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Introduction

La génération d'impulsions laser extrémement bréatemtenses ouvre un vaste domaine de
recherche, en particulier pour la physique desnmdaset les interactions laser matiere a tres haut
flux. Au cours de ces vingt derniéres années, leldgpement des sources lasers femtosecondes
(1fs = 10™s) a connu un élan considérable, en particulieregédl'introduction de I'amplification &
dérive de fréequences en 1985 qui a permis d’engrsiagmplification d'impulsions courtes jusqu’a
des niveaux d’énergie tres élevés. De plus, Ia#tion, depuis les années 1990, d’'un nouveau
matériau amplificateur, le saphir dopé au titarmmtdes caractéristiques exceptionnelles demeurent
guasiment incontournables, permet I'amplificatioim@ulsions de durée quelques dizaines de
femtosecondes a des taux de répétition élevéq) ¢z B quelques dizaines de kilohertz.

Aujourd’hui, les puissances crétes atteintes partete systemes dépassent la centaine de
Térawatt (1 TW = 15 W) avec des installations de taille relativemewluite.

C’est autour de ces sources laser ultra-brévedtratintenses que s’oriente au Laboratoire
d’'Optique Appliquée la recherche en physique deerfa et des interactions associées. Les
applications de ces sources pour la physique desmals et des particules sont en effet trés
nombreuses. Par exemple, elles autorisent desierpés telles que la génération d’harmoniques
d'ordre élevé, qui génerent des rayonnements cotsm@ans l'ultraviolet lointain. Les hautes
intensités ouvrent également la voie a la réatimatie sources X et gamma, a la génération
d'impulsions attosecondes ou encore a l'accélérate particules (électrons, protons). Enfin, les
durées trés breves des impulsions permettent Batésblue en temps de phénomenes ultra-rapides

biologiques, chimiques...

L’ambition actuelle du développement des laserstdsatondes est l'augmentation de
lintensité créte, aujourd’hui au mieux de I'ordie 1G* Wemi?, pour ouvrir des voies nouvelles de
recherche dans le domaine des plasmas relativistes.

L’augmentation de lintensité requiert a la foiodtimisation de I'énergie disponible, la
réduction de la durée de l'impulsion, ainsi quemi@ioration de la qualité de focalisation du
faisceau. Le développement de telles sources gsurdihui limité par plusieurs verrous,
scientifiques et technologiques. Par exemple, feception d’amplificateurs Titane Saphir émettant
des impulsions d’énergie plusieurs dizaines deepimpose de contrdler parfaitement la qualité
spatiale des lasers de pompe et de maitriser Esopienes parasites de I'amplification, tels que le
lasage transverse dans les cristaux.

Un autre de ces verrous réside dans le problémeodiraste temporel de I'impulsion
femtoseconde. La notion de contraste désigne lgorapl’intensité entre I'impulsion proprement
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dite et son piédestal, de durée nanoseconde, wenptr I'émission spontanée amplifiée (ASE pour
Amplified Spontaneous Emission). Le probleme posé par 'amplification de I'émasispontanée,
inhérente aux mécanismes d’amplification laserien ltonnue par exemple dans le domaine des
lasers fibrés, devient d’autant plus crucial queténsité des impulsions augmente. En effet,
considérant que le contraste typique d’un systemedseconde ultra-intense est de 6 a 7 ordres de
grandeur, la montée en intensité des impulsionsecerau fond d’ASE des valeurs d’intensité
€galement trés importantes qui nuisent a la quadistinteractions laser-matiere associées.

Un des domaines de recherche de la physique a fhewutpour lequel le contraste est
particulierement significatif est la production steurces de protons par laser. L'énergie des protons
ainsi générés atteint actuellement quelques digail@emégaélectronvolts et présente une grande
sensibilité au contraste temporel du laser. Undiagin particulierement enthousiasmante de ces
sources est la protonthérapie de tumeurs cancérelusetraitement d’une tumeur par protons
présente en effet l'intérét d'épargner les tissaimss précédant et suivant la Iésion. La fenétre
thérapeutique d’énergie des protons s’étend de @V Ehnviron a 250 MeV. La génération de
particules si énergétiques requiert des intensiar sur cible supérieures ¥41Wcm?, avec un
contraste temporel d’au moins 10 ordres de grandsuprojet PROPULSEPROton Production
assisted by Ultra intense LaSErs), qui fait I'objet d’'une collaboration entre le lh@ratoire d’Optique
Appliquée, l'Institut Gustave Roussy, I'Institut @eiet la société Amplitude Technologies, vise a
concevoir un tel laser dedié a la protonthérapie.

D’une maniére générale, il est actuellement négesdaugmenter le contraste temporel des
systemes lasers de 4 a 5 ordres de grandeur.

Telle a été I'ambition du contrat programme europée Recherche et de Développement
Technologique SHARPSppression over High dynamic range of Ase at the Rising edge of ultra-
intense femtosecond Pulses, 56 PCRD de I'Union Européenne, Nov. 2001- Av.20fui a permis
linvestigation théorique et expérimentale de nomolar moyens de mesure et d’amélioration du

contraste.

C’est également dans cet objectif d’amélioration adutraste temporel que s’integre cette
thése. Le travail de ces trois années résulte dami@boration entre le Laboratoire d’Optique
Appliquée et la société Thales Laser, au moyen adontrat de recherche CIFRE. Le travail
présenté dans ce manuscrit consiste en I'étude eohception d’'un dispositif permettant la
génération d’'impulsions ultra-bréves a contrasteptael tres éleve. Il s’agit d’'un filtre temporel
basé sur un effet non linéaire du troisieme ordogifrant la polarisation de I'onde. J'ai étudié au

cours de ma théese plusieurs déclinaisons de ceipein_e dispositif finalement retenu repose sur la



Introduction

génération d’'une onde polarisée orthogonalemers das matériaux cristallins et répond a toutes
les exigences imposées pour son implémentation lgansystemes femtosecondes. Cette étude a

donné lieu a plusieurs publications ainsi qu'a &nod de brevet en novembre 2004.

Le manuscrit se compose de sept chapitres.

Les deux premiers chapitres sont introductifs. @ome tout d’abord les notions indispensables
pour appréhender le probleme du contraste tempaepliis les généralités propres aux impulsions
bréves jusqu’a I'état de I'art des solutions existpour le contraste. Il en résulte que le filtrage
temporel non linéaire apparait comme une alteregtartinente. Le deuxieme chapitre est de ce fait
consacré a l'étude théorigue de phénomeénes noairsédu troisieme ordre influant sur la
polarisation de I'onde lors de sa propagation d#ifiérents milieux. Ces processus constituent le
fondement des filtres temporels étudiés par lasuit

Le chapitre 3 présente les résultats de filtraggptel obtenus grace a l'effet de rotation de
polarisation elliptique par biréfringence induiteng I'air. J’expose alors la conception du filses
caractéristiques ainsi que ses limites.

Dans le quatrieme chapitre, jétudie de maniererigée et expérimentale le processus de
génération d’'une onde polarisée orthogonalemens dhkas cristaux cubiques. Dans ce cas, la
polarisation initiale du laser est linéaire. Je détre que ce processus posséde de nombreux
avantages, indispensables pour I'application &xafje temporel. Le chapitre 5 est une extension de
cette étude, ou sont comparées et discutées lastéastiques du phénomeéne non linéaire selon la
polarisation initiale de I'impulsion.

Le chapitre 6 est dédié au filtrage temporel d’ilsfmns breves et énergétiques (environ 1 mJ)
grace a la génération de polarisation orthogonsédon les conclusions des deux chapitres
précédents. Les résultats expérimentaux obtenudesw systemes lasers de caractéristiques bien
distinctes démontrent définitivement [l'efficacitée ace filtre et son adéquation aux diverses
exigences pour I'amélioration du contraste temporel

Enfin, le dernier chapitre du manuscrit discute dbBsix possibles pour 'implémentation du

filtre dans un systeme laser de puissance crésiepits centaines de Térawatt a fort contraste.
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Chapitre 1 : Introduction au contraste temporelndfiulsions femtosecondes

Ce chapitre d’introduction expose dans un prenaips les différentes notions indispensables
pour appréhender la génération, I'amplificationlet caractéristiques d’'impulsions laser ultra-
bréves et ultra-intenses.

Dans une seconde partie, je présenterai le prin@pteur limitant la qualité du profil temporel
en intensité de ces impulsions. Il s’agit du cateaemporel incohérent. Cette notion de contraste
est liee a I'amplification dans le systeme laserl’dmission spontanée. Je montrerai dans ce
paragraphe la nécessité de mesurer, contréler élicmer le contraste des lasers femtosecondes
ultra-intenses. Plusieurs voies de recherche scohieliement envisagées pour résoudre ce

probleme. Les avantages et limites de quelquesdmess solutions seront discutés.

1. Impulsions laser femtosecondes ultra-intenses

1.1. Notions sur les impulsions bréves

1.1.1. Relation temps - fréquence

Le champ électrique d’'une impulsion lumineuse egirbduit d’'une onde porteuse qui oscille &
la fréquencew, fréequence fondamentale du laser, et d’'une fonatioveloppe. En supposant cette

enveloppe de forme gaussienne, la dépendance telepdu champ électrique, représentée figure

1.1, s'écrit :
E(t) = E, exg- 't?)Jexp(jayt) (1.1)
L’intensité de l'impulsion est alors donnée par :
1) OER) = |E,[ exel-2rt?) (1.2)
o ZER
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Figure 1.1 : Champ électrique et porteuse assodiéee impulsion de durée 20 fd, = 800nm.
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. . o 2
[ est lié & la largeur temporelle en intensité & péer = — .
NS
, .. . . e 2In2
La durée de I'impulsion & mi-hauteur en intensié&grime At = -

Pour un faisceau de longueur d’onde 800 nm, laogérid’oscillation du champ électrique est

2n 26fs. Cela signifie que les impulsions les plus breges I'on sache réaliser, de durée de

a)O
l'ordre de 5 fs [1.1, 1.2], ne contiennent que tpesi d’oscillations du champ, dont il est alors

nécessaire de controler la phase absolue [1.3].

L’amplitude spectrale associée est la transforneéeadirier de la forme temporelle :

E(w) = +j:oE(t)ex;:(ja)t)dt = E, ex{—%} (1.3)

—00

20

(@) O[E)| exr{—M] (1.4)

Pour une telle impulsion, la largeur spectrale éhaniteurdw est liée a la durégt par la relation

AtxAaw =4In2, soit :

22 A A

At )
7T CAA 300AA

(1.5)

4t est exprimé en femtoseconddgjongueur d’'onde centrale du spectreXldt(largeur spectrale a
mi-hauteur) en nanometres.

Toute impulsion d’enveloppe gaussienne qui Vériftte égalité est dite de durée limitée par
transformée de Fourier. Si sa phase spectraleudlst elle posséde alors la durée la plus courte

possible correspondant a son spectre.

1.1.2. Phase spectrale de I'impulsion

La phase spectrale de I'impulsion introduit des ifications de ses caractéristiques

temporelles. Un développement limité de la phaseuawe la fréquence centradg conduit a :

_ d¢ _ 1(d?*¢ _ oy, 1(d’ RS
¢(w>—¢o+[aj%(w wo)+2(daf]%(w w,) +6( ]%(w @) +... (1.6())

do’®

#(w) = ¢, + 9" (w—wo)+%¢<2> (W=, ) +é¢<3> (w=a) +... (1.6(b))
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La phase spectrale correspond a un décalage telmgmsecomposantes spectrales, auquel il est

naturel d’associer un retard de grodge) :

T(w) =%&‘)‘) =g +¢(2)(a)—a)o)+%¢(3)(a)—a)o)2 +.... (1.7)

¢+ Phase spectrale d’'ordre deux et effet de dispersion

Le terme dordre deux &) est appelé dispersion de vitesse groupe. Ce tezste
majoritairement responsable de I'élargissement teeile I'impulsion lors de sa propagation dans
des éléments dispersifs (effet de I'indice de wdfom n(A)). Dans ce cas, le retard de groupe est
linéaire avec la fréquence. Les composantes spestaivent les unes apres les autres, I'impulsion
présente un glissement de fréquence linéaire, appsiéchirp.

Ainsi, une impulsion de forme gaussienne, de dling&e par transformée de Fourilsty, présente

apres traversée d’'un matériau dispersif une disréd.4]:

) ¢(2) 2

4
0

At = Ato\/1+16(ln 2) (1.8)

La quantité de phase spectrale du deuxieme gf@rajoutée est liée a la variation de l'indice et &

la longueur L du matériau. Elle s’exprime en feratmsdes carrees :

A2 d?n
@ = 7o Y 1.9
¢ 2c? dA? (1.9)

Plus une impulsion est courte initialement, plesf#t de la dispersion sur sa durée est important.

¢+ Phase spectrale d’'ordres supérieurs

Le terme d'ordre troisd®) affecte peu la durée de I'impulsion mais génére dissymétrie
temporelle. Des pré-impulsions apparaissenp§i < . Déns le cap® > il s’agit de post-
impulsions.

Les termes supérieurs (ordres quatre et cing pateinent) participent également, dans une
moindre mesure, a la détérioration du profil tenepaipiédestal, impulsions parasites) mais

influencent tres peu la durée a mi-hauteur de Kitsipn.
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1.2. Amplification a dérive de fréquences

Une chaine laser haute intensité émettant des #omsl ultra-breves [1.5] est basée sur la
technique d’amplification a dérive de fréquencestde vais succinctement présenter le principe.

En premier lieu, un oscillateur génére des impukide durée quelques femtosecondes ou
dizaines de femtosecondes, et d’énergie quelquegmades. On définit I'intensité créte par :

E
At xS

(1.10)

E est I'énergie de l'impulsionAt sa durée et S la section du faisceau. Cette guandst
habituellement exprimée en W&nSi les impulsions créées par l'oscillateur sontphfiées
directement, lintensité créte atteint rapidemems dvaleurs trés importantes. Ceci a pour
conséquence l'apparition d’effets non linéaires geuvent dégrader les qualités spatiale et
temporelle du faisceau, et conduire a 'endommagendes éléments optigues employés. i
convient donc d’augmenter autant que possibleilla thu faisceau, et surtout d’allonger la durée de
limpulsion pendant la phase d’amplification.

C’est ce que propose la technique d’amplificatioméive de fréquences, ou CPA pour
Chirped Pulse Amplificationfl.6]. Le principe est d’étirer temporellementrijpulsion en sortie
d'oscillateur d’un facteur environ A0°. Aprés amplification, I'impulsion retrouve une éer
proche de sa durée initiale grace a un compres¢tguit.2).

Oscillateur > I /A NN

Etireur 1 —

Amplificateurs In——>
_A t

Compresseur >

Figure 1.2 : Amplification a dérive de fréquences
Actuellement, quasiment toutes les sources émattsimpulsions de durée inférieure a 1 ps

fonctionnent sur ce principe. Des systéemes lasémetbie plusieurs dizaines de joules sont ainsi
obtenus. Plusieurs matériaux amplificateurs soapta$ a ce type d’énergie.

10
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Le Saphir dopé au Titane, Ti:Sa {TiAl.Os), est un bon candidat, utilisé pour produire des
impulsions trés énergétiques et tres courtes. Et, éf posséde une bande spectrale d’émission
stimulée tres large (650-1100 nm). La section affec d’émission stimulée de ce matériau vaut
3x10% cm? & 790 nm. Cette valeur confére au Ti:Sa une bampacité & extraire I'énergie
stockée lors du pompage. De plus, sa conductitiééntique (35 WKm™) permet une bonne
évacuation de la chaleur. Les sources a Ti :Seepté&st ainsi le grand avantage d'un taux de
répétition élevé, pouvant atteindre la dizaine ittiehkertz.

D’autres chaines utilisent comme milieu amplificatein matériau amorphe (verre dopé au
néodyme) qui peut étre produit en grande dimensiais présente une bande spectrale de gain de
guelques dizaines de nanomeétres. Ce type de lasetoac adapté a la production d'impulsions
moins breves (quelques centaines de femtoseconbdpslsente un taux de répétition trés faible (1
tir toutes les 20 minutes ou toutes les heuresaison d’'une faible dissipation de la chaleur dans

verre.

1.2.1. Oscillateur femtoseconde

Dans un oscillateur laser, si le matériau ampliioa posséde une large bande spectrale de
gain, ce qui est indispensable pour I'obtentionmg@ulsions ultra-courtes, plusieurs modes
longitudinaux peuvent coexister dans la cavitéce&d modes ne sont pas liés par une relation de
phase, ils oscillent indépendamment les uns dessaute faisceau laser émis est donc multimode
et continu. Le régime impulsionnel résulte d’'unesenén phase de ces modes, c’est le blocage de
modes (ode-locking) Pour réaliser ce blocage de modes, on introdansda cavité un élément
gui module les pertes, c'est-a-dire qui deviemtdparent avec les hautes intensités et favorise don
le régime impulsionnel, plus intense que le régicoatinu. Pour les oscillateurs a cristaux de
Ti :Sa, c’est I'effet Kerr optique qui joue ce roken effet, si I'intensité dans la cavité augmentes
lentille de Kerr s’établit dans le cristal, qui nifcel la divergence du laser dans la cavité.
Traditionnellement, une fente a sélection spafpet favoriser le mode correspondant au régime
impulsionnel. Celui-ci, subissant alors moins degsedans la cavité, peut s'établir durablement. Il
est aussi possible de modifier la cavité oscillgraar déstabiliser le mode continu et favoriser le
régime impulsionnel.

Une fois cette condition réalisée, il faut égalemeompenser la dispersion de vitesse de
groupe introduite par les éléments traversés, geflement le cristal. Des miroirs "chirpés" ou une

ligne a prismes, usuellement en silice, peuvenpliemette fonction.

11



Chapitre 1 : Introduction au contraste temporelndfiulsions femtosecondes

Coupleur

Lentille de )
focalisation Cristal
N

Laser pompe = )
- 71

Miroirs concaves
sous cavité

F L. P@Ire de prismes pour la compensation
Rmax de dispersion de vitesse de groupe

Figure 1.3 : Schéma d’un oscillateur Ti :Sa a blgeale modes par effet Kerr

La figure 1.3, représente le schéma d’'un oscillateditionnel Ti :Sa a blocage de modes par
effet Kerr (KLM, Kerr Lens Mode-locking[1.7]. La cadence des impulsions émises, liéés a

longueur de la cavité, est en général de plusidizesnes de mégahertz.

1.2.2. Etireur et compresseur

Le principe pour étirer temporellement I'impulsi@st de différencier le chemin optique
parcouru pour chacune des longueurs d’'onde comptesapectre de I'impulsion. Si la dispersion
entre ces longueurs d’onde est positive, cela figggue les courtes longueurs d’onde parcourent
dans l'étireur un chemin optique plus bref. La @ude I'impulsion est ainsi allongée, jusqu’a
guelques centaines de picosecondes. A ce déphasagspond une phase spectrale, c’est en
premiére approximation une fonction quadratiquéadesquence.

Un étireur a réseaux est a méme d’introduire ce g dispersion. Par exemple, I'étireur a
triplet de Offner, composé d’'un réseau de diff@ctet de miroirs, est couramment employé car il
introduit un minimum d’aberrations et de distorsiofil.4]. La propagation dans la chaine
amplificatrice ajoute également de la dispersiositp@, qui accroit I'écart temporel entre les
longueurs d’onde.

En fin de chaine, la compression de I'impulsionréatisée grace a deux réseaux paralléles qui
introduisent une dispersion négative, compensaphése spectrale de I'étireur et celle induite par

la propagation dans la chaine.

12
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1.2.3. Amplificateurs

L’augmentation massive de I'énergie de l'impulsitirée a lieu par plusieurs passages dans
des étages d’amplification, dont le milieu a gaist @gompé optiguement par des lasers
impulsionnels de durée nanoseconde. Plusieurstaye nécessaires. Pour chacun d’entre eux, la
taille du faisceau est choisie en fonction de swrgie, pour conserver la valeur de l'intensitéecré

Le premier étage est un "amplificateur a gain" {g@mlificateur). En sortie, I'énergie de
impulsion a été amplifiée d’un facteur un milligrassant, grace a ces amplificateurs a fort gain, d
nanojoule au millijoule. Les amplificateurs suiv@ndits "de puissance”, présentent des gains plus
faibles (10 a 200).

Il existe en outre deux types d’amplificateursaniplificateur régénératif et I'amplificateur
multi-passages. L'amplificateur régénératif estré@sonateur ou I'impulsion est injectée et éjectée
aprés amplification grace a des polariseurs etcpanmutation d’'une cellule de Pockels (fig.
1.4(a)). L'impulsion a alors traversé plusieursatties de fois le cristal. Un grand nombre de
passages=@0) est nécessaire. Ceci est I'inconvénient majeure type d’amplificateur car chaque
passage introduit des pertes, de la dispersiamgretibue au rétrécissement spectral par le gas. L
éléments polarisants sont aussi a I'origine d’irmfmris parasites. Par contre la qualité spatiale du
faisceau est excellente. Un amplificateur régeéifést utilisé comme pré-amplificateur.

e

Laser pompe 1;“
(a)
B e
E— 7
Cellule de Pockels Polariseurs
Laser pompe —O (b)

Figure 1.4 : Amplificateur régénératif (a) et anfigateur multipassages (b).

L’amplificateur multi-passages est composé de plusi miroirs qui permettent a I'impulsion de
passer plusieurs fois par le cristal, au maximunfioi®pour un pré-amplificateur, 4 ou 5 fois pour
un amplificateur de puissance (fig. 1.4(b)). Cephficateur nécessite moins de passages et moins
d’éléements optiques. Cependant, de grandes prénautioivent étre prises pour conserver au

faisceau une bonne qualité spatiale.
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2. Contraste temporel d’'une impulsion femtoseconde

L’ambition actuelle du développement des laserstdsatondes est I'augmentation de
l'intensité créte pour ouvrir des voies nouvellesrecherche dans le domaine des interactions laser-
matiére. L'un des verrous limitant le développenamtelles sources est le probléme du contraste

temporel de 'impulsion femtoseconde.

2.1. Définition et enjeux

2.1.1. Définition du contraste temporel

Dans les interactions laser-plasma actuelles, Lligipn femtoseconde de puissance créte
plusieurs centaines de térawatt [1.5, 1.8] attsimtcible des intensités de I'ordre dé1W/cni?
[1.9], voire 13° Wemi? [1.10]. Ces intensités étant considérables, ihésessaire de caractériser et
contrbler le profil temporel en intensité des ingpoths sur une grande dynamique (10 ou 12 ordres
de grandeur). Les défauts de I'allure temporellet ®valués par comparaison avec une impulsion
idéale, qui serait de durée femtoseconde sur umandigjue infinie.

En réalité, lorsque l'on caractérise, sur une dehde temps de plusieurs dizaines de
picosecondes et sur une grande dynamique, le peofiborel d’une impulsion en fin de chaine, ce

profil présente de nombreux défauts par rapportéimpulsion idéale (fig. 1.5).

1

T T T T T T
Impulsion femtoseconde
rincipale L
g o1 principale ™~ Impulsion idéale .
by} ly—7T—T—TT 7T T T F T T T T T T 7T
C_EU 0.01 Isi . & o1
5 ' Défauts de recompression Impulsion parasite] £ Défauts de recompression
g / % 0014 J
L 1E-3 I 1. o 1E-34
= 1y
1E-4
£ 1E4 1 5
3] 2 1E54
N I 5
2 1E-5 { 4 Eies
2 i IR
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E]_E-G 8 7 6 5 -4-3-2-1012 3 456 7 8
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1E-7 PO ,
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Figure 1.5 : Mesure sur une grande dynamique ddilpemporel

d’'une impulsion femtoseconde aprés amplification.
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L'impulsion femtoseconde est accompagnée d’impuoksiparasites, générées tout au long de
'amplification. Ces impulsions satellites, donintensité normalisée par rapport a celle de
l'impulsion principale peut atteindre 0 résultent notamment du taux d’extinction fini des
polariseurs, du mauvais alignement des matériafrimigents, etc.....

De plus, la compression temporelle n’étant jamaidgite, les défauts de phase résiduels d’ordres
supérieurs a deux détériorent le front de montéEirdpulsion, dont les flancs sont moins raides,
sur une durée de quelques picosecondes autouc qguipcipal [1.11]. C’est le contraste cohérent.
Enfin, et surtout, I'impulsion est accompagnée dpidestal d’émission spontanée amplifiée, de
durée nanoseconde, incohérent, généré et ampliss da chaine laser. En effet, dans les
amplificateurs, la durée des impulsions de pompk r(4) est largement supérieure a celle de
limpulsion a amplifier. La fluorescence émise sgam@ment par le cristal sous l'effet de la pompe
est multidirectionnelle. Toutefois, une partie @dte fluorescence suit dans le cristal le volume de
pompe, et parcourt dans la cavité amplificatricenéame trajet que le signal, elle est donc amplifiée
L’ASE (Amplified Spontaneous Emissjogst la principale source de bruit dans la ch#dser et
atteint classiquement pour un laser classique MOufe intensité relative de 1(par rapport a
l'intensité de I'impulsion femtoseconde.

Nous n’abordons pas ici le probleme des pré-impuossiprésentes quelgues nanosecondes avant
I'impulsion, qui sont des résidus du train d'impais initial de I'oscillateur, de cadence mégahertz

Ces pré-impulsions sont en effet facilement attéayp@ar I'usage de plusieurs cellules de Pockels.

La notion de contraste temporel incohérent quantds défauts de cette impulsion relatifs a
I'ASE et/ou aux impulsions satellites. Dans laesuitous désignerons toujours le terme contraste

comme le rapport :

I
C — femtssemnde (111)

I ASE

Ainsi, le contraste de l'impulsion représentéeriigll.5 est de 5 ordres de grandeur pour un
délai temporel de + 8 ps, et environ de 6 ordregreadeur pour un délai de + 40 ps.

2.1.2. Le contraste dans la chaine CPA

Le contraste des impulsions émises par un oscilla@eété mesuré supérieur &°Lmesure
limitée par la détection, fig. 1.6) [1.12, 1.13]n Effet aucune émission spontanée n’est encore

amplifiée a ce stade et la trés forte non-linédtéatille de Kerr) de la cavité empéche I'oscitiat
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du mode continu. Les impulsions émises par I'cstelir sont temporellement propres pour un

spectre gaussien.
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Figure 1.6 : Mesure sur une grande dynamique ddilpemporel

d’'une impulsion femtoseconde en sortie d'oscillateu

La modélisation de I'amplification de la fluorescendans la chaine CPA est un probleme
complexe, puisqu’il faut tenir compte de ses pregs temporelles, spectrales et spatiales. Le
spectre de I'ASE est différent de celui du laseéwtlue avec le gain du milieu [1.14]. Il faut
également prendre en compte la géométrie des arapdifirs.

Des modeles théoriques "simplifiés" montrent gd&SE (Amplified Spontaneous Emissjast
largement présente dans les amplificateurs a &t gu le signal injecté est faible [1.15, 1.16). E
particulier, une formule approximative permet d'exger le flux d’émission spontanée amplifiée,
hors saturation du gain [1.17, 1.18] :

| - ‘]satg (GO _1)3/2
1 4 /G, In(G,)

Jsat €t la fluence de saturation du milieu amplificate la durée de fluorescencé (, =1Jcm™ et

(1.12)

r = 32us pour le Ti:Sa)Q est I'angle solide d’émission dépendant des dimessdu matériau.
G, =exdaeNL) correspond au gain petit signal de l'amplificat€ur est la section efficace

d’émissionN la densité d’'inversion de population Lefa longueur du milieu).

L’émission spontanée amplifiée réduit le gain digpte pour I'amplification de I'impulsion. Une
grande partie de la pompe contribue dans ce cas@nktruction du piédestal [1.15]. Ce processus
est d’autant plus marqué q@ est grandGo peut valoir jusqu’a 10 pour un passage dans un pré-
amplificateur.

Le pré-amplificateur est donc largement responsadlie génération d’ASE.
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En conclusion, les impulsions femtosecondes predugont toujours accompagnées d’'un
piédestal d’émission spontanée amplifiee, majoetaent généré dans le premier étage
d’amplification de la chaine laser. Ce piédestaltk le contraste temporel de I'impulsion a environ
7 ordres de grandeur pour un laser multi-dizaireegcawatt. Il est nécessaire de caractériser et de
contrbler cette valeur de contraste car elle imibgeles expériences laser-matiere a haut flux

associées aux impulsions femtosecondes ultra-ietens

2.1.3. Enjeux de I'amélioration du contraste

Une grande partie des expériences laser-matieet lintensité nécessite la focalisation des
impulsions femtosecondes sur une cible solide @méal une mince feuille métallique). Sous
impact du laser, une couche superficielle de iblec est transformée en plasma dense, ou
'impulsion est plus ou moins absorbée, conduisal#mission de particules et rayonnements trés
énergétiques. Il est maintenant acquis que la pcésele pré-impulsions ultra-courtes et du
piédestal d’ASE de durée nanoseconde modifient clesditions d’interactions lors de ces
expériences.

Souvent, une pré-impulsion contrdlée en délai ahtamsité favorise I'interaction [1.19, 1.20].
Ce n’est plus toujours valide en ce qui concerASE. Il a été démontré qu’un mauvais contraste
dégrade les conditions d’interaction, I'impulsioanoseconde étant suffisamment intense pour
former un pré-plasma qui amincit la cible ou la algfe, et modifie donc les conditions
d’absorption de lI'impulsion femtoseconde. Cellénteragit alors avec un plasma de faible densité
[1.21-1.24]. En effet, si impulsion est focalispeur atteindre une intensité de®AWcm?, I'ASE
qui la précéde posséde une intensité de I'ordrel@2 Wcm?, ce qui est au-dessus du seuil
d’ionisation de la cible. De plus, méme si l'inté@sde cette pré-impulsion de durée nanoseconde
est insuffisante pour créer un pré-plasma, ellé et de méme modifier la qualité de l'interaction
(échauffement de la cible, vaporisation...) [1.226].. Ces observations dépendent bien sir de la
nature et de I'épaisseur de la cible, de la dud’AISE. Mais, bien souvent, I'efficacité des
phénomenes observés est diminuée par un mauvdimsten Citons la production de faisceaux de
protons, dont I'énergie est particulierement affegbar la durée et I'intensité du piédestal [1.27].

