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1. Introducere

Radiatia terahertzi (THz) este o denumire generala a unei benzi din spectrul radiatiei
electromagnetice. In general, denumirea de unda THz indica faptul ¢ unda electromagnetica
are frecventa cuprinsa in intervalul 0.1 — 10 THz. Pana la mijlocul anilor 80, se stiau foarte
putine lucruri despre proprietdtile electromagnetice ale acestei benzi si ce anume cuprindea
”gap-ul THZ” pozitionat intre domeniul infrarosu si cel al microundelor. Generarea de radiatie
THz a intampinat multe provocari tehnologice in ceea ce priveste eficienta de emisie si
sensibilitatea detectiei. Limitarea generarii cu dispozitive electronice a radiatiei THz se datora
scaderii puterii de iesire a oscilatoarelor electronice la frecvente mari datorita disiparii
puternice de caldura cauzate de miscarea electronilor. Pe de alta parte, abordarea dinspre
domeniul optic este limitatd de scaderea numarului fotonilor emisi de corpul negru la
frecvente mici, conform legii lui Planck. Din punctul de vedere al detectiei, putem spune ca,
datorita faptului ca radiatia THz evolueaza la o scara de timp de picosecunde, campurile THz
oscileaza prea rapid pentru electronica dar in acelasi timp prea lent pentru tehnologiile optice.
Cu timpul, radiatia THz a inceput sa fie studiata intens, iar acum in urma dezvoltarii rapide, la
scara mare, a tehnologiei fotonice si laser ultra-rapide dar si a materialelor, sursele de radiatie
THz sunt extrem de variate. Acestea se impart in trei categorii: dispozitive electronice ale
caror procese de emisie au loc in vid (oscilatoare cu unda care se propagd inapoi [1, 2],
clistroane cu interactic extinsa [3, 4], tuburi cu unda progresiva [5], girotroane [6-8],
sincrotroane [9-11], etc), surse electronice cu corp solid (incluzand multiplicatori de frecventa
[12, 13], tranzistori de frecventa mare [14] si diode Gunn [15, 16] si surse bazate pe lasere si
dispozitive fotonice. Din ultima categorie fac parte laserele care emit in domeniul THz
precum laserele cu cristale fotonice pompate electric [17], laserele ”cascada cuantica” [18—20]
dar si laserele cu gaz [21]. Totodata, laserele cu emisie in domeniul vizibil si infrarosu
apropiat sunt utilizate pe scara larga in diverse scheme de generare a radiatiei THz ce implica
radiatia optica. Acestea sunt considerate surse de radiatie THz pompate cu laser. Aceste surse
functioneaza fie in regim de unda continud, fie in regim pulsat.

Sursele de radiatie THz ce functioneaza in regim de unda continud au la baza procesul de
diferentd de frecventa dintre fotonii a doua surse laser mixate [22]. Aceste surse pot fi diode
laser [23], lasere cu distributie transversala de tip dual-mode sau multi-mode [24] si lasere cu
semiconductor cu putere mare, de tip VECSEL[25].



Introducere

In schimb sursele ce functioneazi in regim pulsat sunt utilizate pentru excitarea
antenelor fotoconductoare [26], pentru realizarea procesului de rectificare optica in
cristale organice [27] sau in cristale anorganice folosind pulsuri optice cu frontul de faza
inclinat [28, 29]. Cea mai raspandita metoda de generare a radiatiei THz de mare putere
este consideratd producerea de canale de plasma prin focalizarea pulsurilor laser ultra-
scurte si ultra-intense in diverse gaze [30-32].

In aceasti teza sunt prezentate studiile realizate cu privire la sursele THz, antene
fotoconductoare si filamente de plasma, bazate pe lasere functionand in regim pulsat.
Aceste surse prezintd o importanta aparte deoarece, ele stau la baza spectroscopiei THz
in domeniul temporal si cu ajutorul lor pot fi investigate chiar si proprietatile
materialelor ce sunt opace din punct de vedere optic [33]. Deoarece undele THz
stimuleazd miscarile moleculare si electronice In multe materiale, acestea pot sa
transmita, sa reflecte sau sa absoarba radiatia THz. Aceste caracteristici au fost
exploatate in demonstratii de laborator cu aplicatii in nenumarate domenii precum
controlul calitatii produselor manufacturate [34], transmisia datelor [35], astronomia si
cercetarea atmosferica [36], medicina [37], biologia [38] dar si securitatea militara [39].

in functie de energia pulsurilor THz putem face o clasificare a surselor de generare si a
domeniilor de aplicabilitate. Antenele fotoconductoare genereaza de regula pulsuri THz
cu energii de ordinul picojoulilor (pJ) si pot fi utilizate in spectroscopia THz pentru
determinarea modurilor de rotatie si vibratie a mai multor molecule. in schimb,
pulsurile THz de intensitate foarte mare sunt atractive pentru aplicatii nemaiintalnite
pana acum. Astfel, radiatia THz ultraintensa prezinta proprietati unice de control al
caracteristicilor materialelor supraconductoare si fero/antiferomagnetice, ce se folosesc
in acceleratoare de particule foarte compacte, ca surse de radiatie in domeniul
armonicilor superioare, in biomedicina, cum ar fi imagistica medicala [40], analizele
ADN [41] si validarea modelelor teoretice structurale ale proteinelor [42] si nu in
ultimul rand, in schimbarea conformationald a unor proteine impachetate gresit [43],
etc. Sursele THz de intensitate mare si banda foarte larga pot fi obtinute prin rectificare
optica (fenomen neliniar de ordinul 11) a pulsurilor laser ultrascurte in diferite sisteme
cristaline si in plasma.

Scopul acestei teze de doctorat il reprezintd obtinerea de noi surse THz de mare putere
st de banda larga si totodata realizarea de experimente care sd evidentieze importanta
spectroscopiei THz cu aplicatii in biologie. In vederea atingerii acestui deziderat, am
inceput prin realizarea unui spectrometru THz in domeniul temporal care foloseste atat
ca sursa de emisie cat si detectic antene fotoconductoare de galiu-arsen crescut la
temperatura joasa si care prezinta anumite avantaje, descrise pe parcursul acestei teze,
fata de un spectrometru comercial. Pulsul THz astfel obtinut are o largime de banda de 4
THz si 0 energie pe puls de 25 pJ. Aceste caracteristici sunt suficiente pentru realizarea
de experimente de diferentiere a solutiilor de proteine fie ele inconjurate de un numar
diferit de molecule de apa sau in solutii cu pH-uri variate. Discriminarea proteinelor s-a
realizat chiar si cand structura lor conformationald a fost puternic asemanatoare.
Realizarea acestor experimente prezintd o mare importanta pentru studiul proteinelor in
mediul lor natural, puternic influentat de multi factori (pH, concentratie, structura
conformationald). Pentru a cerceta proprietatile fiziologice ale celulelor, precum felul in
care acestea functioneaza si modul in care interactioneaza cu alte celule, este nevoie de
pulsuri THz intense cu energii de ordinul microJouli-lor. Acest lucru a fost posibil prin



emisia radiatiei THz din filamente, obtinute focalizdnd in aer pulsuri optice ultrascurte
si ultraintense generate de sisteme laser complexe. Aceasta metodd de obtinere a
pulsurilor THz este limitata de anumiti parametri descrisi in teza si care, pe durata
studiilor doctorale, s-au studiat in detaliu. Din acest motiv eficienta de conversie in
radiatic THz nu poate depdsi valoarea de 0.01 x 10™*. Dezvoltind metode
neconventionale de generare a pulsurilor THz, precum generare de pulsuri multiple sau
obtinerea filamentelor utilizand alte tipuri de distributii transversale de intensitate a
fasciculelor laser decat cel uzual, am reusit cresterea eficientei de conversie cu un ordin
de marime si obtinerea unei energii pe puls de 28 de ori mai mare decét cea obtinuta
prin metoda conventionald. Aplicatiile acestor pulsuri in biologie sunt nenumarate,
pornind de la schimbarea conformationald a proteinelor si pand la delimitarea cu
precizie a zonelor tumorale existente in diverse tesuturi. In incercarea de a evidentia
calitatile deosebite ale pulsurilor THz intense am realizat o simulare privind schimbarea
conformationald a lipoxigenazei utilizdind parametrii radiatiei THz obtinuti
experimental. Rezultatele au aratat faptul cad aceasta isi schimba structura la aplicarea
unui camp intens. Experimente privind si alte aplicatii urmeaza a se efectua pe celule
neuronale sandtoase si tumorale cu scopul de a determina modul in care pulsurile THz
intense, generate la anumite intervale de timp, interactioneaza cu acestea.

Aceasta teza este structurata in sase capitole, dupa cum urmeaza:

Capitolul 1 reprezintd o scurtd introducere cu privire la radiatia THz, clasificarea
surselor THz in functie de energia pulsurilor THz generate si aplicatiile lor.

In capitolul 2 am descris procesul de generare si detectie a radiatiei THz utilizand
antene fotoconductoare, ce reprezinta spectroscopia THz in domeniul temporal si cum
anume se realizeaza. In ultima parte a acestui capitol am facut o comparatie intre cele
doud sisteme de spectroscopie THz utilizate, comercial si construit, si am prezentat
experimentele realizate utilizand pulsuri THz cu energie mica.

Capitolul 3 este destinat descrierii aspectelor fizice ale pulsurilor laser ultrascurte si
ultraintense si a sistemelor laser pe care le-am utilizat pentru generarea radiatiei THz.

Emisia radiatiei THz din interactia pulsurilor laser cu gazele este discutata in capitolul
4. De asemenea, este prezentat intregul proces de detectie electro-optica a pulsurilor
THz astfel emise.

Capitolul 5 cuprinde metodele dezvoltate pentru obtinerea de pulsuri THz cu energie
mare si aplicatii ale acestora.

In capitolul 6 sunt sintetizate cele mai importante rezultate obtinute pe parcursul duratei
studiilor doctorale.



2. Studiul radiatiei THz utilizind antene fotoconductoare

Introducere

Majoritatea surselor de emisie a radiatiei THz coerente se bazeaza pe interactia neliniard
a unui puls laser cu un material ce furnizeaza un raspuns rapid n urma acestei interactii.
Primele surse THz s-au bazat pe dispozitive fotoconductoare iluminate cu pulsuri laser
cu durata de 100 femtosecunde (fs) [44], (comutatoare de tip Auston).

Generarea radiatiei THz utilizind antene fotoconductoare

Procesele care contribuie la emisia radiatiei THz sunt polarizarea instantanee, ce ia
nastere in timpul excitatiei optice, si transportul Tn camp electric al purtatorilor
fotoexcitati. Geometria unei astfel de surse THz, pe care o numim antend
fotoconductoare (photoconductive antenna -PCA), este descrisa in Figura 2-1.

Figura 2-1 . Schita unei antene fotoconductoare, sursa de emisie si detectie a radiatiei
THz.

O pereche de electrozi coplanari, asezati la o distanta de cativa zeci de microni unul fata
de celalalt, este integrata intr-un substrat semiconductor cu mobilitate ridicata, p, de
reguld galiu-arsen (GaAs) sau GaAs crescut la temperatura joasd (LT-GaAs). Acest
material a atras un puternic interes pentru aplicatii fotonice ultra rapide datorita timpului
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de viata scurt al purtatorilor, unei valori ridicate a mobilitatii si a campului electric de
strapungere [45-47]. In cazul materialelor crescute la temperatur joasa, timpul de viata
al purtatorilor poate fi redus pana la valoarea de picosecunde sau sub aceasta valoare
[48]. Emisia pulsurilor THz este datd de variatia temporala a fotocurentului generat
datoritd miscarii electronilor din banda de valentd in banda de conductie sub actiunea
pulsurilor optice. Astfel ca, energia fotonilor pulsului optic trebuie sa fie mai mare decat
banda interzisa a semiconductorului pentru a putea crea purtatori liberi in substrat.

In experimentele cu pulsuri THz avand energie de ordinul nanoJouli-ilor, realizate in
cadrul acestei teze, ca sursd de generare a radiatiei THz s-a folosit o antena
fotoconductoare de LT-GaAs. Pentru intelegerea mecanismului care sta la baza
procesului de emisie THz a fost implementata, in programul Wolfram Mathematica 8,
metoda de calcul prezentata in [46, 49], bazata pe modelul Drude-Lorentz
unidimensional. In urma acestui studiu, putem afirma urmatoarele:

e Radiatia THz este produsda in principal datorita ratei de variatie a
densitatii purtatorilor, in timp ce accelerarea acestora produce un efect
mic. Astfel, intensitatea campului THz emis este cu atat mai mare cu cat
sunt generati mai multi fotopurtatori.

e Campul THz este proportional cu inversul masei efective a purtatorilor.
Deoarece in LT-GaAs masa efectiva a golului este de cinci ori mai mare
decat cea a electronului, efectul golurilor in radiatia THz este
semnificativ redus in comparatie cu cel al electronilor, dar datorita
efectului de ecranare nu poate fi ignorat. Cand substratul semiconductor
este excitat, acesta nu mai este semiconductor ci mai de graba un mediu
conductor, astfel ca, campul indus ecraneaza campul aplicat intre
electrozi si fotocurentul este modificat.

e Largimea temporald a pulsului THz este influentata de durata pulsului
optic si creste cu cresterea duratei.

Astfel, performantele comutatoarelor THz de tip Auston depind de: (i) durata pulsului
optic, (ii) substratul semiconductor (purtatorii de sarcind generati sd aiba un timp de
viata foarte scurt si mobilitate ridicata), si nu in ultimul rand de (iii) geometria antenei.
Aceasta ultima dependenta a fost exploatatad foarte mult in ultima perioada fiind realizat
un numar mare de geometrii de antene cum ar fi dipoli hertzieni, dipoli rezonanti, dipoli
duali, antene de tip fluture (papion), antene interdigitalizate, antene spirale logaritmice,
etc [46].

