux conférences

internationales : Optical Terahertz Science and Technology (OTST) 2022 et Photonics North

2022 (Guiramand, Guerboukha, Gandubert, Ropagnol & Blanchard, 2022a).

5.1 Introduction

La technique SODI a été démontrée par Guerboukha et al. en 2020 à partir d’un système de

spectroscopie THz dans le domaine temporel avec une détection par une APC (Guerboukha et al.,

2020). Utilisant un pixel unique pour la détection, un balayage spatial en 2D, pixel par pixel a été

nécessaire. Cela a demandé un temps d’acquisition très long, limitant donc considérablement la

capacité d’imagerie en temps réel.

Tel que présentée dans la Section 1.2.3 du Chapitre 1, l’imagerie THz peut de nos jours se faire

grâce à des caméras THz qui permettent l’acquisition d’images en temps réel.

Dans ce travail, nous avons donc exploré la possibilité d’utiliser la technique SODI en temps

réel grâce à une caméra THz microbolomètrique avec une vitesse d’acquisition élevée. Pour

cela, nous avons considéré deux configurations de masquage de l’objet.

- Masquage passif de l’objet : Dans cette configuration, des masques d’amplitude sont

appliqués au contact de l’objet. La première méthode testée consiste à masquer manuellement

certaines parties de l’objet. La seconde méthode est inspirée de celle présentée dans la référence

Guerboukha et al. (2020). Elle consiste à masquer l’objet par un ensemble de masques avec des
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motifs de faible dimension.

- Masquage actif de l’objet : Dans cette configuration, les caractéristiques des masques sont

contrôlées numériquement grâce à DMD. Pour cela l’amplitude du faisceau THz illuminant

l’objet est localement modifiée grâce à la photoexcitation d’un semi-conducteur par un laser de

pompe. Le DMD est utilisé pour moduler spatialement le faisceau de pompe.

Dans la suite de ce chapitre, ces deux configurations, ainsi que les résultats obtenus, sont

présentés en détail.

5.2 Masquage passif de l’objet

5.2.1 Dispositif expérimental pour un masquage passif

Afin de tester la technique SODI avec un masquage passif de l’objet, le dispositif expérimental

utilisé est présenté par la Figure 5.1.

Figure 5.1 a) Dispositif expérimental utilisé pour démontrer la

technique SODI avec un masquage passif de l’objet. b) Photo de

l’objectif et de la caméra THz utilisés. c) Image normalisée du faisceau

THz en l’absence d’un objet
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L’illumination de l’objet est réalisée avec la source THz impulsionnelle décrite en détail dans

le Chapitre 3. Un faisceau THz collimaté avec un diamètre de 2 pouces (50,8 mm) illumine

l’objet. Ce dernier consiste en un motif inspiré de la mire de résolution 1951 USAF (voir Figure

5.1a). Il est composé de 3 fentes laissant passer le rayonnement THz, avec une largeur 𝛿𝑙 et

séparées d’une distance 𝛿𝑙 . L’objet est fabriqué à partir d’un dépôt métallique sur une feuille

de plastique (polytéréphtalate d’éthylène) avec la technique d’estamper à chaud en utilisant

une imprimante de bureau et une plastifieuse standard (Guerboukha, Amarasinghe, Shrestha,

Pizzuto & Mittleman, 2021). L’intensité THz transmise par l’objet est imagée en champ lointain

à l’aide d’un objectif constitué de lentilles en silicium. Ce dernier a été fabriqué par l’entreprise

Swiss Terahertz et il correspond au modèle avec un nombre d’ouverture (f-number) de 0,7

(https://www.swissterahertz.com/objective-lens). Il possède une distance focale de 44 mm et

un diamètre d’entrée de 66 mm. Cet objectif peut fonctionner avec une mise au point sur un

objet situé de 30 cm jusqu’à l’infini. Dans cette expérience, l’objet a été placé à 30 cm de

l’objectif. L’objectif forme une image THz de l’objet avec un facteur de grossissement de 0,25.

Cette image THz est ensuite acquise avec une caméra microbolométrique conçue par l’INO

(modèle MICROXCAM-384) (https://www.ino.ca/fr/solutions/thz/microxcam-384i-thz/). Cette

dernière possède une très grande résolution grâce à une matrice de 384 par 288 pixels avec

chacun une taille de 35𝜇𝑚 par 35𝜇𝑚. Elle possède également une sensibilité sur une large plage

de fréquences s’étendant de 0,094 THz à 4,25 THz et à un codage de l’intensité sur 16 bits. La

caméra utilisée est également avantageuse car elle a une vitesse d’acquisition élevée de 50 images

par seconde. Afin de s’abstenir du bruit thermique, les images acquises avec le rayonnement

THz sont soustraites aux images acquises sans THz. Les images THz sont enregistrées dans

un format .raw à l’aide du logiciel fourni avec la caméra. Le traitement des images est ensuite

réalisé avec le logiciel Fĳi et un programme Matlab.

5.2.2 Masquage manuel de l’objet

La première méthode étudiée est basée sur un masquage manuel de différentes parties de l’objet.

Les parties masquées sont déterminées à partir des géométries de l’objet. L’objet utilisé consiste
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en trois fentes d’une dimension (𝛿𝑙) égale à 0,5 mm. Pour masquer l’objet, une lame en métal,

non transparente au rayonnement THz, a été placée devant l’objet. Voici les quatre dispositions

de masquage utilisées en vue de rendre distinguables les fentes :

- Masque 0 : aucune des fentes bloquée

- Masque 1 : blocage des deux fentes de gauche

- Masque 2 : blocage de la fente de gauche et de la fente de droite

- Masque 3 : blocage des deux fentes de gauche

Les images THz obtenues sont présentées dans la Figure 5.2. Quelques minutes ont été

nécessaires pour acquérir ces images, un temps très majoritairement consacré à la modification

de la disposition des masques.