Avec la montée en puissance des lasers vers |lesgmgies crétes type Petawatt il devient donc
absolument nécessaire d’améliorer le contraste deghples impulsions femtosecondes. L’objectif
est de pouvoir générer des impulsions ultra-inteqeessédant un contraste de 10 a 12 ordres de

grandeur.
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2.2.Contrat SHARP pour 'amélioration du contraste : mesure et état de I'art

Le contrat programme européen de Recherche et deldppement Technologique SHARP
(Suppression over High dynamic range of Ase at tisndR edge of ultra-intense femtosecond
Pulses Nov. 2001- Av. 2004, HPRI-CT-2001-50037) a eumpbut de développer des outils de
contrble (corrélateur du troisiéeme ordre) et d’aorétion du contraste. Ce contrat, coordonné par
le LOA et qui englobe un grand nombre de laborafjim permis l'investigation théorique et
expérimentale de différentes solutions telles geenkttoyage par absorbant saturable, les
interférométres non linéaires, la génération dersde harmonique, I'amplification paramétrique
optique, les miroirs a plasma et les amplificateuexcimer injectés. Avant d'expliciter quelques-
unes de ces solutions, ce paragraphe présenteufivtent de mesure du contraste sur une grande

dynamique : le corrélateur du troisieme ordre.

2.2.1. Mesure du profil temporel : corrélateur du troisiérardre grande dynamique

Pour mesurer le profil temporel sur une grande ohygae d’une impulsion, on emploie un
corrélateur du troisieme ordre, dont le schémaraeipe est représenté figure 1.7 [1.28]. Le laser
traverse d’abord un atténuateur variable, indispiglespour obtenir une grande dynamique de
mesure. Une partie du faisceau est prélevée poarphntodiode de référence, puis le laser est
séparé en deux voies. Sur 'une d’elles, le faisda est doublé en fréquencesudj2tandis que sur
lautre bras, le laser toujourscapasse par une ligne a retard motorisée. Un secastdl réalise
enfin la corrélation des signaux et 2o. Le signal & ainsi généré est séparé des autres par des

prismes avant d’étre analysé par un photomultifgica

0 >
vmr

- 10%
Atténuateur variable Translation motorisée

Photodiode de référence

Z

d
<

Chopper

' Photomultiplicateur

Systéme d’acquisition

»
| <

Figure 1.7 : Schéma de principe d’un corrélateuargie dynamique
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Le systéeme d’acquisition normalise le signal megqaele photomultiplicateur par la tension

de référence pour s’affranchir des fluctuationslaker. La réponse globale de I'appareil s’écrit

V , . , . \ P
donc: f(r)=-2", 7 étant le délai imposé par la ligne & retard paworrélation.

ref

La limite de dynamique de mesure est donnée palaige de linéarité de la réponse de la
photodiode et du photomultiplicateur, classiquenssite 10 mV et 10 V.
Lorsque7 =0, le signal de corrélation est maximalp()max) alors que l'atténuation du signal
d’entrée est maximale @/min). Alors f(7) = f(r),,, =10V 2.

max
Lorsque 7 est grand, il n'y a pas d'atténuation et le sigdal corrélation est minimal. Alors
f(r)=f(z),, =10°V 2.

z-)I’l’k’:\X
T)min

Le laboratoire (LOA) s’est doté d’'un tel appardifs performant, avec une dynamique de

. f .
La dynamique totale de mesure est d =10", soit 12 ordres de grandeur.

mesure entre 11 et 12 ordres de grandeur, sur lage ple 400 ps, adapté pour les impulsions

d’énergie environ 1 mJ et pour les oscillateur2g11.29].

A titre illustratif, citons une autre méthode derrétation grande dynamique basée sur
I'amplification paramétrique optique, développéasifl.30].

2.2.2. Quelques solutions pour 'amélioration du contraste

Des techniques pour améliorer le contraste tempmoet proposées depuis de nombreuses
années. Le contrat SHARP a permis de synthétisslgaes-unes de ces méthodes et d’investiguer
d’autres stratégies. La liste des solutions propesédessous est non exhaustive.

Afin de trouver la solution la plus pertinente pdamélioration du contraste, il faut imaginer

agir en plusieurs points de la chaine CPA.

= QOscillateur haute énergie

Nous avons vu que le premier élément de la chafP, Coscillateur, émet des impulsions
propres, avec une énergie de quelques nanojoudssinipulsions plus énergétiques des la sortie de
l'oscillateur, par exemple une centaine de nanegupermettraient de réduire le gain du premier

étage d’amplification, et donc de diminuer de urdeux ordres de grandeur le fond d’ASE.
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+ Oscillateur a extraction d’impulsions
L’impulsion fournie par un oscillateur classiqué ksfuite de I'impulsion intra-cavité a travers le
coupleur de sortie. Celle qui oscille dans la @wgt environ cent fois plus énergétique.
Pour augmenter I'énergie des impulsions émisespoyen consiste a extraire, a une cadence fixée,
de quelques kilohertz, presque toute I'énergieammnt dans la cavité.
L’extraction peut se faire de maniére acousto-aetifil.40, 1.41]. Au laboratoire, nous avons
réalisé un oscillateur a extraction électro-optigae cellule de Pockels, basé sur le modéle proposé
par Gibsoret al.[1.42].

Il s’agit d’une cavité classique longue £.3,40 m), représentée figure 1.8.

Millennia Xs

Spectra Physics Ti-sa /\

— Miroir chirpé
/\  Prisme silice
/\ Prisme quartz

Faisceau extrait

Cellule de
Pockels Vi

Coupleur

Figure 1.8 : Schéma de I'oscillateur & extractidectro-optique

Les miroirs de la sous-cavité ont un rayon de cagrlle 200 mm. Le coupleur de sortie transmet
1,2 % de I'énergie intra-cavité. La cellule de Relskest un cristal de KB de 19 mm de long.
Nous avons enlevé les hublots de silice de cettelegui empéchaient le blocage de modes. Un
des premiers problémes est la compensation depamdion de vitesse de groupe. Il faut compenser
le cristal de Ti:Sa de 0.49 cm et le cristal de RDNous utilisons pour cela une ligne & prismes en
silice (les prismes sont espacés de 103 cm) eteguatoirs chirpés compensant chacun une phase
de -70 & par réflexion. Le systéme d'extraction est compdsée cellule de Pockels et d’une
paire de prismes en quartz biréfringents, espaeé82dcm pour n’introduire aucune dispersion
supplémentaire. L'impulsion polarisée « p » osailns la cavité. Au moment de I'extraction, la
cellule est actionnée ay, la polarisation de I'impulsion devient donc « apres double passage
dans la cellule. L’extraction se fait ainsi parngmission sur le deuxiéme prisme en quartz. Un
troisieme prisme en quartz extra-cavité recollimat@isceau.

Un oscilloscope permet d’enregistrer le peigne glilsions de la cavité avant et aprés extraction de

limpulsion (fig. 1.9).
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Figure 1.9 : Peigne d'impulsions mesuré a I'osaliope et extraction.
Nous avons extrait de cet oscillateur des imputside 120 nJ avec un spectre de 20 nm. Pour

obtenir des spectres plus larges (50 nm, fig. 1.il@pst nécessaire d'extraire moins d'énergid, Soi
60 nJ.

1.0 T T T T T T T T
ogd gy
osd oY

ol 0

Intesnité spectrale normalisée

02 - dmme e

0.0 T T T T T T T T
700 720 740 760 780 800 820 840 860 880

Longueur d'onde (nm)

Figure 1.10 : Spectre de I'impulsion extraite avee énergie de 60 nJ

(largeur & mi-hauteur : 50 nm, longueur d’onde calg 790 nm).

D’une maniere générale, cet oscillateur est trésable (variations au jour le jour des
performances, réalignement quotidien nécessaitrejeldes causes d’instabilité est la longueur de
la cavité. De plus, I'angle entre le faisceau éxéale faisceau intra-cavité est tres faile1°), le
miroir de récupération fréle le faisceau oscillam®,qui est source de perturbations.

Pour améliorer les performances, il faudrait remgida cellule de Pockels par une micro-
cellule plus courte. La dispersion pourrait aldre @ompensée uniquement par des miroirs chirpés.
Dans le but d’améliorer la stabilité, il faudragadement remplacer le systeme d’extraction par un

polariseur par réflexion tres mince.
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+ Autres oscillateurs haute énergie

Une solution proposée dans la littérature pourfrsiathir des problemes technologiques liés a
'extraction est d'augmenter directement I'énerdigra-cavité en diminuant la cadence de
répétition. Cela repose sur la mise au point dét&savres longues, plusieurs dizaines de metres,
grace a des systemes télescopiques. Dans ce ioéandité créte atteint des valeurs élevées qui
nuisent a la stabilité du blocage de modes. Celgmub est en partie résolu par I'introduction de
dispersion (miroirs chirpés) pour allonger la dude I'impulsion dans la cavité. Le cas d’'une
dispersion négative a été traité, entre autresKpavalevicz et al, qui rapportent la production
d’'impulsions de 150 nJ, 43 fs a 5.8 MHz [1.43]. d4gectre de l'oscillateur reste gaussien mais
relativement étroit (17 nm a mi-hauteur). Il estlégent envisageable d’ajouter une dispersion
positive pour augmenter la durée de l'impulsiongjua la picoseconde. La compression se fait
alors de maniere externe, par une ligne a prisnoes He la cavité, et permet d'obtenir des
impulsions de 130 nJ, 26 fs ou 220 nJ, 30 fs a Hi [f1.44]. L'inconvénient du blocage de modes
en régime de dispersion positive est spectralspkxtre, bien que large, n'est plus gaussien mais

carré, ce qui peut dégrader le profil temporelideplulsion (rebonds).

= Filtrage temporel

Un moyen de « simuler » un oscillateur énergétigsied’amplifier directement I'impulsion
issue de l'oscillateur en régime femtoseconde padiiltrer temporellement avec un absorbant
saturable, transparent aux hautes intenfltéd.

Il est ensuite possible d’injecter cette impulsipropre” dans la chaine CPA (fig. 1.11).

Oscillateur
I

Pré Amplificateur femtoseconde
I

Absorbant saturable
[ III]I;"> Impulsion filtrée = 1pJ

Etireur
|

Pré-amplificateur

L > Chaine CPA classique
Amplificateurs de puissance
I

Compresseur

J
Figure 1.11 : Schéma d’'un systeme CPA incluant un

pré-amplificateur femtoseconde et un absorbantrabta
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L'amplification en régime femtoseconde peut coralaides effets non linéaires génants dans le
cristal amplificateur. L’énergie de I'impulsion sortie d'un tel pré-amplificateur est donc limitéée
guelques microjoules. L'impulsion injectée dansCIBA a ainsi au mieux une énergie d’environ
1 pJ, ce qui nécessite un nouveau pré-amplificatersiceptible de générer de nouveau de I'ASE.

Cette technique permet de gagner deux ordres delgua sur le contraste final. Mais elle
présente quelgues inconvénients : un absorbantab&une permet pas une amélioration du
contraste meilleure que deux ordres de grandepewt introduire des modulations spectrales. De

plus, une utilisation haute cadence (kHz) causgeilissement prématuré de I'absorbant saturable.

Inclure un filtrage temporel de l'impulsion dans thaine amplificatrice est une idée
séduisante. Il doit toutefois idéalement intervemares pré-amplification classique (au niveau
millijoule), pour pouvoir injecter I'impulsion prap dans les amplificateurs de puissance, a gain

modeéré, n'introduisant que peu d’ASE.

Il est par exemple envisageable d'utiliser uneutelide Pockels & commutation rapide pour
nettoyer le front avant de l'impulsion. Les syst@nmmmerciaux disponibles (Kentec, FID)
proposent des temps de commutation de I'ordre 550 P00 ps, 'ASE n’est donc pas supprimée
sur cet intervalle de temps. Des cellules décleexlp@r photoconducteurs et présentant un temps
de commutation de l'ordre de 20 ps ont été dév@eppar la société Fastlite dans le cadre de
SHARP, mais n’existent pour l'instant qu’'a I'état prototypes [1.46].

= Filtrage temporel non linéaire

Une autre solution pour filtrer temporellement [inision est d’utiliser un effet non linéaire
qui exploite la différence d’intensité entre I'inipion principale femtoseconde et le fond d’ASE,
nanoseconde, bien moins intense. La contrainte tgufiltre, qui trouve naturellement sa place
aprés pré-amplification au niveau millijoule, esteqlimpulsion doit étre comprimée avant
I'interaction non linéaire. Si on souhaite ensu&eamplifier 'impulsion filtrée pour atteindre des
énergies de l'ordre de la centaine de millijoules du joule, il faut injecter celle-ci dans une
deuxieme chaine CPA (fig. 1.12).

Le premier double CPA expérimental a été réaliséKadashnikovet al [1.47]. Le filtre non
linéaire de ce montage repose sur la rotation daripation elliptique dans l'air, principe que
j'aurai I'occasion de détailler dans le troisiéntapitre de ce manuscrit.
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Oscillateur )
I
Etireur Le premier CPA fournit
| > des impulsions d’'énergie
Pré Amplificateur environ 1 mJ.
[
Compresseur )

| Le filtre non linéaire transmet I'impulsion

Filtre non linéaire ||]|:'|> femtoseconde principale et rejette ASE
I et impulsions parasites.

Etireur

| Le second CPA amplifie
Amplificateurs de puissance > I'impulsion temporellement

| propre jusqu’au joule.
Compresseur
I _/

Figure 1.12 : Schéma de principe d’un double CP&Auant un filtre non linéaire

Un filtre non linéaire est caractérisé par une ddpace de l'intensité de I'onde transmise par
rapport a l'intensité incidente du typge, = f(l i';), avecn = 2 qui autorise I'amélioration efficace

du contraste. En effet, considérons par exempleffigh non linéaire du deuxiéme ordre£ ) &
une impulsion initiale présentant un niveau d’ASHntdnsité relative 10. L'intensité de
'impulsion qui subit I'interaction est élevée aar@, le piédestal d’ASE peut donc étre rejetéa un
intensité relative de 1. L'amélioration du contraste est potentiellemempartante.

En outre, le filtre doit permettre une discrimioatientre I'onde incidente et 'onde transmise
en introduisant une, ou plusieurs, modificatiomdigative de I'impulsion pendant l'interaction.
Ces modifications peuvent, par exemple, porter laupolarisation, la phase, la direction de
propagation, la longueur d’'onde...

Un tel filtre doit également posséder une effigade transmission suffisante pour injecter
limpulsion nettoyée dans un amplificateur a gaiodéré. Enfin, les caractéristiques spatiales et

spectrales de I'impulsion doivent au moins étrespréées.

Le premier filtre développé dans ce sens au labweatlans le cadre de SHARP est basé sur un
interféeromeétre de Sagnac, étude réalisée en codlibo avec P. d’'Oliveira et T. Auguste du CEA-
DRECAM [1.44. L’interférometre comprend un matériau non linéajui introduit une différence

de phase entre la partie intense et la partie motesse de I'impulsion. La transmission du filtre
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est de 15%. Outre I'encombrement de l'interférométinconvénient majeur de ce filtre est la

mauvaise qualité spatiale du faisceau filtré.

Nous avons étudié en détail d’autres filtres, basésles effets non linéaires du troisieme ordre
influant sur la polarisation de I'impulsion. lisregtituent I'objet de cette thése.

=  Miroirs plasma

Enfin, il est concevable d’agir sur le contrastefiende chaine, c’est a dire sur I'impulsion
ultra-intense. La transmission doit dans ce cas 8tpérieure a 50%, pour éviter des pertes
colossales d’énergie. Dans le cadre de SHARP, alnéa a été tentée dans ce sens, par le groupe
LOA-LULI-CEA, avec des miroirs plasma auto-induits.

Le principe est le suivant : le laser est focatisés vide sur une surface diélectrique, en fait un
substrat de silice classique. Cette surface a assebréflectivité, I'ASE et les pré-impulsions sont
donc dans un premier temps largement transmis@stehsité sur la cible augmente au fur et a
mesure, généere un plasma en excitant les éleationsilieu diélectrique et confére ainsi au miroir
un caractére métallique. Au-dela d’'une certainesidéncritigue d’électrons, le diélectrique se
comporte comme un miroir et le laser est réfléchi.

Les résultats expérimentaux sont bons. Deux mimpiesma successifs ont conduit a une
amélioration du contraste de 4 ordres de grandaxgc une efficacité de 50% [1.49, 1.50].
L’inconvénient reste la complexité et I'encombrengm systéme, ainsi que la nécessité de déplacer

régulierement la cible, détruite a chaque tir laser
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3. Conclusion

La notion de contraste quantifie les défauts ddilpmporel d’'une impulsion ultra-bréve sur
une échelle de temps de plusieurs dizaines de g@oades et sur une grande dynamique ( > 10
ordres de grandeur). Plus précisément, le contdestigne le rapport en intensité entre I'impulsion
femtoseconde et le piédestal d’émission spontamgdiféée, de durée plusieurs nanosecondes.

Il est désormais nécessaire d’atteindre un coetrdst 10 a 12 ordres de grandeur pour les
lasers multi-dizaines ou multi-centaines de Térawa&ela correspond, par rapport aux

performances actuelles, a une amélioration d’amnswiordres de grandeur.

Plusieurs solutions sont envisageables et en ceudeveloppement.

L'une d’elles est particulierement prometteusefitace. Elle consiste a filtrer temporellement
limpulsion aprés pré-amplification, étape pendéaduelle I'émission spontanée amplifiee est
majoritairement générée. Les travaux présentés camsanuscrit se sont attachés a concevoir un
tel filtre, reposant sur un effet d’optique nonélaire. Ce filtre doit impérativement satisfaire

plusieurs critéres.

L’amélioration du contraste apportée par le syst&ame bien sOr de plusieurs ordres de
grandeur.

Le filtre doit étre adaptable a divers niveaux @igie, notamment au milljoule, niveau
d’énergie typique de I'impulsion apres pré-ampdfion.

L’efficacité de transmission en énergie doit étudfisante (> 10%) pour pouvoir injecter
impulsion filtrée dans des amplificateurs de [gaisce, a gain modéré, qui préservent le contraste
gagné par le filtre.

Un point primordial réside dans la préservatiohedgualité spatiale et des propriétés spectrales
du faisceau lors du filtrage.

Ce systeme doit présenter les mémes performancegféuentes chaines laser (adaptabilité en
longueur d’onde et en durée d’'impulsions).

Enfin, il est nécessaire que le fonctionnement ittte fsoit assez souple et robuste pour

permettre une utilisation routiniere qui s’accommals fluctuations quotidiennes du laser.
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Je présente dans cette thése I'étude de plusifats ron linéaires du troisieme ordre et leur
application éventuelle au filtrage temporel poamnélioration du contraste, au regard des criteres
enumeéreés ci-dessus. Nous exploitons les modifieatite la polarisation subies par I'impulsion lors
de ces processus non linéaires. Ces modificataamsendant de l'intensité de I'onde incidente, vont

permettre de séparer I'impulsion principale femtosele du piédestal d’ASE.

Le chapitre suivant expose quelques notions d’aptigpn linéaire du troisieme ordre.
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Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

En raison de leur intensité créte élevée, les isipas breves sont souvent associées a des
effets non linéaires importants, liés a la répodsemilieu dans lequel I'onde se propage. Ces
phénomenes sont la conséquence des modificatianprdpriétés optiques du milieu sous l'action
du champ lumineux intense. Nous nous intéressoiguement a la susceptibilité non linéaire
d’ordre trois, désignée par un tenseur complext m@. Les phénoménes associés sont connus
sous le nom d’effet Kerr optique.

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous t@tailles propriétés du tensew(3) et
établissons I'expression de la polarisation nomdire. Ceci permet de développer un modeéle
théorique pour décrire les modifications de la ps#&ion d’'une onde se propageant dans divers
milieux non linéaires. Il s’agit de phénomenes drer trois, dépendant de lintensité de lI'onde
incidente. En premiére approximation, l'intensiésultante présente une dépendance cubique par
rapport a I'onde initiale. L'intérét potentiel poliamélioration du contraste temporel est évident.
Les effets présentés constituent la base dessfilive linéaires étudiés dans la suite de ce matuscr

Dans la seconde patrtie, je présente brievementgeglconséguences supplémentaires de la
susceptibilité non linéaire sur les propriétés BpéEs et spatiales de I'impulsion. Ces effets,

frequemment observeés, sont 'automodulation degbagautofocalisation.

1. Modifications de la polarisation dans un milieu non linéaire

Dans les chapitres suivants, nous allons étudiemativement les modifications subies par la
polarisation d’'une onde se propageant dans desunililont la susceptibilité non linéaire d’ordre
trois est isotrope ou anisotrope, dans le cas dyaterisation initiale linéaire ou elliptique.

Ce paragraphe établit un modele théorique comyaédaple pour chacun de ces cas.

1.1.Hypotheses

Nous négligerons toujours dans les phénoménesinéaires considérés I'absorption a deux
photons, seule la partie réelle du tensg&? est prise en compte. Enfin, seuls des phénomenes

électroniques non résonnants, c'est-a-dire a répmssantanée, sont considérés. Nous traitons le
cas de milieux naturellement non biréfringents.

Le champ électromagnétique vectoriel incident mbnamatique s’écrit :
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E(t) = E(a) cos wt) (2.1)
Les unités employées sont celles du systeme MKShbhenp électromagnétique est donc exprimé
en Vni?, l'intensitél associée en Wit

&;nO|E|2, avece, = 885x10Fm™. (2.2)

Le champE est décrit par ses composantes orthogonales AdahB un reper@bz)(fig. 2.1).

b
(a) (b)

WV

\

v

g

Figure 2.1 : Repere (abz) dans le cas d’'un chamjaaént polarisé linéairement (a) ou elliptiquemént

Nous voulons connaitre I'évolution des champs B ketrs de la propagation dans le milieu non
linéaire. Les calculs suivants sont effectués piasrondes planes, dans le cadre de I'approximation

de I'enveloppe lentement variable.

1.2. Modifications de la polarisation dans un milieu isotrope

Le tenseur)((3) comprend 81 termes. Pour les matériaux a hautnide symétrie, la plupart
de ces termes sont nuls. Si nous considérons ueunislotrope caractérisé par un repgwgz) les

relations suivantes entre les termes non nulsrtkete )((3) sont verifiees [2.1] :

=X =X, (2.3(a))
Xy T X =X =X =X = X8, (2.3(b))
X =X =X =X = X = XS, (2.3(c))
X =X =X =X, = XD = XS, (2.3(d))
Ces quatre termes sont liés par la relation dogoér :
e X X XS (2.4)

De plus les regles de symétrie de Kleinman étabiisgue :

1
@ =41, =, = 3
Xxxyy _Xxyxy _Xxyyx _§Xxxxx (25)
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Le développement de la polarisation non linéairérdisieme ordre a la méme fréquence que le
champ incident dans le repérqz)s’exprime par :
PO (@) =2 fof&. (@:- w0 0)E; (w)E, (@)E () (2.6)
jkl

Soit, d'apres les égalit¢2.3):

P _3& X E EE +x® E’ E, E, +x® Ey* E, E, +y® Ey* E,E] (2.7)

8 XXXX XXY'y XYXy XY yX

Ex etEy sont les composantes du champ incident dans éeefqyz)

L’équation(2.5) permet alors d’obtenir :

R =y e S E SR [, | 2:860)
Py(s) 3&, XS()XX{E‘ E +;E E" +_|E| E } (2.8(b))

Dans le cadre de I'approximation de I'enveloppddarent variable, I'évolution des chamigset
Ey lors de la propagation est liée a la polarisation linéaire :

dEX_i 2
dz  Any&,

P (2.9(2))

dE
T p 2.9(b))
dz  Anyg,

Le milieu étant isotrope, le repé&peyz) peut étre choisi arbitrairement.

Nous choisissons doncE, = A etE, =B.

Dans ce cas, I'évolution des chanfpstB est décrite par le systeme d’équations suivant :

?ﬁ i;:; i'??xx{l/% A+ (2|B| A+B A)} (2.10(a))
‘:E isi’; §§>xx[|B| B+= (2|A4 B+ A’B’ )} (2.10(b))
Nous introduisons le termg, = 8/1
3_A= y0[|A4 A+5(2|B| A+B A)] (2.11(a))
B iy lgB+olias s ae )| (2.11(b))
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Le coefficientd est nommé coefficient de biréfringence mdwtazdhtg pour un milieu isotrope

[2.2]. Ce terme quantifie les transferts d’énerde A vers B. Les termes e|m\|2A (|B|ZB)

correspondent a 'automodulation de phase, eelesds eer|2A (WZB) a la modulation de phase

croisée.

Nous remarquons qu’une polarisation linéaire seseore : si B est nul, A subit uniquement de
'automodulation de phase et aucun transfert dgirede A vers B n’a lieu. Une polarisation

. . L . . .dB _.dA
circulaire se conserve également. Par exerBpgteA conduit aF =i—.

Z dz
Seule une polarisation elliptique subit des modtfans dans un milieu isotrope. Il s’agit de la
rotation de polarisation elliptique par biréfringeninduite NER : Nonlinear Elliptic polarization
Rotatior). Dans ce cas, la biréfringence induite par effetr a pour conséquence la rotation du
grand axe de l'ellipse (fig. 2.2) [2.1].

y y y
(@ ‘ (b) i

N x Q "
—

o

\ 4

Figure 2.2 : Polarisation elliptique incidente (a) apres propagation (b)

Ce phénomene est étudié expérimentalement et appig filtrage temporel dans le chapitre 3.

1.3. Modifications de la polarisation dans un milieu cristallin anisotrope

Dans le cas d'un matériau cristallin cubique (m@&m)tétragonal (4/mmm), les relatio(&s3)

sont valides, mais la relation d’isotrog25) n’est plus vérifiée. Les quatre termgs? , &

XXX ! XXyy !

X3, ety sontindépendants.

Le coefficient d’anisotropie du tensel,\r(s), noté g, quantifie I'écart par rapport a la situation

d’isotropie :
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® _,0 _,0 _,0
_ )(xxxx )(xxyy Xxyxy )(xyyx
- ®

XXXXX

(2.12)

Si on conserve I'ordre des champs défini d@x8), une relation supplémentaire est vérifiée [2.2] :
® = ,0
Xxyxy _Xxyyx (213)

L’anisotropie du tenseu;r(s) s’écrit finalement :

@ _,O® _ ()
_)(xxxx Xxxyy 2)(xyyx

O (2.14)
Nous pouvons exprime®?) et Py(3) d’aprés(2.7)et (2.13):
p® =35 [)((3’ EJ’E +xS,, B E;+2 x5 |E \ZE] (2.15(a))
X XXXX XXYYy —X y Xyyx |—y X '
P = 3‘90[ OB E + X8, B, EZ+2 X8 |E|2E] (2.15(b))
y Xxxxx y y Xxxyy y X Xxyyx X y '
D’aprés les équations (2.9) et (2.15), nous obtgnon
B O L [yo [E|7E, + 49, B, E2+2 49, |E,| °E,] (2.16(2))
dZ 8/]!’1 XXXX XXYYy =X y XyyXx y X '
% [<3> E,|’E,+x E EZ+2xY EZE] 2.16(b
E_IB/H‘\ XX xxxx y‘ y T Xxyy By Ex XxyyX| ><| y (2.16(b))

Le repére(xyz) correspond aux axes cristallins du matériau. Bdiangle entre I'axex et la

directiona de la composan# du champ incident (fig. 2.3).

a
Y
Je

Figure 2.3 : Repéres (xyz) et (abz), angle

Nous cherchons a exprim%ﬁ et? en fonction deéA etB.
z ,
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Nous avons :
E, =cosB A-sin B (2.17(a))
E, =sinfB A+ cos§ B (2.17(b))
Et également :
dE
dA_ cosfB —=+sinf —~ (2.18(a))
dz ,
dE
dB _ -sinf —=+cosfB —~ (2.18(b))
dz z
dg, | . . s
= s'exprime en fonction d& etB d’apres(2.16)et(2.17):
Z
dE, _. 6mr
T P IR Y M 2.19(a)
>, =cos’ ,8|A42A+ 2cosBsin? ,6’|B|2A—sin,GCos2 L A’B 2.1906)
—25in,80052,8|A428—sin3,8|8|2B+cosﬂsin2ﬂBzA* .
>, = cosfsin’ ,BWZA— 2cosBsin? ,8|B|2A—sin3 [ AB 2.19()
19(c

+ 2sin B cos ,BHZ B -sinScos ,8|B|2 B+cos fB*A’

5, = cosfsin’ B|A” A+ (cos" [ —cosfsin? ﬂ)|B|2A+ sinfBcos B A*B’ 2.19()
- (sin3 [ —sinfcos ﬂ)wz B -sinScos’ [?|B|2 B - cosfsin® SB2A '

De la méme maniére,

dE, = 6mr
d_zy Y n, * [24 Xoox +Zs Xuxyy * 22 XS)W] (2.20(2)
s, =sin® B|A” A+ 2sinScog S|B° A+cosfsin® B A?B’ (2.20(b))

+2cosfsin? ,BWZ B + cos’ ,8|B|2 B +sinfcos BB2A’
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>. =sinfcos ,8|A|2A— 2sin fcos ,8|B|2A+ cos’ B A’B’

i e s a2 At (2.20(c))
~2cosBsin® B/A"B +cosBsin’ B|B| B +sin® BB*A

>, =sinfcos ,[>’|A42A+ (sin3 [ —sinf cos [5’)|B|2A—cos[5’sin2 L A’B

(2.20(d))
+ (co§ [ — cosfBsin? [5’)|A42 B + cosfsin? [5’|B|2 B-sinfcos BBA’

dE
En remplagant% et d—y par ces expressions dans les équat{@ris8) nous remarquons que
z z

: A - R . :
dans I'expression d%— apparait un terme dB|2 B. Ce terme correspond a un transfert d’énergie
,

du chamB vers le champ polarisé orthogonalement.