Detectia radiatiei THz utilizind antene fotoconductoare

In esent, detectia radiatiei THz utilizind antene fotoconductoare reprezinti mecanismul
invers al procesului de generare.

Consideram cel mai simplu caz in care antena fotoconductoare utilizatd pentru detectie
este un dipol Hertzian avand lungimea h, de regula masurand cativa zeci de microni, o



latime d in jurul a zece microni si o distantad intre cei doi electrozi notatd cu w (Figura
2-1).

Spre deosebire de generarea radiatiei THz, intre cei doi electrozi ai antenei utilizata
pentru detectie nu se aplicd o diferentd de potential astfel ca, atunci cand purtatorii de
sarcind sunt generati de catre pulsul optic ultrascurt, acestia nu sunt accelerati in nicio
directie specifica. Electronii si golurile induse schimba conductivitatea substratului
semiconductor cu o valoare proportionald cu numarul de fotopurttori creati, n(t), si
mobilitatea u dupa relatia: o(t) = n(t)eu. O diferenta foarte importanta intre generarea
si detectia cu antene fotoconductoare este datd de durata de viatd a purtatorilor de
sarcind in materialul semiconductor. Dupa cum am mentionat in sectiunea de generare,
timpul de viata Intr-un semiconductor este mult mai mare decat durata pulsurilor optice,
7, » 1ps. In procesul de generare a radiatiei THz acesta nu prezinti o importanti prea
mare deoarece este responsabil de cresterea curentului ce da nastere radiatiei THz. Cu
toate acestea, pentru detectie trebuie folosit un material cu o duratd de viatd a
fotopurtatorilor foarte scurta, de obicei cateva sute de fs. Daca durata pulsului de
excitatie si durata de viata a purtatorului 7, sunt ambele mai mici de o picosecunda,
semiconductorul revine foarte rapid la starea initiala dupa trecerea pulsului optic.

fascic
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Figura 2-2. a) - d) Schema ce ilustreaza modul in care se realizeaza masurarea
evolutiei temporale a unui puls THz, e) forma de unda a campului THz, cu cele patru
puncte specifice, evidentiate, ce corespund intdrzierilor temporale ilustrate in (a) - (d).

Figura 2-2 a) — d) ilustreaza procesul de masura a dependentei temporale a campului
electric al unui puls THz pentru patru valori diferite ale decalajului temporal intre pulsul
laser si cel THz. Un puls optic ultra-scurt provenit de la un sistem laser, al carui fascicul
optic a fost impartit in doud pentru a realiza atat procesul de generare cat si de detectie a
radiatiei THz, este incident pe substratul semiconductor si focalizat in spatiul dintre cei
doi electrozi. Pe partea opusd a antenei, un puls THz emis cu ajutorul aceleiasi surse
laser, ajunge pe substrat. Astfel, atunci cand pulsul optic ajunge pe antend inaintea
pulsului THz curentul misurat este zero, Figura 2-2 a). In figura (b) intrzierea dintre
cele doud pulsuri s-a micsorat astfel incat partea din fata a pulsului THz ajunge pe
antend in acelasi timp cu pulsul optic, curentul produs are sensul reprezentat pe figura.
Apoi pulsul THz este avansat fata de pulsul laser. Figura 2-2 (c) si (d) prezinta
masuratori pentru cazurile in care amplitudinea pulsului THz care ajunge pe antena este
maxima pozitiva si respectiv negativa, valoarea curentului urmareste ca valoare absoluta
st semn campul electric THz. Daca decalajul temporal este variat fin (uzual se realizeaza
masuratori in cel putin 1000 de puncte) dependenta curentului masurat urmareste cu
suficienta precizie campul THz. Pe forma de unda temporala a pulsului THz masurat
experimental din Figura 2-2 e) sunt reprezentate cele patru cazuri prezentate detaliat.

Spectroscopia THz in domeniul temporal

Spectroscopia THz in domeniul temporal (THz Time Domain Spectroscopy- THz TDS)
este cea mai utilizatd tehnica de caracterizare a proprietatilor spectrale ale materialelor
in banda THz. Majoritatea materialelor, in special cele organice, au modurile de vibratie
si de rotatie in domeniul THz. Prin urmare, THz TDS reprezintd o tehnica potrivita
pentru a studia astfel de moduri si a obtine o intelegere a structurii si dinamicii
moleculare. Spre deosebire de alte metode de masura spectroscopice, THz TDS se
bazeazd pe masurarea evolutiei temporale a cdmpului electric si nu a modulului sau,
ceea ce permite, prin efectuarea digitala a transformatei Fourier, determinarea atat a
modulului cat si a fazei functiei de transfer a mediului analizat.



Studiile de spectroscopie THz se impart In doua categorii: acelea care vizeaza
identificarea sau diferentierea substantelor pe baza spectrelor de transmisie sau reflexie
THz si cele care se concentreaza pe proprietatile optice (indice de refractie, coeficient
de absorbtie) si dielectrice (constanta dielectrica) ale materialelor in domeniul
frecventelor terahertzi.

Pentru calculul caracteristicilor de material, se inregistreaza doua evolutii temporale ale
pulsului THz, una pentru pulsul ce se propagd prin proba, Ep,opq, si alta pentru pulsul
de referintd, E..r, In absenta probei. Din aceste date se pot extrage informatii cu privire
la functia dielectrica a probei, de regula absorbtia, a, si indicele real de refractie, n.

=

aer

t

ta

P pa
Figura 2-3. Schema unui experiment de spectroscopie THz in transmisie. Proba are
grosimea d §i indicele de refractie complex Npropa..

Informatia obtinutd in domeniul timp (N esantioane echidistante in timp) este convertita
in domeniul frecventa, prin transformare Fourier discreta:

N-1 .
2mi

E(wy)= » Epe N (2.1)

n=0

Pentru a analiza corect datele, trebuie facute mai multe ipoteze privind geometria
configuratiei montajului spectroscopic. Totodatd, proba analizatd trebuie sd prezinte
suprafete netede si bine definite. Tinand cont de reflexiile undei THz la interfata dintre
mediul in care se propagd si proba de investigat si utilizand bine cunoscutele expresii
ale coeficientilor Fresnel, n si a vor fi de forma:

n(w) =1+ éd) (2.2)
a(w) = —gln (% A) 2.3)
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unde c este viteza luminii in vid, d este grosimea probei, n, partea reald a indicelui de
refractie, w frecventa in domeniul THz iar A si ¢ sunt amplitudinea si respectiv faza
functiei de transfer definitad ca raportul intre cdmpul masurat la trecerea prin proba si cel
de referinta.

Pentru a obtine valorile finale ale coeficientului de absorbtie si indicelui de refractie
trebuie sd cunoastem valorile fazei din datele experimentale ale functiei de transfer
Valorile fazei pot fi restrictionate in domeniul (- 77, ) (fazd impachetatd) sau pot fi
lasate sa varieze continuu.

Determinarea coeficientului de absorbtie este limitatd experimental de palierul de
zgomot al masuratorii. Acesta se determina cu fasciculul THz blocat. La 0 anumita
frecventa, atenuarea poate fi masuratda experimental cand amplitudinea Fourier a
fasciculului transmis prin proba nu a coborat inca pana la nivelul palierului de zgomot.
Se obisnuieste ca in masuratorile spectrale sa se utilizeze gama dinamica (Dinamic
Range — DR) definitd ca Ereferinta/Ezgomot. Astfel, gama dinamica a semnalului de
referintd determina valoarea minima a lui A si, in consecintd, valoarea maxima a
coeficientului de absorbtie.

4n,
amax(a))d =2In ((1+—n)2 DR(O))) (24)
r
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Figura 2-4. a) Domeniul dinamic si limita superioara a absorbtiei detectabile omaxd. b)
Coeficientul de absorbtie masurat al unei probe de teflon. Linia punctata indica
domeniul dinamic al masuratorii.

Domeniul dinamic este ilustrat in medalionul din Figura 2-4 a). In practici, DR
limiteaza valoarea maximd a coeficientului de absorbtie care poate fi observat la
frecventele mai mari. Conform datelor din Figura 2 4 b) coeficientul de absorbtie
masurat, al unei probe de teflon, poate fi de incredere pand cand limita de detectie
stabilitd de DR este indeplinita iar in cazul de fatd, este frecventa de 2.12 THz.

Alta problema ce poate aparea in realizarea unui calcul corect al valorilor
caracteristicilor de mediu este fenomenul de dedublare, denumit si efectul alias.
Teorema de esantionare afirmd ca orice semnal cu banda de frecventa limitata de



frecvente mai mici decat fy, frecventa critica Nyquist, este complet determinat de
esantioanele sale. Orice componenta de frecventa din afara domeniului (—fy, fy) este
dublata in acest domeniu prin insasi actul de esantionare discret. Acest efect poate fi
redus la minimum, avand grija ca nivelul zgomotului sd ramand scazut in timpul
masurdrii formei pulsului si ca rata de esantionare sa fie cel putin de doud mai mare
decat latimea de banda THz asteptata.

Rezolutia spectrald este un alt factor ce influenteazd calculul real al parametrilor de
material. Aceasta este determinata de intervalul temporal scanat:

1 c
_ _ 2.5
Af = =9 (2.5)

unde | este lungimea efectiva de scanare realizata prin deplasarea liniei de intarziere.

De exemplu, pentru un set de date cu 1024 de puncte achizitionate avand un pas de
10um, valoarea rezolutiei spectrale este egala cu 14.64 GHz.

Rezolutia poate fi imbunatatita prin cresterea lungimii de scanare, pentru cazul in care
se pun in evidenta linii Tnguste de absorbtie specifice miscarilor de rotatie in gaze.

Pentru a calcula indicele de refractie si coeficientul de absorbtie din pulsurile THz
masurate trebuie sa realizam transformata Fourier a datelor. Datele masurate in
domeniul temporal vor avea o eroare care se propagd in domeniul frecventa.

Pentru calculul erorilor cu privire la faza si amplitudinea semnalului masurat trebuie sa
consideram ca functiile reale si imaginare ale functiei de frecventa nu sunt independente
si pot fi calculate astfel:

_ 1 2 2 2 2 ) 2 26
Of(w) = If(a))l [fR Ofp(w) +/fi Of 1(w) + fRfIO-fRf,(w)] (2.6)
— 1 2 .2 2 2 2 2 27
Op(w) = If (w)]? [fR Ofp(w) T fi Of1(w) — fRﬁUfRfI(w)] (2.7)

Tinand cont de toate observatiile facute, caracterizarea materialelor utilizand radiatia
THz poate fi facutd cu acuratete. Din acest motiv, in ultimii ani, au existat multe
aplicatii care au condus la o dezvoltare tehnologicd puternica a sistemelor si a
spectrometrelor TDS.

Un mare interes a reprezentat securitatea si detectia explozivilor si a compusilor
inruditi. Acestia sunt caracterizati de semnaturi spectrale unice in regiunea THz [50—
52]. Banda lor de absorbtie puternica diferentiaza explozivii de materialele specifice in
care se pot ascunde, cum ar fi hainele, plasticul, si hartia, materiale care sunt
transparente 1n acest domeniu spectral. Detectarea acestor materiale folosind
spectroscopia THz este sigura, deoarece radiatia THz este neionizanta si neinvaziva.

Spectroscopia THz poate fi folosita si pentru analiza cantitativda In determinarea
concentratiei ingredientilor activi din produsele farmaceutice [53, 54].
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O alta aplicatie practica cu un potential imens este detectarea neinvaziva si identificarea
drogurilor ilegale ascunse [55, 56].

Dinamica moleculelor de apa ce interactioneaza cu biomoleculele prezintd o importantd
fundamentala pentru intelegerea proceselor fizice si chimice in sistemele biologice [57].
Interactiile mutuale influenteaza relaxarea rotationald si Intinderea legaturii de hidrogen
a moleculelor de apa in medii apoase. Cum mecanismul cheie al dinamicii moleculei de
apa se afla pe scara de timp, in regiunea picosecundelor, spectroscopia THz permite
observarea directd a modului diferit in care se comportd o moleculd de apd in
vecindtatea unei biomolecule. Un strat sau doud de molecule de apa din vecinatatea
suprafetei proteinelor formeaza o regiune de apa biologica care are proprietati fizice
distincte fata de apa obisnuita.

Sistemul THz TDS

Pentru realizarea studiilor de spectroscopie THz TD in transmisie cu aplicatii in biologie
s-au utilizat doua sisteme, unul realizat n cadrul laboratorului de Electronica Cuantica a
Solidului din INFLPR si un altul comercial. Sistemele utilizeaza ca surse de emisie si
detectie antene fotoconductoare iar in ceea ce priveste montajul experimental sunt
asemindtoare. In schimb, diferentele dintre cele doua sisteme sunt mari, atat din punct
de vedere al puterii cat si a largimii pulsului THz in banda de frecventa

sistem laser cu pulsuri ~
P2\ L ultra scurte

linie de intarziere

M ) :
fascicul laser

3

Lemjtator

e

g
y.

Figura 2-5. Sistem de spectroscopie THz in domeniul temporal realizat in cadrul
Laboratorului de Electronica Cuantica a Solidului din INFLPR. HWP1 si HWP2 lame
semi-undda; P1 si P2 polarizori; M —oglinzi pentru ghidarea fasciculului optic; OAPM —
oglinda parabolica utilizata pentru focalizarea fasciculului laser pe detector;
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Sistemul construit prezinta si alte avantaje, in afara celor mentionate mai sus, precum
posibilitatea schimbarii configuratiei montajului experimental, in functie de tipul
masuratorilor ce se doresc a fi efectuate, transmisie sau reflexie, si capabilitatea
efectudrii masuratorilor in atmosfera de azot cu scopul de a elimina vaporii de apa ce
absorb radiatia THz.