Figure 5.2 Images THz acquises avec un masquage manuel de

l’objet

À partir de la variance de ces quatre images, une image peut être reconstruite. Le résultat obtenu

ainsi que l’image de l’objet original (sans aucun masque) sont présentés dans la Figure 5.3.
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L’image THz originale de l’objet n’est pas résolue (Figure 5.3a). En effet, il n’est pas possible

de distinguer et de différencier les trois fentes. Par conséquent, le profil spatial (Figure 5.3c)

correspond à une distribution de type gaussien, sans modulation du contraste qui aurait dû être

induite par les fentes. L’image THz reconstruite de l’objet est quant à elle résolue (Figure 5.3b).

Il est possible de distinguer et de différencier les trois fentes. Cela peut être vérifié avec le profil

spatial (Figure 5.3c) sur lequel des modulations de contraste à la position des fentes peuvent être

remarquées.

Figure 5.3 a) Image THz originale de l’objet. b) Image THz

reconstruite de l’objet par la technique SODI avec un masquage

manuel de l’objet. c) Profils d’intensité le long de la ligne blanche

des images a) et b)

Pour conclure, en masquant manuellement certaines parties de l’objet, nous avons prouvé la

capacité à reconstruire une image super-résolution d’un objet. Cependant, dans cette démonstra-

tion, la disposition des masques a été réalisée sur un objet dont nous connaissions par avance

la forme. Les zones masquées ont ainsi été volontairement choisies dans le but de différencier

les fentes. L’amélioration possible que nous avons proposée est d’appliquer un ensemble des

masques dont les propriétés sont indépendantes de la géométrie de l’objet. Les sections suivantes

présentent la méthodologie suivie ainsi que les résultats obtenus.



146

5.2.3 Masquage de l’objet avec un ensemble de masques imprimés

La seconde méthode testée est basée sur l’utilisation d’un ensemble de masques successivement

appliqués au contact de l’objet. Les masques, inspirés de ceux de la référence Guerboukha

et al. (2020), sont constitués d’un ensemble de motifs répétés périodiquement. Ces derniers

sont divisés en 7 sous-pixels de forme hexagonale (voir Figure 5.4d). Ces sous-pixels sont

transparents (état on) ou bien opaques au THz état off mais leur état est fixé de telle sorte à

garantir plus de 40% de transmission THz. Ainsi, les masques ont un maximum de 4 sous-pixels

fixés dans un état off. Les motifs des masques ont une forme et une taille se rapprochant de la

réponse impulsionnelle spatiale du système d’imagerie.

Nous avons dans un premier temps déterminé la réponse impulsionnelle spatiale (RIS) du

système d’imagerie présenté dans la section 5.2.1. Pour cela, l’objet imagé consiste en une

feuille d’aluminium percée d’un trou d’une centaine de micromètres de diamètre. L’image THz

obtenue est donnée par les Figures 5.4 a). La RIS a une distribution gaussienne dont les profils

d’intensité selon les axes x et y au maximum de RIS sont donnés par les Figures 5.4 b) et c). Ces

derniers peuvent ainsi être ajustés avec une fonction gaussienne définie par :

𝐼 (𝑥) = 𝑒
−(𝑥−𝑥0 )2

2𝜎2 (5.1)

avec 𝜎 l’écart type de la distribution et 𝑥0 un décalage horizontal. Les écarts types évalués selon

x (𝜎𝑥) et selon y (𝜎𝑦) sont respectivement de 500𝜇𝑚 et de 523𝜇𝑚. Ainsi, l’écart type moyen de

la RIS du système (𝜎) est d’environ 512𝜇𝑚.

Pour avoir une taille comparable à la RIS du système d’imagerie, les motifs des masques doivent

être inclus dans des cercles dont le diamètre est égal à 6𝜎 (voir Figure 5.4 d). Dans le cas de ce

système d’imagerie, les motifs des masques ont donc un diamètre de 3,072 mm.

Pour la démonstration expérimentale de la technique SODI, nous avons choisi 8 masques

différents dont les valeurs des sous-pixels des motifs sont fixées en utilisant une matrice

Hadamard (Agaian & of Photo-optical Instrumentation Engineers, 2011). Comme pour la

démonstration de la Section 5.2.2, l’objet imagé est constitué de trois fentes. Nous avons testé
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Figure 5.4 a) Réponse impulsionnelle spatiale du système

d’imagerie THz pour la configuration avec un masquage passif de

l’objet. b) Profils selon y pris au pic d’intensité. c) Profils selon x
pris au pic d’intensité. d) Représentation schématique du motif des

masques

trois dimensions de fentes (𝛿𝑙) différentes : 0,6 mm, 0,5 mm et 0,4 mm. Afin de s’assurer de

l’alignement constant des masques, ces derniers sont directement imprimés sur l’objet. Pour cela,

l’objet est dupliqué 8 fois, mais avec des masques différents imprimés dessus, comme cela est

visible sur la Figure 5.5. Le changement manuel des objets imagés, pour chaque configuration

de masquage, a nécessité une dizaine de minutes pour l’acquisition des images. Les images THz

obtenues de l’objet avec les 8 masques sont présentées dans la Figure 5.2.