Le coefficienty de ce terme de génération de polarisation ortialgovaut d’aprée2.14), (2.18),
(2.19), (2.20)

y=i 8§]r71 [)(Si)xx (cos3 [sinB-cosBsin’ ,8)+()(§3X)yy + 2)(§3y)yx)(sin3 [cosf-sinfBcos ,B)] (2.21)
0
y=i Silr?\ [(co§ [sin B—cospBsin’ ,8) (Xﬁi)xx X9, - 2)(f;)yx)] (2.22)
0

_. 61 5 sin(4p)
=l— —_— 2.23
y IBMO)(XXXXU 4 (2.23)

. inl4

y=iy,o smg '8) (2.24)

Il est important de noter que ce terme de générakiopolarisation orthogonale n’apparait pas dans
les équation$2.16) Pour le mettre en évidence, il faut considérech@mp incident qui n’est pas

polarisé suivant I'un des axes cristallinB£ ). 0

Le calcul des autres coefficients est effectuérarere (p. 179).
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L’expression de I'’équation d’évolution du champiAalement obtenue est :

z—':‘ =i yo(l—%sinz(Zﬂ)jsz ................................... automodulation de phase
+i yogsin(4,8)|B|2 B et génération de polarisation croisée
+i 2y0[%sin2(2,[>’)+ 1_30}|B|2A ...................... modulation de phase croisée
—i yo%sin(4,[>’) AZB’ A
—i2y, %Sin(4lg)|p42 B -...... autres processus de mélange a 4 ondes
+i yo[%sinz(z,[;’)+ 1'30} B°A') (2.25(a))

De la méme maniére,
dB . g . 2 2 .
pondl 1—Esm 2B) B B automodulation de phase
i yo%sin(4,[>’)|A{2A .......................... génération de polarisation croisée
+i 2y0[%sin2(2,8)+ 1_30}|A42 Buivioiieeeiiinn, modulation de phase croisée
3\

+i yo%sin(4,8)BzA*

+i2y, %sin(4,8)|B|2A > ..... autres processus de mélange a 4 ondes

+i yo[%sinz(z,[;’)+1;a} AB' (2.25(b))

Les équation2.25 (a)et (b) sont totalement symétriqueA, et B étant interchangeables (la

différence de signe devant les deuxieme, quatrigneenquieme termes provient de la définition de

'angle £).
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Par comparaison avec les équati¢dd1) correspondant au cas isotrope, nous retrouvons les

termes d’automodulation de phase et de modulatophdse croisée, dépendant)d@ , deoet de

1-0 o .

+Esm2(2,8).

'angle S. Dans ce cas, le coefficient de biréfringence itedsiécrit : 0 =

e e 2 2 \ s 7 . y
Nous avons évoqué le terme |E|1 B ([,04 A). Ce terme correspond a la génération d’'une onde

polarisée orthogonalement (XPW paddross-Polarized Wayepar rapport a I'onde incidente. Ce

terme n'existe que pour un milieu dont la suscéljibnon linéaire est anisotropfr # 0) et

dépend de maniere périodiquefdle

Finalement, une onde polarisée soit linéairemenit slliptiquement, peut subir des
changements dans un milieu anisotrope.

Dans le cas d'une polarisation initiale Iinéair&ar(pexemple,B(O)=O), une onde polarisée
orthogonalement (XPW) est générée. Ce processasésedié en détail dans le chapitre 4. Son
application a I'amélioration du contraste tempodé&mpulsions femtosecondes est amplement
décrite au cours du chapitre 6.

Si la polarisation incidente est elliptiqueAQ) # 0, B(0) # 0), & cette contribution XPW
s’ajoute la contribution de rotation de l'ellipske type NER. L'étude simultanée de ces processus
fait 'objet du chapitre 5.
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2. Automodulation de phase et autofocalisation

En plus des changements de polarisation, une ongeopageant dans un milieu non linéaire
d’ordre trois subit des perturbations spectralespeattiales. La présence de la susceptibilité non
linéaire se traduit en effet par une modificatien’thdice de réfraction qui s’écrit alors :

n=n,+n,l (2.26)
no est l'indice de réfraction linéaire B désigne l'indice non linéaire du matériau, lié desnes
diagonaux du tenseyy® par [2.3] :

X — 3 (©) 7
n - 22
2 1 A g Xxxxx ( )

. _ PR o c&n
x2 s'exprime en V2, n; en mfW™. Lintensité du champ edt= %|E|2.

La dépendance de l'indice de réfraction effeati#vec I'intensitd(t,z) est la cause de perturbations

a la fois spectrales (automodulation de phasg)attades (autofocalisation) de I'onde.

Remarquons également que le premier terme desi@uuié®.25) a établi une expression générale
de 'automodulation de phase pour tout champ spggeant dans un milieu anisotrope, dépendant

de x© ,decetp.

XXXX?

2.1. Automodulation de phase

La variation temporelle de l'indice de réfractioree de I'automodulation de phase. En effet,
durant sa propagation, dans le cadre de I'apprdiomae I'enveloppe lentement variable et d’'une
réponse instantanée du milieu, I'impulsion acquiek phase non linéaire [2.4] :

. (t) =2/]—nnzL | (t) (2.28)

Cette phase dépendante du temps modifie la laegdarforme du spectre comme on le vérifie en

introduisant la notion de fréquence instantanée :

alt) = @, - dlt) (2.29)
suft) =< ) (2.30

44



Chapitre 2 : Non-linéarités d’ordre trois

La figure 2.4 représente I'exemple d’'un profil tesrgd d’intensité de type gaussien et la variation
5w(t) associee dans le cas, >0. Le front avant de l'impulsion, pour quue%(t)>0, est

translaté vers les hautes longueurs d’onde, tamaésle front arriere est décalé vers les basses

longueurs d’onde.

pt
7

to tO

Figure 2.4: Dépendance temporelle de l'intensitgatation de la fréquence instantanée associée.

L’automodulation de phase est donc, dans la plupest cas, responsable d’'un élargissement du
spectre, typiquement des bosses apparaissent aguelors d’onde extrémes et un creux se forme
au centre du spectre. La modification du spectreégatement trés fortement liee a la phase

spectrale de I'impulsion.

L 2m G o . L
La quantlte7 nZJ'I (t,2dz est appelée intégrale B et quantifie usuellememthlase non linéaire
0

accumulée lors de la propagation de I'impulsionsdarchaine laser.
2.2. Autofocalisation

Une autre conséquence de l'effet Kerr est l'autalisation du faisceau, due a la variation de
l'indice de réfraction avec lintensité spatiale. Effet, si une onde présente une distribution
transverse d’intensité non uniforme dans un matélant I'indice non linéaire est positif, celui-ci
agit comme une lentille convergente, appelée lerdié Kerr (fig. 2.5(a)). Si le milieu non linéaire
est long ou si l'intensité est trop importantefdesceau focalise dans le matériau, en un point dit

d’effondrement, ce qui est source de dommagesdfigb)).

~ —
(@) G e N
_>—__J

—
-]

Figure 2.5 : Autofocalisation par effet Kerr

Ce phénomene, bien contrélé, est a l'origine d'guitage d’'impulsions par filamentation [2.5-
2.7].
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Notons que l'autofocalisation intervient toujourdaspuissance de I'impulsion est supérieure a
une certaine valeur, appelée puissance critiBu (ndépendamment du diamétre du faisceau.
La puissance critique est caractéristique du mitienl linéaire traversé et s’écrit [2.8] :

_ 1(061)°
8n,n,

P

cr

(2.31)

Par exemple dans Iair, dont I'indice non linéanaut 3.2x13° cmfW™, la puissance critique est
d’environ 3 GW.

La position du point d’autofocalisation est partreriée a I'intensité initiale de I'impulsion.

L'automodulation de phase et l'autofocalisationt st#s phénomeénes bien connus, que nous
aurons l'occasion d'observer, et d'utiliser, aurcales réalisations expérimentales décrites dans
cette these.

Le modele théorique développé dans ce chapitreitdésr modifications de la polarisation
d'une onde se propageant dans un milieu non lmédirinclut les cas d'un milieu dont la
susceptibilité non linéaire du troisieme ordre msitrope, ou anisotrope. Il est adapté a une
polarisation incidente linéaire ou elliptique. lkteainsi approprié a plusieurs configurations
expérimentales. Les filtres non linéaires successent développés et étudiés au cours de ma thése
reposent sur ces modifications non linéaires dpodlarisation de l'impulsion femtoseconde. Le

modele théorique décrit ici sera donc exploité dange la suite du manuscrit.
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Chapitre 3 : Rotation non linéaire de polarisatieliptique dans l'air

Les changements de polarisation subis par une ssmgeopageant dans un milieu non linéaire,
présentés dans le chapitre 2, ont fait I'objet dmloreux travaux, expérimentaux et théoriques. Par
exemple, une onde polarisée linéairement injectées dune fibre biréfringente connait des
changements de polarisation dépendant de l'intemsiiale [3.1]. Les applications sont multiples :
mise en forme spatiale et temporelle d'impulsioB&]| filtrage temporel [3.3, 3.4], filtre passe-
haut [3.5].... L’avantage de l'utilisation de fibreptiques est bien sir la possibilité d’avoir une
interaction non linéaire sur une trés longue distan

Dans le cas d’'un milieu isotrope, la rotation d'ywdarisation elliptique par biréfringence non
linéaire induite a également été largement étu@de 3.7]. On parle dans ce cas d’un processus de
type NER Nonlinear Elliptic polarization Rotation)Ce dispositif a été utilisé pour déclencher le
blocage de modes [3.8], pour mesurer la suscdf#ibibn linéaire de difféerents milieux [3.9], ainsi
gue pour améliorer le contraste temporel d'impulsi@ourtes [3.10], et plus récemment dans
[3.11].

Dans ce chapitre, nous exploitons la rotation paéfingence induite d’'une polarisation
elliptique dans l'air. Ce processus fait I'objetindestigations essentiellement expérimentales,
réalisées pour mettre au point un filtre tempow tinéaire efficace en vue de I'amélioration du
contraste d’'impulsions femtosecondes d’énergierenvi mJ.

L'objectif de ce chapitre est d’exposer les cowdis de fonctionnement du filtre, les
caractéristiques du faisceau filtré, les avantagesette méthode de filtrage, ainsi que ses limites

La premiere partie décrit le dispositif expérimémancu et rappelle les équations théoriques
associées établies au cours du chapitre précétlerpose dans un second paragraphe I'influence
capitale de la phase spectrale de l'impulsion dtgtisur le bon fonctionnement du filtre. La
troisieme partie rassemble les caractéristiquefgidueau filtré. Enfin je conclurai en montrant que
ces résultats, quoigu’encourageants, ne permegitentimplémentation définitive de ce filtre dans

un systeme laser.

Ce travall a fait I'objet d’'une collaboration enteeLOA et Pascal d’Oliveira ainsi que Thierry
Auguste du CEA/DRECAM/SPAM (Service des Photongymids et Molécules, Département de
Recherche sur 'Etat Condensé, les Atomes et ldédvtes, Commissariat a I'Energie Atomique, a
Gif-sur-Yvette) dans le cadre du contrat SHARP.
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1. Description du dispositif expérimental de filtra ge non linéaire

L’application du processus de rotation de polaiasaelliptique par biréfringence induite a
I'amélioration du contraste temporel d’impulsioesitosecondes a déja été démontrée, notamment
par Homoelleet al. [3.11]. Dans cette expérience, le milieu non lir@mployé est un guide
d’'onde creux empli de xénon, placé entre deux laqqest d’'onde et deux polariseurs croiseés.
L’efficacité de couplage dans le guide d’'onde est6@%. Dans cet article, 'amélioration du
contraste pour une impulsion incidente d’énergielgques microjoules est estimée meilleure que
deux ordres de grandeur.

Toutefois, cette méthode n’est pas adaptée aadétd’impulsions plus énergétiques.

Nous avons modifié le montage en utilisant I'aimeoe milieu non linéaire. Le faisceau est
focalisé directement dans l'air pour atteindre leeau d’intensité optimal. Le filtre est ainsi

utilisable au niveau millijoule.

1.1. Caractérisation de la source

Les expériences ont été réalisées avec un lagnadoppement du laboratoire dont la cadence
est 1 kHz. Ce systeme est basé sur la techniqueptfecation a dérive de fréquences dans des
cristaux de saphir dopé au titane. L'oscillatebiatage de modes émet des impulsions de 4 nJ dont
le spectre, centré autour de 800 nm, mesure a atehia50 nm. Ce faisceau est envoyé dans un
étireur a triplet de Offner qui étire I'impulsionuie durée proche de 300 ps. Celle-ci est ensuite
amplifiée jusqu’a 1 mJ dans un amplificateur régatifepuis dans un amplificateur multipassages

pour atteindre 3 mJ. Aprés compression, I'énerga@imale disponible est 1.2 mJ (fig.3.1).

Oscillateur |20fs Amplificateur Amplificateur 45 fs

Etireur | R
Ti: Sa 3nd Régénératif [ggmy| 4 passages (3 Compresseur 12

Nd :YLF 10 W, 1 kHz Nd :YLF 15W, 1 kHz

Figure 3.1 : Laser CPA 1.2 mJ, 45 fs, 1 kHz.
Les impulsions apres amplification et compressiohume durée de 50 fs environ pour un spectre

de 22 nm dont la longueur d’onde centrale est 8@9(fig. 3.2(b)). Un dispositif SPIDER [3.12]

permet de mesurer l'intensité temporelle et la phepectrale de 'impulsion (fig. 3.2). Le résiduel
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de phase spectrale tres faibleQ.5 rad) signifie que l'impulsion est correctemeomprimeée, sa

durée est limitée par transformée de Fourier.
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Figure 3.2 : Mesure SPIDER (a) intensité tempor€l@ phase spectrale et

intensité spectraled, =809nm A4 = 22nm) de l'impulsion comprimée.

1.2.Montage expérimental

Le dispositif expérimental de filtrage est relathent simple (fig. 3.3).

Polariseur
N4 f=600 mm A4 Analyseur

Figure 3.3 : Dispositif expérimental du filtre nbnéaire.

Le faisceau incident polarisé linéairement travense premiere lame quart d’onde, dont I'axe
rapide est tourné d’'un angtepar rapport a la direction de polarisation ingiaCette lame généere
un faisceau polarisé elliptiquement, ensuite feéalar une lentille de 600 mm. La rotation du
grand axe de l'ellipse a lieu durant la propagatanvoisinage du foyer.

Le faisceau étant de nouveau collimaté, la secdaohe A\/4 est croisée par rapport a la
premiére, c'est-a-dire que si aucun effet non lieéaa lieu le faisceau retrouve sa direction de
polarisation originale et n'a pas subi de déphasdde analyseur fait ensuite office de
discriminateur, il permet de transmettre la pdrtiense de I'impulsion dont la polarisation a tarn

Les polariseurs de Glan sont en calcite, traitéiredlet large bande spectrale autour de
800 nm. Les lames d’onde sont achromatiques d'didtes taux d’extinction de ce montage est de
7.10% mesuré avec le régime nanoseconde de 'ampéficatgénératif. Le taux d’extinction est la

« fuite » mesurée apres I'analyseur si aucun affatlinéaire n’a lieu.
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En régime femtoseconde, lorsqu’il y a interactiam tinéaire, j'ai vérifié expérimentalement
gue la transmission du filtre est optimale paueE 225°, conformément aux valeurs rapportées
dans la littérature [3.7, 3.11]. Il ne se passea sea =0° ou a =45 (polarisation linéaire ou

circulaire, cf. p. 38).

1.3.Modéle théorique associé au filtre non linéaire

Ce paragraphe rappelle les équations d’évolutienctiamps établies dans le chapitre 2 pour un
milieu isotrope (p. 37). Considérons un repere aleut xy2 dont les axex ety sont les axes
neutres de la premiéere lah&l. La polarisation elliptique générée est donaitepar les champ&

et B, projections du champ initial d’amplitudg surx ety (fig. 3.4).

Analyseur y
A

\ EO

0 [ i

Polariseur “

Figure 3.4 : Champ Einitial, champs A et B utilisés pour la modélisati

Dans le cadre de I'approximation de I'enveloppddarent variable et pour des ondes planes,

I'évolution des champs A et B est décrite par lpsadions(3.1):

iy, 4 arolerarea] (3.1(a)
& =iy,|B'B+o(A"B+ A% (31(6))

671

Je rappelle qug, = ain
0

® et 5:}.
XXXXX 3

Les conditions initiales correspondent aux deux pamsantes A(0) et B(0), décalées en phase de

w2 : A(0)=E,cosa et B(0)=iE,sina. Aprés interaction sur une distance L et aprésams par
la deuxiéme lame d’onde, le champ transmis paalaeur s'écritC(L) = A(L)sina +i B(L)cosa

. " . CELN
et l'intensité mesurée es,, = ; olc(L)’.
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cELN,

2 |E0|2)

. , I
La transmission du filtre est le rapp0|ﬂt|°.“—t (l,=
0

Le systeme d’équatioB.1) est résolu numériquement grace a un programme aogeé le
logiciel de calcul formel Maple. La grandeur pegtite pour les simulations est le produjtE. L .

La figure 3.5 montre ainsi la transmission pré\hé&ptiqguement pour une onde plane en fonction de

l'intensité initiale et de la longueur L d’interaan, pour différentes valeurs de

0,55 . — B
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oas] | @< 30° : 4

1| —— a=25° i ~
— Z,
c:é)_ 0,40—_ a=225° /
—_—— — ()
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S 0254 :
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A
Figure 3.5 : Transmission théorique pour une ond@e en fonction d¢/, EZL , pour a = 30°,

a=25,a=225°,a=20°,a =17°. L'espace hachuré est la zone de fonctionnemefiitrédu

Cette figure nous permet en premier lieu de coedjurant a la valeur optimale de I'angte

6n 3
En effet, rappelons qug, =—— y©® etn, =—> 4O
pp q EO 8A nO Xxxxx 2 4£0CI’1§ Xxxxx
Nous obtenons une autre expressiorygg; L :
2n
yoE§L=7n2|oL=¢NL (3-2)

La quantité y,E;L correspond a la phase non linéaire accumulée jpadd polarisée

elliptiquement pendant I'interaction (chapitre 2,4d). Dans notre expérience, cette grandeur vaut

environ 3 a 4 radians. Le calcul de cette valeudéillé p. 65.

Pour cette valeur dg/,EZL, la figure 3.5 montre que la valeur de I'angtepour laquelle la

transmission est optimisée se situe autour de 22équi est en accord avec les observations

expérimentales. Dans toute la suite, on considépesar = 22.5°.
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D’autre part, la figure 3.6 représente la courbéotljue de rendement, pour =225°,

toujoursen fonction dey, EZ L mais en échelle logarithmique.

0.1+

0.01 4

Transmission théorique

1E-34

1E-4 ———————rt ————
0.1 1 10

2
Yo EoL

Figure 3.6 : Transmission théorique en fonctionydéE, L, pour a = 22.5°.

La droite figure une dépendance quadratique.

Cette courbe démontre que, jusqu’a environ 10%idafité, le rendement évolue de maniére
quadratique avec le produit, EZL . Cela confirme que, en premiére approximatiomtéisité de

'onde transmise présente une dépendance cubiqteanment temporelle, par rapport a l'intensité

de I'onde initiale. Le contraste du faisceau traissmoit donc étre significativement amélioré.

1.4.Conclusion

La variation de lefficacité de transmission en doon des parametres de I'expérience
(ellipticité, intensité incidente, non linéarité duilieu, longueur d’interaction) est établie de

maniére théorique.

Pour une longueur d'interaction donnée, l'intenditéfaisceau joue un réle prépondérant sur

I'efficacité du processus.
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2. Influence de la phase spectrale sur I'efficacité du filtre

Dans nos expériences, I'énergie incidente est dienih 850uJ pour une durée minimale
d’'impulsion d’environ 50 fs. Nous avons mesuré lantetre du faisceau au foyer: 120n.
L'intensité au foyer atteindrait donc au maximum @ Wcmi?, ce qui est considérable. Divers
phénomenes parasites sont susceptibles d’interveals que ['automodulation de phase,
l'autofocalisation du faisceau, et l'ionisation’de.

En effet, lorsque le champ électrique est de l®rde grandeur ou supérieur au champ
atomique, il devient possible d’'ioniser le gazaetéun plasma. L'ionisation introduit une variation
temporelle de l'indice de réfraction du milieu qand a défocaliser le faisceau. L'impulsion subit
donc un déphasage et des modifications spectrialeffet Kerr étant négligeable par rapport a
l'ionisation, il est important de conserver I'ingt@ dans un régime ou l'ionisation de I'air est
faible. L'intensité ne doit pas excéder4Wcm? [3.13].

Le processus optimisé correspond donc a une situatéquilibre entre ces phénomenes et
s’est révélé tres instable en termes de transmistide qualité de I'impulsion filtrée.

Le contréle de la phase spectrale de I'impulsidtieile s’est avéré extrémement important pour
maitriser aussi précisément que possible le nivaensité de I'impulsion au moment de

l'interaction non linéaire et la répartition templde de I'énergie.

2.1.Contréle de la phase spectrale

A énergie incidente fixée, pour a la fois obtenir kiendement de transmission correct et
préserver le spectre de l'impulsion filtrée, le wble tres précis de l'intensité (c’est a dire de |
durée de I'impulsion) et de la répartition templerele I'énergie est absolument nécessaire. Nous
avons effectué ce contrble en introduisant desutiefde phase spectrale, des deuxiéme et troisieme
ordres. La phase spectrale est modifiée en utilisanDazzler (filtre dispersif acousto-optique
développé par la société Fastlite [3.14]) et egglant le compresseur du laser (fig. 3.7).

Le compresseur est constitué de deux réseaux gasaiéparés d’'une distancétitage). Soit
'angle d’incidence sur le premier résedll'angle de diffraction, N le nombre de traits par
millimétre des réseauf.eti sont liés par la loi de diffraction des réseaux :

singd —sini = pAN (3.3)
p est l'ordre de diffractiofp = -1).
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Diedre

&)
- N\

Yvy

Réseau 2

Figure 3.7 : Schéma du compresseur

Les coefficients du deuxieme et du troisieme ordeela phase spectrale introduite par un tel

compresseur valent [3.15] :

LA*N?
@ —_ B} 3.4
¢comp 2 C052 6 ( )
31 sind
® =—— 11-AN ] 3.5
¢comp 2 ( C082 0 ( )

Nous modifions donc la phase spectrale des deuxéreisieme ordres en jouant sur le tirage L

du compresseur et en changeant I'angle d’incideocée réseau.

L’ajustement précis de la phase spectraﬁl@) (et ¢(3) combinés) permet de contrdler I'intensité

et la répartition temporelle de I'énergie. Un boompromis entre l'efficacité en transmission

(= 23%) et le comportement spectral de I'impulsidirée a été expérimentalement obtenu pour
I'ajout des quantités suivantesg® =7000fs*> et ¢© =-200000fs®. Nous verrons que ces

valeurs combinées de phase spectrale conduisexst éhdngements significatifs du profil temporel

de I'mpulsion : augmentation de la durée et ageitpré-impulsions. L'influence des coefficients

¢(2) et ¢(3) (signe, valeur) est étudiée séparément dans lespgagraphes suivants.

2.2.Influence de la phase spectrale du deuxieme ordre

2.2.1. Evolution du spectre de I'impulsion

Le signe de la phase spectrale du deuxieme ordr@as d’incidence sur le rendement, mais

influence le comportement spectral. La figure 3présente les spectres expérimentaux obtenus

aprés filtrage, ave@® = -200000fs®, pour ¢® =7000fs? (a), dans ce cas le rendement est de

23%, et pourg® =-7000fs? (b), le rendement est alors de 18%.
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Une phase spectrale du second ordre positive corduin élargissement du spectre (fig.
3.8(a)), alors qu’une phase spectrale négativeakerplutét un rétrécissement (fig. 3.8(b)). Ceci
s’explique par les propriétés spectrales de l'aoiufation de phase [3.16]. Ces propriétés sont
explicitées en annexe (p. 185). Pour ne pas dimilauargeur spectrale, nous choisissons d’ajouter
un chirp positif.

1.2 T T 1,2

: - - - Spectre initial () - - - Spectre initial

—— Spectre aprés filtrage ¢°>0 Spectre aprés filtrage #°<0
] . - v

e e e ‘ 1,0
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/\/ \
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Figure 3.8: Evolution du spectre en ajoutant dglease spectrale du second ordre
(@) #?> 0, largeur & mi-hauteur du spectre aprés filtra@ nm, centré & 812 nm

(b) #?< 0, largeur & mi-hauteur du spectre aprés filtra@@nm, centré & 810 nm

Notons que l'automodulation de phase induite parecessus et révélée par ces spectres est

également responsable de I'instabilité du filtre.

2.2.2. Effet Kerr retardé

D’autre part, nous remarquons sur tous les speetmesgistrés un décalage vers les hautes
longueurs d’onde. Ce décalage spectral s'expliquégifet Kerr retardé de l'air.
En effet, la réponse non linéaire de I'air compremé contribution qui n’est pas instantanée.
Rappelons que la susceptibilité non linéaire meddivaleur de l'indice de réfraction :

n=n,+An (3.6)

Dans le cas d’'un milieu a réponse électronique nésnonnante, la contribution non linéaire s’écrit
simplementAn(t) = n,1 (t). Ce terme instantané correspond a la déformationugige électronique
sous I'action du champ.
Dans certains cas, s'ajoute une contribution réggrdl’origine nucléaire (réorientation des

molécules) :

An(t)=n,1 (t)+ jR(t —t')1 (t")dt (3.7)
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La fonction R(t) dépend du milieu, et de la durée de I'impulsioatt€ contribution est nulle pour
les gaz atomiques ou moléculaires symeétriquesyce’est pas le cas de lair.

Quand il y a effet Kerr retardé, I'indice non limé&aprésente un front avant plus raide (fig. 3.9(a)
La variation &u(t) de la fréquence instantanée par rapport a la fremgud’origine est représentée

figure 3.9(b)). La création de fréquences danslge est ainsi favorisée [3.13, 3.17].

A
ou(t
Nretard (t) OL( )

! (b)

v

|~
to

Figure 3.9 : Contribution de I'effet Kerr retardé

L’effet Kerr retardé est d’autant plus importantedimpulsion est courte [3.17]. Ce phénomene

n’est pas négligeable dans nos expériences.
2.3.Influence de la phase spectrale du troisieme ordre

L’influence de la phase spectrale du troisiemeesinr la valeur de transmission s’est avérée
critigue. La globalité de nos expériences a mogtrén ajout trés important de phase spectrale
cubique négative¢((3) =—200000fs®) était indispensable pour obtenir un rendementveoable
(environ 20%). Une phase cubique négative corrasgofiajout de pré-impulsions sur le profil
temporel.

Deux points a commenter apparaissent. D’une pa#,grande quantité de phase (en valeur
absolue) est requise. D’autre part, la phase celigit étre négative. En effet, si la phase spectral

du troisiéme ordre ajoutée est positive, le renderest alors tres faible (quelques %).

2.3.1. Hypotheéses : code de simulation complet

Durant nos travaux, le CEA/DRECAM a développé un codmplexe, prenant en compte,
dans I'approximation paraxiale, les modulationstisp@mporelles gaussiennes de l'impulsion,
'automodulation de phase et la modulation de plaeesée, le potentiel d’'ionisation de l'air et

I'effet Kerr retardé.
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Les modélisations reproduisant les conditions depérience valident la nécessité d’'une trés

grande quantité de phase cubique.

Les quantités combinées g? et ¢© définissent la répartition temporelle de I'énerdie
limpulsion considérée. La figure 3.10(a) représetiallure temporelle de l'impulsion, pour
différentes valeurs des®®, avec ¢® =7000fs*fixé & la valeur expérimentale. L'intensité est
normalisée par rapport a celle de I'impulsion pigefaent compriméed® =0, ¢® = D
Cette figure montre que les grandes quantités eleuwvaabsolue de phase cubique

(¢® >100000fs®) correspondent alors a des changements signi§ichtiprofil temporel.
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Figure 3.10: (a) Intensité temporelle normaliséd’ohepulsion avant filtrage pour différentes
valeurs deg® (¢ @ =7000fs?). I, est l'intensité obtenue pogt? = 0,4 =0.

(b) Transmission théorique correspondante pougdifites valeurs dg®® (@ = 7000fs?).

D’une part, des pré-impulsions sont générées, poagiendrons par la suite.
D’autre part, l'intensité créte de I'impulsion pripale est finement ajustée. Ainsi, a une quantité
donnée de phase cubique correspond une valeurenbité créte a laquelle est associée la
transmission du filtre, comme le montre la figur&0gb). Aux grandes valeurs @€ (en valeur
absolue) correspond une bonne transmission.

Nous remarquons cependant que le meilleur rendeni#ehu d’aprés le code n’excede pas

10%, soit deux fois moins que les mesures expétaren
L'ajustement de l'intensité créte de l'impulsicgshpas la seule influence de la phase cubique

sur le fonctionnement du filtre. En effet, un autn®yen expérimental d'ajuster la valeur de

l'intensité est de diminuer I'énergie incidente.nMéavec une énergie plus faible, sans ajout de

61



Chapitre 3 : Rotation non linéaire de polarisatieliptique dans l'air

phase spectrale, la transmission du filtre n'dtteas 23%. De plus, la transmission expérimentale
reste trés faible si la quantité de phase spealtateoisieme ordre est positive.
L'importance capitale du signe de cette quantiéstrpas reproduite par le modele. Soulignons

tout de méme que la prise en compte de I'effet Ketardé dans le programme de simulation a

permis d’améliorer légérement (quelques %) la trassion dans le cag® <  par rapport au cas

#® >0. Il est possible que les pré-impulsions dues phiase cubique négative, bien que moins

intenses, activent 'effet Kerr retardé pour legzage de I'impulsion principale. En effet, le délai d
ce phénomene est de l'ordre d’'une centaine de Bmutmdes [3.18]. L'influence de cet effet

pourrait étre sous-estimée par le code.