In Figura 2-5 este descris sistemul construit de spectroscopie THz in domeniul timp.
Pulsurile laser cu durata de 30 fs, lungime de unda centrala de 808 nm si cu putere
medie de 180 mW sunt produse de un oscilator laser. Lama semi-unda HWP1 si
polarizorul P1 efectueaza impartirea fasciculului in doud: o parte realizeaza pomparea
emitatorului de radiatie THz iar cealaltd functioneaza ca semnal de poartd pentru
detector. Puterea fiecarui fascicul poate fi ajustata prin rotirea lamei HWP1.

Pulsurile optice ce creeazd purtatori de sarcina prin iluminarea detectorului sunt
directionate catre linia optica de intarziere si apoi conduse de oglinzile de ghidaj M
catre acesta. Oglinda parabolica off-axis focalizeaza fasciculul optic exact pe zona
activa a antenei fotoconductoare a detectorului.

Lama semi-unda HWP2 si polarizorul P2 sunt utilizate pentru ajustarea puterii
fasciculului ce pompeaza emitatorul. Aceasta trebuie sa aiba valoarea maxima de 500
mW. Pentru obtinerea unei eficiente de conversie cat mai mare, inaintea antenei de
emisie este pus un telescop ce micsoreaza diametrul fasciculului laser astfel incat
intensitatea optica pe antena la iluminare sd aiba aceeasi valoare cu cea obtinuta daca
diametrul fasciculului laser ar fi fost cat dimensiunile antenei si ar fi avut o putere
optica de 500 mW.

Intre electrozii substratului semiconductor ai emititorului se mentine o tensiune de
polarizare iar fiecare puls laser produce purtatori de sarcina, scurtcircuitdnd astfel
comutatorul. Cum viteza de recombinare a fotopurtatorilor generati prin efect
fotoelectric e foarte mare, oscilatia este puternic amortizata si dupa efectuarea unui ciclu
curentul se stinge. Radiatia electromagnetica rezultata este polarizata liniar dupa directia
campului electric dintre electrozi. Pentru emitatorul utilizat, o antena interdigitalizata,
(produsa de BATOP), puterea THz emisd este de 100 uW atunci cand puterea de
pompaj este de 160 mW. Tensiunea de polarizare maxima este 20 V. Pentru obtinerea
unui raport semnal-zgomot cat mai mare, detectia radiatiei THz se realizeaza cu ajutorul
unui amplificator sensibil la faza (amplificator lock-in). Se poate modula ON-OFF
amplitudinea pulsurilor laser de pompaj cu un chopper optic dar particularitatile de
emisie permit o solutie mai eficientd. Modularea tensiunii pe antend cu schimbarea
polaritatii. In aceastd situatie, pentru aceeasi intensitate a pulsurilor optice si THz,
semnalul la iesirea amplificatorului lock-in este dublu. In cazul nostru semnalul
dreptunghiular aplicat intre cei doi electrozi este modulat in amplitudine cu o frecventa
de 20 kHz. Pentru cuplarea eficientad a pulsurilor THz in spatiu liber pe fata posterioara
a plachetei de GaAs este montata o lentild de siliciu. Astfel, fasciculul produs are un
diametru de aproximativ 5 mm si o divergenta de 0.2°.

Detectorul are o constructie de tip linii paralele. In locul sursei de tensiune continua de
polarizare, intre cei doi electrozi se leagd un amplificator de curent. Pulsul de THz
produce un camp electric variabil intre electrozi dar in absenta pompajului laser
conductivitatea este extrem de mica si curentul este nul. La aparitia pulsului laser de
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pompaj (mult mai scurt decat pulsul THz) regiunea dintre electrozi devine brusc
conductoare si apare un puls de curent extrem de scurt, proportional cu campul electric
THz din acel moment. Pentru detectorul utilizat (produs de BATOP) puterea de pompaj
poate fi cel mult de 12 mW. Ca si la emitator, este atasata o lentila de siliciu ce serveste
la focalizarea fasciculului THz pe regiunea centrala dintre electrozi.

Dupa cum a fost explicat in detaliu in sectiunea ”Detectia radiatiei THz utilizand antene
fotoconductoare”, o linie de intarziere formata dintr-un retroreflector si un motor pas cu
pas este pozitionatd in drumul fasciculului utilizat pentru emisia THz pentru a asigura
sincronizarea temporald, pe detector, a celor doud pulsuri, optic si THz. Prin translatia
motorului se inregistreaza, cu ajutorul unui calculator, evolutia temporala a campului
THz cu o rezolutie spatiala de 5 um. Prin procesarea digitala Fourier a datelor masurate
se obtin informatii cu privire la faza si densitatea spectrala a pulsului THz ce ajunge pe
detector.
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Figura 2-6. Evolutiile temporale si spectrele de putere ale pulsurilor THz achizitionate
cu sistemul TH —TDS comercial (verde) si cu cel construit (negru si rosu) a), b) pentru
o singura achizitie, c) raportul semnal zgomot in cazul masurdatorilor realizate cu
spectrometrul comercial (verde) si cel construit (negru); d) scaderea nivelului de
zgomot prin mediere.
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Acest sistem a fost construit cu scopul de a obtine o valoare mai ridicata a puterii medii
dar si o largime de bandd mai mare in domeniul THz. Diferentele dintre cele doua
spectrometre sunt date de:

e largimea de banda a pulsului THz care se intinde pana la 4 THz, fatd de 2 THz in
cazul spectrometrului comercial (Figura 2-6 b)), iar puterea medie maxima ce
poate fi obtinuta este de 200 uW la 3W putere optica;

e realizarea unui program complex de achizitie a datelor atat pentru miscarea pas
cu pas a liniei de translatie (Figura 2-6a)) cat si pentru viteza de scanare mare, cu
posibilitatea realizarii unui numar maxim de 4 spectre pe secunda in vederea
obtinerii unui raport semnal/zgomot mare (Signal to Noise Ratio — SNR ); in
acest fel, timpul de achizitie a spectrelor s-a scurtat la 1 minut pentru 100 de
medieri (sistem construit) de la 25 minute pentru 5 medieri (sistem comercial)
(Figura 2-6 ¢) si d));

e usurinta modificarii configuratiei montajului experimental, in functie de
masuratorile ce se doresc a fi efectuate, transmisie sau reflexie.

e pentru a minimiza influenta moleculelor de apa, spectrometrul este pus intr-o
cutie de plexiglas unde se purjeaza azot (Figura 2-5); radiatia THz este absorbita
de moleculele de apa din aer si din acest motiv ea reprezintd o problema pentru
misurarea cu acuratete a coeficientului de absorbtie al probelor. In Figura 2-6 b)
sunt evidentiate liniile de absorbtie ale apei in domeniul THz.

In urma rezultatelor experimentale, putem spune ca instalatia construitd poate avea cel
putin aceleasi caracteristici ca si una comerciald, oferind in schimb mai multe avantaje.

Aplicatii in biologie ale pulsurilor THz de banda larga si energie mica

Validarea modelelor structurale ale proteinelor folosind spectroscopia THz

Utilizand montajul experimental descris mai sus s-a investigat structura albuminei
serice bovine (Bovine Serum Albumin -BSA), iar datele experimentale au fost
comparate cu datele teoretice obtinute prin modeldri moleculare. Rezultatele acestui
studiu au fost publicate in Validation of protein structural models using THz
spectroscopy: a promising approach to solve three-dimensional structures”, M. Mernea,
O. Calborean, O. Grigore, T. Dascalu, and D. F. Mihailescu, Opt Quant Electron, vol.
46, no. 4, pp. 505-514, 2014 [42].

In ceea ce priveste modelarea si simularea spectrelor THz, acestea au fost realizate de
colectivul condus de Prof. Dr. D. F. Mihailescu din cadrul Universitatii Bucuresti,
Facultatea de Biologie, in cadrul proiectului Idei 137/2011: “Protein three-dimensional
structure and conformational transitions determination by high-power narrow-band THz
radiation and by molecular modeling”.

Scopul acestor experimente a constat in validarea modelelor structurale ale proteinelor
utilizand spectroscopia THz.
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In literatura, spectrele THz inregistrate atat pe probe de proteine uscate cit si hidratate
nu au caracteristici spectrale distincte si prezinta o crestere monotona a absorbtiei THz
cu frecventa, pentru frecvente de pana la 1 THz [58, 59]. Relatia liniara intre absorbtie
si frecventa se datoreaza faptului ca proteinele prezinta o densitate mare de moduri
normale de frecventa joasa care se suprapun [60]. Spectrele THz inregistrate
experimental sunt dificil de interpretat, dar corelatia dintre absorbtia THz observata si
miscarile moleculare asociate poate fi investigata prin modelare moleculara. De
exemplu, spectroscopia THz si modelarea moleculara au fost utilizate anterior pentru a
asocia miscarile domeniilor rodopsinei si bacteriorodopsinei cu spectrele THz
experimentale [58]. In acel studiu, autorii au aritat ¢4, chiar si o analiza computationala
simplista (care neglijeaza efectele anarmonice) poate fi de mare ajutor pentru a intelege
amprenta THz a biomoleculelor.

BSA este proteina omoloaga albuminei serice umane (Human Serum Albumin -HSA) la
bovine. Structura cristalind a HSA a fost descoperita in 1999 [61] si de atunci, alte 93 de
structuri de HSA completate cu diferiti liganzi au fost depuse in Banca de Date a
Proteinelor (Protein Data Bank (PPB)) [62]. HSA este o proteina elicoidala in forma de
inima compusa din trei domenii (I, II si II), fiecare domeniu avand doua subdomenii (a
si b) [61]. Chiar daca BSA este foarte asemanatoare cu HSA ( 73% omologie [63]),
structura tridimensionala a fost rezolvata prin cristalografie de raze X abia in 2012 [64].
Coordonatele atomice au fost derivate pe baza structurii cristaline a albuminei serice
cabaline care a fost determinata de aceiasi autori [64] prin inlocuire moleculara utilizand
structura de HSA publicata sub codul PDB 1ao6 [61]. Structura de BSA a fost ulterior
rafinata prin adaugarea de restrictii non-cristalografice.

Spectrele THz cu o rezolutie de 7,4 GHz au fost inregistrate pentru probe de BSA
liofilizat plasate intr-un suport de teflon circular care permite analiza probelor ce au o
grosime de 0,5 mm si un diametru de 5,5 mm. Diametrul probelor este mai mare decat
talia fasciculului THz care ajunge pe ele, aceasta fiind de 3,5 mm. In masuritorile
noastre, spectrul de referinta s-a inregistrat pentru suportul gol al probei.

Folosind metode de modelare moleculara, am construit mai intai un model structural de
BSA bazat pe omologia cu HSA si apoi am generat 30 de alte conformatii BSA bazate
pe dinamica moleculara a BSA-ului in apa. Moleculele de BSA selectate au fost
introduse in apa si minimizate in vid. Spectrele THz de absorbtie simulate ale acestor
structuri au fost diferite, confirmand din nou sensibilitatea conformatiei proteinei la
interactia cu radiatia THz . Cum spectrele THz experimentale si simulate sunt liniare,
le-am comparat cu ajutorul pantelor liniilor ce le pot descrie. Sase structuri BSA au avut
valorile pantelor in intervalul dat de panta spectrului experimental + 0.2 si un total de
saisprezece structuri BSA a avut valorile pantelor in intervalul 0.6 in apropiere de
valoarea pantei experimentale. Aceste structuri care ar putea reprezenta conformatii
asumate de molecula BSA in proba liofilizata au fost utilizate pentru a calcula
structurile medii de BSA. Cele doua structuri medii au fost considerate candidate ca
structuri BSA validate folosind spectroscopia THz. Pe baza similitudinii cu structura
cristalina a BSA, am validat structura medie calculata pentru conformatiile BSA care
dau pante in intervalul 0,6 apropiate de valoarea pantei experimentale. Prin urmare,
structura a fost considerata structura BSA validata prin spectroscopie THz.
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Rezultatele pe care le-am obtinut concluzioneaza ca experimente de spectroscopie THz
asistate de modelare moleculard sunt o abordare promitatoare pentru a determina
structura proteinelor in conditii aproape native si ar trebui sa fie mai eficientda atunci
cand proteina de interes este modelatd pe baza unui sablon cu similitudine structurald
mare.

Diferentierea solutiilor de proteine aseminétoare utilizind radiatia THz

O altd aplicatie a spectroscopiei THz in biologie o reprezintd determinarea si
diferentierea proteinelor similare.

Scopul acestui studiu a fost observarea diferentelor intre proteinele asemanatoare, chiar
daca acestea au in comun 76% secvente de aminoacizi, si validarea modelelor teoretice
ale proteinelor mari, precum HSA si BSA, aflate in aceleasi conditii de hidratare.
Rezultatele au fost prezentate la conferinta NATO Advanced Research Workshop on
Detection of Explosives and CBRN (Using Terahertz), Izmir, Turcia in lucrarea
intitulatd ”Using of THz Radiation in Related Protein Solutions Discrimination”.

Din cauza similitudinii puternice dintre proteina de BSA si cea de HSA, avand in
comun 76% secvente identice de aminoacizi, discriminarea lor in domeniul THz ar
aduce contributii majore in detectia atat a substantelor explozive cat si a compusilor
organici in stare lichida sau solida.

In acest studiu au fost examinate solutiile proteice de BSA si HSA avand concentratiile
procentuale de 10% si 50%. Absorbantele proteinelor calculate din datele masurate au
fost comparate cu spectrele teoretice ale solutiilor de BSA si HSA, obtinute prin
modelare moleculara, cu scopul de a valida modelul teoretic folosit.

In urma rezultatelor experimentale si teoretice putem spune ca utilizand radiatia THz
putem diferentia proteinele asemandtoare, chiar dacd acestea au in comun un procent
foarte ridicat de secvente de aminoacizi. Chiar daca proteinele sunt in concentratie mica
in solutiile apoase, diferentele sunt inca notabile. Folosind THz TDS au fost validate
modelele teoretice ale proteinelor precum HSA si BSA, aflate in aceleasi conditii de
hidratare.