Sur l’image originale des objets (voir Figure 5.6 a), nous pouvons observer que uniquement

les fentes avec une dimension (𝛿𝑙) de 0,6 mm sont résolues. En effet, les fentes de 0,5 mm
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Figure 5.5 Images THz acquises avec un masquage de l’objet par un

ensemble de masques imprimés

et 0,4 mm ne peuvent pas être distinguées et différenciées les unes des autres sur les images

THz. À partir des images THz acquises avec les masques, une image super-résolution des objets

est reconstruite en utilisant l’équation 1.31 (voir Section 1.2.6.7 Chapitre 1). En effet, après

reconstruction, les fentes de 0,5 mm sont résolues et distinguables les unes des autres, ce qui

est confirmé par le profil spatial (Figure 5.6d) sur lequel des modulations de contraste à la

position des fentes peuvent être remarquées. Il est important de noter que l’image reconstruite

présente des inhomogénéités d’intensité. En effet, nous pouvons observer des zones ayant des

variations d’intensité qui ne sont pas induites par l’objet. Nous attribuons ces effets à une erreur
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de superposition numérique des images THz avec les différents masques avant la reconstruction.

La non-uniformité du profil spatial du faisceau THz peut aussi expliquer ces inhomogénéités.

Figure 5.6 a) Image THz originale de l’objet. b) Image THz

reconstruite de l’objet par la technique SODI avec un masquage de

l’objet par un ensemble de masques imprimés. c) Profils d’intensité

le long de la ligne blanche des images a et b. d) Profils d’intensité le

long de la ligne blanche des images a et b pour l’objet 𝛿𝑙=0,5 mm

(rectangle blanc en pointillés)

Pour conclure, nous avons prouvé, en utilisant une méthode avec un ensemble de masques

imprimés, l’amélioration de la résolution spatiale du système d’imagerie de 0,6 mm à 0,5

mm. Néanmoins, cette technique présente quelques limitations. Tout d’abord, l’impression des

masques directement sur l’objet exige d’avoir pour chaque masque un objet. De plus, celle-ci ne
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peut pas être effectuée sur des objets réels sur lesquels une impression ne serait pas possible.

Enfin, le fait qu’il faille, pour chaque masque, changer manuellement l’objet imagé requiert un

alignement précis des objets entre les prises d’images et également un temps d’acquisition assez

élevé.

5.3 Masquage actif de l’objet

Nous avons montré dans les sections précédentes les limitations de la technique SODI avec un

masquage passif, que ce soit en masquant manuellement différentes parties de l’objet ou bien

en utilisant des masques imprimés. Pour contourner ces limitations, nous avons proposé une

amélioration de la technique SODI avec un contrôle actif des masques d’illumination. Cette

section présente en détail la technique utilisée ainsi que les résultats préliminaires qui ont été

obtenus.

Un masquage actif de l’objet permet de contrôler de manière numérique et rapidement (à une

fréquence de plusieurs Hz) l’état des masques. Cette technique est basée sur la photoexcitation

locale d’un semi-conducteur par un faisceau laser. Pour changer l’état des masques, les zones

photoexcitées du semi-conducteur doivent être délimitées spatialement. Pour cela un DMD qui

module spatialement le faisceau pompe est intégré. Cette technique de modulation THz a déjà

été démontrée et elle est fréquemment utilisée dans des applications telle que l’imagerie THz

compressée avec un pixel unique (Shrekenhamer et al., 2013) (Stantchev et al., 2017)(Stantchev

et al., 2020)(Zanotto et al., 2020)

Avant de détailler la technique SODI avec un masquage actif et les résultats obtenus, nous avons

dans un premier temps étudié expérimentalement la modulation d’amplitude THz induite par un

semi-conducteur photoexcité.

5.3.1 Mesure de la modulation THz par photoexcitation d’un semi-conducteur

Un semi-conducteur est un composé solide présentant une séparation (de l’ordre de quelques eV)

de sa bande de Valence et de sa bande de conduction, ainsi dans l’état non excité, il se comporte
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comme un isolant électrique (Yu & Cardona, 2010). Cependant, éclairé avec un rayonnement

électromagnétique dont l’énergie est supérieure à celle de la bande interdite, le phénomène de

photoexcitation se produit (Fox, 2010). Des électrons peuvent transiter de la bande de Valence à

la bande de conduction pour venir peupler cette dernière, ce qui induit des porteurs de charges

libres. Ces derniers sont responsables de l’augmentation de la conductivité du semi-conducteur.

Ainsi, il ne se comporte plus comme un isolant électrique, mais comme un conducteur et donc

son coefficient d’absorption augmente. Dans la gamme des fréquences THz, cela se manifeste

par une diminution de transmission sur une large bande spectrale (Li et al., 2012).

Le phénomène de modulation THz par photoexcitation peut être provoqué avec des lasers de

pompe émettant des impulsions (Degert et al., 2022) mais également des sources de lumière

continue (Busch, Scherger, Scheller & Koch, 2012).Dans la suite de ce travail, nous avons tiré

profit de ce phénomène pour moduler spatialement l’intensité d’un faisceau THz en utilisant une

plaque de silicium.

Le silicium (Si) est un semi-conducteur à bande indirecte, la transition d’un électron de la bande

de Valence à la bande de conduction fait donc intervenir un phonon (Yu & Cardona, 2010). Le Si

est très largement utilisé dans le domaine THz (Xie et al., 2021). En effet, il est transparent dans

la gamme de fréquences THz, avec un coefficient d’absorption linéaire inférieur à 0, 025𝑐𝑚−1

pour des fréquences inférieures à 2 THz (Dai, Zhang, Zhang & Grischkowsky, 2004). Il possède

également une bande interdite avec une énergie de 1,12 eV, ce qui correspond à un rayonnement

avec une longueur d’onde de 1107 nm. Ainsi, en illuminant une plaque de Si avec de la lumière

visible de forte intensité, le phénomène de photoexcitation peut être induit.