2.3.2. Signe de la phase cubique : cas du xénon

Des expériences complémentaires réalisées avecdidonx gaz noble dont la réponse non
linéaire est instantanée, tendent a confirmer okiygse selon laquelle I'influence du signe de la
phase cubique est trés vraisemblablement liedfatli€err retardé. Le milieu non linéaire employée
est alors une cellule de gaz xénon. La pressiogateest variable et permet d’ajuster la non
linéarité du milieu. A pression atmosphérique,dize non linéaire du xénon vaut 8€om*w™
[3.17]. Cette valeur varie linéairement avec laspren. Pour comparaison, celui de I'air & pression
atmosphérique est de 3.2%E0n°W™. Le potentiel d'ionisation du xénon est comparabtelui de
l'air [3.13].

Expérimentalement, la possibilité de contrdler lan-finéarité du milieu permet une plus

grande souplesse sur les parameétres laser, notanemere qui concerne la phase spectrale. Les
résultats expérimentaux suivants sont obtenus p&ui= 0.

La figure 3.11 représente l'efficacité de transmisexpérimentale du filtre en fonction de la
pression de gaz, pour trois valeurs différentes plemse spectrale cubiqueg® = |, 0
¢® =100000fs®, et ¢ =-100000fs°.

La transmission varie quadratiquement avec la m@atité du milieu, comme prévu par le
modele théorique dont les résultats sont préselatiés le premier paragraphe de ce chapitre (p. 56).

A pression constante, l'efficacité obtenue pg? # eft moins élevée que si la phase est
nulle, car cela entraine une diminution de I’inttéwsréte(l (¢(3) % O)< I (¢(3) = O))

D’autre part, les courbes de rendement obtenues $@u=100000fs® et ¢® = -100000fs?

suivent exactement la méme dépendance. Le probdent@réversibilité du signe de la phase du
troisieme ordre n'existe pas dans cette disposition
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Figure 3.11 : Transmission expérimentale en fomctle la pression de xénon, pour différentes
valeurs de phase cubiqug® =0, ¢® =100000fs?®, et ¢® = -100000fs?).

Les droites figurent une dépendance quadratique.

Ces résultats confirment l'influence de la conttilbn non linéaire retardée de l'air sur

'importance du signe de la phase spectrale dsiéie ordre.

Nous n'avons pas donné suite a cette configuraponr I'application au filtrage, car
I'efficacité maximale de transmission mesurée es7%. De plus, le spectre de I'impulsion était

fortement modulé.

2.4.Conclusion

Les conditions expérimentales permettant la me#letransmission dans l'air ont été
déterminées. Les quantités suivantes de phaserapedbivent étre ajoutées a I'impulsion initiale
grace au compresseur et au Dazzler de la cha@ffe = 7000fs” et ¢©@ = -200000fs>.

Ces valeurs sont combinées pour obtenir les caistaj@es du profil temporel (pré-impulsions
et intensité créte) optimisées pour la rotatiopadlarisation elliptique dans lair.

Ces grandes valeurs de phase nécessaires sontamvénient du filtre et demandent un

ajustement quotidien.

Dans cette configuration, le rendement du filtredésnviron 23%. L'impulsion filtrée posséde

donc une énergie de I'ordre de J@Dqu’il est nécessaire de caractériser.
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3. Caractérisation de I'impulsion initiale et de I impulsion filtrée

3.1.Configuration retenue : caractérisation de I'impulsion initiale

3.1.1. Allure temporelle et phase spectrale

Rappelons les quantités de phase spectrale ajaut@apulsion initiale : ¢ = 7000fs® et

¢ =-200000fs®. La mesure SPIDER de cette impulsion permet deaitrerexpérimentalement
I'allure de I'intensité temporelle et de la phapedrale (fig. 3.12).

20

1.0

(b)

0.8+

= IS
15 a

0.6 4

o

0.4+

Phase spectrale (radians)

\\ %

o

0.2+

Intensité temporelle normalisée

0.0 T T T T 5
-800 -600 -400 -200 0 200 790 795 800 805 810 815 820 825 830

Temps (fs) Longueur d'onde (nm)

Figure 3.12 : Mesure SPIDER (a) intensité temperglb) phase spectrale de I'impulsion initiale.

Le profil temporel de 'impulsion montre bien unssymétrie trés importante générée par la phase

cubique. La durée de I'impulsion principale donpéela mesure est de 120 fs.

Pour évaluer l'intensité de I'impulsion au foydrfaut considérer que celle-ci est plus longue
gue l'impulsion parfaitement comprimée et que lagghspectrale distribue de I'énergie dans les
pré-impulsions. Nous considérons donc la courberitpge de la figure 3.10(a) (p. 61). Cette

| (9 = 7000fs’, ¢ = -2000005s’)
courbe montre que 5 5 2 =0.25
1(p? =0fs’,4 =0fs")

L'intensité au foyer de I''mpulsion comprimée étahid* Wem?, nous estimons que lintensité

créte au foyer dans les conditions de I'expérierse 7.10" Wem™.
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Un point important est lionisation du milieu. Pdarvaleur d’intensité de I'impulsion lors de
linteraction, d’aprés [3.19], le ratio d’ionisatiode 'azote est seulement de>1@n peut donc

penser que I'ionisation ne joue pas un réle majeus le processus.

3.1.2. Phase non linéaire accumulée

Il est possible d’évaluer la quantité de phaselm@aire accumulée par effet Kerr :

2n
A =7n2LI : (2.7)

L'indice non linéaire de I'air vaut 3x20™° cnw™.
En admettant que la longueur d’'interaction corredpibta distance de Rayleigh, nous obtenons une
valeur minimale de la phase non linéaire accumpégelant la propagationg, = 29rad.

Pour cette valeur de phase non linéaire, l'autor@idm de phase n'est pas négligeable,
comme nous l'avait montré I'évolution du spectre Kdepulsion lors du filtrage (p. 59).

L’automodulation de phase peut ultérieurement nailee qualité temporelle de I'impulsion.

D’autre part, d’apres la courbe de rendement théeriapparaissant figures 3.5 et 3.6 (p. 55,

56), ¢, = 29rad correspond a une efficacité de transmission de 2a8%ron. Cette valeur est

proche de la valeur expérimentale (23%). Pourtantalcul est effectué pour des ondes planes. La
valeur réelle de transmission devrait tenir conges modulations spatio-temporelles de I'onde, et
donc étre plus faible.

Il faut rappeler que ce modéle ne prenait en comptéonisation éventuelle du milieu, ni I'effet
Kerr retardé, dont I'influence a été démontree.

De plus, la valeur dea. est certainement sous-estimée puisque la longlliederaction n'est pas

connue précisément.

Il est désormais nécessaire de mesurer le conteamfgorel de I'impulsion filtrée, ainsi que ses

caractéristiques spectrales et spatiales.
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3.2. Amélioration du contraste temporel : corrélation grande dynamique

L’amélioration du contraste a été évaluée au mogem corrélateur grande dynamique
commercial $equoia prété par la société Amplitude Technologies). Ligmnaix injectés dans
I'appareil avant et apres filtrage sont de mémegad190uJ) et parcourent le méme trajet optique
(montage polarimétrique). Ainsi les corrélationstemlnes sont directement comparables. Les
résultats apparaissent figure 3.13.

1 T T T T
Front avant — Avant filtrage

—— Aprés filtrage

0.01 .
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1E-4

Limite de détection

1E-59" qu corrélateur

1E-6

1E-7

Intensité temporelle normalisée

1E-8

Délai (ps)
Figure 3.13 : Corrélation grande dynamique de I'inlgion avant et apres filtrage. Le rendement de

conversion est alors de 20%. La limite de déteétige 'appareil est 4x16

L'impulsion initiale présente un fond d’émissionospanée amplifiée d’intensité relative
2x10® & + 20 ps autour de I'impulsion principale. Unmgtanombre d’impulsions parasites sont
présentes, essentiellement dues aux éléments qauitgide I'amplificateur régénératif. Pour la
valeur d’énergie disponible pour la mesure, latiénmde détectivité du corrélateur utilisé était de
4x10°. En conséquence, aprés filtrage, le fond d’ASE rpest visible, la dynamique de mesure
n'est pas suffisante. On observe tout de méme epiéldncs caractéristiques de I'impulsion sur la
plage temporelle + 10 ps sont lissés aprés filirégge fronts de montée de I'impulsion sont tres
raides. Les pré-impulsions ont également dispaeu,quei permet d’estimer I'amélioration du
contraste entre 3 et 4 ordres de grandeur. Celig@rveorrespond au taux d’extinction du montage
polarimétrique. Les post-impulsions résiduellesaagissant sur les deux courbes sont générées par

les lames d’'onde.

66



Chapitre 3 : Rotation non linéaire de polarisatieliptique dans l'air

3.3. Caractérisation spatiale de I'impulsion filtrée

Un autre point important pour l'utilisation ultéuie de I'impulsion est I'évolution spatiale du
faisceau lors du filtrage. Le faisceau filtré nentme aucune distorsion spatiale, comme illustré
figure 3.14. La figure 3.15 représente une coupezbiotale (a) et verticale (b) du faisceau avant et

apres filtrage. Les images ont été enregistréeh@mp proche, aprés I'analyseur.

Figure 3.14 : Images du profil spatial du faiscematant (a) et apres (b) filtrage.
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Figure 3.15 : Coupes des profils spatiaux X (aY €b) avant et aprés filtrage.

L'absence de distorsion du profil spatial est unmlitg indispensable pour envisager

I'amplification de cette impulsion.

3.4. Caractérisation spectrale de I'impulsion filtrée

Le spectre de l'impulsion mesuré apres filtrage @dti de la figure 3.8(a), de nouveau
représenté figure 3.16(a). Une mesure SPIDER afféweée pour mesurer la phase spectrale de

limpulsion filtrée. Le résultat apparait sur lgudre 3.16 (b).
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Figure 3.16 : Mesure du spectre (a) et mesure SIRIE la phase spectrale (b)

de l'impulsion avant et apres filtrage. Le rendetrdmconversion est d’environ 23%.

Un fit au quatrieme ordre de cette phase est cakud la plage spectrale 790 nm — 825 nm.

o b e e e L R e

Les valeurs de fit calculées sdn, = 810nm) :

¢ =10400fs?, p©¥ = -220000fs*, p'*) =190fs*.

Le résiduel a une amplitude de 0.5 rad.

Les valeurs sont bien s0Or tres élevées car noussaauté initialement une importante
guantité de phase spectrale. A cette quantité g@jéa dispersion des éléments et la phase
accumulée par effet Kerr. Cependant, il faut ngtex la phase mesurée apres filtrage est continue
et n'est pas distordue. Elle peut étre compensée derI'étirement et I'amplification pour le
deuxiéme CPA, a l'aide d’'un deuxieme Dazzler pamneplie.

Le besoin d’'ajouter puis de compenser autant degopaur un fonctionnement correct du filtre

reste tout de méme un inconvénient du dispositif.
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4. Conclusion

Les expériences de polarisation elliptique parfbirgence induite dans I'air ont montré que le
filtre non linéaire fonctionne au milljoule. Sousertaines conditions de phase spectrale, la
transmission est élevée (23%), les impulsions g&seont une énergie de prés de RPJ0 La
gualité spatiale du faisceau est préservée. L'amadlon du contraste, bien que la mesure soit
limitée par la dynamique de l'appareil, est estirére déterminée par le montage polarimétrique.
Le contraste peut donc étre augmenté de 3 a 4soddrgrandeur.

Deux modéles théoriques ont été développés. limgitent de comprendre une partie des
tendances observées expérimentalement.

Les résultats présentés ont donné lieu & une @iolc[3.20].

Cependant, la phase spectrale initiale nécessaitema fonctionnement du filtre est bien sir
une contrainte. L'ajout de phase demande un ajestemquotidien et il est indispensable de
compenser apres filtrage ces quantités énormesolagvations similaires concernant l'influence
de la phase sur I'efficacité de ce filtre ont &i&vées, pour le deuxieme ordre, par [3.21].

De plus, 'automodulation de phase est responsdblia modulation du spectre, ce qui peut
nuire ultérieurement aux qualités temporelles megdulsion.

Kalashnikovet al, partenaires du contrat SHARP, ont développé au Blarn Institut de
Berlin le premier double CPA expérimental. Le &ltnon linéaire de ce systeme est similaire au
procédé que je viens de caractériser. |l s’agitaiation de polarisation elliptique dans I'air d’'un
faisceau milljoule dans une configuration multipages [3.21, 3.22]. Plusieurs focalisations
successives du faisceau allongent la longueuredaction et la transmission atteint alors 40%.
Apres amplification de l'impulsion filtrée, une célation grande dynamique montre un front
arriere fortement perturbé. Ceci correspond paet &t partie aux distorsions temporelles causées
par la phase non linéaire accumulée.

Enfin, ce filtre est trés instable. Le systeme at&& sur une autre chaine laser du laboratoire
et les caractéristiques sont difficilement reprdiilies. La transmission est extrémement sensible
au profil spatial incident. Le filtre n’est pas il@mentable de maniére définitive pour une
utilisation quotidienne.

L'étude des modifications de polarisation d’'une @mnablarisée elliptiquement lors de sa
propagation dans des milieux cristallins dont lacsptibilité non linéaire est anisotrope est

développée dans le chapitre 5.
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Dans le cadre de I'étude de phénoménes non lisédiogdre trois modifiant la polarisation
d’'une onde pour l'application au filtrage d’impuss ultra-breves, le chapitre 3 a montré les
limites de la rotation de polarisation elliptiquar fpiréfringence induite dans I'air.

Nous nous intéressons donc désormais a la génméuditioe onde polarisée orthogonalement
(XPW pourcross-polarized wayex partir d’'une onde de polarisation linéaire sgppgeant dans un
cristal. La premiere mise en évidence expérimendalecette conversion a été réalisée dans un
cristal de3-borate de baryum (BBO) [4.1]. Dans ce cas, |la ggiod de polarisation croisée résulte
d'une cascade d’effets non linéaires du deuxiendeepequivalente a un effet du troisieme ordre.
Le rendement de transmission est alors tres faitle des impulsions a spectre large, en raison de
'accord de phase nécessaire.

Nous allons nous consacrer au phénomene de géméidi polarisation croisée gouverné
directement par la partie réelle de la susceptbition linéaire du troisieme ordre de matériaux
cristallins, tels que le vanadate d'yttrium (Y¥@4.2] ou encore le fluorure de baryum (BaF

Les résultats présentés dans ce chapitre et leargsiifont I'objet d’'une collaboration active
avec Nikolai Minkovski, Stoian Kourtev et Solomagitil de I'Université de Sofia, en Bulgarie.

Ce chapitre s’organise de la maniéere suivantexp@se d’abord les fondements théoriques du
processus, ainsi que quelques résultats expérimentaéliminaires. Ensuite, en vue de
l'application au filtrage temporel, je développerd&ux points particulierement importants :

I'efficacité de conversion du processus et I'anrélion du contraste attendue.

1. Introduction au processus de génération de polar  isation croisée

Au cours du chapitre 2 (p. 38-43), jai étudié danmmére théorique les modifications de la
polarisation subies par une onde se propageantwtamslieu cristallin, cubique ou tétragonal, dont
la susceptibilité non linéairey® est anisotrope(a¢ O). Lorsque cette onde est polarisée
linéairement, j'ai montré que, sous certaines doots d’orientation du cristal, une onde polarisée
orthogonalement est générée.

Le modeéle théorique alors développé prend en canpuar des ondes planes, tous les

processus de mélange a quatre ondes impliquédddiisiteraction.
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Dans ce paragraphe, nous proposons un modele iptpdes qui permet de comprendre les
comportements observés numériquement et expéritaprgat. Ce modele a été amplement
développé par Minkovslgt al.[4.3].

Les observations résultantes seront confrontées pramiers résultats expérimentaux de

génération de polarisation croisée, obtenus a 620 n

1.1.Modeéle théorique "simplifié"

1.1.1. Hypothéses

La polarisation incidente sur le cristal est liméagt se propage le long de I'axdu cristal, axe
de symétrie d’ordre 4. Le cristal est caractérmeses axef&yz) qui définissent le repére de calcul.
Soit § l'angle entre I'axex et la direction de polarisation incidente (figl}4.SoientA et B les
amplitudes respectives du champ fondamental ethdmp généré avec une polarisation croisée

(XPW) pendant I'interaction.

B: Onde XPW
générée \

' A: Polarisation incidente

Figure 4.1 : Champs A et B impliqués dans le pregesion linéaire,

axes cristallographiques du cristal (xyz), anfle

1.1.2. Equations couplées d’évolution des champs dansdtak

Le calcul est effectué pour des ondes planes, ldacadre de I'approximation de I'enveloppe
lentement variable. En prenant en compte uniquetisriomodulation de phase sur la polarisation
d’entrée et le transfert d’énergie devers B, sans déplétion du champ fondamenixA), le

systeme d’équations décrivant I'évolution des cha#ptB s’écrit :

dA . _g ) 2
e y{l 7 sin (z;;)}w A (4.1(a)
R
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Je rappelle les expressions de :

67 (3)
_ 4.2
yO 8A no XXXXX ( )
B _oy ) _ 0
o= X X( ;)wx KXoy (4.3)
XXXXX

Les effets d’automodulation de la phase du faisdedial et de génération de polarisation
croisée dépendent tous deuxaleet de I'angleB, mais dans des proportions différentes.

Pour une meilleure lisibilité des équations, noosons :

v = yo[l—%sinz (Zﬁ)} (4.4)
Vo=V %Sin(A’ﬁ) (4.5)
Soit ;
3—? =iy A" A (4.6(3))
% =-iy,|A°A (4.6(b))

1.1.3. Interprétation

Dans le cadre de ces approximations, définissongndement de conversiop comme le
rapport d’intensité entrB etA aprés propagation dans le milieu non linéaireodguieurl..

La résolution des équatio(#.6),avec comme conditions initiale&(0) = A, et B(0) =0 donne :

AL) = A exp-iyAZL) (4.7())
B(L) = Ab%[exp-(—iyméL)—ll (4.7(b))
n s’écrit alors [4.3] :
_[BO[ o (r2) gl , AL
”“A(L) D(ylj o (yl 2 j -

Le rendementy dépend de la valeur de(fixée par le cristal utilis€) et de I'anglea traversys

et )s.
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n présente également une dépendance en fonctiorerdie tA’L. La grandeur relative

pertinente pour les simulations ggtA’L. A. est proportionnel a l'intensité créte incidente lsu
, ceN
cristal (IO :%A}Zj.

Etudions séparément I'évolution du rendement entiomades deux paramétrgdet AL .

Dans les simulationgg est pris égal & -1.2 (voir paragraphe 1.2.1088).

+ Dépendance du rendement avec I'orientation du a@ifish; L fixé.

L’orientation du cristal est modifiée en tournaetui-ci dans le plan perpendiculaire a la direction
de propagation. La figure 4.2 représente I'évohutioéorique du rendement XPW en fonction&le

a basse intensité incidente (a) et haute inte(isjté

gunmusiar NG v
AN R oap W
A \// |

RRRRNN |
J Y RERVIELIEN

02 / \ / \ / \
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

Angle B(9 Angle (9

Rendement XPW normalisé

Rendement XPW normalisé

Figure 4.2 : Rendement XPW théorique en fonctioff,de= -1.2.
(@: y, AAL=03; (b): y, A’L=3.

Notons que pour les longueurs de matériau congdéiévaut quelques millimétres), le régime
significatif d’intensité créte incidente sur lestdl pour la génération de polarisation croiséalest
I'ordre de 1610 Wem? (cf chapitre 6).

A basse intensité, c'est-a-diggA’L < , I'Bquation(4.8) se simplifie :
n=y:AN? 0o?sin?(4B) (4.9)
n est alors directement proportionneisia‘mz(4[>’), ce qui expligue la courbe sinusoidale de période

7 selong observée figure 4.2(a). Les maxima de signal XBW ebtenus pou) = g +m’.

4
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A haute intensité A’L grand), I'’équatior{4.8) ne se simplifie pas. Les termes gndépendent de

£, et modifient I'évolution des. La dépendance du rendement sef®rs’éloigne d'une loi

sinusoidale et présente une dissymétrie (fig. $.2(b

+ Dépendance dg avecA’ L, angleSfixé.
L’orientation du cristal est optimisée (classiquaemm¢ =225°). Comme le montre I'équation
(4.8), le rendement, & bas flux, est une fonction quipra du produiy’L. Si A’L augmente

davantage, cette dépendance n’est plus vérifiggetsente des oscillations sinusoidales (fig. 4.3).

Lo r r :

084 —-f e T e e
064 S\ S |
oad [ Bt o -

02+4-- )~ SRR EE TR N4 EREEREEEEEE

Rendement XPW normalisé

0,0 . T T

2
Yook

Figure 4.3 : Rendement XPW théorique en fonctiom'djlé}fL pour $=22.5°,0 = -1.2.

La raison de cette évolution périodique, toujouns eonsidérant des ondes planes, est
'accumulation de différence de phase non linéairge les deux ondes qui empéche I'amplification

cohérente du signal XPW tout au long du cristal.

Ce modele théorique a permis de vérifier les pofotsdamentaux de la génération de
polarisation croisée établis au chapitre 2 :

+ la dépendance en fonction d€nécessité de # )0

+ la périodicité du rendement en fonctionfle
Nous avons également mis en évidence, a bas Hud¢pendance quadratique du rendement avec

I'intensité incidente sur le cristal et la longuelur cristal.
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1.2.Résultats expérimentaux préliminaires

1.2.1. Choix du cristal

Avant de détailler les criteres qui régissent I®ixhdu cristal, précisons que les valeurs
d’anisotropie de la susceptibilité non linéaire rdi@ trois de matériaux sont relativement peu
répandues dans la littérature. La liste des crstités par la suite est donc non exhaustive. Noton
gu’'une maniére expérimentale d’accéder a cetteuvadst le protocole expérimental "Z-scan",

utilisé généralement pour déterminer la valeuriddite non linéaire [4.4, 4.5].

Le cristal requis doit satisfaire plusieurs criterEn premier lieu, il possede au moins un plan
isotrope en optigue linéaire, ce qui correspondgxample aux symétries cristallines cubiques ou
tétragonales. Ainsi, deux ondes polarisées orthalgoment dans ce plan ne présentent pas d’'écart
de vitesse de groupe.

Bien sar, le matériau doit étre transparent posiridagueurs d’onde utiles (600 nm, 800 nm,
1.06um) c'est-a-dire présenter un gap supérieur a 4.e¥ semi-conducteurs dont I'anisotropie est
connue sont éliminés ainsi que d’autres cristalg,que le KDP ou le TigJ4.6].

Une fois cette sélection effectuée, le tableaurddtoupe les propriétés de quelques cristaux

dont I'anisotropieo est répertoriée :

Cristaux Symétrie Gap (eV) n( 10%° m°wW™) o

YVOq, Tétragonal 6 16 [4.3] +0.95 [4.3]
BaF Cubique 9.21 [4.6] 247, 4.8] _1.2[45,4.7]
Cak Cubique 9.92 [4.6] 1.3[4.7] - 0.6 [4.7]
CdR Cubique 9.54 [4.6] 11.7[4.7] +0.04[4.7]
MgF; Tétragonal 11.27 [4.6] 0.7 [4.7]

LiF Cubique 11.60 [4.6] 0.7 [4.7] - 0.35 [4.7]
NaCl Cubique 7.21 [4.6] 4.7 [4.7] -0.29[4.7]
MgO Cubique 7.77 [4.6] 4.7 [4.7] -0.63[4.7]

Tableau 4.1 : Symétrie et propriétés non linéa{res 1 tm) de quelques cristaux dont I'anisotropie

est non nulle en vue d’'une application au procestgugénération de polarisation croisée.

On établit alors une préférence pour les cristagxsgmétrie cubique au détriment des

structures tétragonales. En effet, tous les pldus dristal tétragonal ne sont pas isotropes. Si
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I'onde incidente ne se propage pas exactemennhgede I'axez du cristal, un signal parasite généré
par biréfringence linéaire se méle au signal XPWriéntation d’'un tel échantillon est donc
extrémement critique, ce qui a été vérifié lors geemieres expériences de génération de
polarisation croisée utilisant un cristal d’'yttriutke vanadate (YV§ groupe de symétrié/mmn)
[4.3]. Un cristal cubique, dont tous les plans ssotropes, ne présente pas cet inconvénient.

Ensuite rappelons que le rendement de conversioN ¥épend de)(ﬁ)xx, a traversy, et dec.

Le choix du cristal tient compte de ces deux vaeldéalement, le cristal doit présenter une forte
valeur d'anisotropie pour optimiser le rendemen¥\Xét une valeur d'indice non linéaire modérée
pour limiter 'automodulation de phase durant lecpssus. Cette constatation rend inutilisable un
cristal tel que le fluorure de cadmium (GpEont I'anisotropie est extrémement faible etdice
non linéaire élevé.

Enfin, d’'une maniére plus pratique, certains custaont tres sensibles a I'humidité, fragiles,

ou difficiles a faire croitre. C'est le cas par exsde des cristaux de NaCl, LiF ou MgO.

D’apres ces informations, le meilleur candidatledtuorure de baryum (Ba): Ce cristal sera
utilisé pour toutes les expériences. C’est un aristbique centrosymétrique (groupe de symétrie

ma3n). Ses caractéristiques non linéaires sont un lbonpoomis puisque son anisotropievaut

-1.2, valeur élevée en absolu, alors que son imbeeiinéaire est modérg®) = 159x1022m?y 2

soit n, =2x10°m°W™. Ces caractéristiques laissent présager une beffioacité de conversion

XPW, sans automodulation de phase excessive, cgeomivérifié par la suite.
En conclusion, remarquons que le fluorure de calc{€ak,) pourrait éventuellement étre

employé et qu'’il serait utile de mesurer I'anispieod’autres cristaux cubiques (YAG, ...).

1.2.2. Efficacité de conversion XPW a 620 nm

Les expériences auxquelles fait référence lartiele3] ont été réalisées avec le laser a
colorants du laboratoire émettant a 620 nm des lsiqns d'une durée de 100 fs. Ce type de lasers
fait partie de la premiére génération des lasemdsecondes [4.9].

L’oscillateur est un laser a colorants en anneadaqctionne en mode impulsionnel grace au
blocage de modes par collision des impulsions, BM@our Colliding-Pulse Mode-lockingLe
milieu de gain est la rhodamine 6G dissoute dangtutiéthyléne glycol, pompé en continu par un
laser argon. Le blocage de modes passif est rgadiska présence dans le résonateur d’'un autre jet

d’éthyléne glycol teinté par le colorant DODCI (aldsant saturable) pour synchroniser les modes
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en phase. Enfin des prismes de compression tengwanéla-cavité compensent la dispersion de
vitesse de groupe. Cet oscillateur émet des immssde 50 fs, a 620 nm, a une cadence de 100
MHz. L'amplification de ces impulsions se fait ditement, sans étirement, par simple passage
dans des amplificateurs a colorants pompés paaser Nd :YAG. L'énergie totale de la chaine est

de quelques millijoules.

Les impulsions utilisées pour les expériences dé/Xat une énergie maximale de D a une
cadence de 10 Hz, et une durée de 100 fs. Le éasdocalisé avec une lentille f = 300 mm sur un

cristal de Bal; 10 mm x 10 mm, non traité antireflet, d’épaisseanm, repéré par son angfe

Figure 4.4 : Dispositif expérimental de génératamXPW.

L'intensité créte incidente sur le cristal est dwdre de 1610 Wcm? Jaurai par la suite
I'occasion de revenir sur ce point. Le cristal@até entre polariseur et analyseur croisés (fg). 4

L’analyseur permet de transmettre I'onde convertie.

Il est possible de vérifier que le cristal a ét@vamablement taillé en tournant celui-ci dans le
plan perpendiculaire a la direction de propagat®drnergie incidente modérée et fixée, le signal

XPW doit présenter des maxima égaux tous les 43fy(a1.2, p. 78).

L’orientation du cristal étant optimisée, la cougbgérimentale de rendement XPW a 620 nm

en fonction de I'énergie incidente, comprise ettge et 80uJ, apparait figure 4.5.

04 e

.
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o
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Efficacité de transmission (%)

o
o
i

1 10 100
Energie incidente (uJ)

Figure 4.5 : Courbe expérimentale de rendement XAibnction de I'énergie incidente

pour un cristal de Bajde 1 mm. La droite figure une dépendance quadratiq
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Le cristal n’étant jamais déplacé au cours de ksigmce, I'énergie est bien sdr directement
proportionnelle a I'intensité incidente.

Les premiers points de mesure obtenus pour unegiénémncidente inférieure a 21J
correspondent au bruit da a la biréfringence rédidudu cristal. La dépendance quadratique du
rendement avec lintensité est vérifiée. La satonade I'efficacité intervient a environ 10%,
I'énergie incidente est alors d’environ A0, la dépendance quadratique n’est plus valide.

Le modéle théorique utilisé dans ce paragrapheené $appliquer que pour un rendement de
conversion de quelques pour-cent (hypothése daléplétion du champ A). Il ne permet donc pas
d’expliguer la valeur observée pour la saturatlour cela, il est nécessaire de compléter le modele
par la prise en compte de tous les processus néailes impliqués et le caractéere fini de I'intédsi

spatio-temporelle de 'onde. C’est I'objet de laidiéme partie de ce chapitre.

1.3.Intéréts du processus XPW pour le filtrage non linéaire

La génération de polarisation croisée parait pdriement appropriée au nettoyage temporel

d’'impulsions femtosecondes. Le processus lui-mérésgnte trois principaux avantages.

C’est un effet non linéaire du troisieme ordre.nnde générée présente donc une dépendance
temporelle cubique par rapport a I'onde incideostegui laisse prévoir une importante diminution
du piédestal d’ASE et de I'intensité des impulsipagasites.

De plus, comme l'efficacité de conversion dépend laevaleur de lintensité créte de
limpulsion sur le cristal, le filtre pourra étrel@pté sur des chaines laser de diverse durée, de
diverse énergie, en ajustant la taille du faisceaule cristal. En effet, nous avons obtenu des
rendements équivalents, présentés au cours destreBap, 5 et 6, sur des sources de durée
comprise entre 45 fs et 300 fs, et d’énergie alldmtmicrojoule au millijoule. Il est méme
envisageable de filtrer des impulsions plus énargés.