Dinamica proteinelor in solutii cu pH diferit, analizate prin spectroscopie
THz si modelare moleculara

Macromoleculele biologice au evoluat pentru a-si indeplini functia in medii celulare
specifice (tesuturi subcelulare, etc); prin urmare, ele trebuie adaptate la caracteristicile
biofizice ale mediului corespunzator, unul dintre ele fiind pH-ul caracteristic. Multe
proprietati macromoleculare sunt dependente de pH, cum ar fi conformatia, stabilitatea
st solubilitatea. Valoarea externa a pH-ului afecteaza sarcina electrica neta a proteinelor,
ceea ce va afecta capacitatea lor de a functiona corect. La punctul izoelectric, suprafata
proteinelor, este neutra, repulsia dintre proteine devine minimd si precipitarea poate
aparea [65]. Spectroscopia THz poate fi utilizatd in studiul miscarilor colective ale
proteinelor care apar la frecvente joase cuprinse intre 0.1 si 10 THz (1 THz = 33,3 cm”

b,
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Scopul acestor experimente a constat in investigarea influentei pH-ului asupra dinamicii
albuminei serice bovine (BSA) utilizand spectroscopia THz. BSA, proteina majora din
plasma bovind, prezinta o suprafatd moleculara incarcatd care ii permite sa se lege si sa
transporte mai multe tipuri de ioni, compusi metabolici sau lipide. Din acest motiv, am
analizat influenta pH-ului asupra solutiilor de BSA cu concentratii fiziologice (~ 40 mg
/ mL) si, de asemenea, asupra solutiilor mai concentrate de BSA (100 mg / mL si 250
mg / mL), pentru a imita conditiile aglomerate ce caracterizeaza mediul intracelular.

Rezultatele cu privire la acest studiu au fost prezentate la 1st Annual Conference of
COST Action MP1204 & International Conference on Semiconductor Mid-IR Materials
and Optics SMMO2013, desfasuratd in perioada 27 Februarie-3 Martie, 2013,
Varsovia, Polonia, in format poster cu titlul “Protein dynamics in solutions of different
pH values probed by THz spectroscopy and molecular modeling”, autorii fiind Mernea
M., Grigore O., Calborean O., Pintea J., Dascalu T., and Mihailescu D.

Masuratorile de spectroscopie THz TDS in transmisie au fost realizate, utilizand
sistemul construit in laborator de autoarea tezei, pe solutii de BSA cu diferite
concentratii ( 40 mg / ml, 100 mg / ml si 250 mg / ml) aflate in solutii tampon cu valori
ale pH-ului de la 4 1a 8. Probele au fost puse intr-un suport de teflon cu diametrul de 16
mm si grosimea de 0,5 mm. Ca si in cazul experimentelor de mai sus, ne-am focalizat
atentia pe intervalul THz care se intinde intre 0.2 si 0.8 THz. In acest domeniu, spectrul
de absorbtie prezintd o dependenta liniard in frecventa.

Cu privire la modelarile numerice, putem spune cd modelele de BSA cérora li s-au
adaugat protoni in functie de valorile de pH considerate au fost realizate pe baza
structurii cunoscute a BSA [64]. Sarcinile BSA-ului la diferite valori ale pH-ului au fost
prezise utilizind PROPKA [66] dupa cum urmeaza: +21 la pH 4, +1 la pHS5, -5 la pH6, -
16 la pH 7 si -18 la pH8. Spectrele teoretice au fost simulate urmand aceeasi metoda
descrisd mai sus, in cadrul primului experiment, si considerand I' = 20 cm ™1,

Rezultatele simuldrilor au aratat ca solutia de BSA aflatd la pH4 prezinta cea mai
scazutd valoare a absorbtiei THz. Solutiilor cdrora li s-au adaugat protoni conform
valorilor de pHS si pH 6 absorb mai mult decat cele aflate la pH 7 si 8. Din valorile
pantelor rezultd ca moleculele aflate la pH5 si 6 au absorbtie similara.

Rezultatele experimentelor de spectroscopie THz, efectuate pe solutia tampon si solutii
de BSA (40 mg / ml, 100 mg / ml si 250 mg / ml) cu valori diferite ale pH-ului (4, 5, 6,
7 si 8) indica faptul ca absorbtia THz este puternic influentatd de concentratia solutiei de
proteine si de valoarea pH-ului.

Spectrele THz simulate ale moleculelor de BSA cu adaugare de protoni in functie de
valorile pH-ului luate in considerare in experimente au rezultat, de asemenea, a fi
diferite. O exceptie sunt proteinele la valori ale pH-ului de 5 si 6, care prezintd o
absorbtie teoreticd similara cu THz. Deoarece spectrele experimentale THz inregistrate
pe solutiile BSA la pH 5 si 6 sunt semnificativ diferite, putem interpreta diferentele ca
fiind o consecinta a diferentelor in compozitia tampon.
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Aplicatii ale spectroscopiei THz TDS in conservarea patrimoniului

Spectroscopia THz in domeniul temporal poate fi utilizatd si pentru analizarea
continutului de apd si a gradului de cristalinitate al celulozei, componenta importantd a
lemnului.

Scopul acestui studiu este de a oferi o noud metoda care sd analizeze gradul de
deteriorare a obiectelor de artd realizate din lemn. Conceptul se bazeaza pe faptul ca
existd diferente in gradul de cristalinitate a celulozei care sunt legate de deteriorarea
lemnului datorita diversilor factori de mediu si timp.

Pentru determinarea ,,gradului de imbatranire” al lemnului s-au facut masuratori THz in
transmisie pe pulberi atat de celuloza cat si de lemn, pastilate la 0 presiune de 10
kPa/cm? avand apertura de 10 mm si 1 mm grosime, cintirind aproximativ 3 mg. in
plus, au fost obtinute spectrele THz-TDS si din material lemnos brut cu scopul de a
observa diferentele structurii cristaline. Probele de lemn brut au dimensiuni de 10X10
mm? si grosime de 1 mm. Metoda de difractie cu raze X a fost utilizata pentru a verifica
rezultatele obtinute prin metoda THz-TDS.

In urma masuratorilor de XRD, toate esantioanele prezinti structurd de celulozi I in
forma cristalina (JCPDS file n0.56-1718 ). Indicele de cristalinitate (Cr.I) a fost calculat
cu ajutorul formulei empirice a lui Segal: Cr.I= (1-lam/I200)x100 % unde I, este
intensitatea imprastierii amorfe masurata la 20=18.5° iar Iy este intensitatea maxima a
difractiei pentru planul 200 la 20=22.7°.

Tabel 2-1. Rezultatele masuratorilor de raze X pe probele de lemn.

Tipul de lemn Tipul de proba Crl
(%)

Tei lemn tinar 86.5
lemn imbatranit natural 89.6

lemn imbatranit microbiologic | 86.0

Stejar lemn tanar 83

lemn imbatranit 84.4

Experimental se observa ca probele de lemn imbatranit absorb mai mult decat cele
tinere. Acest fapt se datoreaza continutului crescut de celuloza, substantd organica ce
ofera un anumit grad de rigiditate tesutului plantei lemnoase. De asemenea, rezultatele
masuratorilor XRD evidentiaza faptul ca radiatia THz poate fi utilizatd la diferentierea
probelor lemnoase, acestea avand spectre de transmisie diferite pe domeniul investigat.
Probele sub forma de pulberi prezintd o absorbtie mai scazutd datorita distrugerii retelei
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Aspecte fizice ale pulsurilor laser ultrascurte si ultraintense

cristaline prin macinare. Lemnul imbatranit microbiologic are cea mai scdzutd
transmisie. Acest lucru nu se datoreaza structurii sale interne, deoarece indicele de
cristalinitate este aproximativ similar cu cel al lemnului tanar (Tabel 2-1). Din acest
motiv am putea spune cad aceastd absorbtie puternicd se datoreaza agentilor de
imbatranire si nu varstei.

Conform rezultatelor obtinute putem utiliza spectroscopia THz in domeniul temporal
pentru a face deosebirea dintre lemnul tinir si cel imbatranit. In concluzie,
spectroscopia THz in domeniul temporal reprezintd o noud metodd care ajutd la
investigarea artefactelor vechi cu scopul de a prezice necesitatea restaurdrii acestora.

3. Aspecte fizice ale pulsurilor laser ultrascurte si ultraintense

In urma interactiei pulsurilor optice foarte intense cu materia se produc ionizari,
recombindri, emisie de radiatie electromagnetica in intreg spectrul electromagnetic (raze
X [67], radiatie in domeniul UV [68], VIZ [69, 70], IR si THz [71]) dar in acelasi timp,
se pot realiza si accelerari de particule [72]. Emisiile pot fi, in functie de conditii,
coerente, cuasicoerente sau incoerente si, pentru descrierea corectd a acestora, este
nevoie sa cunoastem aspectele fundamentale ale fizicii pulsurilor laser ultrascurte si
ultraintense.

Interactia fasciculelor laser de mare putere cu mediile transparente face posibila emisia
undelor THz prin fenomenul de filamentare. Originea fizica a formarii filamentelor in
aer a fost elucidata de curand, mai multe efecte fizice care tin de durata, intensitatea si
distributia spatiala a pulsului optic concura la realizarea filamentului de plasma. Efecte
liniare si efecte neliniare ce privesc atat polarizarea mediului cat si procesul de generare
al filamentului de plasma conduc la anumite proprietati ale filamentului.

Ecuatia de propagare guverneaza evolutia temporald si spectrald a pulsului laser in
interiorul filamentului. Un calcul direct duce la rezultatul final:
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Ecuatia (3.1) este o ecuatie de tip Schrodinger neliniara care ia in considerare:

difractia spatiald a fasciculului in planul (x,y) dati de termenul VZE =
0%E/0x?% + 9%E/0y?2.

indicele de dispersie( n = n(w)), prin termenul iDE care descrie dispersia
temporald de ordin superior > 2 a frecventelor.

efectele polarizarii neliniare asupra propagarii pulsului (prin termenul din partea
dreapta a ecuatiei (3.1))

Efectele fizice ale propagarii pulsurilor laser ultrascurte si ultraintense

In functie de raspunsul materialului in urma interactiei cu campul electromagnetic al
pulsului laser, putem afirma urmatoarele:

in cazul in care intensitatea campului electric este slaba, dependenta campului de
iesire fatad de campul de intrare este liniard; in acest caz putem spune cd avem o
interactie optica liniard si polarizarea indusd depinde de coeficientul de
susceptibilitate de ordin 1, x*(w).

in cazul in care intensitatea cAmpului este mare, dependenta cAmpului de iesire
fatd de campul de intrare este neliniard; in acest caz putem spune ca avem o
interactie optica neliniara si polarizarea indusd depinde de coeficientii de
susceptibilitate de ordin superior; in aceasta situatie, in functic de simetria
mediului pot avea loc doar anumite procese.

Neliniaritatile unui mediu afecteaza atat temporal cat si spatial cdmpul electric. Orice
interactie neliniara destul de puternica pentru a afecta profilul temporal al fasciculului
va afecta, de asemenea, si profilul sau spatial.

Efecte liniare

Efectele liniare sunt considerate a fi toate efectele de tip dispersiv, precum dispersia
vitezei de grup (GVD), dispersia de ordinul 3, etc

Efecte neliniare

Efectul optic Kerr

Efectul optic Kerr are loc cand densitatea de polarizare neliniard este direct
proportionald cu puterea a treia a campului electric. Acest efect apare in materiale
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Aspecte fizice ale pulsurilor laser ultrascurte si ultraintense

centrosimetrice si da nastere generarii armonicii a treia, auto-modularii de faza si auto-
focalizarii.

Difractia optica si fenomenul de auto-focalizare

Felul in care profilul spatial in plan transversal al unui fascicul laser se modifica pe
masura ce se propaga, indiferent de mediu, este determinat de fenomenul de difractie.

Divergenta unui fascicul laser poate fi transformatd in convergentd dacad indicele de
refractie al mediului de propagare creste cu intensitatea luminii, potrivit legii: n = ngy +
n,I(r,t), unde n, este coeficientul neliniar Kerr, definit prin relatia n, = 3 y®/
4gycn? unde y@ reprezinta susceptibilitatea de ordinul trei a mediului. Coeficientul n,
este de regula pozitiv, ducind la o crestere a indicelui de refractie in prezenta radiatiei
intense dar si la un efect neliniar mai puternic, producand o curbare a frontului de unda.
Gradientul indicelui de refractie este echivalent cu efectul produs de o lentila: frontul de
unda este deformat mai mult in lungul axei optice si mai putin in rest, astfel incat
fasciculul laser este focalizat, fenomenul fiind denumit auto-focalizare.

Fenomenul de auto-focalizare are loc daca puterea fasciculului laser depaseste un prag
critic, P, = a /102 / nyn,, a este un coefiecient ale carui valori sunt diferite in functie de
abordarea adoptatd pentru definirea puterii critice (compensarea de faza, de front de
unda sau propagarea fasciculului intr-un ghid de unda).

Lungimea de auto-focalizare

Un fascicul laser a carui putere depaseste valoarea puterii critice ajunge sa focalizeze,
datorita efectului optic Kerr, dupa o distanta finitd de propagare, numita lungimea de
auto-focalizare z;.

Efectul elementelor optice de focalizare

Pozitia la care se produce auto-focalizarea se modifica dacad pulsul strabate elemente
suplimentare de focalizare/defocalizare. In cazul in care este utilizatd o lentilda cu
distanta focala f , noua pozitie de colapsare Z]’c este datd de relatia:

1_1.1
7 517 (3.3)

In lipsa elementelor optice, distanta la care se poate observa colapsarea este de 5-15 m.
Utilizand un element optic pentru focalizare, colapsarea are loc dupa parcurgerea unei
distante mai mici, conform ecuatiei (3.3).