Nous avons, dans un premier temps, étudié l’impact de la photoexcitation d’une plaque de

Si sur un faisceau THz. Le dispositif expérimental utilisé est présenté par la Figure 5.7 b).

Une plaque de Si à haute résistivité et avec une épaisseur de 0,5 mm est utilisée. Celle-ci

est photoexcitée par un laser continu de pompe collimaté. Conçu par l’Lighthouse Photonics

(modèle Sprout-C™ ), ce laser à semi-conducteur pompé par diode a une longueur d’onde de

532 nm et une puissance (𝑃𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒) ajustable pouvant aller jusqu’à 4,8 W. Dans l’expérience que

nous avons conduite, plusieurs puissances de pompe ont été testées. Pour la génération et la
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Figure 5.7 a) Diagramme des bandes d’énergie d’un Si photoexcité. b)

Dispositif expérimental utilisé pour étudier la modulation d’amplitude

THz par photoexcitation d’une plaque de Si

détection THz, un dispositif expérimental similaire à celui décrit dans la Section 5.2.1 est utilisé.

La plaque de Si est illuminée avec un faisceau THz collimaté avec un diamètre de 2 pouces

(50,8 mm). Nous avons veillé à illuminer avec le faisceau pompe, le centre du faisceau THz pour

lequel l’intensité THz est maximale. La plaque est ensuite imagée avec un objectif THz sur une

caméra microbolométrique (voir Section 5.2.1).

Nous avons tout d’abord caractérisé le faisceau de pompe et calculé son irradiance (𝐼𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒).

L’irradiance de la pompe, donnée en puissance par unité de surface (𝑊/𝑐𝑚2), peut être calculée

à partir de l’équation suivante :

𝐼𝑝𝑜𝑚𝑝 =
𝑃𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒

𝜋𝐷2
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒

(5.2)

avec 𝐷2
𝑝𝑜𝑚𝑝𝑒 le diamètre du faisceau pompe pris à mi-hauteur. Pour mesurer ce paramètre, nous

avons utilisé une caméra de type CMOS et un ensemble de filtres à densité neutre pour imager

le faisceau pompe. En ajustant le profil spatial des images avec une fonction gaussienne (de

la même forme que l’équation 5.1), le diamètre du faisceau pompe est mesuré et l’irradiance

déduite (voir l’Insert de la Figure 5.8f)
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L’image THz de la plaque Si sans laser de pompe est présentée par la Figure 5.8a. Les Figures

5.8 b-d) montrent les images THz avec la zone modulée en amplitude pour des irradiances

de la pompe de 2, 4𝑊/𝑐𝑚2, 31, 6𝑊/𝑐𝑚2 et 165𝑊/𝑐𝑚2. Les profils spatiaux de l’intensité des

images, pris dans la zone dans laquelle le faisceau THz est modulé (pointillés blancs), sont

présentés dans la Figure 5.8 e. Nous pouvons observer une diminution de l’intensité au centre de

faisceau qui est causée par la photoexcitation du semi-conducteur. Pour quantifier l’influence de

la puissance de la pompe sur le phénomène de photoexcitation, nous avons défini un paramètre

de modulation de transmission du faisceau THz (Δ𝐼𝑇𝐻𝑧). Ce dernier correspond à l’intensité THz

normalisée minimale dans la zone photoexcitée et il est donné pour différentes irradiances de

pompe par la Figure 5.8f. Cette transmission diminue avec la puissance de pompe pour atteindre

un minimum de 35, 8% pour une irradiance de 165𝑊/𝑐𝑚2. Ainsi l’intensité THz transmise, due

à la photoexcitation du semi-conducteur, a été diminuée de 64, 2%.

Figure 5.8 Modulation d’amplitude THz par photoexcitation d’une

plaque de silicium. a-d) Images THz d’une plaque de silicium illuminée

avec différentes puissances de pompe. e) Profil spatial des images a-d
pris le long des pointillés blancs. f) Transmission de l’intensité du

faisceau THz en fonction de l’irradiance du faisceau pompe. En insert :

irradiance et diamètre du faisceau pompe pris à mi-hauteur pour

différentes puissances
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Pour conclure, nous avons mis en évidence la modulation en amplitude d’un faisceau THz grâce

à un semi-conducteur photoexcité par un laser visible continu. Cette modulation dépend de

l’irradiance du laser de pompe. En effet, la densité des charges libres induites par photoexcitation

dépend de l’irradiance du laser (Kannegulla et al., 2015). Une augmentation de la densité des

charges libres conduit ainsi à une atténuation THz plus importante.

5.3.2 Dispositif expérimental pour un masquage actif

Afin de tester la technique SODI avec un masquage actif de l’objet, le dispositif expérimental

utilisé est présenté par la Figure 5.9. Le système d’imagerie THz est similaire à celui utilisé

pour la démonstration de la technique SODI avec un masquage passif de l’objet (voir Section

5.2.1). Comme pour la démonstration de la Section 5.2.2, l’objet imagé est constitué de trois

fentes dont la dimension (𝛿𝑙) est de 0,4 mm. L’objectif forme une image THz de l’objet avec un

facteur de grossissement de 0,47. Dans ces conditions d’imagerie, nous avons étudié, suivant la

même méthode que celle décrite dans la Section 5.2.3, la RIS du système. Nous avons déterminé

l’écart type moyen de la RIS du système (𝜎) à 730𝜇𝑚.