Enfin, l'utilisation d’'un matériau cristallin sokkdcomme milieu d’interaction laisse présager
une meilleure stabilité que celle obtenue par léhode de filtrage par plasma dans l'air présentée
au chapitre précédent.

D’autre part, le cristal retenu, Bafprésente lui aussi plusieurs avantages immeédiats.

Il est cubique en optique linéaire, les deux ongedarisées orthogonalement sont
automatiqguement en accord de phase et se propadnéme vitesse. Cette propriété autorise une
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conversion XPW dans des cristaux de longueur geslguillimétres avec des distorsions spatiales
et spectrales minimes.

La valeur de l'indice non linéaire est modéréegyrecessus de conversion n’introduit donc pas
d’automodulation de phase excessive, nous auroosdsion de le vérifier.

Dans le méme temps, la valeur importante ale autorise des efficacités de conversion
correctes, 10% démontrés expérimentalement dangatagraphe précédent. Cette valeur de
transmission permet d’envisager I'implémentatiorfitite dans une chaine laser.

Enfin, le gap de ce matériau est de 9.1 eV, ibdest transparent sur une large bande spectrale.

Les valeurs des coefficients du tensgd? ne varient pas dans le visible et le proche infrge

[4.§]. Cela rend le processus adéquat pour les impuslsi@pectre tres large et pour divers systémes
laser. Effectivement, les paragraphes et chapstiasnts montrent que des rendements équivalents
sont obtenus a 620 nm, 800 nm et 1057 nm, longudimsde des actuelles chaines laser

femtosecondes.
D’excellentes conditions sont réunies pour mettrepaint un filtre non linéaire fonctionnel,

efficace et robuste, basé sur la génération deipateon croisée dans du BaF

Le support théorique expligue correctement les artements observés expérimentalement
selon l'orientation du cristal et 'augmentation datensité incidente. Il peut étre amélioré pour

estimer l'efficacité de conversion maximale et dete amélioration du contraste prévisible.
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2. Efficacité de conversion du processus XPW

2.1.Modele théorigue complet : cas d’'une onde plane

Pour poursuivre les simulations, nous utilisonsmedeéle théorique complet présenté au
chapitre 2 (p. 42). Il inclut tous les processusrvenant lors de l'interaction (automodulation de
phase, génération de polarisation croisée, modulate phase croisée, autres mélanges a quatre
ondes). La déplétion du champ fondamental est pnssompte. La loi de conservation de I'énergie
est respectée.

Dans les équations coupléé&s16) pour faciliter la résolution numérique, les tesmsont

regroupés selon leur dépendance en fonctiofi:de

iy Ao B e 2a e ileraveen) o)
9B g e (A Ao -2 Al aatE e A @10

Avec :

_ g ., _ o . o ., 1-o0 _b6n
=Voll=—=sin(2B8) |, Vo =—Vo—SINAB), Vs = Vo| =SIN(2B)+——| et V) = —— Xpou-
po= 1 1= Zsin’(26)| v, =, Ginlag), v, = | Goin' (@) 17 | ety =

Les conditions initiales du processus XPW en psédidn linéaire sont toujours A(O): A, et

B(0)=0.

Avec le logiciel de calcul formel Maple, jai adépun programme permettant de résoudre
numeériguement les équations d’évolution des chaif@p$0) pour différentes configurations.
Remarquons que ce programme général est adaptalititamilieu non linéaire, dont la
susceptibilité du troisieme ordre est anisotropenon, pour une polarisation incidente linéaire ou

elliptique.

Ce modéle permet de calculer I'efficacité de cosioer XPW selon divers paramétres.

Tout d’abord, la figure 4.6(a) représente I'évaatide I'efficacité en fonction dg, A’L, B
étant fixé a sa valeur usuelle de 22.f;. est fixe pour un milieu non linéaire donné.

Sur cette courbeQ<y, A’L< .8Cependant, remarquons qu’expérimentalemgny’L< , nddis

aurons l'occasion de le vérifier.
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Figure 4.6 : Transmission théorique dans le casd’'onde plane en

fonction deAj x L pour =22.5° (a) et pour différentes valeurs Ad¢b).

On retrouve un comportement sinusoidal (paragrdphe3, p. 79). La encore la raison de
I'oscillation du signal XPW est la phase non liméaaccumulée pendant la propagation ou lors de
'augmentation de l'intensité. Le rendement maxioad I'on peut atteindre est d’environ 50%.

En fait, cette valeur maximale pour le cas idéahd’ onde plane dépend fortement de la valeur
de B, comme lillustre la figure 4.6(b). Si on augmelatevaleur deA’L, la valeur de3 donnant le
meilleur rendement n’est plus 22.5° mais° < < 20°. Cette déviation a déja été observée au
cours du premier paragraphe de ce chapitre (fRfb%.p. 78). L'influence de5 est capitale. Le

rendement maximum peut dépasser alors 70%.

Ceci n’est valide que pour une onde étendue inmihdans I'espace et le temps.
2.2.Efficacité effective

Pour compléter cette étude et considérer des omadies, c'est-a-dire finies spatialement et
temporellement, nous définissong, I'efficacité théorique effective pour des ondegsentant une
modulation d’intensité spatiale et temporelle.

En premiére approximatiom,, = K7 .
n est l'efficacité pour une onde plane a laquelle agpliqué un facteur correctk obtenu en

intégrant simplement les distributions d'intensitéevées au cube lors de [linteraction

(lew (X y.t) D13 (0, y0t)).
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Pour une onde gaussienne spatialement et possém@ntforme temporelle gaussienne
. 8 il A
également (cas usuelK :4—5. Le calcul de cette valeur est détaillé en anr(pxéd.89). Il est par

ailleurs intéressant de noter qde atteint 0.48 pour un faisceau qui aurait un prefiatial
supergaussien d’ordre élevé, voire rectangulaie-iia). Une solution pour augmenter I'efficacité
de conversion est donc de mettre en forme le faisqour que la distribution d’intensité soit

uniforme en champ lointain, dans le plan du cristal

Nous avons procédé a l'intégration numérique destons couplée$4.10) en prenant en
compte une modulation d’intensité temporelle ettigf|m Dans ce cas d'onde réelle, les
contributions d’intensité différente constituanbitde diminuent l'influence de la valeur &

relevée au paragraphe précédent (fig. 4.6(b)). iAlesrendement global calculé pour une onde

réelle est pratiquement équivalent pdlf® < 8 <25 dans la gamme des valeurs ggA’L
considéréesy, A’L< B

Dans toute la suite, nous considérerons pour leslsaques vaut 22.5°.

La figure 4.7 représente l'efficacité du procesposr différentes formes d’impulsions et de

faisceaux en fonction de IxL.

50

Gaussien en temps et rectangulaire ] —— Gaussien en temps,
T (@ en espace 1 rectangulaire en espace
40 Gaussien en temps et en espace 1L — Gaussien en temps et en espace
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Figure 4.7 : Evolution de I'efficacité de conversien fonction dg/, ASL , pour différentes

distributions spatiales et temporelles. (a) : éthéhéaire. (b) : échelle logarithmique.

Si l'impulsion présente une forme spatiale et teralp® gaussienne, les oscillations sinusoidales du
rendement disparaissent, un palier est atteinteftat, du point de vue spatial et temporel, 'onde
est constituée d’une infinité de contributions téimsité différente. Les efficacités de conversien d

chacune de ces contributions s’équilibrent et dréamendement moyen.
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Le rendement maximum de conversion est alors em@A8%. Cette valeur passerait a 38% avec un
faisceau spatialemenbp-hat Il est néanmoins difficile d’obtenir un tel profpatial en champ

lointain.
Ces deux courbes suivent une dépendance quadraicpe A’ x L jusqu'au-dela de 10% de

rendement (fig. 4.7(b)).

Ces observations sont liées a la non-linéarité rdegssus et au caractéere fini des ondes. Les
résultats peuvent étre comparés directement awkegtexpérimentales, essentiellement le cas
gaussien-gaussien. Cette configuration correspaneffet aux faisceaux expérimentaux que nous

employons. L’efficacité de conversion XPW peut ddBpasser 20%.

2.3.Limites expérimentales de l'efficacité de conversion XPW (un cristal)

Pour illustrer ces considérations, nous souhaitttgsndre un rendement expérimental proche
de la valeur théorique maximale en étudiant I'iefine d’'une part de I'intensité incidente et d’autre
part de la longueur du cristal.

Des mesures ont été effectuées avec le laser GOA am présenté au chapitre 3 (p. 52) et des
cristaux de Bajde différente longueur. Le laser, dont I'énergseariable entre 2(J et 200uJ,
est focalisé avec une lentille de 1 m. Les cristsant positionnés dans le plan focal.

La figure 4.8(a) représente la transmission XPWurésen fonction de I'énergie incidente pour un
cristal fin de 2 mm et un cristal plus épais der.m
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Figure 4.8 : Efficacité de conversion comparée pdes cristaux de 2 mm et 6 mm.
(@) Rendement en fonction de I'énergie incidente, ékinkaire.
(b) Rendement en fonction de EnergiexLongueur, échieiggsithmiques.

La droite figure une dépendance quadratique.
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Le rendement maximal obtenu pour les deux conftgama est environ 10%, comme mesuré a
620 nm (cf fig. 4.5, p. 82).

Pour une meilleure comparaison avec les courbesitfues du paragraphe précédent, j'ai tracé
en échelle logarithmique le rendement mesuré entifom du produitEnergie incidente (E) x
Longueur du cristal (L)fig. 4.8(b)).La section du faisceau sur le cristal et la du&ichpulsion
ne varient pas au cours de I'expérience. L'inténsitel est donc proportionnellea L’abscisse
du graphe est ainsi proportionnelle au produtL et l'allure de la courbe est comparable aux
courbes théoriques.

Dans le cas du cristal de 2 mm, l'efficacité saitdi quadratique théorique jusqu’au rendement
maximal, de 10%, atteint pour une énergie incidet#el160uJ. Au-dela de cette valeur, un
continuum est généré et le seuil de dommage dtakest quasiment atteint. Il n’est donc pas
possible d’augmenter davantage l'intensité poueiratre la valeur de transmission maximale
théorique.

Le cas du cristal de 6 mm est différent mais gyduie efficace. La courbe expérimentale suit
trés peu la dépendance quadratique en intensif@oduit | x L constant, le cristal de 2 mm est
toujours plus efficace. De plus, la transmissiotenbe avec le cristal long amorce une saturation
des 5% et atteint difficilement 10%. La lentille #eerr générée a ces hautes intensités par
l'interaction semble étre a I'origine du phénomeédautofocalisation du faisceau fondamental, qui
n'est en effet pas prise en compte dans le modéerique, entraine une augmentation de
l'intensité du faisceau. Cela génere trop d’autontatibn de phase pour une conversion efficace et
entraine I'apparition de continuum et points chaguissndommagent le cristal dans son volume. Je

reviendrai sur le role de la lentille de Kerr, d&saux pour un cristal long, a la fin de ce parphea

En conclusion, deux limites empéchent l'augmentatie I'efficacité de conversion du
processus XPW du dispositif incluant un uniquetatis

D’une part, l'autofocalisation du faisceau fondamaténend les cristaux épais, c’'est-a-dire plus
longs que 2 mm ou 3 mm) inutilisables, des phénaséarasites apparaissent qui empéchent une
conversion efficace. D’autre part, le seuil de dagede la surface du cristal empéche, pour des

cristaux fins, d’augmenter suffisamment I'intensitéidente pour dépasser 10% d’efficacité.
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2.4. Dispositif XPW incluant deux cristaux : amélioration de l'efficacité de conversion

Ce probleme est résolu en utilisant un filtre iaciuplusieurs cristaux fins (1 mm ou 2 mm).
Nous avons développé un schéma a deux cristaudispesitif permet de prolonger la dépendance
guadratique du rendement avéx L au-dela de 10% et d’obtenir de meilleures effieci Le
principe repose sur les interférences constructiesssignaux XPW générés dans les deux cristaux

imageés I'un sur l'autre.

2.4.1. Interférences d’'ondes XPW

La démonstration est pour l'instant limitée auxdessintensités et je considére le cas de deux
cristaux.

Le premier cristal génére un champ XPW nontgen. En supposant que le champ incident
n'est pas dépléte, celui-ci génere dans le deuxiemséal, correctement orienté, un autre champ

XPW, E,q,'= pEmy OU p est le rapport d'efficacité entre les deux crigtaDans la plupart des

cas expérimentaux, les deux cristaux ont la mémeguleur. Les chamgsxpw et Expw résultent du
méme effet dans le méme matériau, ou I'accord deselest parfaitement réalisé, ils présentent
donc les mémes caractéristiques temporelles. D& lules deux cristaux sont imagés l'un sur
'autre, ce point sera explicité par la suite, tefip spatial du signal incident est similaire das
deux échantillongexpw et Expw sont donc spatialement identiquegpetaut 1. En conséquence, ces
deux champs peuvent interférer dans le deuxienséatet I'efficacité globale est multipliée par 4

par rapport a I'efficacité du seul premier cristal.

Le laser a colorants a permis la validation expéntale de ce phénoméne. Le schéma de
'expérience est représenté figure 4.9, deux ansidentiques de longueur 1 mm sont placés pres
du foyer d’'une lentille de 500 mm. Nous notofis et £, les angles respectifs entre I'axe
cristallographique du premier et du second cristdh direction de polarisation incidente, dans le

plan perpendiculaire a la direction de propagation.

B,

Figure 4.9 : Dispositif expérimental de génératampolarisation croisée incluant deux cristaux.
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Je rappelle que 'amplitude du champ XPW généréipaeul cristal s’exprime :

B,(4,) O sin(45,) (4.11)
Comme les deux cristaux sont situés I'un aprédrkada dépendance angulaire de l'intensité

finale s’écrit de la forme :
(B(8.. 8,))" O (sin(48,)+sin(45,) (4.12)
Lorsque le premier cristal est fixé a une orieotati ,[;’1:§+ mg (positions des maxima

d’intensité), I'intensité du signal XPW s’exprimerame :

(B,(8.5,))" O (1+sin(48,)) (4.13)
Un schéma a deux cristaux transmettra donc quaisepfus de signal qu’un seul cristal, pour les

anglesg, = g + mg.

Les résultats expérimentaux apparaissent figur. 4.4 courbe représentant la transmission

obtenue avec un seul cristal en fonctiorsdest habituelle.

~ © BaF, Imm
&\o BaF, Imm+1m

Efficacité (u. a.)
D

o
[\

o
o

Figure 4.10 : Evolution de I'efficacité en fonctides angleg pour un et deux cristaux.

Dans le cas des deux cristay,est fixé et vaut 22.5% est variable.

Nous constatons surtout que, dans le cas de datawsx, lorsque I'orientation du premier est
optimisée et fixée, la rotation du deuxieme cristahs le plar(xy) permet soit la suppression du
signal XPW lorsque les interférences sont destrastisoit une augmentation de I'efficacité d’'un
facteur 4 pour des interférences constructives. ksSmations théoriques correspondantes
apparaissent en ligne continue sur la figure, endmzord avec les mesures. Les calculs utilisent le

modele détaillé dans les paragraphes précédents, lps® basses intensités. Pour ces niveaux
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d’intensité, ce schéma incluant deux cristaux idemets a théoriguement la méme efficacité qu’un

seul cristal, de longueur double.

Nous avons montré la possibilité de générer desférences constructives entre les signaux
XPW émis dans deux cristaux distincts.

2.4.2. Application du dispositif a deux cristaux : rendern@ haute intensité (800 nm)

Afin d’étudier a plus haute intensité le schémduant deux cristaux, nous I'avons testé dans
les mémes conditions que celles présentées aurpphaeg2.3, avec le laser a 800 nm. Les courbes
comparées d’efficacité en fonction de l'intensit®upun cristal de 2 mm, un cristal de 6 mm et

deux cristaux de 2 mm apparaissent figure 4.11.
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0.1 (b) e L=6mm
] e s A A L=2+2mm
0.15 A
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Figure 4.11 : Efficacité de conversion comparéerpmas cristaux de 2 mm, 6 mm, deux cristaux de 2 mm
(a) Rendement en fonction de EnergiexLongueur,liEshiwgarithmiques.
La droite figure une dépendance quadratique.

(b) Rendement en fonction de EnergiexLongueur,liEshiinéaires.

Dans le cas du dispositif a deux cristaux, le peen@st placé au foyer de la lentille de
focalisation et fixe, la position du second estim#ée selon I'énergie incidente. Pour le meilleur
rendement, la distance entre les deux cristaud'@sviron 5 cm (cf paragraphe suivant).

Sur la courbe (a), les efficacités des trois digfigsont tracées en échelle logarithmique. On
voit ainsi que le schéma (2 mm + 2 mm) suit pagfagnt la loi quadratique prévue. Pour un
produit | xL fixé, I'efficacité est la méme que pour le simptistal de 2 mm. Cela signifie que
pour un rendement donné, l'intensité incidentedesix fois moindre sur le systeme a deux cristaux,
car la quantité de matériau traversé est doublés Mdait que deux cristaux distincts soient séB

nous affranchit du probléme d’autofocalisation ddes cristaux longs.
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Uniguement dans ces conditions, la dépendance afigus du rendement avelcx L est
prolongée au-dela de 10%. Il est possible d’augerdet rendement global jusqu’'a 17% avec ce
faisceau (fig. 4.11(b)). La courbe d’efficacité d#sux cristaux quitte alors la loi quadratique,
comme le prévoient les calculs théoriques pouramde gaussienne dans I'espace et le temps. La
saturation intervient pour un rendement de 17%eéaisceau expérimental n’est pas parfaitement
gaussien. Nous verrons (chapitre 6) que si le déaiscincident est spatialement trés propre, le
rendement obtenu avec deux cristaux de 2 mm dépasgse

L’intensité incidente sur chaque cristal est réguiutilisation de deux cristaux minces permet
d’éviter I'autofocalisation du faisceau dans lestal. La qualité des cristaux est donc présenee, |
processus gagne en stabilité et est assez fiahle8p@ reproductible de maniére routiniere. Dans |
méme temps, le rendement obtenu avec ce dispesitiineilleur qu’avec un unique cristal et peut

atteindre environ 20%.

Le filtre basé sur l'utilisation de plusieurs cask (ou plusieurs passages dans un cristal) dont
les signaux XPW interféerent permet d’optimiser let@ent le processus de génération de
polarisation croisée. Ce dispositif fait I'objetud’ dépdt de brevet entre le laboratoire et la $&cié
Thales Laser, enregistré sous le numéro national0OFRL2694[4.10 et a donné lieu a une

publication [4.11].

2.4.3. Dispositif d'imagerie entre les cristaux

Il convient maintenant de détailler le processusréalise I'imagerie entre les cristaux utilisés.

Deux types de dispositifs sont envisagés.

+ Imagerie passive

Une maniére évidente de procéder est d'utiliser apuitque de focalisation, par exemple un

miroir concave. Un unique cristal dans une configjon double passage est employé (fig. 4.12).

Laser —H | ”

BaF,

Faisceau filtré

Figure 4.12 : Dispositif de filtrage double passagkans un cristal
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Cette solution fonctionne trés bien pour générsrimgerférences des signaux XPW. Elle est sans
doute généralisable a un systeme multi-passaga®ther de I'énergie non filtrée vers le laser peut
étre neutralisé par 'emploi d’un isolateur. L’imo@nient de cette méthode est la grande précision

d’ajustement nécessaire pour la position du mdeirepli qui rend critique I'alignement du filtre.

+ Imagerie active : lentille de Kerr

Dans la plupart de nos expériences, nous n'utdisoms de miroir. L'imagerie se fait alors
grace a la lentille de Kerr générée dans le premistal. Cette lentille est responsable d'une
autofocalisation du faisceau dont nous tirons deite profit. La position optimale entre les deux
cristaux dépend bien sir de l'intensité incidente.

En effet, rappelons I'expression de la puissantgue pour l'autofocalisation (chap. 2, p. 46):
_ 1{061)° 4
8n,n,

P

cr

(4.14)

La puissance critique pour le Bakaut 2.1 MW a 620 nm et 3.6 MW a 800 nm, &€ ,13

n, =2x107°°m*W ™). Dans nos expériences, la puissance mise ersjetoigours supérieure a la
puissance critique.

Une approximation pour calculer la focale de latillende Kerr correspondante est donnée par
[4.12]:

&

P 2mn,
Kerr /1

(4.15)
P,
P

cr

Nous faisons I'hypothése que le faisceau est $pagamt gaussien et que la face d'entrée du
cristal est placée au waist. Soiggtla distance de Rayleigh du faisceau initiatkgle diametre au
foyer (fig. 4.13).

f

Kerr

Figure 4.13: Focalisation d'un faisceau avec ungtilke au waist
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Le faisceau présentera un nouveau waist de tajlla une distance selon les formules classiques

de propagation des faisceaux gaussiens suivaniey [4

(4.16)

7= Ker (4.17)

Les calculs suivants ne sont qu'approximatifsafiportent quelques pistes de compréhension du

phénomene.

Considérons tout d'abord le cas ou l'intensité&ierie sur le cristal est élevée.
Il y a alors autofocalisation du faisceau fondaraket il existe une position optimale du deuxieme
cristal. Les parametres du laser correspondentanditions expérimentales du paragraphe 2.4.2 :

@, =150m, A =800nm, z, =20mm, E =10044J, et la durée de l'impulsion est de l'ordre de 50
fs. La puissance de l'impulsion est dorfe= 2 GW >P, .

Dans ce cas, les formulgs15)-(4.17)donnent :f,, =9mm, z=7 mm, w,'= 05w,.

Kerr

Un foyer se forme aprés le premier cristal. Il exidonc un plan image de ce cristal sur lequel est

positionné le deuxieme échantillon. La figure 4sthiématise le processus.

—

o

2 cristaux BaF2 2 mm ~

Figure 4.14 : Dispositif XPW incluant deux cristaaukaute intensité.
La lentille de Kerr dans le deuxieme cristal njgas$ prise en compte. La ligne discontinue

représente la propagation du faisceau fondamentdladsence de lentille de Kerr.

Nous considérons qu'en premiére approximation iecdau fondamental et le faisceau XPW se

propagent de la méme maniére.
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La distance optimale entre les deux cristaux dodt &ustée pour chague niveau d'énergie. A haute

intensité, cette distance peut valoir plusieurdioettres, d'aprés nos observations expérimentales.

Remarquons que ces considérations confirment, comnuoais I'avions constaté
expérimentalement (paragraphe 2.3, p. 88-89), 'qtikshtion de cristaux longs (4 mm, 6 mm par
exemple) est a prohiber. L'autofocalisation duckeas: est a l'origine de surintensités dans leatrist

qui générent de I'automodulation de phase et endgeant le matériau.

A basse intensité, la situation est différente. stddrons les conditions expérimentales du
paragraphe 2.4.1. Les deux cristaux mesurent 1 mm.

Les données initiales sont les suivanteg =100m, A =620nm, z, =12mm, E=10/J, et la
durée de l'impulsion est de l'ordre de 100 fs. lisgance de l'impulsion est donP = 0.1GW.

Nous obtenons f,,, =20mm, z=8 mm, w,'= 085w, .

Kerr
La focalisation par lentille de Kerr est faible. Effet la valeur dew’, trés proche de celle de,
montre que la propagation du faisceau n'est padfié®dadie maniére significative. Il n'y a pas
réellement de deuxieme foyer aprés le premieratrisbmme dans le cas haute intensité. Les
interférences des signaux XPW sont alors généréptaeant les deux cristaux tres proches l'un de
l'autre (fig. 4.15).

Kerr -

\l ------------------------ -

Figure 4.15 : Dispositif XPW incluant deux cristaukasse intensité.
La lentille de Kerr dans le deuxieme cristal njgas$ prise en compte. La ligne discontinue

représente la propagation du faisceau fondamemtdladsence de lentille de Kerr.

Les cristaux ne sont pas rigoureusement imagéssluiautre mais ils sont placés dans la zone de
Rayleigh, ou le profil d’'intensité et la phase slatrestent constantes. Les interférences sort don
possibles. La distance optimale entre les deutacrsest alors quasiment nulle.

Les bons résultats de ce dispositif & deux criseuterme de rendement global ont été établi

expérimentalement dans le paragraphe 2.4.2.
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Pour optimiser totalement le dispositif et I'étendiu cas de multiples cristaux, il faudrait
egalement prendre en compte la phase non linéaitea ghase due a la focalisation du champ
fondamental et du champ XPW, ainsi que les modi6oa éventuelles des profils spatiaux. Il est
en effet envisageable que le faisceau fondamenialnsodifié spatialement et génere dans le
deuxiéme cristal un rendement meilleur que dapsdmier.

Des investigations théoriques et expérimentalespt&mentaires sont actuellement en cours
[4.14] et notamment dans [4.15].

A ce stade, il est nécessaire d'ajouter quelquesidérations sur la stabilité d'un tel systeme,
utilisant la lentille de Kerr pour lier les effaten linéaires qui interviennent dans chacun des deu
cristaux. Bien que la lentille de Kerr fluctue av@nergie du laser, le dispositif ne présente pas
d'instabilité excessive.

En effet, cette méthode a été validée sur plusichaines a différents niveaux d'énergie. Nous
avons toujours noté expérimentalement une tolérdecplusieurs millimétres sur la position du
deuxieme cristal. Cela signifie que méme si lali®ode la lentille non linéaire change, le rendement
global du dispositif varie peu. Cette souplesser geypositionnement des cristaux est un point
important. De plus, toujours expérimentalement,sneons constaté que le systeme a deux cristaux
présente une transmission plus stable que lorsquistal unique en simple passage est utilisé. En
effet, les deux cristaux auto-compensent les fatcdbns du laser. Si I'énergie du laser augmente,
I'intensité sur le premier cristal est plus gradeendement XPW dans celui-ci est plus élevé. En
conséguence, la lentille de Kerr est plus fortéailée du faisceau sur le deuxiéme cristal augeent
l'intensité diminue et le rendement de celui-cilégent. Au contraire, si I'énergie du laser baisse,
le rendement est plus faible dans le premier ¢ristalentille de Kerr est également moins forte, |
taille du faisceau sur le deuxieme cristal dimineele rendement est ainsi plus élevé dans le
deuxiéme cristal. Le rendement global est a pes gtable.

Le systeme fonctionne dans une situation d'éqailibr

Les mesures de corrélation grande dynamique péserdu chapitre 6, qui demandent
plusieurs heures d'alignement et d'acquisitionptgnent de la bonne stabilité du dispositif, malgrée

I'ensemble des non-linéarités mises en jeu.

Nous avons établi la limite théorique de convers{®W pour un faisceau gaussien a 23%. Un
dispositif incluant deux cristaux dont les signa&RW interferent permet de s'approcher de cette
limite de maniére fiable. Ces données permettévatlier I'amélioration théorique du contraste par
génération de polarisation croisée, dernier poggtamer avant l'application au filtrage temporel.
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3. Estimation de I'amélioration du contraste

L’'un des intéréts immédiats du phénoméne non lieéde génération de polarisation croisée
pour le filtrage temporel dimpulsions est la dépemce temporelle cubique en premiére
approximation de I'onde générée par rapport a komttidente, ce qui permet d’envisager une
importante réduction de l'intensité du fond d’ASEdes impulsions parasites. Il faut néanmoins
tenir compte de l'efficacité de transmission durdilet du taux d’extinction fini des polariseurs

discriminant les deux ondes.

Considérons que l'impulsion incidente est la somd® deux impulsions. La premiére

correspond a l'impulsion femtoseconde principaletdintensité est notée¢, . La seconde est le
fond nanoseconde d’ASE d'intensitg, ... De la méme maniere, nous introduisong, ., et

| ourns POUr décrire I'impulsion mesurée apres l'analyseumsi quel g, €t |, ., relatifs a
l'intensité des champs générés dans le cristal.veé=urs de contraste avant et aprés filtrage sont

I f | f
notées C, == etC,, = —1=

. Test le coefficient de croisement des polariseurs.
IN,ns IOUT,ns

Supposons que le processus XPW ait lieu sans a#pli la pompe. On peut écrire :
I xpw,1s = y§L2| ﬁ\l,fs (4.18a))
Lowns = Va L1 s (4.18(b))

On noters et nns les valeurs d’efficacité de conversion XPW poumpulsion ultra-courte et pour

le fond d’ASE, considérés comme des ondes planes :

|

N =—t (4.19(a))
IIN,fs
|

Mps = —= (4.19(b))

IN,ns

Les équations4(18(a,b) et @.19(a,b) permettent d’obtenir :
”fs = ”nscii (420)

Le signal femtoseconde mesuré apres I'analyseda estmme de I'impulsion femtoseconde XPW
générée et de la fuite de I'impulsion incidenteavérs les polariseurs croisés. Il en va de méme

pour le signal nanoseconde.
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En conséquence :
Lout.ts = Txpwits T T ints =Mislines T i1 (4.21(a))

loutns = Pxpwins T T inins = Tnslinns + T i s (4.21(b))

Le contraste de I'impulsion filtrée s’écrit donc :

I +T
Cout — OUT, fs — Cin ,7fs (422)
l OUT,ns ,7ns T
D’aprés 4.20),
+7
Cou =C2 T 5 (4.23)
,7fs + TCin

Cette formule est valable quel que soit le délanperel At autour de I'impulsion principale

considéré pour ,, .. (At ) Ainsi nous pourrons tracer le profil temporeleattu apres filtrage de

IN,ns

n’'importe quelle impulsion.

D’autre part, en pratique, nous avons acces aleuvaéelle de I'efficacitéjes et non a celle qui
serait obtenue avec des ondes planes. Nous sautarsgremiére approximation,, = Kn,, avec

K=8/45 pour un faisceau gaussien spatialement et teni@mreht (paragraphes précédents).
Finalement, la formulé.23)devient :

qeff +T

C=Cl—HK (4.24)
M7 Cir21

Trois parametres apparaissent comme essentiels fmuglioration du contraste : le taux

d’extinction des polariseurs, I'efficacité de corsien et, bien sdr, le contraste initial.