Auto-modularea fazei

Variatia temporald a intensitatii pulsului laser implica o variatie temporala a indicelui de
refractie n = ny + n,I(r,t), inseamna ca, oscilatiile cu frecvente diferite ale pulsului
prezinta raspunsuri diferite la interactia cu mediul [73]. Variatia indicelui de refractie
cauzeaza o modificare a fazei care creste cu distanta de propagare. Cum frecventa
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instantanee a pulsului este data de derivata temporala a fazei, frecventa va prezenta o
dependenta atat de intensitate cat si de timp:

ad al(r,t
a)(t)=——~a)0—n2woz (r,t)

3.4
ot c ot (3.4)

Este evident ca noile componente de frecventa vor fi generate in timpul propagarii
pulsului. In functie de semnul derivatei temporale a intensitatii, spectrul va prezenta o
deplasare spre “albastru” sau spre “rosu”. Daca semnul este pozitiv, partea anterioard a
pulsului genereaza frecvente mici, iar in cazul in care este negativ, partea posterioara va
suferi o deplasare spre "albastru”.

Auto modularea joaca un rol semnificativ in aparitia unei emisii continue ce acopera
domeniul vizibil si o parte a domeniului infrarosu.

Modificarea formei pulsului sau ”Self-steepening”

Acest proces are loc deoarece viteza de grup a pulsului este dependenta de intensitate
[74]. Astfel, varful pulsului, avand cea mai mare intensitate, se va deplasa mai incet
decat aripile lui. Acest lucru conduce la o asimetrie a profilului temporal. Pornind de la
un puls Gaussian, dupa o anumita distantd de propagare, pulsul va prezenta formarea
unui abrupt in partea anterioarda a acestuia. Acest efect produce, de asemenea, 0
focalizare mai rapida a partii anterioare a pulsului si o crestere a frecventelor mari
generate in partea posterioara.

Foto-ionizarea

Fotoionizarea se referd la excitatia electronului de catre campul optic pand cand acesta
paraseste atomul. Deoarece un singur foton (din domeniul vizibil si infrarosu) nu are
destula energie sa excite un electron din banda de valentd in banda de conductie, a unui
material, atunci, mai multi fotoni vor ajuta la excitarea acestuia. In functie de frecventa
laserului si de intensitatea campului electric, exista trei regimuri de foto-ionizare:
regimul multifotonic, regimul de ionizare prin tunelare si ionizarea peste bariera de
potential.

Punctul de tranzitie dintre primele doua regimuri a fost descris de Keldysh [14] in 1965.
Intreaga formulare se bazeazd pe un parametru de expansiune numit "parametru
Keldysh", definit prin

w |mcnéy Eg
e I

y = (3.5)

unde w este frecventa de oscilatie a cdmpului electric, I —intensitatea cAmpului in focar,
m si e reprezintd masa si sarcina electronului, ¢ este viteza luminii, n indicele de
refactie al materialului, g, -permitivitatea vidului iar E;, —energia benzii interzise a
materialului. Regimul de ionizare multifotonica se gaseste la limita pentru y > 1, in
timp ce pentru y <« 1 gasim regimul de tunelare.
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Aspecte fizice ale pulsurilor laser ultrascurte si ultraintense

Defocalizarea provocata de plasma

Pe misura ce pulsul laser se propagi se creeazi o plasma, datoritd auto-focalizarii. In
timpul interactiunii, materialul va fi format dintr-un numar diferit de ioni, electroni
liberi si atomi neutri in functie de I(t). Daca durata pulsului laser este in domeniul
femtosecundelor, ionii grei pot fi considerati imobili, in timp ce electronii mai usori sunt
putin perturbati de campul extern si incep sa oscileze la frecventa de rezonanta a
plasmei. Distributia spatiala a densitatii electronilor este mare in centrul fasciculului si
descreste radial spre margine datoritd profilului spatial al fasciculului. Aceastd
distributie a plasmei formeaza o lentila divergenta care defocalizeaza pulsul. Acest
proces reprezinta un mecanism care contrabalanseaza fenomenul de auto-focalizare.

Proprietatile filamentelor de lumina

Filamentarea sau auto-ghidarea unui fascicul laser este un fenomen spectaculos in care
pulsul optic, odatd auto-focalizat, continud sa se propage sub forma unui canal de
lumind cu intensitate ridicata, pe o distanti mai mare decat lungimea Rayleigh. In
interiorul acestui canal de lumina atat densitatea sarcinilor din plasma cat si intensitatea
fasciculului nu pot depasi o valoare maxima, in timpul acestei propagari auto-ghidate
[75]. Acest canal de plasma auto-ghidat se numeste "filament" si se formeaza cand
efectului optic Kerr, care conduce la auto-focalizarea si colapsarea pulsului optic,
compenseaza efectul de defocalizare produs de ionizarea mediului de propagare prin
formarea unei plasme. Proprietatile remarcabile ale filamentelor in domeniul temporal
(auto-comprimarea pulsului), in domeniul de frecventa (largire spectrala) si in domeniul
spatial (auto-curatarea pulsului optic) transforma filamentele in surse unice pentru
aplicatii. Cea mai importantd caracteristica, In ceea ce priveste subiectul acestei teze,
este emisia de radiatie THz

In timpul propagarii unui puls laser ultra-scurt in diferite medii neliniare, daci puterea
de varf este mai mare decat puterea necesara pentru colapsarea lui, atunci acesta va
suferi fenomenul de auto-focalizare. Deoarece indicele de refractie al mediul este
dependent de intensitatea pulsului va avea loc ionizarea mediul, de regula prin, procesul
de tunelare. Aceasta ionizare este realizata doar de modul pulsului cu cel mai mic ordin
si diametru, celelalte moduri fiind reflectate in vecinatatea filamentului. Cu cresterea
intensitatii se formeazad o plasma cu o distributie spatiala a densitatii electronilor data de
profilul transversal de intensitate a pulsului optic. Electronii din plasma vor interactiona
cu modurile superioare si vor Incepe sd oscileze simetric fata de axa de propagare, dand
nastere unui curent ale carui oscilatii se sting rapid. Variatia temporald a acestui curent
conduce la generarea radiatiei THz prin metoda cunoscutad sub denumirea filamentarea
aerului cu o singura culoare”.

In figura Figura 3-1a) sunt reprezentate variatiile temporale ale densititii de electroni in
plasma, ale campului electric al pulsului laser si ale curentului net generat. Se poate
observa faptul ca utilizand aceastd metoda, emisia de radiatie THz este scazuta. Aceasta
metoda a fost realizatd prima oara de catre [93]. Cativa ani mai tarziu, [94] a propus
focalizarea a doua fascicule cu lungimi de unda diferite (800 nm si 400 nm) care
creeaza un camp electric asimetric ce produce pulsuri THz mai intense (Figura 3-1b).
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Generarea de radiatie THz este o proprietate extraordinard a filamentarii datorita
producerii unei emisii coerente, intr-o parte neexploratd a campului electromagnetic,
dintr-un mediu care se gaseste pretutindeni. Cum locatia filamentelor poate varia pe
intinderi mari, ea oferd surse THz coerente 1n locuri bine stabilite. Radiatia THz de
intensitate ridicata prezinta aplicatii importante in medicina si alte domenii.

Curent, J(u.a)
Curent, J(u.a)

40 20 0 20 20 -40 20 0 20 40
Timp (fs) Timp (fs)

Figura 3-1. Densitatea purtatorilor de sarcind (negru), fotocurentul (albastru), si
campul electric al pulsului laser pentru filamentarea prin metoda a) "o singurd
culoare” §i b) "doua culori”.

Sistemele laser utilizate pentru generarea si detectia radiatiei THz

In realizarea experimentelor de generare si detectie a pulsurilor THz cu energie mare si
de banda largd au fost utilizate doua facilitdti prezente in Institutul National pentru
Fizica Laserilor, Plasmei si Radiatiei: sistemul laser TEWALAS si sistemul laser
CETAL-PW.

Sistemul laser TEWALAS ce genereaza pulsuri laser cu energie de 400 mJ la o rata de
repetitie de 10 Hz si prezintd o putere de varf peste 10 TW pentru o durata a pulsului
optic de 30 fs, este realizat de firma Amplitude si este bazat pe tehnologia amplificarii
pulsurilor cu deriva de frecventa (Chirped Pulse Amplification —CPA ) utilizand cristale
cu Titan:Safir (Ti:Safir).

Sistemul laser CETAL-PW dezvoltat de firma THALES se bazeaza pe acelasi principiu
—CPA. Acest sistem prezintd o iesire pentru pulsuri cu frecventa de repetitie 10 Hz si 0
putere de varf de 45 TW si o alta pentru 0.1 Hz cu 1PW. In experimentele de generare
de radiatie THz prin metode neconventionale s-a utilizat iesirea de 10 Hz.
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4. Studiul radiatiei THz emisa din plasma indusa in mediu
gazos folosind pulsuri laser

Generarea radiatiei THz in plasma indusa laser in diferite medii gazoase este de mare
interes deoarece prezintd avantaje comparativ cu celelalte surse THz, precum antene
fotoconductoare, rectificare optica in cristale neliniare fie ele organice sau anorganice,
etc:

e cnergia pulsului THz este cu cel putin trei ordine de marime mai mare; de la o
energie de ordinul nanoJouli-lor obtinuta cu antene fotoconductoare se trece la o
energie de ordinul microJouli-lor [76];

e distributie spectrald a pulsului THz este mult mai larga, peste 30 THz [77];

e utilizarea unui mediu gazos pentru conversia energiei pulsului optic in energie
THz, precum aerul, care nu se consuma si nu se poate distruge;

e poate fi realizatd in apropierea probei de investigat si controlatd de la distanta
[78, 79], in acest fel fiind evitate pierderile datorate propagarii in aer a radiatiei
THz.

Emisia undelor THz din interactia pulsurilor optice ultrascurte cu
gazele

De la primul experiment de generare a radiatiei THz in Heliu, prin focalizarea unui puls
laser ultrascurt si ultraintens, realizat de Hamster [80], a trecut peste un sfert de secol
plin de investigatii teoretice si experimentale. Pana in prezent exista o multime de
ipoteze cu privire la procesul de emisie a undelor THz. Plecand de ipoteza publicata in
1994 [81], cu privire la separarea spatiala a sarcinilor electrice datoratd fortei
ponderomotoare au mai fost raportate alte doua modele. Aceste doua modele au incercat
sa explice mecanismul de generare al radiatiei THz dintr-un filament produs prin
focalizarea fasciculului fundamental si a armonicii a doua al unui sistem laser cu
Ti:Safir. Unul dintre aceste modele a considerat ca procesul de mixare a patru unde este
responsabil de emisia undelor THz [30, 76], in timp ce alti cercetatori au considerat ca
modelul microscopic [78], ce sugereaza ca amplitudinea radiatiei THz si polarizarea
sunt sensibile la diferenta de fazd dintre cele doud campuri optice, explica cel mai bine
acest proces. Generarea radiatiei THz prin focalizarea in aer a fasciculului fundamental
si armonicii a doua, propusd de Cook et al [76] a dus la cresterea semnalului THz
masurat cu trei ordine de marime fatd de cazul in care filamentul era format doar prin
focalizarea fasciculul fundamental. In Figura 4-1 este reprezentata schematic generarea
pulsurilor THz prin filamentarea prin metoda in doua culori a aerului.
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Figura 4-1. Schema generarii armonicii a doua si a radiatiei THz.

Céampul total in focarul lentilei depinde de:
e 0 - diferenta de faza dintre cele doua fascicule laser;

e o - unghiul facut de polarizarea fasciculului fundamental cu axa extraordinara a
cristalului de BBO;

e ¢ - diferenta de faza dintre polarizarea ordinara si polarizarea extraordinara a
fasciculului fundamental.

Prin variatia celor trei parametri putem imbunititi emisia radiatiei THz. In practica,
putem controla 6 modificand pozitia cristalului de BBO fata de locul de formare al
plasmei iar intarzierea de faza ¢ prin inclinarea cristalului; prin rotirea cristalului BBO
controlam raportul E . /E,,, si implicit unghiul o.

Pentru a cunoaste efectul pe care 0, o, si ¢ il au asupra generdrii radiatiet THz am
realizat un program de calcul avand la baza modelul analitic descris in [82]. Largimea
de banda a pulsurilor emise prin procesul de filamentare in doua culori este mult mai
mare de 10 THz. In vederea comparatiei, pentru convenienti, cAmpul THz a fost evaluat
luand in consideratie densitatea spectrala la frecventa de 10 THz pentru ambele directii
de polarizare.

Modul in care cei trei parametri o, ¢ si 0 sunt implicati in calculul campului THz
conduce la urmatoarele relatii de periodicitate si simetrie. Dupd cum se poate observa
din Figura 4-2, intensitatea campului THz este o functie periodica de o, avand
periodicitatea de 180°, Ery, (¢, @, 0) = Ery,(p, 180 + a,0). De asemenea, semnalul
este simetric fata de valoarea lui a = 90°.
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Figura 4-2. Dependenta intensitatii campului THz in functie de unghiurile 6 si a pentru
p=15°.

Dependenta Erp,(a, 0) obtinuta pentru diferite valori ale unghiului ¢ este ilustratd in
Figura 4-3. Conform hartii de culori din Figura 4-2, a se afla pe axa orizontala si 0 pe
axa verticala.

Din Figura 4-3, putem concluziona cd intensitatea campului THz prezintd aceeasi
periodicitate si in functie de unghiul ¢, Epy,(@,a,0) = Ery,(180+ ¢, a,0) si
ETHZ((p' a, 6) = ETHZ(18O - (p, a, 180 - 9)

Figura 4-3. Dependenta intensitatii campului THz in functie de unghiurile 0 si a
pentru diferite valori ale unghiului ¢. Figura evidentiaza proprietdtile de simetrie
discutate in text.

Valoarea maxima a lui Ery, (@, a, 8) poate fi gasita pentru ¢p=30° si pentru simetricul
sau in primul cadran, dar si pentru 210° si 330° in cea de-a doua perioada. Totodata,
conform hartii Ey, (e, 8), maximul este situat in apropiere de a=55° si simetricul sau,
125°. Valoarea optima a unghiului 6 depinde de valoarea lui ¢. Astfel ca, valorile lui 6
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pentru care intensitatea campului THz este maxima sunt 20° si respectiv 160° (datorat
simetriei fata de 90°).