Le faisceau laser de pompe (décrit en détail dans la Section 5.3.1) est fixé à une puissance de 4,8

W soit une irradiance de 514𝑊/𝑐𝑚2.

Le DMD utilisé, fabriqué par Texas Instruments, est optimisé pour le rayonnement visible et

correspond au modèle DLP4500 (Texas-Instruments, 2022). Ce dernier consiste en une matrice

de 912 × 1140 micromiroirs carrés dont les côtés mesurent 7, 6𝜇𝑚. Les micromiroirs peuvent

être inclinés à ±12 deg et ainsi réfléchir la lumière incidente dans deux directions différentes

possibles (voir l’insert de la Figure 5.9). La modification de la position des micromiroirs est

effectuée à une vitesse pouvant aller jusqu’à 4 kHz grâce à un contrôleur conçu par Ajile Light

Industries (modèle AJD-4500). Les masques projetés sont conçus sur un logiciel de dessin

vectoriel (Inkscape) et transmis au contrôleur du DMD, qui va les reproduire.

Afin d’illuminer entièrement le DMD avec un profil le plus homogène possible, le faisceau de

pompe est agrandi d’un facteur 3 à l’aide d’un expandeur de faisceau achromatique. Enfin, une

lentille convergente achromatique avec une longueur focale de 200 mm est utilisée pour imager
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le DMD sur la plaque de Si avec un facteur de grossissement de 2,8. Elle est placée à 271 mm

du DMD et à 760 mm de la plaque de Si. Pour avoir une taille comparable à la RIS du système

d’imagerie, les motifs des masques sur le Si doivent avoir un diamètre égal à 6𝜎 soit 4,38 mm

pour cette démonstration . En prenant en considération le facteur de grossissement du système

d’imagerie utilisé pour la projection, les motifs des masques ont un diamètre sur le DMD de

1,56 mm. En tenant compte des facteurs de grossissement (3 et 2,8) ainsi que des pertes par

diffraction engendrées par le DMD (estimées à 66%), nous estimons à 2, 4𝑊/𝑐𝑚2 l’irradiance

de la pompe sur le Si.

Figure 5.9 Dispositif expérimental utilisé pour démontrer la

technique SODI avec un masquage actif de l’objet. En insert :

Fonctionnement du DMD avec deux positions différentes pour les

micromiroirs
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5.3.3 Résultats et discussion

Les images THz obtenues de l’objet avec les 8 masques sont présentées dans la Figure 5.2.

L’acquisition de ces images a nécessité quelques minutes. Néanmoins, avec une synchronisation

et un contrôle automatisé de la caméra THz et du DMD, une réduction de cette durée à quelques

secondes pourrait être envisagée. Les images THz obtenues de l’objet avec les 8 masques sont

présentées dans la Figure 5.10. Nous pouvons souligner que les images THz sont assez bruitées.

De plus une sensibilité différente entre les pixels de différentes colonnes peut être observée.

Nous attribuons ces deux effets à un problème de calibration de la caméra lors de son utilisation.

Aussi, afin de limiter au maximum l’impact de ces effets sur l’étude de la résolution spatiale du

système d’imagerie, les fentes de l’objet ont été alignées horizontalement.

Figure 5.10 Images THz acquises avec un masquage actif de

l’objet (trois fentes horizontales de dimension 0,4 mm). La zone

entourée en pointillés noirs correspond à la partie modulée du

faisceau THz

À partir de l’ensemble des images acquises avec les différents masques d’illumination générés

activement, une image super-résolue peut être retrouvée. S’agissant de masques en amplitude,
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nous avons calculé la variance de l’ensemble des images (équation 1.31). Les résultats obtenus

sont montrés dans la Figure 5.11.

Figure 5.11 Résultat de la technique SODI avec un masquage actif de

l’objet. a) Image THz originale de l’objet. b) Image THz reconstruite de

l’objet avec la technique SODI, effectuée avec la variance de l’ensemble

des images THz. La zone entourée en pointillés noirs correspond à la

partie modulée du faisceau THz. c) Profils d’intensité verticale calculés

en moyennant l’intensité des pixels horizontaux situés entre les deux

lignes blanches pointillées

Tout d’abord, nous pouvons observer sur l’image THz originale de l’objet que ce dernier n’est

pas résolu. En effet, les fentes ne peuvent pas être distinguées et différenciées les unes des

autres (Figure 5.11a). L’image reconstruite de l’objet (Figure 5.11b), dans la zone modulée

(entourée en pointillés noirs), n’est également pas résolue. Ces conclusions sont confirmées par

le profil spatial normalisé mesuré transversalement aux fentes (Figure 5.11c). Il est important de

noter que pour minimiser l’effet du bruit des images, l’intensité des pixels horizontaux situés
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entre les deux lignes blanches pointillées est moyennée. Que ce soit pour l’image originale ou

l’image reconstruite, il n’y a pas de modulation du profil d’intensité à la position des fentes.