Cette formule est illustrée figure 4.16. Le cortgade l'impulsion nettoyée est représenté en

fonction de celui de I'impulsion initiale pour diffentes valeurs de 7.« est pris égal a 15%.
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Contraste de l'impulsion filtrée

lo‘- MR | ML | LA | LA | MR | T T
10° 10 10° 10° 10 10° 10° 10

Contraste de l'impulsion incidente

Figure 4.16 : Calcul du contraste de I'impulsiotirée pour

trois valeurs du taux d’extinction des polariseurs.

L’efficacité de conversion influence trés peu I'&tmn de ces courbes. Le contraste initial durlase
est de l'ordre de 18107 dans une chaine CPA classique. L'élément détemnijomaur le contraste
final de 'impulsion filtrée est donc le taux d’@xttion des polariseurs. Pour les grandes valeurs d

contraste initial, le contraste final est une famtiinéaire de cette valeur.

Des polariseurs classiques présentent un tauxiddgan généralement compris entre 4 et 5 ordres
de grandeur (courbe=5x107°). La courber =107 souligne les problémes que 'on peut attendre
d’'un dispositif expérimental trop complexe qui didg le taux d’extinction jusqu’a Fou pire ;
I'amélioration du contraste en serait pénalisée.cBatre, il est possible de générer des impulsions
présentant un contraste dé'f@vec des polariseurs trés performants’d@xtinction).
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4. Conclusion

Le processus de génération d'une onde polariséegaralement a partir d'une polarisation
linéaire dans des cristaux de Baprésente d'excellentes performances pour ['apigicadu

phénoméne au filtrage temporel d'impulsions courtes

L'amélioration du contraste autorisée par un tskesye est limitée principalement par les
polariseurs utilisés et peut donc valoir 5 ou Gesdle grandeur.

Nous avons congu un dispositif original breveté rpoptimiser la génération de polarisation
croisée basé sur l'imagerie successive de plus@istux. Les signaux XPW générés par ces
cristaux interferent constructivement. Ce dispbpiirmet d'atteindre un rendement de conversion
d’environ 20% tout en préservant la viabilité dastaux et en assurant la stabilité du systeme.

Un rendement et des comportements équivalentstémtéenus a 620 nm et 800 nm, pour des

impulsions de durée 45 fs et 100 fs, d'énergie cm@entre 1QuJ et 200uJ.

Toutes les conditions sont réunies pour l'implémgon du filtre sur une chaine émettant des
impulsions de 1 mJ. Les résultats expérimentaurmist en ce sens, ainsi que la caractérisation

temporelle, spectrale et spatiale de I'impulsitirég, seront présentés au chapitre 6.

Mais avant cela, nous allons poursuivre les ingaibns concernant la propagation d’ondes
intenses dans un milieu non linéaire (en I'occuresnn cristal cubique de BgFdans le chapitre
suivant. En effet il est intéressant de confrongermprocessus de XPW pour une polarisation
incidente linéaire avec le cas d’'une polarisatithiptajue. Cette derniére solution représente peut

étre une alternative pour la conception d’un afiltre non linéaire.
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Le chapitre 3 est consacré a I'étude de la rotat®polarisation elliptique dans un milieu dont
la susceptibilité non linéaire est isotrope (NER).chapitre 4 décrit la propagation d’'une lumiére
polarisée linéairement dans des cristaux cubigues k& susceptibilité non linéaire du troisieme
ordre est anisotrope, ce qui autorise la génératomolarisation croisée (XPW). Le fluorure de
baryum s'est imposé comme un matériau adéquat.

Il parait ainsi intéressant d’étudier un processiant NER et XPW : la propagation non
linéaire d’'une polarisation elliptique dans un taiisubique. Ceci permet de généraliser notre étude
concernant les interactions non linéaires dansds®sux cubiques.

De plus, ce nouveau schéma peut étre une altegnatixactive pour le filtrage non linéaire

d’'impulsions femtosecondes, en terme de rendenagréxgmple.

La premiere partie de ce chapitre décrit les camttexpérimentales. Le deuxieme paragraphe
rappelle le modele théorique décrivant les processon linéaires dans un cristal cubique
caractérisé par l'anisotropig de sa susceptibilité d’ordre 3. Le paragraphe t3ceasacré aux
réalisations expérimentales. Enfin je conclurainjua l'application des deux systemes au filtrage

temporel dimpulsions femtosecondes.

1. Introduction : description du dispositif expérim ental

Nous voulons comparer les caractéristiques du systie filtrage obtenues avec d'une part une
polarisation elliptique incidente et d'autre parepolarisation linéaire. Cette comparaison s'établ
en termes de transmission et de dépendance dumentlavec l'orientation du cristal.

L'étude comparative est limitée a un systeme imtlua seul cristal de BaF

Deux sources laser ont été utilisées pour ces iexués : le laser a 620 nm présenté au
chapitre 4 (p. 81), et le laser kilohertz a 800 déja mentionné (chap. 3, p. 52; chap. 4 p. 88) dont
I'énergie est ici limitée a quelques centaines d@ajoules.

Pour I'étude des phénomenes de conversion, nolisond un cristal de BaFde longueur

L = 2 mm placé au foyer d’'une lentille.
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Le montage expérimental, représenté figure 5.p@met de comparer diverses configurations.
Il comprend deux polariseurs et deux lames quamndg exactement croisés selon les modalités du

montage NER présenté au chapitre 3 (p. 53).

Figure 5.1 : Dispositifs expérimentaux. La lumiéreidente

est polarisée elliptiquement (a) ou linéairement (b

On appellea 'angle de la direction de polarisation en sodie premier polariseur et I'axe
rapide de la premie®/4. La deuxieme lame et I'analyseur permettentimiéler la contribution de
la partie de I'impulsion dont la polarisation n‘agtourné. Sir = 0°, la polarisation incidente sur le
cristal est linéaire et le montage est équivalendiapositif classique de génération de polarisatio
croisée (figure 5.1(b)).

Ce dispositif permet donc de comparer les deuxstyesfiltres.
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2. Modéle théorique

2.1.Rappel des équations de propagation des champs

Soitap I'amplitude du champ initial polarisé linéairement

La premiere lama/4 du montage fixe la polarisation incidente. Spe mpide est tourné d’'un
anglea par rapport a la direction de polarisation du pegrpolariseur. Nous définissons un repere
(r£z) associé a cette lame (figure 5.2 (a)). L'ondedestc décrite par les champset B, dirigés
respectivement le long des axeset ¢. Le cristal de Baj est caractérisé par ses axes

cristallographique$xyz)et s’oriente d'un anglé par rapport au repe(erz) (fig. 5.2 (b)).

Polariseur

(a) a hl (b)

\\ \
Analyseur \ ,/’) B
\ s
» \ e
/ ned

v L
/ Z X
.

Figure 5.2 : Champs impliqués dans le processuslinéaire et reperes utilisés

pour la modélisation. (a) : direction des polarigats incidente et transmise,

axes (f) de la lamel/4, anglea. (b) :axes cristallographiques du cristal(xy), d&ag.

Les équations d'évolution des champs A et B datte @®nfiguration ont été établies au

chapitre 2 (p. 42). Pour faciliter les calculs nuopdes suivants, les différents termes sont

regroupés selon leur dépendanceglen

i—A_ |y1|,o42A—iyZQB|2 B-A’B -24° B)+iy3(2|B|2A+ BZA*) (5.1(a))
% =iy|8’ B+iy20A42A— B2A —2|B|2A)+iy3(2|A42 B+ AZB*) (5.1 (b))

. - _E in2 ==y — —g
Aves i, =y 1= (26) . 1, =, sinl4). . = | Goin(eB)+ 17 |y = o
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Rappelons que désigne I'anisotropie du tensegd? et vaut -1.2 pour le BaF
La principale différence entre les termes)genl’'une part et les termes gnet )5 d’autre part,
est leur périodicité selon la valeur de I'angleéPour une révolution compléte du cristal, les &sm

en )5 présentent 8 maxima, et les autres seulement 4.

Dans le cas d’une polarisation incidente linédize,conditions initiales s'écriventA(0) = a,
et B(O) =0. L'intensité mesurée apres I'analyseur est praopanelle a| B(L)|2.
Une polarisation elliptique présente par contrexdeamposantes décalées en phaseride
A0)=a,cosa et B(0)=ia,sina . En sortie du cristal non linéaire, les chan#ds) et B(L) sont

des quantités complexes. Aprés l'analyseur, le ghatécrit C(L)= A(L)sina +iB(L)cosa et

lintensité mesurée est proportionnelléCiL)”.

2.2.Quelques résultats des simulations

Pour évaluer les réles des différents processusrfadulation de phase, modulation de phase
croisée et mélange a 4 ondes), nous avons traEgrgtguement quelques courbes de transmission
théorique en fonction de la valeur de I'angi€fig. 5.3). J'ai obtenu ces courbes par la résmiut

des équations couplégs 1) réalisée numeriquement avec l'aide du logiciepMa

Deux niveaux d'intensité sont considérés (bassengité : y, aZ L = 0.3, figures (a), (c) et (e);
haute intensité y,a; L = 2figures (b), (d) et (f)), ainsi que deux configtions de polarisation
(linéaire a =0°, elliptique a =225°). Plusieurs possibilités sont envisagées : d'abberdas
complet ou tous les termeg sont non nuls K,y,,y,# 0 figures (a) et (b)), ensuite une
configuration pour laquelle seyd est non nul f,, y, = 0Ofigures (c) et (d)), enfin le cas ou sggl

est nul (/, =0, figures (e) et (f)). Les courbes résultant desutitions apparaissent figure 5.3.

Considérons tout d'abord le cas comd;qt yz,y3¢0), a bas flux. Il s'agit de la figure 5.3(a).

Deux observations s'imposent. D'une part, la pégdselons est différente si la polarisation est
linéaire (périoderv4) ou elliptique (périodev2). La transmission en polarisation linéaire parai
donc essentiellement gouvernée paalors que si la polarisation est elliptique, ksrtes enj et )4

sont prépondérants.
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D'autre part, la transmission obtenue avec uneripat®on incidente elliptique  =225°) est

meilleure que dans le cas linéaire.

Cette derniere remarque n'est plus valide a hateasité (fig. 5.3(b)). Les transmissions pour les

deux valeurs de considérées sont sensiblement équivalentes. R&necta périodicité des courbes

est la méme qu'a basse intensité. Toutefois, le g@néré avec une lumiére elliptique n’est plus

symétrigue comme a bas flux. Cette dissymétrigpitpxe en "décomposant” le processus.
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évaluée numériquement. (a), (c) et fg)aZ L = 0.3; (b), (d) et (f):y, a; L = 2.
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Pour ce faire, onsidérons maintenant les graptie&het (d). Seujs est non nul. A ce propos,
notons que le terme majoritaire gouverné patécrit les transferts d'énergie de B vers A (équoat
(5.1(a) et de A vers B (équatigfd.1(b). Il s'agit de la génération de polarisation akeis
Si la polarisation initiale est linéaire, les contpments observés alors sont semblables a ceux
décrits dans le chapitre précédent (modele simfde).plus, a basse intensité, la valeur de
transmission est la méme que pour la configuratomplete (fig. 5.3 (a),a =0°). Cela est
guasiment vérifie a haute intensité (courbes (deta =0°). Cette observation confirme que la
génération de polarisation croisée en linéaireépedd en premiere approximation que4e
Dans le cas elliptique, I'équation d'évolution dampB, par exemple, s'écrit :

%ziyZQAFA—BZA* —2|B|2A) (5.2)

Les termeé,B|2A et B°A" ne sont pas négligeables. La résolution de I'égnatifférentielle donne

_ (sinap)’

une solution en intensité de la forme- : 5
{1+ K sin4p)

avecK =y, a’L . Si l'intensité est élevée, on

s’éloigne du comportement simple (Erin4ﬂ)2. Ceci explique la dissymétrie des lobes du graphe

5.3(d) (@ = 225°). Cette dissymétrie correspond a celle obsenrgeedi5.3(b).

Le cas)s nul, illustré figures 5.3 (e) et (f), peut étreoqué rapidement. En effey, =0 est
équivalent a un milieu isotropévzo). La transmission est nulle en polarisation lindalsi la
polarisation est elliptique, il s'agit d'un casrdttion de polarisation par biréfringence indulte.
périodicité du signal transmis est celle jdeet )5 (172). Rappelons que le terme gnest le terme

d'automodulation de phase et que le terme maja@igouverné pays est la modulation de phase

croisée.

2.3.Conclusion

En conclusion, notre modele montre que le signaistras dépend de I'orientation du cristal
par rapport aux axes de I'ellipse, ou a la directie la polarisation incidente, ce qui va impossr |
caractéristiques du montage retenu. L'étude delépendances permet de comparer les efficacités

des deux options.
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De plus, il est possible d'évaluer les processusimints en mesurant la périodicité du signal
mesuré avec l'ang[g

L’étude théorique montre que la transmission dtefién polarisation linéaire est gouvernée par
)6, terme de génération de polarisation croiséesajoe les termeg et )5 (modulation non linéaire
de la phase) sont prépondérants dans le cas d'omisation elliptique. Cette derniére
configuration apparait donc plus sensible a 'autdutation de phase, ce qu’il importe de vérifier

expérimentalement.

Enfin, a haute intensité, les deux systéemes semplésenter un rendement équivalent. Nous
allons également le vérifier expérimentalement.

A ce titre, je rappelle que les simulations préSestci-dessus sont réalisées pour une onde
infiniment plane. Dans ce cas, les valeurs de mniggon calculées sont supérieures a celles qui
correspondent a une onde réelle, gaussienne damemfes et dans I'espace. Nous avons vu au
chapitre 4 (p. 86-87) que l'application d'un cardint de correction permet d'obtenir une valeur de
transmission qui tient compte de la nature gaussiete I'onde. Les courbes théoriques qui
apparaissent dans les paragraphes suivants omb#gtgées de cette maniére et la transmission

théorique peut donc étre comparée a celle expétaigen
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3. Résultats expérimentaux

Les résultats expérimentaux sont organisés de maemgasuivante : la premiere partie concerne
la mesure directe de la rotation de l'ellipse. Laindeme paragraphe compare l'efficacité de
conversion obtenue pour diverses ellipticités dentations du cristal. Enfin, nous étudions

I'influence de 'automodulation de phase pour chradas processus.
3.1.Polarisation elliptique : mise en évidence de la rotation de I'ellipse

Le premier cas considéré est celui d’'une polaogaiticidente elliptiqued # 0°). Nous avons
d’abord cherché a mettre en évidence la rotatiopatirisation dans le cristal en mesurant la valeur
de I'angle dont a tourné le grand axe de I'ellipse.laser & 620 nm est utilisé. Le dispositif de
mesure est représenté figure 5.4, trés similairecaéma 5.1(a). La premiére lax/id génére une
polarisation elliptique, le faisceau est focalisé l& cristal ou a lieu I'interaction non linéaifea
deuxiéme\/4 est supprimée pour conserver I'ellipticité. Uagon simple de mesurer la rotation de

I'ellipse est de tourner I'analyseur pour repéesrminima et maxima de transmission.

Figure 5.4 : Schéma expérimental pour la mesurkadetation de I'ellipse.

Quelques résultats immeédiats ont montré que I'aogdptimal pour la rotation est de 22.5° (cf
chapitre 3, p. 54-55).

La rotation du grand axe de l'ellipse a donc été&sumee en fonction d@ poura =225°.
L’énergie incidente est de 128, ce qui correspond & une intensité comprise dffreet 102
Wcm?. Les résultats apparaissent figure 5.5.

La rotation non linéaire est une fonction périodiqde I'angle 8. Elle est maximale pour

n n : .
= Ei m > Dans ce cas l'ellipse a tourné de 13°.

Cette valeur est de 'ordre de grandeur des ardge®tation non linéaire dans un milieu isotrope

relevés dans la littérature [5.1].
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12

Angle de rotation de I'ellipse (9

Figure 5.5 : Angle de rotation du grand axe delifede en fonction de I'ang|é
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3.2. Polarisation elliptique ou linéaire : comparaison de I'efficacité de transmission

L'objectif de ce paragraphe est de mesurer I'effigade conversion en fonction de I'état de la

polarisation incidente. Pour cela nous mesurortsal@gsmission apres I'analyseur pour différentes

valeurs dex et 5. Des mesures ont été réalisées avec les deus.laser

3.2.1. Transmission selooretf

La figure 5.6(a) représente I'évolution de la trarssion en fonction d& pour trois valeurs

danglea ( a =0°, a =18, a =225°). L'énergie incidente est alors de 12 (laser 620 nm) et le

rendement de conversion maximal atteint 8% (f' © &tm).
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Figure 5.6 : (a) Signal transmis en fonction dedéation du cristal pour trois valeurs

dea (a= 0°, polarisation linéairea@ =18° eta = 22.5°, polarisation elliptique).

(b) Courbes théaoriques calculées aw%caé L=2eto=-1.2 poura=0° a=18°

eta=22.5° Laligne — - — correspond a un milieutispe (= 0) eta = 22.5°.
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La périodicité du rendement selghvaut 174 si la polarisation est linéairex(=0°) et 172
sinon, comme l'avait prévu le modéle théoriqueteCebservation confirme que la génération de
polarisation croisée avec une polarisation linédépend surtout des termes jgralors que dans le
cas d’'une polarisation elliptique les termes gongempan/ et )5 jouent un réle prépondérant.

Les courbes correspondantes théoriques sont tréigées 5.6(b) et sont en bon accord avec
les mesures. La transmission expérimentale maxin@de) est proche de la valeur prévue
théoriguement (10% pour le cas linéaire, 11% peucds elliptique). Sur le graphe (b) apparait
également le rendement de transmission qui sebditna avec la méme "quantité d'effets non

linéaires" (, a> L = 2 mais dans un milieu isotrope € 0). La transmission prévue est seulement

de 3%. L'intérét d'utiliser un milieu non linéamaisotrope est donc évident.
Les valeurs optimisées de l'andlepour chacun des trois cas représentés est calaigr

théoriquement.

A titre illustratif, nous pouvons tracer numériquarhla transmission pour d’autres valeurs de

'angle a.
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Figure 5.7 : Courbes théoriques de transmissioffiomstion def

avecy, a; L =2 eto=-1.2 poura < 22.5° (a) eta > 22.5° (b).

La figure 5.7(a) montre I'évolution progressive camportement du filtre quand on passe d’une
polarisation elliptique a une polarisation Iinéai(raf =225°=a= O°). La périodicité selong
s'approche d&/4 quanda s'approche de 0°.

Pour les plus grandes valeurscdéa =225’ =a= 45°) la transmission diminue et s’approche de

0 quand la polarisation devient circulaire (figf(®), cf chapitre 2 p. 38).
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3.2.2. Transmission selon l'intensité incidente

Il est également intéressant de comparer les effésades filtres en fonction de I'énergie
incidente. Comme le cristal n'est jamais déplacé caurs de l'expérience, I'énergie est

proportionnelle a l'intensité incidente. Les réatslisont représentés sur la figure 5.8.

0.12 ; . 0.12 -
—— Polarisation incidente linéaire : a = 0° | | ) |77 a=0 o
—@— Polarisation incidente elliptique : a = 22.5°| - g a=225° /
0.104-- - - [ e e T B 0.10 A~ =+ =+ caso=0,a=225°
@ m  expérience a =0° L,
' I I I I I ® expérience a = 22.5° . .’
0.08------ e [ - 008 u
- . . . . . ) . ie] ,
Q g ’ ’
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Figure 5.8 : (a) Evolution de la transmission endtion de I'énergie incidente sur le cristal
pour une polarisation linéaired{ = 0°) et elliptique & = 22.5°).
(b) Courbes théoriques correspondantes, auxque#ieajouté le rendement

obtenu dans le cas d’'un milieu isotrope< 0, a = 22.5°)

Les résultats expérimentaux (figure 5.8(a)) ontoftienus avec le laser a 800 nm, I'impulsion
d’énergie maximale 20QJ est focalisée au moyen d’une lentille de 1 mesgristal de 2 mm dont
I'orientation est optimisée. Dans le cas d’'une psédion incidente elliptique, I'angle vaut 22.5°.

Sur la figure 5.8(b) sont tracées les courbes spamrdantes théoriques auxquelles sont ajoutés

les points expérimentaux dont I'abscisse est ramaméy,a’L. On note qu’il y a un trés bon

accord avec les mesures.

Les deux schémas présentent des rendements quasiquevalents et la méme dépendance
lorsque I'énergie est augmentée. La transmissiopodarisation elliptique présente un trés léger
avantage. Le rendement maximum obtenu est de €aldr11% pour une énergie de XD Le
rendement en polarisation linéaire est alors de.10%

Sur la figure 5.8(b), apparait une fois encorediat des milieux anisotropes : la transmission

obtenue so = 0 serait a peine de 4% dans le cas d'une patiamselliptique @ = 22.5°).
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En conclusion, le r6le déterminant de l'anisotrafees le rendement de transmission a été
remarqué. Il est plus efficace, a "non-linéaritgaigalentes" d'employer un milieu anisotrope. La
génération du terme polarisé orthogonalement s@plefficacité de rotation pure de I'ellipse.

D'autre part, nous avons validé le modele théoriquamportement selorr et £, valeurs de
transmission. Il est validé que les deux configarat sont équivalentes en rendement. Enfin, nous
avons confirmé que, par contre, les cas de potamstinéaire et elliptique ne sont pas gouvernés

par les mémes termeg €t )5 pour une polarisation elliptiqugz pour une polarisation linéaire).

3.3. Automodulation de phase

Le paragraphe précédent a donc souligné que, emetele rendement, I'utilisation d’'une
polarisation elliptique pouvait étre une alternatimtéressante pour la génération de polarisation
croisée dans des cristaux.

L’inconvénient majeur de cette technique résidesdarait que le processus est principalement
dirigé par les termes d’automodulation de phasmadulation de phase croiség €t )5). Ceci
conduit, lorsque l'intensité et le rendement soldvés, a de linstabilité et des modulations
temporelles et spatiales apparaissent.

1.0 .

) — Spectre initial
i\ | — Spectre filtré (polarisation linéaire)
N\ —— Spectre filtré (polarisation elliptique)

o o o
IS ) ©
1 1 1

Intenité spectrale normalisée

o
N
|

0.0

T T
760 780 800 820 840 860

Longueur d'onde (nm)

Figure 5.9 : Spectres expérimentaux obtenus poueandement de 10%

dans les cas d’'une polarisation linéaire et ellipte comparés au spectre initial du laser.

Les modulations temporelles sont évaluées en massiraplement le spectre du signal filtré.
Les mesures ont été effectuées avec le laser arBd0anergie maximale incidente est réduite a

100 uJ pour éviter tout effet non linéaire supplémentdiiti a la focalisation du faisceau dans l'air.
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Le comportement spectral des deux schémas est cérap@ndement identique, pour différentes

valeurs d'énergie incidente.

La figure 5.9 correspond a un rendement de 10%naldans les deux cas.

En polarisation linéaire, le spectre est décalé delqges nanometres en longueur d’'onde et
présente un léger rétrécissement mais sa forme gkialement inchangeée.

Par contre, le spectre obtenu avec une polarisaibptique exhibe des modulations et est
clairement rétréci. Conformément aux preévisions rdadele théorique, le fait d’utiliser une
polarisation elliptigue rend davantage sensible plecessus a l'automodulation de phase.
L’automodulation de phase induit généralement dgmilsions temporelles parasites ainsi que des
distorsions de phase qui peuvent étre dommagegidesiant I'amplification ultérieure de

limpulsion nettoyée.

Ceci peut également s'expliquer en termes de pltasinéaire accumulée durant le processus.
Si la polarisation initiale est linéaire, I'ondartsmise est I'onde XPW générée (majoritairement
par )5). Cette onde, peu intense par rapport au chamgafoental, subit une automodulation de

phase négligeable. La phase non linéaire accumagéessentiellement due a la modulation de

phase croisée. Cette phase est estimée vaéoirde l'automodulation de phase du champ

fondamental @, vy :E%L [5.2]. Rappelons que selon le chapitre 3 (p. 55):

2n
y0a§L=7n2IOL:¢NL (5.3)

Les rendements maximaux obtenus expérimentalememeéspondent ay,a’L = 2d'aprés le
modele théoriqueg,, vaut donc environ 2 radians dans notre expéridrec@hase non linéaire du

(s 2 4 .
champ généré est de l'ordre @B .oy == % 25. Cette valeur est tout a fait acceptable et

3
explique I'absence de modulations sur le specti& XP
Le probléme est différent si la polarisation edipgtjue. Les deux champs A et B sont
relativement intenses, accumulent de l'automodulatie phase et l'onde transmise est une
combinaison de deux champs. On peut estimer gpbdae non linéaire de l'onde transmise est a

peu pres la grandegy, , c'est a dire plus importante que dans le caaili@e

Ces observations illustrent 'une des limites megsua I'emploi d'un filtre en polarisation
elliptique pour le nettoyage temporel d'impulsions.
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4. Conclusion : application au filtrage temporel

Un premier point concernant I'application de cespdsitifs au filtrage temporel est le taux
d’extinction de I'ensemble, dont dépend I'améliamatdu contraste (chapitre 4, p. 98-100). Pour les
expériences décrites ci-dessus, I'extinction duefisans lames est de 5°1@lors que celui du
dispositif incluant dea/4 est seulement de 2:10
D’une maniére géenérale, il est plus difficile d'avon bon taux de croisement avec dé$ [5.3].

Ceci semble étre résolu par l'utilisation de lamelsromatiques [5.4].

Du point de vue du rendement, les deux montageslamgement équivalents. Par contre, la
grande sensibilité du filtre en polarisation eltjpie a 'automodulation de phase est trop critique
pour les applications de filtrage. Ce que nous ravipressenti dans les chapitres 3 et 4 est
maintenant démontré de maniére théorique et expétate.

Le processus le plus fiable pour mettre au pointiltre non linéaire est donc la génération de
polarisation croisée avec une polarisation linéaogdente dans du BaFCe filtre et les résultats

expérimentaux obtenus vont étre décrits dans Ipitthauivant.

Ces travaux font I'objet d'une publication [5.5].
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Le processus de génération d'une onde polariséegamalement, a partir d'une polarisation
linéaire, dans des cristaux dont la susceptibilié linéaire est anisotrope, présente d'excellentes
caractéristiques pour le filtrage temporel d'immmns ultra-bréves et ultra-intenses. Les chapires
et 5 ont validé les caractéristiques de ce prosessuermes de rendement, d'efficacité potentielle
pour I'amélioration du contraste et d'adaptabglitédifférents systemes laser.

Ce chapitre présente 'application de la généradipolarisation croisée au filtrage non linéaire
pour I'amélioration du contraste d'impulsions fesetmndes. Les impulsions injectées dans le filtre
sont polarisées linéairement et présentent ungiéngée I'ordre de 1 mJ. Les impulsions transmises
par le filtre sont suffisamment énergétiques pare €éompletement caracterisées.

J'expose tout d’abord les résultats des expériereassées au laboratoire, a 800 nm, qui ont
permis la génération d’'impulsions de 38Ddont le contraste mesuré est meilleur que 1Gesrde
grandeur. Ensuite je présente de maniére théorgjuexpérimentale l'influence de la phase
spectrale du second ordre sur le filtrage par XBWtermes de rendement et de comportement
spectral. Enfin, la troisieme partie de ce chapitiéde I'application du filtre & une longueur dabn
de 1.06 um, dans le cadre d'expériences menées en collaboraivec le LULI pour la

caractérisation d’une source de type OPCPA (OpReahmetric Chirped Pulse Amplification).

1. Filtrage XPW au millijoule a 800 nm
1.1. Dispositif expérimental

L’expérience de filtrage temporel par générationpdérisation croisée a été réalisée avec le
laser de cadence kilohertz présenté au chapitpe 82). L'énergie des impulsions est de 1.2 mJ

pour une durée de 45 fs environ.

1.1.1. Conception du montage expérimental

Pour expliquer la conception du montage expérinheritdaut préciser que le filtrage de
'impulsion directement en sortie de compresseesté-dire en champ proche, n’est pas efficace.
En effet, puisque l'impulsion est énergétique, noaisvions imaginer réduire la taille du faisceau,
le collimater et le filtrer immédiatement avec destaux longs. Tout d’abord, notons que la qualité
spatiale du faisceau en champ proche n’est padlexiee(présence de points chauds), ce qui peut

créer des surintensités dans le cristal. Mais syrfmur éviter de générer de I'automodulation de
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phase dans les lentilles de I'afocal réducteusgeletion minimale du faisceau apres réduction serait
d’environ 3 mm. Dans ce cas, la densité d’énergtede I'ordre de 18 Wcmi. Pour obtenir un
rendement de 5%, il faudrait au moins 20 mm de,B@F, pour une impulsion de durée initiale 45

fs, la dispersion de vitesse de groupe introduge p7 mm de cristal, allonge la durée de

limpulsion d’'un facteur+/2, ce qui entraine bien sdr une perte de I'effiéadié conversion. Le
filtrage par génération de polarisation croiséesinpas efficace en champ proche.

Le filtrage de I'impulsion s’effectue donc en chaliptain, c'est-a-dire au foyer d'une lentille de
focalisation. Cependant, I'énergie de I'impulsidn2(mJ) est importante. L'utilisation d’une lersill
de longue focale est indispensable pour pouvooeplie cristal au plus pres de la zone de Rayleigh
sans dommage. De plus, l'intensité au foyer doé Btitée pour éviter I'ionisation de l'air et une

automodulation de phase excessive.

1.1.2. Description du dispositif

Le dispositif, schématisé figure 6.1, est semblableelui des expériences précédemment
décrites : le faisceau, polarisé linéairement, festilisé au moyen d’une lentille de 3 m, puis

collimaté avant d’atteindre I'analyseur.

30cm 25cm
I ST
Laser 1.2 mJ i A
45 fs, 1 kHz, 800 nm "/ ___________________________ N A TR >
f= 3000 mm Plan foclal BaF, 2mm

Figure 6.1 : Dispositif expérimental du filtre nbnéaire

Nous avons vu, au chapitre 4 (p. 100), qu’une deruapitale pour I'amélioration du contraste
est le croisement des polariseurs. Le taux d’ettincmesuré du couple polariseur - analyseur
utilisé dans cette configuration expérimentaledesb.1C. Il s'agit de polariseurs de Glan, chacun
composé de deux prismes en calcite non collésré&apar une lame d’air. Ces polariseurs sont

traités antireflet large bande autour de 800 nm.