Detectia radiatiei THz prin metoda electro-optica

Evolutia temporala a pulsului THz obtinut prin procesul descris in sectiunea “Emisia
undelor THz din interactia pulsurilor optice ultrascurte cu gazele” este masuratd cu
ajutorul detectiei electro-optice. Aceasta este cea mai utilizatd metodd pentru
esantionarea pulsului THz. La baza ei std un proces neliniar de ordin doi ce consta in
schimbarea proprietatilor optice ale unui material ca raspuns la aplicarea unui camp
electric. Aceasta schimbare este proportionald cu campul electric aplicat si afecteaza
polarizarea unui fascicul laser ce se propaga prin acelasi material. Ca si in cazul
antenelor fotoconductoare, acest tip de detectie reprezintd o detectie coerentd deoarece
obtinem informatii atat despre campul electric emis cat si despre faza. Din acest motiv,
montajul experimental implica impartirea fasciculului fundamental in doua subfascicule
(Figura 4-4).

Fascicul laser

'lv ®1rBs rRA — N\’n

Linie de intarziere

Figura 4-4. Montaj experimental folosit pentru mdasurarea pulsurilor THz; TFBS —
divizor de fascicule cu pelicula 92% transmisie si 8% reflectivitate, M — oglinda plana ,
PM - oglinda parabolica, ZnTe — cristal de ZnTe, L — lentila, QWP — lama sfert de
unda, WP- polarizor Wollaston, D1 si D2 fotodiode.

Fasciculul cu energie pe puls mai mare este utilizat ca sursd de emisie a radiatiei THz
iar celalalt este folosit pentru determinarea formei temporale a pulsului THz. Utilizand o
oglinda parabolica gaurita, prin care trece pulsul de proba, atat pulsurile THz generate
cat si pulsurile optice sunt trimise spre cristalul electro-optic de ZnTe a carui orientare
este (110). In acest caz, radiatia THz este focalizati pe cristal iar fasciculul optic este
colimat. Dupa cristal, polarizarea liniara a fasciculului de proba devine circulara la
trecerea acestuia printr-o lama sfert de unda. Un fotodetector echilibrat masoara
diferenta de intensitate dintre cele doua componente cu polarizdri ortogonale ale
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fasciculului de proba, separate cu ajutorul unei prisme wolaston. Astfel ca, in cazul in
care pe cristalul birefringent nu este aplicata radiatia THz, diferenta de semnal data de
cele doua fotodiode este zero iar prin aplicarea campului THz, polarizarea circulara a
fasciculului de proba devine elipticd iar diferenta de intensitate dintre cele doud
componente ale polarizarii este direct proportionala cu campul THz aplicat. Evolutia
temporald a pulsului THz se obtine prin intarzierea pulsului laser de proba fatd de pulsul
THz, cu ajutorul unui retroreflector pozitionat pe o linie de intarziere. Pentru a avea o
sensibilitate mai mare, in detrimentul obtinerii de informatie pe o banda mai larga, ca
mediu electro-optic, s-a utilizat un cristal de ZnTe cu grosime de 1mm. Conform datelor
din literatura [83], sensibilitatea detectiei creste cu grosimea cristalului electro-optic
utilizat in timp ce lirgimea de banda care poate fi misurata scade. In Figura 4-5 sunt
reprezentate evolutiile temporale ale pulsurilor THz masurate, utilizand ca mediu
birefringent cristale de ZnTe cu diferite grosimi: 0.01, 0.5 si 1 mm. Datele
experimentale sunt in concordanta cu cele teoretice.

0,1
0,01 [
1E-3
1E-4
1E-5
1E-6

Putere (u.a)

1E-7
1E-8

semnal detector (mV)

1E-9

1E-10 r
1E-11
0

timp (s) Frecventa (THz)

Figura 4-5. a). Evolutia temporala a pulsului THz si b) transformata Fourier a lui
pentru masurdtori realizate cu cristale de ZnTe cu diferite grosimi.

Plecand de la faptul ca efectul electro-optic implica schimbarea elipsoidului indicilor de
refractie, am studiat birefringenta maxima indusd pentru o anumita directie de propagare
si polarizare a fasciculului de proba atunci cand asupra cristalului este aplicat un camp
electric THz cu polarizare liniara. Pentru o mai buna intelegere a schimbarilor ce iau
nastere n timpul masuratorilor si pentru a usura procesul de detectie al undelor THz am
realizat o aplicatie graficd urmarind formalismul matematic prezentat in [84] si notiunile
generale de fizica solidului din [85].

In urma studiului, putem concluziona ci semnalul provenit de la detectorul echilibrat
este direct proportional cu campul electric aplicat pe cristal. In acelasi timp , el depinde
si de frecventa pulsului optic si lungimea drumului parcurs prin cristal. Totodata ecuatia
ce defineste diferenta de intensitate masurata de detector demonstreaza ca o determinare
pur experimentald a semnalului maxim este dificila. Acest lucru se datoreaza faptului ca
trebuie sa modificam atat directia de polarizare a pulsului THz cat si a pulsului de
investigat, pentru gasirea semnalului maxim THz.
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Figura 4-6. Variatia semnalului pe detectorul echilibrat pentru cazul in care radiatia
THz este polarizata orizontal iar fasciculul de proba este polarizat liniar la 45° si
respectiv circular stanga.

Pentru cazurile 1n care fasciculul de proba este polarizat liniar la 45° si polarizat circular
stanga, datele experimentale (Figura 4-6) sunt in concordanta cu cele teoretice si pun in
evidenta si faptul ca pozitionarea cristalului Tn montura de rotatie prezintd o eroare de
10 grade fata de zeroul monturii. Cunoscand curba semnalului provenit de la detectorul
echilibrat pentru a cuprins intre 0 si 360 de grade dar si polarizarea fasciculului optic,
putem spune cu usurinta care este polarizarea radiatiei THz.

5. Pulsuri THz de energie mare generate in plasma indusa cu

pulsuri laser

Metode neconventionale pentru obtinerea unor pulsuri THz mai

intense

Generarea de pulsuri THz multiple prin focalizarea in aer a unui fascicul

Gaussian

Generarea de pulsuri THz ultraintense a devenit un domeniu de cercetare foarte atractiv,
datorita diverselor sale aplicatii. Utilizarea pulsurilor THz cu energie mare are o
legatura foarte stransa cu aplicatiile Tn medicina [41] si biologie [42], spectroscopia THz
de banda larga [86], imagistica cu un singur puls THz [87]si spectroscopia neliniara a

solidelor [88].
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Datorita dezvoltarii tehnologiei, cunoasterea proceselor care stau la baza bunei
functionari a bio macromoleculelor si impiedicarea sau corectarea, pe cat posibil, a
comportamentului lor eronat este imperios necesara pentru omenire.

Multe dintre bolile prezentului se datoreaza impachetarii gresite a proteinelor. De
exemplu, proteina amiloida este responsabila de mai mult de 20 de boli grave umane,
cum ar fi Alzheimer, Parkinson etc. In 2009, Toschi et al [89] a investigat, prin simulare
de dinamica moleculara, interactiunea peptidelor beta-amiloid cu campuri electrice cu
intensitati variate. Rezultatele sugereazd ca aceste campuri electrice favorizeaza
schimbarea peptidelor beta-amiloid, de la conformatia elicoidald o la conformatia beta-
sheet iar oprirea cdmpului nu restabileste conformatia originala. Campul electric intens
aplicat pentru o perioada scurtd de timp in intervalul de frecventd compatibil cu
spectrele moleculare pare a fi urmatorul pas in investigarea In continuare a
functionalitatii proteinelor.

Modurile de rotatie si vibratie a mai multor molecule, in special cele organice, sunt
distribuite in banda THz [90] si aceste moduri pot fi observate ca linii de absorbtie in
spectrele THz. Locatia specifica si amplitudinea acestor linii de absorbtie pot fi utilizate
pentru a identifica moleculele [42]. O mai buna intelegere a functiilor membranelor
celulare necesitd studierea modificarilor conformationale a enzimelor capabile sa
efectueze transferul de sarcind. O modalitate de a obtine modificari conformationale
fara distrugerea morfologiei lor utilizeaza campuri electrice intense la lungimea de unda
THz, deoarece energia scazuta a fotonilor THz (meV) nu dauneaza structurii intrinseci a
proteinelor.

Radiatia THz generata de antenele fotoconductoare, prin rectificarea optica sau plasma
indusa intr-un mediu gazos este obtinuta in mod obisnuit sub forma de pulsuri avand un
singur ciclu optic, cate unul pentru fiecare puls laser. Separarea temporala depinde de
rata de repetitie a laserului si variaza de la 10%s panala 107 s.

Cu toate acestea, unele aplicatii specifice necesitd pulsuri THz de mare putere, cu o
intarziere variabild in intervalul picosecundelor. Acestea pot fi obtinute prin modelarea
pulsurilor laser de pompaj [91-93]. Un caz special este metoda utilizata in spectroscopia
neliniard a semiconductorilor [94, 95] si in miscarile de vibratie rotationald controlate in
molecule [96, 97] in care atat pompajul cat si investigatia se realizeaza cu pulsuri THz
de energie mare care necesita a fi separate in intervale de timp de sute de picosecunde.
O modalitate de a produce un astfel de tren de pulsuri THz este de a imparti un fascicul
laser in doua si de a aplica ulterior o intarziere controlabild pe unul din fascicule inainte
de generarea pulsurilor THz si interactiunea lor cu un cristal neliniar [98]. Cu aceeasi
metoda de obtinere a pulsurilor laser intarziate controlat, a fost demonstrata emisia THz
de la bifilamente [99, 100] si a fost propusd emisia coerentd de radiatie THz din
matricea acestor filamente [101]. Trenurile de pulsuri THz de mare putere cu structuri
de doua sub-pulsuri raportate pana acum au fost produse prin rectificarea optica in
cristale neliniare sau prin filamentare in aer prin metoda cu 0 singura culoare.

Noutatea data de subiectul acestei teze este reprezentatd si de generarea de pulsuri
multiple THz cu energie mare, bazatd pe procesul de filamentare a aerului in doua
culori, rezultate publicate in [102]. In consecinta, au fost propuse doua metode diferite
de impdrtire a pulsului optic provenit de la sistemul laser. In prima metoda, o regiune
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spectrala a pulsului este separata, in interiorul expandorului temporal (strecher), si este
supusd unei intarzieri suplimentare controlate, generand doua sub-pulsuri optice. A
doua abordare pentru obtinerea de sub-pulsuri laser se bazeaza pe un dispozitiv format
dintr-un divizor de fascicule cu film subtire (TFBS) si o oglinda cu reflectivitate de
aproape 100 % pentru pulsul optic incident. Distributia spatiala a filamentelor produse
prin cele doua metode este diferita. Pentru prima metoda, cele doua filamente apar cu o
intarziere controlabild in aceeasi regiune spatiald, in timp ce filamentele multiple
intarziate produse prin a doua metoda sunt distribuite uniform si paralel, fiind separate
de sute de microni.

Scopul experimentelor a fost de a produce pulsuri THz de energie mare generate de mai
multe filamente de plasma consecutive urmand a se detecta forma pulsului THz si
distributia energiei intre pulsuri cu ajutorul unui spectrometru THz in domeniul
temporal.

Deoarece in momentul actual tehnologia de realizare a laserilor in pulsuri ultra-scurte nu
poate produce pulsuri optice cu energii mari care sa aiba o rata de repetitie in domeniul
picosecundelor, atunci pulsurile laser au fost impartite in cateva sub-pulsuri, intarziate
controlabil pe domeniul 1-100 ps, fiecare avand destulda energie pentru a produce
filamentare in aer. Dupa cum am mentionat mai sus, pentru obtinerea de sub-pulsuri
dintr-un singur puls laser au fost utilizate doua procedee ce vor fi prezentate in
continuare. Ambele metode s-au realizat folosind sistemul laser bazat pe amplificarea
pulsurilor optice cu deriva de frecventa din cadrul facilitatii TEWALAS, descrisd in
subcapitolul ”Sistemele laser utilizate pentru generarea si detectia radiatiei THz”.

Partea comund a ambelor experimente constd 1n utilizarea de pulsuri laser cu durata de
50 fs si energii de pand la 10 mJ pe puls. Dupa comprimarea pulsurilor, fasciculul laser
este directionat catre montajul experimental de generare si detectie a radiatiei THz unde,
cu ajutorul unei lame semi-unda (HWP) si a unui polarizor (PBS), este impartit in doua
fascicule. In functie de rotirea HWP, energia pulsurilor, atat reflectate cat si transmise,
variazd depinzand de caracteristicile polarizorului. Pozitionam HWP astfel incat
pulsurile optice cu energii peste 1 mJ sunt utilizate pentru producerea de radiatic THz
prin filamentarea in doua culori a aerului.

Fasciculul laser, slab din punct de vedere al energiei pe puls, este utilizat ca fascicul de
sondare pentru esantionarea electro-opticd a pulsului THz generat. Procesul de
esantionare electro-optica este asemdnator celui fotoconductiv, descris in subcapitolul
“Detectia radiatiei THz utilizand antene fotoconductoare” doar ca in acest caz, mediul
cu care cele doua tipuri de pulsuri interactioneaza este un cristal de ZnTe. Filamentarea
in aer se obtine prin focalizarea pulsului laser cu o lentila acromat avand o distanta
focald de 150 mm. Generarea armonicii a doua (400 nm) este obtinutd prin plasarea
unui cristal B borat de bariu (BBO) cu grosimea de 100 um la 60 mm dupa lentila. Un
filtru de siliciu de 1,5 mm grosime, plasat la 200 mm de lentild, separa pulsurile THz de
radiatia din domeniu vizibil si infrarosu.