Nous pouvons aussi remarquer qu’à cause du bruit important présent sur les différentes images

acquises, le niveau d’intensité de fond de l’image reconstruite a augmenté. Enfin, nous pouvons

observer sur l’image de la Figure 5.11b, que uniquement la zone de l’objet où le rayonnement

THz a été modulé est reconstruite. En effet, les parties non modulées, ayant une intensité quasi

constante pour tous les masques d’amplitude, présentent une variance proche de zéro. Afin de

contourner ce problème, nous avons testé la reconstruction d’une image super-résolue en prenant

la racine carrée de la moyenne des intensités des images au carré (équation 1.33). Les résultats

obtenus sont montrés dans la Figure 5.12. Cette méthode de reconstruction, normalement utilisée

pour les masques en phase, fonctionne en partie. En effet, nous pouvons observer que la totalité

de l’objet est reconstruite, y compris la zone modulée (voir Figure 5.12b). Il est important de

noter que, même avec cette méthode de reconstruction, la résolution spatiale n’est toujours

pas améliorée et les fentes non résolues (voir Figure 5.12c). À titre d’illustration, la Figure

5.12e représente schématiquement le cas où la reconstruction d’une image super-résolue avec la

technique SODI fonctionnerait. Nous pouvons aussi noter que moyenner les images acquises

permet une réduction du niveau de bruit de l’image reconstruite (mais pas du niveau d’intensité

de fond).

Pour conclure, nous avons présenté dans cette Section une méthode de modulation THz active

appliquée à la technique SODI. Cette méthode est basée sur la photoexcitation locale d’un

semi-conducteur par un faisceau laser, assisté d’un DMD. Nous n’avons cependant pas démontré

la reconstruction d’images super-résolues. Nous attribuons cela à quelques limitations de notre

dispositif expérimental.

La première limitation est due à des images acquises qui sont très bruitées affectant directement

la reconstruction d’images. Pour un futur travail avec cette technique, nous recommandons ainsi

une calibration rigoureuse et précise de la caméra THz.

La deuxième limitation concerne la modulation en amplitude du faisceau THz par photoexcitation.

Pour cette démonstration, nous avons fixé la puissance du laser de pompe à son maximal, mais
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Figure 5.12 Résultat de la technique SODI avec un masquage de

l’objet actif de l’objet. a) Image THz originale de l’objet. b) Image THz

reconstruite de l’objet avec la technique SODI, effectuée avec la racine

carrée de la moyenne des intensités au carré. La zone entourée en

pointillés noirs correspond à la partie modulée du faisceau THz. c)

Profils d’intensité verticale calculés en moyennant l’intensité des pixels

horizontaux situés entre les deux lignes blanches pointillées. d)

Illustration de l’objet imagé (la zone en pointillés rouges correspond à la

partie modulée de l’objet). e) Illustration de l’objet reconstruit dans le

cas où la technique SODI fonctionnerait (la zone en pointillés rouges

correspond à la partie modulée de l’objet)

l’irradiance à la position du semi-conducteur reste toutefois assez faible (voir Section 5.3.2).

Dans cette condition, la modulation de l’amplitude THz est assez faible, contrairement aux

démonstrations précédentes pour lesquelles la modulation THz est totale (voir Section 5.2). De

plus, la modulation de l’amplitude du faisceau THz n’est pas binaire, mais présente des gradients

de transmission. Nous supposons que cela pourrait expliquer en partie le fait que la méthode

considérant des masques de phase permet de reconstruire entièrement l’objet. En utilisant des
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masques de phase, Guerboukha et al. ont observé sur les images en amplitudes acquises une

modulation similaire et non binaire attribuée dans ce cas à un phénomène d’interférence. Dans

cette démonstration, des images ont quand même pu être reconstruites. Nous suggérons donc

pour des études futures de potentiellement traiter les masques actifs appliqués à l’objet comme

des masques de phase.

5.4 Conclusion

Dans ce Chapitre, nous avons mené un travail exploratoire sur la technique SODI avec de

nouvelles configurations d’imagerie et de masquages en vue de la rendre plus fonctionnelle. La

principale amélioration que nous avons proposée par rapport à la démonstration précédemment

réalisée, est l’utilisation d’une caméra THz permettant une acquisition directe et en temps réel

d’images THz, tout en s’affranchissant d’un balayage spatial. Le premier test de la technique

SODI a été réalisé avec un objet de taille et de géométrie bien défini. Certaines parties de l’objet,

judicieusement définies, ont été manuellement masquées par une lame métallique. Le second

test effectué est quant à lui basé sur des masques imprimés directement au contact de l’objet. À

partir du calcul de la variance des images successivement acquises avec les masques, une image

super-résolue de l’objet a été retrouvée. Nous avons donc démontré que ces méthodes, basées

sur un masquage passif de l’objet, fonctionnent et ont permis de rendre résolus des objets ayant

une dimension de 0,5 mm. Cependant ces méthodes de masquage sont peu fonctionnelles et

ne peuvent pas être utilisées dans un cas réel d’imagerie avec un objet de géométrie inconnue

et sur lequel une impression n’est pas possible. Ainsi, une autre méthode de masquage actif

a aussi été explorée dans ce travail. Cette dernière utilise des masques en amplitude créés en

photoexcitant localement un semi-conducteur. Cette méthode est intéressante car elle peut être

appliquée à tout type d’objet et permet une modification rapide des conditions de masquage

de l’objet. Nous n’avons cependant pas pu démontrer avec succès la reconstruction d’images

super-résolues d’un objet avec cette technique. En plus des conditions d’utilisation de la caméra

THz qui n’étaient pas optimales, la modulation en amplitude du faisceau THz était assez limitée.