Les cristaux employés sont des cristaux de fluoder®aryum, de longueur 2 mm, non traités
antireflet, orientés avec un de leurs axes cristaltlans la direction de propagation du laser.
Remarquons qu'il est possible de vérifier queiktaira été convenablement taillé en tournant eelui
ci dans le plan perpendiculaire a la direction d@pagation. A énergie incidente modéreée et fixée,

le signal XPW doit présenter des maxima égaux lesig5°.
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Malgré I'emploi d'une lentille de focale 3 m, it @apossible de placer un cristal au point focal,
sous peine d’endommagement de I'échantillon. Laitiposde celui-ci en aval du foyer est
optimisée en mesurant le rendement XPW. En effdgisceau est plus propre spatialement apres le
point focal, puisque le plan de travail (champ tiaim) est alors I'image d’un plan du laser situgstr
en amont dans la chaine.

Le filtre comprend deux cristaux fins situés a afise optimale I'un de l'autre apres le plan
focal. L'efficacité de cette configuration a étéraintrée au cours du chapitre 4 (p. 90-97). Le
rendement de conversion optimal a été obtenu asex dristaux de 2 mm. Le premier est placé a
environ 30 cm du foyer. Dans cette position, ledeanent pour ce seul cristal est de 5%. Le
deuxieme cristal est imagé sur le premier grace kedtille de Kerr intervenant dans le premier
cristal. La distance entre les deux échantillonsndot la meilleure transmission, 8% a 18%,

est de 25 cm.

1.1.3. Transmission du filtre

Nous estimons le diametre du faisceau sur le pregristal a environ 1.2 mm, ce qui
correspond & une intensité incidehjele I'ordre de 18 Wcem®. La fluence est alors de 0.1 J&m
soit un ordre de grandeur sous le seuil de domnthgematériau [6.1]. Ceci garantit un
fonctionnement routinier sans risque d'endommagedhefiltre & moyen ou long terme.

Dans cette configuration, pour une énergie incielel® 1,2 mJ, I'efficacité quotidienne est de
15%, ce qui signifie que I'énergie en sortie du filtest de 180uJ. Le faisceau filtré est
suffisamment énergétique pour étre complétememtcténisé et injecté dans les amplificateurs de

puissance.

Comparons cette valeur expérimentale de transmisswec la courbe de rendement XPW
théorique pour un faisceau gaussien présentéeaguitreh4 (graphe 4.7, p. 87). Une estimation de la

valeur dey, A’L dans les conditions de I'expérience donne\:L = z/]—nnZIOL =5.

Il ne s'agit que d'une approximation, en raisoltiideertitude liée a la valeur dg et surtout de,.
La courbe de rendement XPW théorique donne pote eateur dey, A’L l'efficacité maximale de

23%. La valeur expérimentale de 15% est du méme akel grandeur. L'écart s'explique par le fait

gue nous ne prenons pas en compte dans la mesuaet@d@msmission les pertes en énergie par
réflexion sur les cristaux, par l'incertitude ducohde y,A’L et surtout par la qualité spatiale

meédiocre du faisceau (bruité et pas parfaitememsgian, cf p. 135).
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1.2. Caractérisation du faisceau filtré

1.2.1. Amélioration du contraste : corrélation grande dymgue

L’amélioration du contraste temporel a été estirmeec le corrélateur grande dynamique du
troisieme ordre développé au laboratoire dansdeecdu contrat SHARP (chapitre 1, p. 18).

Le profil de I'impulsion avant et apres nettoyagété mesuré avec la méme énergie injectée
dans I'appareil, soit 180J. Pour ce niveau de signal, la limite de déteétidu corrélateur est de

10", ce qui va permettre de mesurer le résiduel d’ASE.résultats apparaissent figure 6.2.

lg } ) ) ) } )
Oll . - -y n
Front avant —— Impulsion initiale
! —— Impulsion filtrée
1E-3 ' , , 4

0,01

1E-4 : » . .
1E-5 ! : - .
1E-6 v ; L
1E-7 : : < .
1E-8 3 . . : 4

1E-9 ‘ .

Corrélation grande dynamique

1E-10
1E-11 ¢

2 e ey
-20 -15 -10 -5 0 5 10 15 20

Délai (ps)

Figure 6.2 : Corrélation grande dynamique de I'intgdan avant et apres filtrage.

Le rendement de conversion XPW est de 15%.

L’amélioration du contraste est considérable :iédestal d’ASE est réduit de plus de 4 ordres
de grandeur, de méme que l'intensité des impulgpanasites. L'impulsion générée exhibe, environ
10 ps avant limpulsion, un contraste meilleur qi®°. Le résiduel d’ASE étant trés faible, nous
atteignons les limites de détectivité de I'appared corrélateur est alors extrémement sensible au

bruit, ce qui explique 'allure modulée et bruitie signal d’intensité relative 16,
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hY

La grande dynamique de la mesure permet de compzeie courbe a celle prévue

théoriquement (chapitre 4, p. 99) en utilisantaleurs mesurées d’efficacitg €15%) et de taux

d’extinction (r =5x107) :

Mett |,
_ 3 K
Cout - Cin (61)
eff +TCir21

8 .
K vaut4—5 pour une onde gaussienne.

Le résultat de ce calcul apparait sur la figure 618 sont aussi tracées les courbes mesurées
expérimentalement. Le niveau d’ASE, l'intensité dapulsions parasites et le front de montée de

'impulsion principale calculés correspondent béela mesure de corrélation.

! — Impulsion initiale (mesure)
0.1+ —— Impulsion filtree (mesure)
\§ 0011 Estimation théorique
'c—é 1E3 pour 7= 510"
S 1E44 1
; 1E-5 ? " o ‘mvi“ A ﬂl
o
S 1E-6§WJ \ WWWW
a 3 \
g 1E-7 \
©  1E-84
2 o] WL l ﬂ
G) 1E_ E 1 I 0
E 1E-10 . il N il J h L]
\ | | “ M \\ I HV r
1E-11 E\/MW \‘ JVV\ V‘)\\“U“ J\ WJ M“\ I N ‘U‘ U V ‘V‘“V‘JJ ‘ ) ‘J
-15 -10 5 0 5 10 15 20
Délai (ps)

Figure 6.3 : Estimation théorique de I'amélioratidn contraste par XPW dans les

conditions de I'expérienca € 5.10° ) et comparaison avec la mesure expérimentale.

L’'impulsion filtrée apparait plus courte théoriquamh qu’expérimentalement. Ceci s’explique par
le fait que I'impulsion filtrée réelle a traversgyant d’entrer dans le corrélateur, de nombreux
éléments ajoutant de la dispersion de vitesse algpgr(polariseurs, lentilles). De plus, I'appadkl

mesure n’'est pas prévu pour mesurer avec prédsidirée des impulsions.
Notre modele simple permet de prévoir le contrdstal obtenu aprés filtrage selon les

caractéristiques du dispositif. De plus, I'impordarcruciale de la valeur du taux d’extinction des
polariseurs est confirmée. Il s'agit de la limitgnpipale pour 'amélioration du contraste.
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Il est par ailleurs intéressant de visualiser lefiptemporel qui serait obtenu dans ces

conditions expérimentaleg 15 Yavec des polariseurs d’extinction®@ig. 6.4).

1 T T T

— Impulsion initiale (mesure)
—— Impulsion filtree (mesure)
0,01 : Il | —— Estimation théorique

pour 7= 5*10"

0,1

1E-3

1E-4
1E-5
1E-6
1E-7
1E-8
1E-9
1E-10

Intensité temporelle normalisée

1E-11

1E-12

Délai (ps)
Figure 6.4 : Estimation théorique de I'amélioratidn contraste par XPW

si 7= 10° et comparaison avec la mesure expérimentae§.10°).

Le contraste serait alors meilleur qué*1@e plus, un laser millijoule kilohertz peut préte un
meilleur contraste initial que celui utilisé pouescexpériences. Il peut atteindre 9 ordres de
grandeur. Avec des polariseurs d’excellente qualitést possible de générer des impulsions de
contraste bien meilleur que “¥0Ces performances peuvent résoudre la problénsatigucontraste

pour la construction de chaines laser trés haugsgmce créte.
Le filtrage par XPW est adapté a la génération pliilsions a contraste temporel trés élevé.

1.2.2. Caractérisation spatiale

Il est indispensable d’évaluer la qualité spatikd’impulsion transmise.
La bonne qualité du profil spatial du signal egtitzde pour son utilisation ultérieure. Comme
pour tout filtrage en champ lointain, la qualité@sgle du faisceau est en fait grandement améliorée

aprés génération de XPW. Lors du processus de wxiame la modulation d’intensité du profil
spatial est élevée au cubk,(, [ 17), ce qui est schématisé sur la figure 6.5. Lesdsaiéquences
spatiales, apres filtrage, présentent ainsi urengité relative beaucoup plus faible. D'autre fart,

diamétre du faisceau est réduit d’un facte(@ environ. De fait, le faisceau XPW présente une
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divergence plus grande que le faisceau initial,tdbfiaut tenir compte dans la conception du

montage.

Figure 6.5 : Schématisation d’'une coupe transvelséaisceau initial et du faisceau converti.

Action du processus XPW sur le profil spatial dedaau en champ lointain.

Le faisceau recouvre donc un profil lisse, moinsddéuts surgissent lors de la propagation
apres filtrage, comme le montrent les deux figwgsantes. Les images avant et apres filtrage ont

éte enregistrées apres I'analyseur (champ proche).

Figure 6.6 : Images du profil spatial du faisceataat (a) et aprés (b) filtrage.

Le rendement de conversion XPW est de 15%.

10 T T T 10 T
. “‘I
(a) - - - Avant filtrage (b) LR N - - - - Avantfiltrage
‘., ! | —— Apres filtrage 2 o8 i /" R Apres filtrage
0.8 i 2 NIV RIS N
e Wit ¢
HE A \ NG x
o ' o N Uil
; e MY
0.6 % - l 0.6 s .
) '
;
0.4 ;
| .
. / \
| '
02 A+ BN 02
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o ‘.\“ !
0.0 Fazed] L LR 0.0 =

-20 -15 -10 -05 0.0 0.5 1.0 15 2.0 -25 -20 -15 -10 -05 00 05 10 15 20 25
X (millimétres) Y (millimetres)

0.4

%::
Intensité spatiale normalisée

Intensité spatiale normalisée

Figure 6.7 : Coupes en X (a) et Y (b) du profiltgdalu faisceau avant et apres filtrage.
Le faisceau initial, en champ proche, présenterofilpnédiocre, avec une répartition d’intensité a

peu prés uniforme mais avec des points chauds.sAjiteage, la forme du faisceau se rapproche
davantage d’'une gaussienne.

132



Chapitre 6 : Filtrage non linéaire d’'impulsions feamsecondes par génération de polarisation croisée

1.2.3. Caractérisation spectrale

Afin de caractériser l'influence du filtrage sus learactéristiques spectrales en intensité et en
phase du faisceau, il est nécessaire de s’affranlehi’automodulation de phase générée par la
focalisation dans I'air d’'une impulsion de 1.2 rh&st nécessaire de réduire I'énergie incidenie to

en conservant la valeur du rendement XPW.

¢+ Mesure de l'intensité spectrale

Nous avons réduit I'énergie du laser a 1B0et utilisé une lentille de focale 1.5 m. Dans ce
cas, l'intensité sur les cristaux est la méme qamrsdes conditions expérimentales précédentes
(=10* Wcni®), le premier échantillon est placé au foyer etmffranchit des problémes de
focalisation dans I'air. Nous vérifions sans lestaux en décroisant I'analyseur que le spectre de
limpulsion n’est pas modulé par passage dans foetah En utilisant toujours deux cristaux de
BaF, de longueur 2 mm, un signal XPW est généré aveundme rendement de conversion que
préecédemment (15%), ceci correspond a un signaledvingtaine de microjoules. Le spectre de ce

signal est centré a 810 nm et présente une laggeurhauteur de 23 nm (fig. 6.8).

I“l f - = - Spectre initial
v —— Spectre filtré

1.0

0.8+

0.6 i

0.4 : )

Intensité spectrale

0.24 - / s\

0.0 i T T
760 780 800 820 840 860

Longueur d'onde (nm)

Figure 6.8 : Spectre de Iimpulsion avamt(=810nm AA = 21nm) et apres

(A, =809nm AA = 23nm) filtrage. Le rendement de conversion est de 15%.

Ces résultats montrent que, pour un rendement %g lEsspectre filtré n’est pas dégradé par le
processus de conversion. Aucun défaut de modulatist visible, le spectre est gaussien, un peu

plus large que le spectre incident.

Ce bon résultat (absence de modulations) peutlsjaep en estimant la phase non linéaire

accumulée durant le processus.
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Nous avons vu dans le chapitre 5 (p. 119) que ¢ofidW subit une automodulation de phase

négligeable. La phase non linéaire accumulée estndsllement due a la modulation de phase
croisée. Cette phase est estimée vaioide l'automodulation de phase du champ fondamental.
Or la phase non linéaire accumulée par le chamgaimental a été estimée au paragraphe 1.1.3 (p.

128) et vaut @, :%nZIOL =5rad.

La phase non linéaire du champ génére vaut donooenveg,, ye. =§¢M =mrad.

Cette valeur est une limite supérieure puisquelgealcul considére que l'intensité créte du champ

fondamental ne varie pas au cours de l'interactierqui est faux. La majeure partie du "centre" de

I'impulsion est convertie.

En effet, l'allure du spectre de l'impulsion figréqui ne présente aucune modulation mais dont les

ailes latérales sont renforcées, correspond a iasenon linéaire de l'ordre @b72 d'apres [6.2].

La phase non linéaire accumulée par I'onde tramsessdonc tout a fait raisonnable.

¢+ Mesure de la phase spectrale

En ce qui concerne la phase spectrale, il est itapbde noter que, au contraire du filtrage par
rotation de polarisation elliptique dans I'air, ane phase spectrale spécifique en entrée du filtre
n’est nécessaire pour le bon fonctionnement de-celu
Une mesure SPIDER de I'impulsion apres filtrageedfgctuée. Pour le SPIDER, R0 ne suffisent
pas. L'énergie en entrée du filtre est augmentégua 300uJ. Nous mesurons un signal XPW de

55uJ (18%), ce qui est suffisant pour le SPIDER.

1.0 T T T I\}"'I T T T 5
v :

Intensité spectrale normalisée
(suelpeu) aseyd

T T T T T T T
770 780 790 800 810 820 830 840 850
Longueur d'onde (nm)

Figure 6.9 : Intensité spectrale et mesure SPIDERacphase spectrale de I'impulsion apres filtrage.

Le rendement de conversion est de 15%.
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La figure 6.9 montre que la phase de l'impulsioritay@e est continue, ne présente pas de
modulations rapides et n’est pas distordue. Sptdge spectrale 790 nm - 830 nm, I'amplitude de
la phase est de 2 radians. Cette quantité peuté@mnpensée lors de I'étirement et I'amplification

pour la deuxieme chaine CPA.

Un fit au quatrieme ordre de cette phase est cakul cette plage spectrale.

ol oo sl

Les valeurs de fit obtenues sddt =810nm) : ¢ = 620fs?, ¢ = -55000fs®, ) = 6x10° fs*.

Le résiduel, trés faible, a une amplitude maxina&®.05 rad.

La quantité def® correspond & la quantité de matiére traversée lediitre et est trés facilement
compensable. Les valeurs @& et ¢ ne sont pas négligeables. Une partie de ces tgmnti
provient peut-étre de I'impulsion initiale. Cettbgse devra étre compensée lors de I'amplification

ultérieure de I'impulsion (étireur, Dazzler...).
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1.3.Conclusion : expériences a 800 nm

Le filtre non linéaire par génération de polarisatcroisée décrit et caractérisé dans ce chapitre
est tres efficace. Les deux cristaux de Bsdht alors placés en champ lointain d’une lenlilfegue
focale. Le dispositif a deux cristaux est parfagemadaptable a des impulsions énergétiques de
'ordre du millijoule. Il permet d’obtenir de mameroutiniere et reproductible un rendement de

conversion de 15%.

La caractérisation des impulsions filtrées a montyge le contraste temporel prévu
théoriquement est atteint. Nous avons mesuré utraste meilleur que 10 ordres de grandeur.
Cette performance dépend essentiellement du ctatriagtial et du taux d’extinction des
polariseurs. Il est envisageable d’obtenir gracélma XPW un contraste meilleur que 12 ordres de

grandeur.

Du point de vue spatial, le faisceau généré est péiit que le faisceau initial et présente une

plus grande divergence. La qualité spatiale dicéais est nettement améliorée lors du filtrage.

Enfin, les caractéristiques spectrales en inteesigh phase de I'impulsion sont conservées.
L’'implémentation définitive du filtre nécessite timstaller sous un vide primaire pour éviter

tout effet non linéaire supplémentaire da a la lisation dans l'air.

Ces résultats ont conduit a une publication [@X&jns cet article, le systéme a deux cristaux
n'a pas été évoque, afin de respecter la confidigtinécessaire au dépobt du brevet. Nous estimons
gue le systeme a deux cristaux modifie essentielierfa transmission et la stabilité du filtre par
rapport au dispositif a cristal unique. Les résalf@ésentés dans l'article correspondent donc a un

systeme a deux cristaux dont nous avons limitérdement a 10%.
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2. Influence de la phase spectrale du second ordre

Les résultats précédents ont été obtenus dansamfguration ou I'impulsion est quasiment
parfaitement comprimée lors de linteraction. Dadmsbut d’identifier les parametres pouvant
dégrader les performances du filtre, il est int&aias de connaitre le comportement du processus de
génération de polarisation croisée si I'impulsi@ssede une valeur phase spectrale du second ordre
(chirp) non nulle. Nous pouvons distinguer deuxfigumations.

D'une part, lorsque la valeur de chirp est tresoirtigmte, I'impulsion est étirée temporellement,
jusqu’a une durée de plusieurs picosecondes oundizae picosecondes. Cette configuration est
intéressante car, s'il est vérifié que le filtraxddonne bien dans ces conditions, il n'est plus
nécessaire de comprimer ['impulsion avant filtrageest-a-dire aprés pré-amplification.
Considérons par exemple une impulsion de durée Pqgr atteindre I'intensité créte nécessaire
(10" Weni®) pour un bon rendement de conversion, la fluencéescristal doit &tre de 1 Jénce
qui est de l'ordre de grandeur du seuil de domntagenatériau en régime picoseconde [6.1]. Le
cristal est donc endommagé avant d’obtenir un mnmede¢ de conversion suffisant. Nous I'avons
vérifié expérimentalement. Il n’est pas possibltitiser le filtre XPW en régime picoseconde.

D'autre part, nous devons également considéreadeod le chirp est relativement faible, la
durée de l'impulsion étant alors allongée a quelqoentaines de femtosecondes. En effet, les
matériaux traversés apres compression (polariskunsljes....), introduisent essentiellement de la
phase spectrale du second ordre dont la valeurgieutmportante. Nous voulons savoir si cela est
critique. J'ai donc réalisé une série de mesurgmia déterminer I'éventuelle influence de la phas
spectrale du second ordre (quelgues milliers detdeseondes carrées) sur lefficacité de

conversion du filtre, la saturation du rendemen®eblution du spectre lors du filtrage.

2.1.Dispositif expérimental

Les expériences ont été réalisées avec un lasdtadindes impulsions de cadence 1 kHz, de
durée 65 fs (spectre 15 nm centré a 820 nm) eedyén 70uJ. La phase spectrale du second ordre
(chirp), conventionnellement notéﬁz), sera simplement notég dans ce paragraphe pour une
meilleure lisibilité des calculs. Il est possibl@ajduter du chirp de signe positif ou négatif en

déréglant le tirage du compresseur (chapitre 38p.Les réseaux du compresseur possedent 1200
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traits/mm et I'angle d’incidence est de 46°. L'essian en phase spectrale est#18000 fs2. La
durée maximale de I'impulsion chirpée est donc &@ f$, c'est-a-dire trois fois sa durée initiale.

Le filtre est composé de deux polariseurs croitgsx(d’extinction de I'ordre de 8.9, d’une
lentille de focale 700 mm. Nous utilisons pour egpériences un seul cristal de Bg2 mm).
L'utilisation d’un deuxieme cristal n’apporteraia® d’information supplémentaire pour cette série
d’expériences. L'échantillon est positionné deMarfbyer et n'est pas déplacé durant les mesures.
Les seuls paramétres variables sont le chirp,evi@dmpresseur, et I'énergie incidente grace a une

lame demi - onde placée avant le premier polariseur

2.2.Influence de la phase spectrale du second ordre sur le rendement

Un des premiers points intéressants est de savaimescertaine quantité de phase spectrale
peut changer la valeur de la saturation de I'effiéade la génération de XPW.

J'ai tracé sur la figure 6.10 en échelle logarittnme I'évolution de I'efficacité de conversion en
fonction de I'énergie incidente pour quelques vedede phase spectrale. Pour une meilleure
visibilité du graphique, seules les courbes cooadpnt & = 0 f<, 600 f$, 1500 f$, -2160 f$, -
3000 f$ et -3700 f§ sont tracées. Elles sont représentatives desrteasi@bservées.

0.1

A

i ol

L
0,Ol/’://f?.////'/l

—=— 3700 fs°
—a— 3000 fs°
—e—-2160 fs°

—a—0fs’

— 24— 600 fs

—o—1500 fs®

|

»

N\

Rendement de conversion

1E-3

20 30 40 50 60 70
Energie incidente (uJ)

Figure 6.10 : Rendement de conversion XPW pougrdiftes valeurs de phase spectrale initiale.

Pour une impulsion bien comprimé@ :Ofsz), hors saturation, ['efficacité varie
guadratiquement avec I'énergie incidente. La coumoatre que la saturation commence pour une
énergie d'environ 50J, et le rendement sature finalement a 6%. Ceterva’est pas tres élevée.
Ceci peut étre lié au choix de la lentille de fegation ou a la qualité spatiale du faisceau. Mais

n’est pas génant dans le cadre de cette étude cativpa

138



Chapitre 6 : Filtrage non linéaire d’'impulsions feamsecondes par génération de polarisation croisée

Lorsque l'impulsion est trés légerement étiréelOOOst <¢<1000fsz), les pentes des

courbes sont également de 2 et le rendement satge autour de 6%. Si le chirp ajouté est plus
important, la saturation n’est pas visible (la duatigmente sensiblement) mais les courbes restent
paralleles aux premieres, le comportement de ¢afité est le méme.

La phase spectrale du second ordre n’entraine plane saturation précoce de l'efficacité de

conversion.

Par contre, lorsque la transmission du filtre gdinoisée, c'est-a-dire a énergie fixée, pour une
phase donnée, la modification de phase spectrat#imte rendement. La figure 6.11 montre, pour

différentes valeurs d’énergie incidente, hors sdiom, I'influence de la phase sur le rendement,

celui-ci étant optimisé poup = 0fs®.

0.050 T T T T T T T
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c o _° . .
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00054 &, = ca A
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Figure 6.11 : Evolution du rendement XPW avec lewade chirp pour différentes

valeurs d’énergie incidente. Le filtre fonctionrar$isaturation.

Une décroissance du rendement lorsque la valeuphdse s'éloigne de 0 est observée. Cette
décroissance ne présente pas de dissymétrie sefignie du chirp. En effet, en modifiant la phase,
on change avant tout la durée de I'impulsion.

Une maniere de le vérifier est de tracer les caureprésentant le rendement en fonction de la
durée effective de I'impulsion (figure 6.12). L'ajale phase du deuxiéme ordre modifie la durée de

impulsion selon :

At = At, \/1+16(In 2)225—2 (6.3)

ty
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Chapitre 6 : Filtrage non linéaire d’'impulsions femsecondes par génération de polarisation croisée

Hors saturation, le rendement varie quadratiquenasatc I'intensité incidente et doit donc

présenter une dependanceuAetF;, ce qui est verifie, comme le montre la figure26.1

Les courbes de rendement sont tracées pour ungi€mecidente de 3QJ, 40uJ, 45uJ, 50uJ et

55 pJ. Pour chacune, la dépendance avec la duréevess@ément quadratique. Le terme constant
du fit varie bien proportionnellement avec le cated’énergie incidente.

45

T T T
40 —=— 30 pJ = fity = 10080 x| |
o —e— 40 pJ = fity = 14650 x>
35 —a— 45 J = fity = 27120 x°H
a0, —— 50 uJ = fity = 35880 x”
s —&— 55 1) = fity = 37710 x|
S
= 25
c
5 ]
S 2.0
g ]
& 15
ad |
1.0
0.5
0.0

60 80 100 120 140 160
Durée de l'impulsion (fs)

Figure 6.12 : Evolution du rendement XPW avec l&dwde I'impulsion

pour différentes valeurs d’énergie. Le filtre fdoohe hors saturation.

A énergie fixée, la phase spectrale du second erdrpas d’autre influence sur la génération
de polarisation croisée que celle induite par laification de la durée de I'impulsion.

2.3. Evolution du spectre de I'impulsion XPW

2.3.1. Résultats expérimentaux

Pour évaluer le comportement spectral du filtraj fnesuré le spectre apres filtrage pour
différentes valeurs de phase spectrale. Toutesmlesures ont été réalisées pour un méme
rendement XPW de 4%. On suppose qu'alors l'autodatidm de phase et la saturation
n’influencent pas le spectre du signal converti.figaire suivante montre I'’évolution du spectre

XPW comparé au spectre initial, pour des valeurshilg positives (a) et négatives (b).
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Figure 6.13: Evolution du spectre de l'impulsionX@énérée

selon la valeur et le signe de la phase spectraldelixieme ordre.

Nous remarquons que le spectre est toujours éaegique soit le signe de la phase spectrale,

ceci confirme I'absence d’automodulation de phageificative (cf chapitre 3, p. 59, et annexe B).

Par contre, il est clair que I'élargissement saast lié a la quantité de phase ajoutée, et naxim

pour une impulsion parfaitement comprimée. Pouligdpr ce comportement, il faut revenir aux

éguations décrivant l'effet Kerr.

¢

Hypotheses

2.3.2. Effet Kerr : impulsion polychromatique

L’'impulsion initiale a une durée effectiulit, une phase spectrale du deuxieme ordre notée

¢ (fs?). Si ¢ = 0, alors At = At,. At est la durée de I'impulsion limitée par transfoent® Fourier

et vaut 65 fs dans cette expérience. Nous chercaométerminer la durée effective et la phase

spectrale de I'impulsion genérée par effet Kerg gaus noteronat,,, et ¢@,., . Nous aurons ainsi

acces a la duree limitée par transformeée de Fouwtger’impulsion géneérée At,.,) et en

conséguence a la largeur spectrale associée.

Une impulsion d’enveloppe Gaussienne, de porteuseprésentant une phase spectrale du

deuxiéme ordrep s’écrit :

o est lié arn, la largeur spectrale en intensité & har M=

— _ (w_ wo)z Q _ 2
E(a))—EOex;{ —4I_O jexp{j 2(a) W) j (6.4)

ON|N| N
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Chapitre 6 : Filtrage non linéaire d’'impulsions femsecondes par génération de polarisation croisée

o est également lié Ay, durée de I'impulsion, mesurée a mi-hauteur, par :

_2In2

-
°at?

Le champE(t) dans le domaine temporel est la transformée dadfanverse dé=(a) soit :

Et) =TFE(w)] = %7 j E(e) expl- jaot)dw

E(t) = %T E, j exp{— (w- a)o)z(% - j%j] expljwt)dw

E(t) = %T E, exp(— I"tz)exp(— ja)otz)

Avec :

[ peut s’écrire aussi :

1+4¢°T;  ~1+4¢°T;

En remplacant par cette expression dafs8), le chamE(t) s'écrit finalement :

E(t) = Zi E, exd— th)exd— jqatz)exd— ja)otz)
T
En notant :
— I_0
1+4¢°TZ
2r¢
p=—2rol
1+4¢°T,;
@correspond a la phase temporelle de I'impulsion.
I est lié a la durée effectivét de I'impulsion chirpée :

r= 2In22l
At

Nous rappelons quét dépend de la phase spectralgelon :

2
At =At0\/1+16(ln 2)2AL

4
0

(6.5)

(6.6)

(6.7)

(6.8)

(6.9)

(6.10)

(6.11)

(6.12)

(6.13)

(6.14)

(6.15)

De (6.12)et(6.13)on déduit une relation entfeet ¢ valable pour toute impulsion chirpée :

=297,

142

(6.16)



Chapitre 6 : Filtrage non linéaire d’'impulsions feamsecondes par génération de polarisation croisée

+ Effet Kerr

Pour une onde monochromatique, la polarisafbh associée a tout effet non linéaire du
troisieme ordre sans génération de nouvelle frézpiprut s’écrire :
P w) 0 xPE" (w)E(w)E(w) (6.17)
Le champ KerExerr alors généré est proportionneP?.
On rappellera en particulier que, en premiére appration, le champ XPW généré s'exprime d'une
maniére semblableB(w) 0| A(w)” Alw) (cf chapitre 4, p. 76).