Prima abordare experimentala consta in divizarea spectrald a pulsului optic in doua
regiuni, 1n interiorul streacher-ului sistemului laser. Pentru fiecare puls laser ultrascurt
rezulta doud sub-pulsuri mai lungi ce produc doua filamente coliniare. Fiecare filament
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genereaza cate un puls THz prezentdnd aceeasi intarziere temporald ca si sub-pulsurile
fasciculului fundamental.
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Figura 5-1. Montaj experimental utilizat pentru generarea a doud pulsuri THz prin divizarea
spectrala a pulsului laser in interiorul expandorului temporal. RM1, RM2, oglinzi tip
acoperis; G, retea de difractie;, CXM, oglinda convexa;, CVM, oglinda concava ; M, oglinda
de banda larga cu reflectivitate mare, F, filtru trece banda CWL:800 nm, FWHM:10 nm;

Montajul experimental realizat pentru generarea celor doua filamente consecutive este
schitat in Figura 5-1. Un puls laser cu largime spectrala de 40 nm este impartit in doua
prin introducerea partiala in calea fasciculului laser a unei oglinzi mobile M. Cu ajutorul
unei linii de intarziere construitd folosind o oglindd mobild suplimentara (RM2) este
aplicat un decalaj temporal intre cele doua fascicule. In aceasti configuratie este
posibild modificarea atat a raportului de energie intre sub-pulsuri, prin ajustarea inserarii
oglinzii M in fasciculul laser, céat si a duratei intarzierii temporale, prin introducerea
unui drum optic suplimentar cu RM2. Aceasta metoda a fost aplicata cu succes si in alte
experimente, cum ar fi lasere cu raze X [103, 104].

Deoarece fiecare puls laser din trenul de repetitie de 10 Hz este format din doua sub-
pulsuri, se produc doud filamente coliniare, fiecare generand un puls THz separat in
timp, cu aceeasi intarziere ca si sub-pulsurile fasciculului fundamental. Fasciculul THz
emis de filamente este divergent prin urmare este nevoie a fi colimat cu o oglinda
parabolica auritd off-axis la 90 °, ce prezintd o distanta focald efectiva de 4 inch (101.6
mm). Pulsul laser de proba folosit pentru caracterizarea pulsurilor THz, dupa trecerea
prin filtrul de banda F (lungime de undad centrala 800 nm, FWHM: 10 mm), care
selecteaza doar un sub-puls din pereche, este intarziat sau avansat, cu ajutorului unui
retroreflector pozitionat pe o linie de translatie cu o rezolutie spatiala corespunzatoare
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unei intarzieri de 0.01 ps, in vederea sincronizarii temporale a pulsul optic cu cel de
THz. Pentru esantionarea electro-optica a pulsului THz, suprapunerea spatiala a acestor
doua pulsuri pe cristalul birefringent de ZnTe este esentiala si se realizeaza folosind o
oglinda parabolica cu diametrul de 2 inch (50.8 mm) cu o apertura in centru de 2 mm.

Intensitate (u.a)

Timp (ps)

Figura 5-2. Pulsurile THz generate de filamente consecutive obtinute prin metoda
separarii spectrale, pentru diferite decalaje temporale induse intre cele doua pulsuri
laser: (a) 15 ps, (b) 10 ps, (c) 2,5 ps.

Energia totalda a celor doua sub-pulsuri THz s-a masurat cu detectorul piroelectric
THZ5B-MT GENTEC plasat in planul focal al celei de-a doua oglinzi parabolice.
Pentru filamente produse de pulsuri laser cu o energie de SmJ prin metoda “celor doua
culori” s-a masurat 0 energie a radiatiei THz de 0,03 pJ. Forma de undd THz
reprezentand cele doud sub-pulsuri este Inregistrata utilizdnd un cristal ZnTe si un
detector auto-echilibrat Z-Omega ABL-100 intr-o schema de detectie electro-optica
[90]. Dat fiind ca obiectivul nostru principal nu il reprezinta generarea de radiatie THz
de banda larga [105] ci sa demonstram obtinerea de pulsuri THz consecutive cu energii
si intarzieri variabile, pentru detectie a fost utilizat un cristal ZnTe cu grosimea de 1
mm.

Raportul de energie pentru perechea de sub-pulsuri optice a fost ajustat de la 10-90% la
50-50%. Figura 5-2 prezinta emisia de cdmp THz obtinuta din cele doud filamente
atunci cand o energie totala de 3,5 mJ a fost Impartita in 40% pentru primul puls si 60%
pentru cel de-al doilea, pentru trei intarzieri diferite de timp (15 ps, 10 ps si 2,5 ps).

S-a constatat cd modificarea raportului energetic al sub-pulsurilor laser implica
modificarea raportului energiilor pulsurilor THz. Deoarece timpul de intarziere ( de la 0
ps pand la zeci de ps) este cu mult mai mic decat timpul necesar pentru o relaxare
completd in ceea ce priveste fenomenul de ionizare a gazelor, care este de ordinul
zecilor de nanosecunde [105], putem utiliza aceasta metoda in studiul interactiei dintre
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plasma generatd de primul puls laser si cdmpul THz emis de al doilea. Acest lucru este
posibil datoritd generarii filamentelor in aceeasi regiune spatialda
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Figura 5-3. Montajul experimental pentru obtinerea pulsurilor multiple consecutive,
separate egal in spatiu. Elementele comune ale celor doua montaje sunt HWP, lama
semiunda,; PBS, polarizor; PM1, PM2, oglinzi parabolice off-axis 90°; BBO, cristal de
borat de bariu, ZnTe, cristal de telura de zinc, detectie, Z-Omega detector echilibrat
ABL-100; L1, L2, lentile acromat; M45, oglinzi de banda larga cu reflectivitate mare la
45°.

A doua metoda utilizata pentru filamentare multipla are la baza un ansamblu format
dintr-un divizor de fascicule de tip pelicula, sensibil la polarizarea fasciculului laser,
pozitionat intre o lama semi-unda si 0 oglinda metalica [106], in vederea divizarii unui
singur puls laser in mai multe sub-pulsuri optice, asa cum se poate vedea in medalionul
din Figura 5-3. Acest ansamblu este introdus in montajul experimental folosit pentru
generarea si detectia radiatiei THz descris anterior.

Mai multe sub-fascicule paralele sunt obtinute din fasciculul principal, producand sub-
pulsuri consecutive separate egal in timp. Distributia de energie intre diferitele fascicule
optice este controlata prin schimbarea polarizarii fasciculului optic cu ajutorul unei lame
semi-unda, in timp ce intarzierea poate fi ajustatd prin modificarea distantei dintre
TFBS si oglinda. Doar acele pulsurile optice ce au o energie mai mare decat energia de
prag pentru filamentare, vor genera filamente de plasma. Imaginea pulsurilor multiple
realizatd cu o camerd CCD pozitionata la incidentd normald pe fasciculul optic in
apropierea planului focal al lentilei L1 este prezentata in Figura 5-5. Intensitatea fiecarui
puls THz depinde de energia sub-pulsului care formeaza filamentul.
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Figura 5-4. Formele de unda THz obtinute pentru 0 reflectivitate Figura 5-5.
a polarizorului R=40% si pentru diferite valori ale energiei Distributia spatiala
totale: a) ImJ, b) 1.7 mJ, ¢) 2.85mJ, d) 4 mJ a fasciculelor in
planul focal al
lentilei.

Energia sub-pulsurilor optice poate fi calculata luand in considerare energia pulsului
laser si reflectivitatea pe TFBS si poate fi exprimata prin formula:

E, = E(1 - R)?R™2,n > 2 (5.2)

unde Er reprezinta energia pulsului laser incident si R este reflectivitatea TFBS-ului
pentru o anumita polarizare si inclinare. Controland polarizarea pulsului optic cu
ajutorul unei lame semi-unda pozitionata inaintea divizorului de fascicule, valoarea lui
R poate fi ajustata intre 10 si 40 %. Pentru R = 40%, primele trei sub-pulsuri laser au
energiile 0.4 Er, 0.36 Er si respectiv 0.14 Er. Formele de unda temporale ale pulsurilor
THz pentru valori diferite ale energiei totale a pulsului optic si aceeasi valoare a
reflectivitatii de 40% sunt prezentate in Figura 5-4. Energia fiecarui puls a fost calculata
folosind ecuatiile (5.1) si (5.2). Pe masura ce energia totald creste, mai multe sub-
pulsuri THz consecutive pot fi observate. Intensitatea fiecarui puls THz depinde de
energia pulsului optic care creeaza filamentul. Un al treilea sub-puls THz este observat
in Figura 5-4 (b) - (d), numai daca energia subpulsului optic corespunzator depéseste un
prag de filamentare de 0,24 mJ. Saturatia emisiei THz datoratd conditiei filamentului
este observata la o energie a pulsului laser de peste 1,6 mJ.

Energia totala THz emisa prin filamente multiple consecutive a fost masuratd si
comparata cu energia THz generata de un singur filament pentru aceeasi energie totala a
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pulsului de pompaj. Rezultatele arata ca peste o anumita energie a pulsului laser de
pompaj, energia THz furnizata de pulsurile multiple depaseste energia produsa de un
singur filament, pentru aceeasi energie de pompaj, Figura 5-6. Saturarea generarii
radiatiei THz este puternic corelata cu conditia filamentului de plasma [107].
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Figura 5-6. Energia radiatiei THz emise in functie de energia pulsului optic.
Triunghiurile reprezinta valorile energiei masurate pentru cazul in care generarea de
radiatie THz se realizeaza utilizand metoda TFBS, iar cercurile reprezinta valorile
energiei pulsurilor THz obtinute prin metoda standard de focalizare a unui singur puls
optic.

Pulsuri THz consecutive de mare energie separate de intervale de timp intre una si sute
de picosecunde au fost generate pentru prima oara prin filamentare in doua culori in aer.
Pulsurile THz au fost generate prin filamente de plasma consecutive produse de sub-
pulsuri laser cu un raport energetic si un decalaj temporal controlat.

Generarea de pulsuri THz prin focalizarea in aer a unui fascicul Bessel

Constructia matematicd a unui fascicul Bessel a fost propusad pentru prima data in 1987
de catre Durin [108] care a revizuit solutiile ecuatiei lui Helmholtz publicate de catre
Edmund Whittaker in 1902. La scurt timp, Durin impreuna cu colegii sdi a publicat
modul de obtinere a fasciculelor Bessel de ordin intéi si rezultatele experimentale care
au confirmat existenta acestui fascicul.

Cea mai Tnsemnata proprietate a fasciculului Bessel o reprezinta faptul ca intensitatea
transversald a fasciculului ramane invarianta la propagare. In consecinta, fasciculele
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Bessel de toate ordinele nu se difracta in timpul propagarii, sunt simetrice azimutal si
sunt formate din inele.

Pentru ca fasciculul Bessel ideal este caracterizat de un profil spatial infinit in care este
inmagazinata o cantitate de energie ce nu poate fi cuantificata si din acest motiv este ne-
fizic si ne-realizabil, numeroase alternative de producere a unui fascicul Bessel cu
energie finita si cu proprietatii asemanatoare cu acesta au fost propuse si realizate
experimental. Metodele de generare a fasciculelor Bessel sunt variate si includ elemente
precum lentile de tip axicon, fante inelare si tehnici holografice.

Cea mai eficientd metoda de generare a unui fascicul Bessel constd in iluminarea unui
axicon cu un fascicul cu profil spatial Gaussian. Un axicon este o prisma conicd definita
prin unghiul a si unghiul la varf. Spre deosebire de o lentila convergentd care este
proiectatd pentru a focaliza o sursa de lumina de-a lungul axei optice, un axicon
focalizeaza o sursd de lumina intr-o linie. In acest sens, un fascicul generat de un axicon
intersecteazd axa opticd si formeaza un inel al carui diametru creste cu distanta dar
mentinand in acelasi timp o grosime constantd a inelului. Aceste caracteristici reproduc
indeaproape proprietatile unui fascicul Bessel.

Datorita proprietatilor diferite pe care fasciculul Bessel le are in comparatie cu
fasciculul Gaussian, acesta poate fi utilizat in procesul de generare a radiatiei THz.

In ceea ce priveste fenomenul de filamentare utilizind pulsuri laser cu o distributie
Gaussiana a intensitdtii Tn plan transversal, emisia THz este limitatd de conditia
filamentului de plasma care poate fi imbunatatita prin folosirea unui fascicul Bessel.
Multe studii experimentale au aratat ca pulsul THz ar putea fi optimizat prin controlul
parametrilor implicati in procesul de filamentare, asa cum am descris si in subcapitolul
”Emisia undelor THz din interactia pulsurilor optice ultrascurte cu gazele” si ca emisia
THz ar putea fi majorata prin extensia lungimii filamentului [107, 109, 110]. In general,
fasciculele Gaussiane generate de sistemele laser cu putere mare dau nastere unor
filamente de plasma de cateva zeci de mm lungime, dar intensitatea in interiorul
filamentului nu poate depasi valoarea de 4 x 10" W / cm?® [75, 111], datorita
fenomenului de saturare a intensitatii in interiorul filamentului. Folosirea altor profile de
intensitate transversald decat Gaussian ar putea duce la depdsirea acestei probleme
critice. In 2015, Sun si colaboratorii sii [112] au demonstrat ca lungimea filamentului
generat prin focalizarea unei fascicul Bessel, creste liniar cu puterea de intrare a
laserului si ca intensitatea fasciculului in interiorul filamentului incepe sa se satureze la
o putere mult mai mare decat puterea critica de auto-focalizare pentru un fascicul
Gaussian. S-a observat totodatd si o auto-comprimare a duratei pulsului laser in timpul
propagdrii neliniare. Toate aceste fenomene adiacente ajuta la cresterea eficientei de
conversie a radiatiei THz.