En effet, l’irradiance du faisceau de pompe utilisé pour la photoexcitation est assez faible. Pour
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de futurs tests, des améliorations de ce dernier point peuvent être envisagées. Cela pourrait être

réalisé en utilisant une irradiance plus élevée avec, par exemple, un laser plus puissant ou bien

un laser impulsionnel (Degert et al., 2022). De plus, d’autres techniques de modulation THz

actives pourraient également être investiguées tels que les modulateurs THz à base de dioxyde

de vanadium (Guan et al., 2022). Enfin, une des améliorations qui pourrait être envisagée serait

le contrôle du DMD, l’acquisition et le traitement des images de manière automatique afin de

réduire considérablement le temps nécessaire pour reconstruire des images super-résolues.





CONCLUSION ET RECOMMANDATIONS

Au cours de cette thèse de doctorat, nous nous sommes concentrés sur le développement de

systèmes d’imagerie dans la gamme des fréquences THz. Des contributions ont été apportées

sur les différents aspects de ces systèmes, tout autant sur des sources de rayonnement THz que

sur des techniques d’imagerie. Les motivations liées à ce travail ont été établies à partir d’un

résumé de l’état de l’art dressé dans le Chapitre 1.

Les conclusions générales, ainsi que les perceptives des travaux présentés dans les chapitres

précédents, sont exposées ci-dessous :

• Dans le Chapitre 2, nous avons présenté une étude expérimentale de la génération THz par

RO dans un cristal de ZnTe pompé par un laser Yb à 1,024 𝜇𝑚. Illuminé à cette longueur

d’onde, le ZnTe possède un mauvais accord de phase et conduit ainsi à l’émission peu efficace

d’une impulsion THz multicycle. Nous avons cependant montré une variation de la forme

temporelle de l’impulsion THz générée en fonction de la fluence de la pompe, menant pour

des fluences élevées à l’émission d’une impulsion THz quasi monocyclique. Nous avons

attribué cet effet à la présence de porteurs de charges libres créées par l’absorption à deux

photons de la pompe dans le cristal. Ces derniers entraînent l’absorption THz de certaines

parties de l’impulsion THz et permettent ainsi un filtrage dynamique. Dans ce travail, nous

avons utilisé une analyse par transformée en ondelette. Cette méthode permet d’analyser

les composantes spectrales des impulsions générées dans le domaine fréquentiel et aussi

temporel. Grâce à cette analyse, nous avons pu mettre en évidence l’effet de filtrage du

rayonnement THz induit par les porteurs de charges libres.

Pour de futurs travaux, nous suggérons une étude résolue en temps de l’effet d’absorption

à deux photons sur la génération THz. Pour cela, nous proposons d’utiliser une méthode

de spectroscopie avec une pompe optique et une sonde THz illuminant un cristal de ZnTe

. Utilisée avec une analyse par odelette, similaire à celle effectuée dans ce travail, une
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description complète du phénomène pourrait être ainsi obtenue. Nous recommandons éga-

lement une simulation rigoureuse de ce phénomène avec par exemple une méthode de

calcul de différences finies dans le domaine temporel. En effet, la simulation effectuée

dans ce travail n’a pas pris en considération des dimensions spatiales, l’accord de phase

ou encore d’autres effets comme le changement dynamique de l’indice de réfraction du cristal.

• Dans le Chapitre 3, nous avons présenté la source THz performante que nous avons déve-

loppée. Cette dernière est basée sur la RO dans un cristal de LN pompé par un laser Yb

femtoseconde de type industriel. Pour satisfaire un bon accord de phase, nous avons utilisé

un miroir à échelons pour effectuer une inclinaison du front d’onde de la pompe. Cette source

THz présente une efficacité de conversion record de 1,3 % à température pièce. Ainsi, elle

permet de générer une puissance moyenne THz de 74 mW avec un taux de répétition de

25 kHz. Cette caractéristique fait de cette source un outil intéressant pour les applications

requérant une forte illumination pour une détection THz la plus sensible possible. Elle a ainsi

été utilisée dans plusieurs projets d’imagerie avec une caméra THz. C’est par exemple le cas

de celui présenté dans le Chapitre 5 ou encore de ceux décrits dans les références (Sebastian

et al., 2023) et Ahmad et al. (2023). Dans ce travail, nous avons également optimisé le

dispositif de collections du rayonnement THz avec, entre autres, un miroir ellipsoïdal. Cela

nous a permis de focaliser fortement le rayonnement généré et de mesurer un champ électrique

de 400 kV/cm. Émettant des impulsions THz intenses, cette source peut être bénéfique aux

applications nécessitant un champ électrique élevé telle que la spectroscopie THz non linéaire.

Nous avons ainsi utilisé cette source, en collaboration avec l’Institut national de la recherche

scientifique, pour étudier l’interaction non linéaire du rayonnement THz avec un échantillon

d’antimoniure d’indium (Garcia-Rosas, Ropagnol, Guiramand, Blanchard & Ozaki, 2024).

De plus, de par son intensité élevée, nous nous sommes avantageusement servis de cette

source dans un système d’imagerie EO en champ proche (voir Chapitre 4). Cette source, en
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présentant des caractéristiques combinées avantageuses en termes de puissance et d’intensité,

ouvre de nouvelles opportunités dans le domaine de la génération d’impulsions THz. De

plus, les nombreux travaux effectués avec cette dernière démontrent l’intérêt qu’elle peut

avoir dans diverses applications allant de l’imagerie THz à la spectroscopie non linéaire.

Dans le futur, nous suggérons une amélioration de cette source en utilisant un laser Yb avec

une énergie et une puissance moyennes plus élevées pour tendre ainsi vers la génération

d’une puissance THz moyenne de l’ordre du watt. Pour parvenir à cela, nous recommandons

cependant un contrôle en température des éléments optiques tels que le cristal de LN et

le miroir à échelon. Nous jugeons cet aspect primordial pour garantir une efficacité de

génération élevée et une émission THz stable. Enfin, nous proposons également une étude

détaillée, expérimentale et numérique des effets thermiques dans le cristal de génération et

sur le miroir à échelons. Nous estimons indispensable d’approfondir la compréhension des

phénomènes thermiques pouvant affecter l’émission THz, lorsque le cristal est pompé avec

des puissances élevées.

• Dans le Chapitre 4, nous avons présenté le système d’imagerie THz en champ proche que nous

avons développé. Ce dernier est basé sur l’imagerie EO en 2D. Nous avons démontré pour la

première fois cette technique d’imagerie en intégrant un capteur d’image de polarisation pour

mesurer directement et spatialement les composantes de polarisation du faisceau de sonde.

Cette technique permet une mesure spatiale de la distribution du champ électrique THz et

cela à un débit vidéo. Nous avons utilisé un cristal EO mince au contact de l’objet imagé

pour détecter le champ évanescent. Dans la configuration de cette expérience, nous avons

atteint une résolution spatiale inférieure à 15𝜇𝑚, ce qui correspond à une résolution de 𝜆/25

à 0,78 THz. De plus, des images THz hyperspectrales, en amplitude et en phase, d’un objet

ont être retrouvées à partir des images THz temporelles. Cette méthode, relativement simple

à implémenter, présente des performances d’imagerie similaires aux techniques reposant sur
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la séparation spatiale des composantes de polarisation de la sonde. Nous avons prouvé cela

en comparant ce système avec un autre système d’imagerie utilisant entre autres une caméra

de type sCMOS et des cubes séparateurs polarisants.

Les perspectives de ce travail sont nombreuses. Nous suggérons tout d’abord d’étudier

d’autres conditions d’imagerie en augmentant par exemple le champ de vue, en le réduisant

pour accroître la sensibilité de la détection ou encore changer l’épaisseur du cristal de détec-

tion pour améliorer la résolution. Cette technique peut aussi être investiguée avec d’autres

configurations comme l’imagerie en réfection. Aussi, nous considérons intéressant de tester

d’autres méthodes d’imagerie avec le dispositif mis en place intégrant le capteur d’image de

polarisation. Cela pourrait être le cas de la méthode démontrée par Blanchard et al. pour

laquelle la détection de l’intensité THz est réalisée par un effet Kerr dans un cristal de SrTiO3

(Blanchard et al., 2022a). Dans ce cas, une amélioration du contraste et de la résolution

d’imagerie est attendue. Ensuite, nous recommandons d’étudier la possibilité d’exploiter la

totalité des informations fournies par le capteur d’image de polarisation. Dans cette étude,

nous avons utilisé seulement les images de deux états de polarisation (vertical et horizontal).

Nous estimons que les autres images, avec les autres états de polarisation (45◦ and 135◦), en

fournissant une mesure complète de la polarisation du faisceau sonde, permettraient une amé-

lioration de la sensibilité de détection. Finalement, nous proposons d’utiliser ce système pour

des applications concrètes d’imagerie en champ proche. Ce dispositif pourrait ainsi être un ou-

til pour caractériser par exemple des métasurfaces THz dans le but d’optimiser leur fabrication.

• Dans le Chapitre 5, nous avons présenté les travaux qui ont été menés sur la technique SODI.

Afin d’étendre le champ d’application de l’imagerie THz, les systèmes d’imagerie doivent

permettre des acquisitions rapides d’images, avec des résolutions spatiales élevées. En utilisant

une caméra THz avec la technique SODI nous avons répondu à ces contraintes. La technique

SOFI est basée sur l’utilisation successive de masques d’imagerie en champ proche et permet
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ainsi la reconstruction d’images super-résolues d’objets. Dans ce travail, nous avons étudié

plusieurs configurations de masquage. Tout d’abord, avec des configurations de masquages

passifs, nous avons pu reconstruire des images super-résolues d’objets. Ensuite, afin de

rendre plus fonctionnelle la technique SODI, nous avons testé une méthode de masquage

active basée sur un semi-conducteur photoexcité. Avec cette méthode, nous n’avons pas

pu démontrer la reconstruction d’images super-résolues d’un objet. Nous attribuons cela à

plusieurs limitations du dispositif expérimental utilisé.

Dans l’ensemble, ce travail exploratoire n’a pas abouti à des résultats que nous avons jugés

suffisamment concluants pour être rapportés dans une revue scientifique avec comité de

lecture. Ils ont cependant été présentés dans des conférences scientifiques internationales. Par

ailleurs, les recherches menées ouvrent de nouvelles voies d’investigation pour perfectionner

la technique SODI. Ainsi, nous suggérons pour de futurs travaux une amélioration des

conditions d’imagerie. Aussi, nous encourageons la poursuite de l’exploitation d’une méthode

de masquage active. Un travail devrait être cependant mené dans le but de maximiser la

modulation du faisceau THz. Ce qui pourrait être réalisé par l’optimisation des conditions de

modulation du faisceau THz par photoexcitation ou bien en utilisant d’autres techniques de

modulation.

Pour conclure, les travaux effectués durant cette thèse ont contribué à enrichir les connaissances,

autant dans le domaine de la génération d’impulsion THz intense que dans celui de l’imagerie

THz à haute résolution. Des avancées bénéfiques pour le milieu de la recherche académique,

mais aussi pour le secteur industriel, ont été réalisées. Ces dernières participent directement au

déploiement du rayonnement THz pour diverses applications. Cette thèse ouvre également de

nombreuses perspectives encourageantes pour de futures recherches.
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