Experimentul propus pentru generarea radiatiei THz folosind filamente produse de
fascicule optice de tip Bessel s-a realizat prin focalizarea fasciculului laser provenit de
la iesirea de 10 Hz a sistemului CETAL —PW, descris in “’Sistemele laser utilizate
pentru generarea si detectia radiatiei THz”. Montajul experimental este descris in Figura
5-7.
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Figura 5-7. Montajul experimental realizat pentru generarea si masurarea energiei
pulsurilor THz induse prin filamentarea aerului cu metoda "in doud culori”; Mys
oglinda plana la unghi de incidenta de 45 °; SPM —oglinda parabolica de argint;

£ BBO —cristal de g borat de bariu utilizat pentru generarea armonicii a doua; CMOS
—o camera CMOS utilizatd pentru observarea filamentelor, Filtru Si —filtru de siliciu;
PM1 si PM?2 —oglinzi parabolice cu o lungime focala diferita si utilizate pentru
colimarea si focalizarea fasciculului THz,.

Pulsurile laser, avand intensitatea in plan transversal prezentata in Figura 5-8 a) (senzor
Shack Hartmann), sunt livrate de sistemul laser la o rata de repetitie de 10 Hz si o
lungime de unda centrald de 810 nm. Fasciculul laser Super-Gaussian formeaza un
filament prin metoda ” in doua culori” obtinut prin focalizarea cu o oglinda parabolica.
Armonica a doua a fost generata folosind un cristal cu grosimea de 100 um, de 3 borat
de bariu (BBBO). Fasciculul THz astfel emis a fost colimat si ulterior focalizat, cu
ajutorul a doud oglinzi parabolice, pe un detector piroelectric (Figura 5-7) pozitionat in
locul cristalului de ZnTe utilizat pentru mésurarea evolutiei temporale a pulsurilor THz.

Pentru a evita deteriorarea componentelor optice in transmisie datoratd densitatii mari a
puterii s-au efectuat experimente de tip “puls unic”. Masurarea amplitudinii semnalului
THz pe detectorul piroelectric a fost repetata de cinci ori pentru fiecare valoare a
energiei pulsului laser de pompaj.
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Figura 5-8. a) Profilul de intensitate al fasciculului laser Super-Gaussian achizitionat
cu un detector Shack Hartmann si b) filamentele obtinute prin focalizarea in douad

culori a celor doud tipuri de fascicule ce prezinta distributii transversale de intensitate
diferite.

Energia fasciculului optic a variat de la 15mJ la 100mJ, iar energia masurata a pulsului
THz a avut valori in intervalul 28 -114 nJ (Figura 5-9). Emisia de radiatie THz a inceput
sa se satureze la valoarea energiei fasciculului laser de 60 mJ datoritd intensitatii de
auto-focalizare in interiorul filamentului, iar valoarea maxima a energiei pulsului THz a
fost de aproximativ 114 nJ pentru lungimea plasmei de 10 mm.

Pastrand aceeasi configuratie a montajului experimental, in calea fasciculului laser s-a
introdus un axicon (Thorlabs AX252-B), inainte de focarul parabolei si de cristalul de
BBO, pentru a pastra locul de formare al filamentului dar si pozitia detectorului. Un
fascicul cu distributia transversala de intensitate Bessel este generat cu ajutorul
axiconului. Principala proprietate a acestui tip de fascicul este mentinerea distributiei
transversale de intensitate pe masura ce se propagé, spre deosebire de cea a fasciculului
Super-Gaussian care se deformeaza de-a lungul distantei. Se poate observa din calculul
teoretic cd, pe lungimea de propagare pe care nu apare fenomenul de difractie,
intensitatea in lungul axei de propagare nu este uniforma. Ea prezinta o crestere lenta
pana la atingerea maximului urmata de o scadere brusca. Pentru un fascicul Super-
Gaussian cu raza egald cu 11 mm, la 1/€% si un axicon cu unghiul la baza de 2 grade,
lungimea zonei Bessel in aer calculata este de 790 mm. Raza maximului central este de
19.37 um. Pozitionand lentila in fata oglinzii parabolice, lungimea de propagare non
difractiva devine mai scurtd decat cea calculata utilizand doar axiconul [113]. Profilul
rezultat prezintd un maxim la 160 mm. Energia maxima a pulsului THz masurata cu
detectorul piroelectric a fost de 2.219 nJ (Figura 5-9) pentru o lungime a plasmei de 20
mm. In Figura 5-8 b) pot fi observate filamentele de plasmi generate prin filamentarea
in aer a pulsurilor laser cu distributii transversale diferite. Fotografierea filamentului
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format de fasciculul Bessel a fost complicata datoritd razei mici a maximului central
care este greu de evidentiat.
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Figura 5-9. Energia pulsului THz obtinuta prin metoda de filamentare in doud culori
utilizand un fascicul laser cu profil de intensitate transversal Super-Gaussian si Bessel.

Utilizand un fascicul de tip Bessel, eficienta de conversie din radiatie optica in radiatie
THz creste cu un ordin de marime fatd de configuratia fara axicon. Acest lucru
demonstreaza cd un filament mai lung ce implica un design diferit al profilului spatial al
plasmei face ca aceasta metoda sa fie mai eficientd in vederea obtinerii de pulsuri THz
de energie mare si banda larga.

banda larga, utilizand si alte tipuri de fascicule ( fasciculele Airy, etc). Astfel de
experimente sunt Incd in desfasurare iar rezultatele obtinute pana acum urmeaza sa fie
trimise spre publicare. Valoarea ridicatd a energiei pulsului THz obtinutd prin
focalizarea unui fascicul de tip Bessel deschide o noua usa pentru aplicatii in biologie si
securitate.

Aplicatii in biologie ale pulsurilor THz intense si de banda larga

Utilizarea pulsurilor THz separate de intervale de timp in domeniul picosecundelor este
de mare interes in ceea ce priveste schimbarea conformationald a proteinelor implicate
in modificarea altor proteine si a ADN-ului. Caracteristicile pulsurilor THz generate in
urma proceselor descrise mai sus au stat la baza unui studiu teoretic avand ca subiect
schimbarea conformationala a lipoxigenazei linoleice 9/13 din bacteria Pseudomonas
aeruginosa [43] dupa aplicarea unui camp THz intens. Rezultatele au fost publicate in
lucrarea “High-intensity THz pulses application to protein conformational changes,” O
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Lipoxigenazele reprezinta o clasd de enzime ce contin fier si sunt esentiale pentru
functionarea metabolismului celulelor eucariote. Acestea sunt exprimate rar si in
celulele bacteriilor. Linoleat lipoxigenaza 9/13 specifica bacteriei Pseudomonas
aeruginosa este 0 enzima ce contine 685 de aminoacizi a carei functie este sa modifice
membranele celulei gazda prin oxidarea fosfolipidelor nesaturate. Structura 3D a
acesteia complexatd cu un substrat lipidic a fost descoperitd recent si a prezentat
diferente majore fatd de structurile lipoxigenazelor eucariotelor [114]. Oxidarea
lipidelor produsa de lipoxigenaze conduce la formarea de radicali liberi care afecteaza
proteinele si ADN-ul. In cazul oamenilor, nivelurile crescute de produsi ai oxidarii
lipidelor sunt caracteristice unor boli severe precum diabetul, arterioscleroza sau boli ale
ficatului [115]. Flexibilitatea lipoxigenazelor este un parametru cheie pentru
functionarea acestora intrucat enzimele rigidizate de legarea unui compus in situsul
activ pierd capacitatea de legare a membranelor [116].
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Figura 5-10. Seriile temporale ale RMSD calculate pentru linoleat lipoxigenaza 9/13
specifica bacteriei P. aeruginosa in simularea de control (linia neagra) si in simularile
in cadrul carora a fost aplicat campul electric variabil (linia gri) fata de structura
echilibrata. Rezultatele simularii in solvent implicit sunt reprezentate in (a) si in vid
sunt reprezentate in (b). In ambele grafice, frecventele campului electric aplicat sunt
reprezentate pe axa Ox superioara.

Rezultatele simularilor

Valorile RMSD calculate pentru lipoxigenaza in timpul simularilor de control si in
prezenta campului electric atunci cand a fost utilizat solventul implicit sunt prezentate in
Figura 5-10 a), iar rezultatele simularilor in vid sunt prezentate in Figura 5-10 b). Dupa
cum se poate observa, in ambele situatii de control, molecula se echilibreaza dupa ~ 3
ps. Atunci cand este aplicat un camp electric extern, valorile RMSD cresc sustinut pana
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la finalul simularii. In comparatie cu controlul, RMSD prezinti o diferentd de ~1.5 A in
simularea cu solvent implicit si ~0.8 A in simularea in vid. Aceste rezultate prezic cd un
singur puls de THz de intensitate mare ar trebui sa produca modificari semnificative ale
conformatiei proteinei.

Rezultatele simuldrii dinamicii moleculare aratd ca proteina suferda modificari
conformationale mai mari la aplicarea campurilor electrice foarte variabile decét in
simularea de control, sugerand ca, in practica, pulsurile intense THz ar trebui sa aiba cel
putin un astfel de efect.

Avand pregatite sistemele pentru producerea pulsurilor THz cu energie mare, cu
posibilitatea iradierii macromoleculelor cu pulsuri multiple, cu energie controlabila si la
intervale de timp determinate, precum si rezultatele incurajatoare ale modelarilor
numerice avem in vedere continuarea cercetarilor pentru verificarea experimentald a
ipotezei modificarii conformationale a proteinelor sub actiunea unui camp
electromagnetic intens dar cu energie mica a fotonului.

6. Concluzii generale si perspective

Rezultatele obtinute, atat din punct de vedere al simuldrilor teoretice cat si din punct de
vedere al experimentelor, reprezintd efortul depus pe intreaga durata a studiilor
doctorale.

Concluzionand cele prezentate pe parcursul acestei teze, am realizat:

e simulari privind procesul de generare al radiatiei THz de catre antene
fotoconductoare;

e un sistem de spectroscopie THz TDS avand ca surse de emisie si detectie antene
fotoconductoare de LT-GaAs, prezentand urmatoarele avantaje, prin comparatie
cu un sistem comercial, disponibil in laborator:

o 0 putere medie pe puls THz de 5 ori mai mare;

o 0 largime de banda de 4 THz fatd de 2 THz;

o un raport semnal/zgomot de doua ori mai mare, in cazul masuratorilor in
aer;

o reducerea timpului de achizitie la 1 minut pentru 100 de medieri de la 25
de minute pentru 5 medieri;

o posibilitatea de a modifica configuratia montajului experimental,
transmisie sau reflexie;

e experimente privind aplicatiile radiatiei THz in biologie si conservarea
obiectelor de artda precum validarea modelelor structurale ale proteinelor,
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diferentierea solutiilor de proteine asemanatoare Sau evidentierea tipului de
imbatranire al lemnului. Rezultatele experimentale au fost sustinute de modelari
de dinamica moleculara.

simulari privind generarea radiatiei THz prin filamentarea in aer a pulsurilor
optice ultrascurte si ultraintense pentru a ajuta la eficientizarea emisiei pulsurilor
THz;

simulari ce au urmarit maximizarea detectiei electro-optice a pulsurilor THz de
energie mare;

experimente privind emisia pulsurilor THz de energie mare prin trei metode
neconventionale:

o prima metoda implica divizare spectrala a pulsurilor optice iar unicitatea
experimentelor se datoreaza intarzierii temporale variabile ce poate fi
introdusa intre cele doud pulsuri; aceastd metoda poate fi folosita pentru
studiul influentei pulsurilor THz de energie mare asupra
macromoleculelor: primul puls interactioneaza cu proba iar cel de-al
doilea este folosit pentru sondare;

o cea de-a doua metoda are la baza producerea de subpulsuri consecutive,
separate spatial. Rezultatele au aratat cd peste o anumitd energie a
pulsului laser de pompaj, energia THz furnizatd de pulsurile multiple
depaseste energia produsa de un singur filament, pentru aceeasi energie
de pompaj.

o ultima metodd de emisie a radiatiet THz prin focalizarea in aer a
fasciculelor al caror profil de intensitate este de tip Bessel, au avut ca
urmare, prin comparatie cu un fascicul cu profil transversal de intensitate
SuperGussian:

= cresterea cu un ordin de marime a eficientei de conversie din
radiatie optica in radiatie THz;
= obtinerea unei energii maxime de 2.219 nJ fata de 114 nJ.

simulari de schimbare conformationald folosind caracteristicile pulsurilor THz
generate prin metoda de divizare spectrala. Rezultatele simularii de dinamica
moleculard au evidentiat cd proteina suferd modificdri conformationale mari la
aplicarea campurilor electrice.

Ca o concluzie generald, putem spune ca dezvoltarea surselor THz si a tehnicilor de
masurd deschid noi oportunitdti pentru cercetarea fundamentald a materialelor in
regiunea terahertzi. Eficienta surselor THz a fost semnificativ imbunatatita, astfel incat
acestea au acum puteri de iesire considerabil mai mari, pulsuri mai scurte (in domeniul
temporal) ce redau informatii spectrale pe intervale mai largi de frecventa.

Ca perspectiva se are in vedere faptul ca pulsurile THz de mare putere pot induce stari
tranzitorii ale materiei. Pe de-o parte, undele THz pot induce miscari fundamentale de
frecventa joasa precum rotatii moleculare sau vibratii ale retelei cristaline; astfel de
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interactiuni rezonante permit un control eficient asupra materiei. Pe de alta parte,
actiunea campurilor THz intense conduce la accelerari ale electronilor liberi pana la
energii cinetice considerabile sau, In unele cazuri, elibereazd electronii legati prin
procesul de ionizare in camp electric. Astfel de surse THz se bazeaza pe adaptarea
fasciculelor laser ce le genereaza si din acest motiv vom incerca, ca si pand acum, sa
eficientizam si mai mult procesul de emisie prin metode neconventionale. De asemenea,
experimente de tip pump-probe” privind interactia tesuturilor tumorale cu pulsuri THz
multiple si de mare putere reprezintd un mare interes si urmeaza a fi efectuate.
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