Le probleme est différent dans le cas d’'une ondgchmmatique. En effet, le mélange a
guatre ondes peut étre réalisé pour toutes lesudrémps inclues dans la largeur spectrale de
limpulsion. Dans ce cas, la polarisatiBff s'écrit comme un produit de convolution, qui réella
somme de toutes les combinaisons possibles de sodendréquences pour chacune des
composantes spectrales. L'expressioR@elevient donc :

P w) 0 xPE (w) 0 E(w) D E(w) (6.18)
PO@E) O Y QER)E (H)E() (6.19)
D’aprés(6.11) et (6.19) on déduit I'expression du chaniaer généré lors de l'interaction en ne

conservant que les termes a la fréequence

Ever (t) = Ey'expl-3rt? Jexp- jat?)expl- jet?) (6.20)
Ever (t) = Eo'expl- T e t?Jexpl= j @ t?Jexp- jeat?) (6.21)
Avec :
Mo =30 (6.22)
Her =@ (6.23)
M, €Stlié a la durée effectivat, , de cette impulsion par la relati¢h.14) et ¢, est la phase

temporelle de I'impulsion générée. La relat{6r23) montre que la phase temporelle de I'onde n’est
pas modifiée lors de l'interaction.
D’aprés(6.14)et(6.22) nous obtenons :

2In2 2In2

=3 6.24
AtIierr Atz ( )

De la méme manier¢s.16)et(6.23)donnent :
2rOKerrrKerr¢Kerr = 2r0r¢ (6'25)
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Nous rappelons qud ., est lié adtoker, la durée limitée par transformée de Fourier de

limpulsion générée, par :

2In2
Coker =——> 6.26
o AtOKeI’I'2 ( )
Finalement :
At
AtKerr ZE
— ¢ At(?Kerr (627)
¢Kerr _ETS

La durée effectivedt, . de I'impulsion induite par effet Kerr est rédud&in facteur/3 par

Kerr

rapport a celle de I'impulsion initial&t, . est maintenant connu.

Kerr

Nous savons d’autre part qde¢, .. s’écrit (équatior6.15valable pour toute impulsion chirpée) :

Kerr

2
Mte,, =AMty \/1+ 16(1n 2)2 Prer (6.28)

Kerr
OKerr

Nous pouvons maintenant écrire I'expression deutéel limitée par transformée de Fourdsy,.,,
de l'impulsion générée, d’apr€s.27)et(6.28):

AtKerr (629)

\/1+16(In 2)° ¢ngl

AtOKerr =

4
0

Connaissaniit calculé a partir dé\t, durée effective de I'impulsion initiale\t,,., peut étre

Kerr ?

calculé.

L’équation(6.29)s’écrit aussi grace ®.27)et(6.28):

_ Ot At(g) At
_\/§At(¢j_\/§Z(¢)

AtOKerr

(6.30)

3

L’équation(6.30) met en évidence une réduction de la durée linpt@eransformée de Fourier de
l'impulsion pendant l'interaction. Cette réductiest pondérée par le ternze(@), qui dépend de la

phase spectrale du second ordre selon :
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Jl+160n2y¢2

Aty

Z(g)= - (6.31)
J1+160n2Y ¢
oA

4
0

Deux conclusions peuvent étre mises en évidence :
+ Si la phase spectrale de limpulsion initiale estlen (¢ = 0), alors ¢, = Q La durée
limitée par transformée de Fouriét,, ., de l'impulsion XPW est réduite d'un factewf3 par

rapport a celle de I'impulsion initiale.

¢ Si ¢#0, la durée limitée par transformée de Fourier dmgulsion XPW ne sera pas
réduite du méme facteur. Il faut appliquer un doefht correctifZ(¢), dépendant des propriétés
(At,, @) de I'impulsion initiale. La figure 6.14 représeritévolution de ce coefficient en fonction
de ¢, pour différentes valeurs déi, : At, =30fs (impulsion tres courte)At, =45fs (condition
expérimentale du premier paragraphe de ce chaplitg)}= 65fs (condition expérimentale de cette

expérience)At, =100fs (impulsion « longue »).

3.50 ,

3.25 — 4ty =30fs

3.00 - - -liy=451s

275 —— fty=65Ts

25504 -~ = lig=1001fs ;
2250 > Cad

Z(9)

| Z.
2.00 < \ / S
AY /
175+ . \ / 5
1.50

1254 . o
1.00 e N\ -

0.75 T T T T T T
-3000 -2000 -1000 0 1000 2000 3000

Phase spectrale ¢ (fs’)

Figure 6.14 : Evolution def{¢) pour différentes valeurs dt,
Ce coefficient aura d’autant plus d’impact sur laréd limitée par transformée de Fourier de

limpulsion XPW que I'impulsion initiale est brév®our les impulsions trés courtes, il est donc

nécessaire de parfaitement controler la phaserspect
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¢ Largeur spectrale de 'impulsion générée : valaatiu modéle

Le calcul de la largeur spectrafel, .. de I'impulsion XPW va permettre de valider le miage

Kerr
de le confronter avec les mesures expérimentale® ebnclure quant a I'influence du chirp sur
I'élargissement spectral lors de la générationalarfsation croisée.

La largeur spectrale dépend 4g,, ., calculé en6.30):

2 2
a=2N2 A gy Ho (6.32)
7T CcAA 300AA

La formule 6.32) est valide pour un spectre gaussida,et Ay sont exprimés en nanometres et

Atokerr €N femtosecondes.

La figure 6.15 représente la largeur spectrale ignat XPW, calculée et mesurée, selon la
valeur de chirp initial. La largeur spectrale mésuest obtenue a partir d’'un fit gaussien du spectr
expérimental. Plusieurs spectres ont été enregigtofir chaque point et moyennés entre eux.
Compte tenu de linstabilité du laser, on admet omerge d’erreur de&e 2 nm sur la largeur
spectrale mesurée. La concordance entre les vateggrées et le calcul est bonne.
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Figure 6.15 : Largeur spectrale de I'impulsion XPWeésurée

et calculée selon la valeur initiale de la phasedmale.
Le modeéle théorique est cohérent avec les meswgdrimentales. Sur la plage spectrale

explorée (+ 3000 f3, le spectre de I'impulsion générée est toujoussgé Cet élargissement

dépend de la valeur deet est symétrique par rapport au signe de la phase
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D’autre part, nous remarquons que, d’'aprés la ethmBorique, pour les tres grandes valeurs de
phase, le spectre de l'impulsion XPW serait réghait rapport au spectre initial. Dans ce cas
I'étalement temporel linéaire des fréquences e€st grand et les fréquences extrémes se trouvent
dans les ailes moins intenses de I'impulsion tempoinitiale. Elles peuvent donc ne pas ou peu
étre converties.

L’élargissement spectral maximal est obtenu quamgpuision est parfaitement comprimée. Dans

ce cas le spectre est élargi d’'un facte(B. Cette augmentation de la largeur a mi-hauteur du
spectre ainsi que la réduction de la durée correlpue seront mises en évidence lors des

expériences a 1.0ém (paragraphe 3 de ce chapitre).

Il peut étre aussi intéressant de tracer la phasetrale du deuxiéme ordgge, apres filtrage

en fonction de la phasg de I'impulsion initiale pour les conditions expéentales {t, = 65fs).

La figure 6.16 montre que la phase spectrale dglilsion générée lors de l'interaction est toujours

plus faible que celle de la phase initiale.

1500
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-500

-1000

Phase spectrale apreés filtrage O rerr (fsz)

-1500
-3000 -2000 -1000 0 1000 2000 3000

Phase spectrale initiale ¢ (fs®)

Figure 6.16 : Phase spectrale de I'impulsion XPW

en fonction de la phase spectrale de I'impulsidtidte.

Les propriétés spectrales et temporelles de l'igipulXPW générée sont maintenant connues.
En tenant compte des conditions expérimentales pouvons prévoir la largeur spectrale, la durée

et la phase spectrale de cette impulsion.
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2.3.3. Conclusion : XPW et élargissement spectral

Essayons d’expliquer avec ces résultats les lasgspectrales mesurées a 800 nm dans le
paragraphe précédent. La figure 6.17 rappelledestses enregistrés avant et apres filtrage avec un
rendement de 15%. Le spectre initial présente amgelr de 21 nm centré a 810 nm, soit une durée
limitée par transformée de Fouridy de 45 fs.

Les matériaux traversés par I'impulsion (lani2, polariseur, lentille de focalisation, deux taisx)

introduisent une phase du deuxiéme oggicee I'ordre de 1000 fs

1.0
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0.6
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Intensité spectrale

0.2+ '

AR

0.0 - T T T
760 780 800 820 840 860
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Figure 6.17 : Spectre de I'impulsion avant(=810nm AA = 21nm) et apres

(A, =809nm AA = 23nm) filtrage. Le rendement de conversion est de 15%.

En utilisant ces valeurs et les formul€s3Q) et (6.32) nous pouvons tracer I'évolution du spectre
apres filtrage selon la quantité initiale de phesectrale (fig. 6.18).
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Figure 6.18 : Largeur spectrale théorique de l'irtghon XPW

selon la valeur initiale de phase spectrale.

Le spectre apres filtrage présente théoriguemeatlamgeur a mi-hauteur de 24 nm. Le spectre

expérimental mesure 23 £ 1 nm. La concordance é&ntraleur mesurée et celle calculée est bonne.
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Signalons également que, a haut rendement, d’aptrésomenes tels que I'automodulation de

phase peuvent contribuer aux modifications spexgral

La meilleure configuration est de pré-compenseagrsmisement la phase introduite par les éléments
traversés et la propagation avant filtrage. Dansase le spectre de I'impulsion a fort contrastet pe

étre élargi d’'un facteur/3. Cette qualité est importante en vue de l'angalifon ultérieure de
I'impulsion filtrée. En effet, de grands effortsxsentrepris aujourd'hui pour générer des impuksion
de plus en plus breves afin d'augmenter l'interséte disponible.

2.4.Conclusion

Nous avons établi au cours de cette étude quetegsus de génération de polarisation croisée
ne peut avoir lieu qu’en régime femtoseconde, etem picoseconde. La limitation dans ce cas est

le seuil de dommage du cristal.

D’autre part, il est démontré que la seule inflieede la phase spectrale du deuxieme ordre est
de modifier la durée de l'impulsion, et, en cons#ue, le rendement de conversion XPW. Elle

n’influe pas sur la saturation du rendement XPW.

Enfin, nous avons validé le calcul de la durée,lalphase, et de la largeur spectrale de
limpulsion convertie. La durée de I'impulsion cartie est réduite et son spectre est élargi salon |
guantité de phase spectrale du second ordre deulgion initiale. L'influence de la phase est
d’autant plus importante que le spectre de I'imjuignitiale est large.

L’élargissement maximal du spectre est obtenu igiplilsion incidente est parfaitement

comprimée. Dans ce cas, la largeur spectrale gsbhentée d'un factew/3 et la durée est réduite

d’autant.
La réduction potentielle de la durée de l'impulsitors du processus de génération de

polarisation croisée est extrémement intéressdbéda permet d’augmenter le rendement de

conversion en termes d'intensité créte. Nous allrérifier lors des expériences suivantes.
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3. Filtrage XPW au milljoule 2 1.06 pm

Dans ce paragraphe, nous confirmons de maniéreimeréale que la technique de filtrage par
génération de polarisation croisée peut étre adaptén laser émettant des impulsions de durée
guelques centaines de femtosecondes agdnfi6Ces caractéristiques sont celles, par exempke, d
lasers basés sur I'amplification dans des verrggesl@au néodyme, utilisés frequemment dans les
chaines laser de forte puissance. En effet, cegrimax peuvent étre de grande dimension et
permettent I'amplification, en configuration CPAingpulsions jusqu’a des énergies de quelques
centaines de joules, avec des durées inférieutgssa

L’installation du filtre XPW sur un laser & 1.0én s’est faite au Laboratoire pour I'Utilisation
des Lasers Intenses (LULI, Ecole Polytechnique)celtaboration avec Arnaud Cotel, Nicolas
Forget et Catherine Le Blanc, sur une source OPE®ptical Parametric Chirped Pulse
Amplification). Ce type de source combine la tecjuei d’amplification a dérive de fréquences avec
'amplification paramétrique [6.4-6.6].

Cette expérience a permis de confirmer le bon maedé du filtre XPW ( > 20%) ainsi que la

réduction de la durée de I'impulsion pendant l'tatgion.

3.1. Dispositif expérimental

La chaine utilisée est schématisée figure 6.19o&hillateur émet des impulsions de 150 fs
avec un spectre de 10 nm centré autour de Ju@bfoscillateur Ti :S& sunamicommercialisé par
Spectra Physics), ensuite étirées par un étiremipiet de Offner. L’amplificateur paramétrique
optique (OPA) comprend deux étages (deux cristauBBIO sont pompés par un laser Nd :YAG
doublé, injectéQuantarayégalement commercialisé par Spectra Physics).fduision comprimée
présente une énergie d’environ 1 mJ, avec une digr&40 fs. Le taux de répétition est 10 Hz.

Oscillateur  [----- Etreurde | 1 opp |-o------ Compresseur -----------

150s| Offner 500 ps 310 fs

Figure 6.19 : Dispositif expérimental source OPCALULI

Le filtre XPW comprend une paire polariseur — asaly, dont le taux d’extinction, faible, est
de 5.1C°. La lentille de focalisation est de 1.5 m. En effe durée des impulsions étant beaucoup

150



Chapitre 6 : Filtrage non linéaire d’'impulsions feamsecondes par génération de polarisation croisée

plus grande qu’a 800 nm, nous sommes moins gémdegpproblémes d’automodulation de phase
liés a la focalisation dans l'air. Deux cristaux B, non traités antireflet de longueur 2 mm sont
employés. Le premier est placé 16 cm apres le fayienagerie entre les deux repose sur la lentille
de Kerr dans le premier cristal. Quand le rendenssttoptimisé, la distance entre les deux

échantillons est d'environ 15 cm.

3.2. Transmission du filtre

La transmission maximale du filtre obtenue lorsce¢te expérience est @2%, pour une
énergie incidente de 85@). Ce bon résultat est di au dispositif a deuxaenset au bon profil
spatial du faisceau. La caractérisation du prgfitsl du faisceau source dans le plan du premier

cristal montre en effet que celui-ci est parfaitatrgaussien (figure 6.20).

—— Coupe horizontale
77777 Fit gaussien horizontal
Coupe verticale

104 Fit gaussien vertical

1.2+

0.8+

0.6

0.4+

Intensité spatiale normalisée

0.2

O-O - T T T T T T T
-04 -03 -02 -01 00 01 02 03 04

Dimension (mm)

Figure 6.20 : Coupes du profil spatial du signahdde plan du premier cristal.

La figure 6.21 représente I'efficacité obtenue encfion du produit « Energie incidente x
Longueur de matériau non linéaire traversé » poufiltre composé d'un cristal de 2 mm, et de
deux cristaux de 2 mm. La tendance observée dst @éfaillée au chapitre 4 (p. 92). La courbe
correspondant a un cristal suit une dépendancerapigue avecEx L, jusqua 10% a 12% de
rendement. Le dispositif de deux cristaux imagésigatille de Kerr permet de prolonger cette
dépendance jusqu'a dépasser 20% d’efficacité.t linggortant de noter que, en conséquence de la
géométrie parfaitement gaussienne du faisceamaharmission XPW est supérieure a 20%, comme

le prévoit le modeéle théorique (chapitre 4, p. 87).
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1000 10000
Energie x Longueur (uJ.mm)

Figure 6.21 : Efficacité de transmission du filee fonction de Energie x Longueur pour un

et deux cristaux de longueur 2 mm. La droite repnés une dépendance quadratique.

Le rendement XPW obtenu grace au montage a destauxi est donc de 22%, pour une

énergie incidente de 8%, soit un signal XPW d’énergie 190.

La stabilité du signal injecté est de 3.4% rms.leCde I'énergie du signal filtrée est alors
environ de 10% rms avec un cristal et=d8% rms avec les deux cristaux. Méme si l'utilmatie
deux cristaux permet de réduire l'instabilité dgnal filtré (chapitre 4, p. 97), il convient de eot
gue l'instabilité du laser induit une grande indtabdu faisceau XPW. Ceci explique la dispersion
des points de mesure de la figure 6.21 autour dardae figurant la dépendance quadratique

théorique.

3.3. Caractérisation du faisceau filtré

3.3.1. Amélioration du contraste : corrélation grande dymgue

La caractérisation temporelle de I'impulsion avahtaprées filtrage a été réalisée grace a un
corrélateur grande dynamique commer8abjuoiade la société Amplitude Technologies. Pour le
niveau d’énergie injecté (19@), le bruit de fond de I'appareil est mesuré & 10

L’allure temporelle mesurée de I'impulsion avaitrdige apparait figure 6.22. Avant filtrage, le
niveau d’ASE atteint 16, ce qui est une valeur classique. Par contre plilsion est également
accompagnée d'un piédestal d'intensité relativeigaant 1¢, de durée environ 20 ps. A
'occasion de ces expériences de filtrage, I'équipd.ULI a montré que des modulations rapides

du profil temporel du laser du pomp@uantaray entrainent des modulations spectrales de
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'impulsion amplifiée. Ces modulations sont a Iiprie du piédestal observé [6.7]. L'existence de

ce piédestal a été aussi observée sur un systeni®\OOPCPA dans [6.8].

1 ! ! ! ! ‘ ! ! ! !
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m

@
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i
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1E-8 b——-7rr-"—v—-"-"-"-+-1—"-"1—""—""—""
50 -40 -30 20 -10 0 10 20 30 40 50
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Figure 6.22 : Corrélation grande dynamique de I'inlgion avant filtrage.

Il est également important de rappeler que lesrigelars employés pour cette expérience
(polariseurs de Gland traités antireflet a 1j08) présentent un médiocre taux d’extinction :
r = 5107, Cette valeur limite I'amélioration du contradim effet, le profil temporel aprés filtrage
prévu théoriquement (chapitre 4, p. 98-100), paurendement de 20%, un taux d’extinction de

5.10° et un faisceau gaussien spatialement, est trguéefs.23.

1+
E — Impulsion initiale (mesure)

————— Estimation théorique
aprés filtrage pour 7 = 510

014

0,01 4

1E-3 4

1E-4 4

1E-5 4

1E-6

1E-7

1E-8

= i

1E-10 }—— . . . . . . . .
50 -40 30 20 -10 O 10 20 30 40 50

Intensité temporelle normalisée

Délai (ps)
Figure 6.23 : Corrélation grande dynamique de I'mgion avant filtrage et estimation

théorique de I'amélioration du contraste € 5.107°). Le rendement XPW est de 20%.

La qualité des polariseurs ne permet pas d’attendesamélioration du contraste meilleure que

deux ordres de grandeur environ.
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La mesure de corrélation de I'impulsion réaliséeesfiltrage correspond parfaitement aux

prévisions théoriques (figure 6.24).

1
: : : : —— Impulsion initiale (mesure)

0,1 : : : | | — Impulsion filtrée (mesure)
fffff Estimation théorique
pour 7= 5*10°

0,01

1E-3

1E-4

1E-5

1E-6

1E-7

1E-8

Intensité temporelle normalisée

Délai (ps)

Figure 6.24 : Corrélation grande dynamique de I'imigion avant et apres filtrage et

estimation théorique de 'amélioration du contradte rendement XPW est de 20%.

Apres filtrage, le fond d’ASE est ramené a envil@. Cette diminution du piédestal correspond
au croisement des polariseurs utilisés (8)10 en est de méme pour le piédestal picosecanile
est réduit de 16 & 5x1CP. Les fronts de montée de I'impulsion nettoyée guuns raides, ce qui

laisse penser que les modulations spectrales @éticéées.

En conclusion, le contraste de I'impulsion est bsir amélioré lors du filtrage XPW.
Cependant I'expérience insiste une fois de plud’snportance de travailler avec des polariseurs

présentant un trés bon taux d’extinction.

3.3.2. Caractérisation spatiale

La caractérisation spatiale du faisceau ne perametp parler réellement de filtrage spatial, car
le faisceau est initialement parfaitement proprgageissien, il le reste apreés filtrage (figure 6.25)

Le faisceau XPW a un plus grand diametre que kcéaiu initial. En effet, il présente une
divergence plus grande (paragraphe 1 de ce chagpiti&1).
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Figure 6.25 : Coupes en X (a) et Y (b) du profdtsd du faisceau avant et aprés filtrage
en champ proche, le rendement de conversion est 20%

3.3.3. Caractérisation temporelle et spectrale

Enfin, pour quantifier I'évolution temporelle dentipulsion lors du filtrage, nous avons utilisé
un autocorrélateur monocoup du second ordre.
Avant filtrage, la durée de I'impulsion est d¢ = 310fs (fig. 6.26(a)), limitée par transformée de
Fourier puisque la largeur spectrale initiale mésugst 5.3 nm (fig. 6.26(b)). Ces mesures ont été

effectuées apres passage du faisceau par le(fittstaux enlevés, analyseur décroisé).
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Figure 6.26 : (a) Autocorrelation du second ordeeldmpulsion avant (durée décorrelée 310 fs)

et aprés filtrage (durée décorrélée 185 fs). (bpEre de 'impulsion avant

(A =1057nm AA = 5.3nm) et apres 4, =1057nm AA = 9nm) filtrage.

Apres filtrage, la corrélation du deuxieme ordrentn® une durée significativement réduite du
signal XPW :At,.,, =185fs (fig. 6.26(a)).
At

N

Conformément a I'équatios 27, p. 144),At,,, = 059At =
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Les spectres des impulsions employées sont tréissétca phase spectrale du second ordre ajoutée
par les matériaux traversés (lentilles, polarisenta que tres peu d’influence sur la durée des
impulsions. On s’attend a ce que le spectre fétBibe un élargissement conforme a la réduction
de la durée mesurée (6930- 6.32), ce qui est le cas (fig. 6.26(b)).

En effet, Ay, =9nm= 16974, =~/3AJ,. Tout ceci est conforme aux prévisions théoricuies

paragraphe précédent.

La réduction de la durée est un atout supplémentiir processus XPW. Le rendement en

terme de puissance-créte atteint alors 34%.

3.4.Conclusion : expériences a 1.06 ym

Ce paragraphe valide que le filtrage temporel garégation de polarisation croisée dans du
BaF, est tout a fait adapté aux lasers femtoseconde@6aum, en terme de longueur d’onde et de
durée d’'impulsions (quelques centaines de femtoskss).

Le rendement théorique de conversion pour un faisspatialement gaussien est atteint dans
ces expériences. La transmission en énergie de fiisé sur un schéma incluant deux cristaux fins
dépasse 20%.

Nous avons verifié expérimentalement la réductienlal durée de I'impulsion filtrée d’'un

facteur /3, et mesuré un elargissement spectral correspondarfiltrage XPW permettrait par
exemple de compenser le rétrécissement spectrallgpagain subi dans le premier étage
d'amplification. De plus le rendement en puissaoo&e du filtre atteint 34%, ce qui est
considérable.

Dans le méme temps, l'excellente qualité spatiale fdisceau n’est pas dégradée.
L’amélioration du contraste temporel, conforme gudvisions théoriques, est limitée par la qualité
des polariseurs.

Enfin, notons que l'instabilité de I'énergie demijpulsion filtrée est directement liée a celle du
faisceau incident, ce qui indique la nécessité&akatller avec un premier CPA tres stable, c’est-a-

dire avec un taux de répétition 1 kHz, ou 100 Hz.

Les résultats expérimentaux de filtrage XPW a Lu®6ont donné lieu a une publication [6.9].
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4. Conclusion

Le filtre non linéaire basé sur la génération deueation croisée dans des cristaux de fluorure
de baryum a été caractérisé sur deux systemesagmedés impulsions breves d'énergie de l'ordre
du millijoule.

Ces expériences ont confirmé l'achromaticité defiltee ainsi que son efficacité pour

I'amélioration du contraste d'impulsions d'éneéjgvée.

En premier lieu, le dispositif incluant deux cristaest adapté a une telle gamme d'énergie et
permet d'obtenir un rendement de transmission éewud@aniere reproductible. L'efficacité dépasse
alors 20% si la qualité spatiale du faisceau dgnge.

De plus, le filtre n'introduit ni modulations duespre ni distorsions spatiales.

Le rétrécissement de la durée observé a w6et I'élargissement spectral correspondant
confirment l'étude de linfluence de la phase spextsur le spectre de l'onde générée.

L'élargissement maximal du spectre est obtenu de@r$impulsion est parfaitement comprimée au

moment de linteraction. Dans ce cas, la duréeim@ulsion filtrée est réduite d'un facteys .
Cette propriété est sans conteste un atout impodiarfiltre. En effet, les systémes laser actuels
visent a fournir des impulsions toujours plus beegeur atteindre une intensité sur cible de plus en
plus élevée.

Enfin, I'amélioration du contraste est considérableus avons démontré que le parametre
déterminant, outre le contraste initial, est lextalextinction des polariseurs. L'amélioration du
contraste peut donc atteindre 5 a 6 ordres de grand

Ajoutons enfin que le fluorure de baryum présemg@ement I'avantage d'étre un matériau peu

codteux.
La génération de polarisation croisée est donc #fodait adaptée au nettoyage temporel

d'impulsions ultra-bréves et ultra-intenses. Urfitiee réunit toutes les propriétés nécessairssra

implémentation dans des systemes laser type Pétawat
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L’objectif de ma thése était d’étudier et de commeun dispositif efficace pour I'amélioration
du contraste d’'impulsions femtosecondes. Le fikragpn linéaire basé sur la génération de
polarisation croisée dans des cristaux de,Ba¢st avéré étre un dispositif tout a fait satésfat.
Nous avons démontré qu’il répond a tous les cterggés.

Son implémentation dans un systéme laser trés Ipaugeance créte (100 TW, voire 1 PW)
nécessite de réaliser un compromis entre les daesidérations suivantes.

D’une part, le bon contraste de I'impulsion transenpar le filtre sera bien conservé s'il n'est
pas nécessaire d'injecter celle-ci dans les aroptifurs a fort gain (pré-amplificateurs). Du point
de vue du contraste, il parait donc judicieux dafier le filtre lorsque I'impulsion a atteint un
niveau d’énergie élevé.

D’autre part, I'efficacité de transmission du #itfrde 20%, éventuellement de 40% dans
certaines conditions spatiales, oblige a prendrea@npte les grandes pertes d’énergie subies si

limpulsion est tres énergétique.

Au laboratoire, une chaine haute intensité (500 BMprt contraste (£8) est en cours de
montage. Il s'agit de LUIRH,aser Ultra-Intense a Récurrence ElevE€ette chaine vise a installer
un filtre XPW dans le cadre d'un double CPA. Cepithea de perspectives propose ainsi quelques
pistes de discussion quant aux choix possibles pwoplémentation du filtre XPW dans une
chaine laser dont on souhaite améliorer le comtrast

La premiere partie rassemble les caractéristiqéegssaires que doit présenter I'impulsion
avant filtrage. Les paragraphes suivants posertdeditions d’installation du filtre selon la gamme

d’énergie de I'impulsion injectée dans le filtnaicrojoule, millijoule, joule.

1. Limitations pour les caractéristiques de I'impul sion initiale

Les études détaillées dans ce manuscrit ont pedi@iablir les caractéristiques requises des
impulsions laser pour le filtrage temporel par gétién de polarisation croisée.
L'impulsion initiale, polarisée linéairement, esbneprimée a la limite de Fourier et de durée

inférieure & 1 ps. L'intensité créte nécessairdesuristal est de I'ordre de ¥owcm?.
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Pour obtenir un trés bon contraste apres filtregepolariseurs employés doivent présenter un taux
d’extinction élevé. Enfin, un profil spatial propest préférable, mais non indispensable, afin
d'optimiser la transmission du filtre.

Les autres caractéristiques du laser peuvent &tratdes.

1.1. Taux de répétition du laser

L’effet de génération de polarisation croisée, dan&iné et sans effet thermique, ne dépend
absolument pas de la cadence du laser. Par coette,spécification influence les caractéristiques
du filtre en terme de stabilité. En effet, nousre/gu au chapitre 6 (p. 152) que le faisceau fdae
d’autant plus instable que la source I'est.

Il est donc préférable d'utiliser une source stablest-a-dire émettant des impulsions a haute

cadence, de type kilohertz.

1.2.Durée de I'impulsion

La limite supérieure de durée d’impulsions pouilteage XPW a été évoquée au chapitre 6 (p.
137). Le seuil de dommage du cristal impose daillav avec des impulsions plus bréves que 1 ps.

Il 'y a, a priori, pas de limite inférieure en der pour le processus de conversion.
L’achromaticité du phénoméne autorise la converdionpulsions a spectre trés large.

Les impulsions trés courtes, de durée environ 1@rssentent souvent des défauts de profil
temporels, tels qu'impulsions parasites [7.1-7Bp@destal [7.4] dus a de fortes modulations sur
ces spectres extrémement larges et a des distordmmphase résiduelles. L'utilisation d'un filtre
XPW pour de telles impulsions pourrait avoir pout 8'amoindrir ces défauts.

Notons que le point critique pour les impulsionb-40 fs est la phase spectrale du second ordre
introduite par les matériaux. Nous savons en effiet le chirp influence I'évolution spectrale lors
du filtrage. Par exemple pour une impulsion de 4,0dk spectre de largeur a mi-hauteur 90 nm
centré a 800 nm, nous pouvons calculer I'évolusipectrale pendant le filtrage grace au modéle
développé dans le chapitre précédent (p. 140-146¢alcul fait I'hypothése que le spectre original
est gaussien, ce qui est rarement le cas des epds larges. La figure 7.1, résultat du calcul,

montre que le spectre apreés filtrage sera plust €& I'origine si la phase spectrale du deuxieme

ordre de I'impulsion initiale excédel00fs?, ce qui est trés faible.
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Figure 7.1 : Largeur spectrale apres filtrage cdiegi selon la valeur

initiale de phase spectrale pour une impulsion detd 10 fs.

Cette constatation indique clairement gu'il esteséaire de compenser soigneusement la phase des
matériaux précédant le filtre.

Notons également que, toujours d'aprés ce graghepdctre peut étre encore élargi durant le
processus de filtrage si la phase est nulle. Gdtaté®st a entourer de précautions, étant doneé qu
le calcul est effectué en considérant un specitialigaussien, ce qui, expérimentalement, ne serai
pas exact pour des impulsions si breves. Par comta indique que le spectre serait

vraisemblablement modifié par le processus XPW.

Quant & la dispersion introduite par les cristaux-mémes (130 fsmi* pour le Bag), elle est
négligeable. Par exemple 2 mm de matériau ajo@@f€ et la durée de I'impulsion passe de 10 fs
a 12 fs. Il n'y aura pas de diminution de l'efficdce conversion due a I'élargissement temporel de

I'impulsion dans les cristaux.

Une fois ces considérations prises en compte, lteage non linéaire par génération de

polarisation croisée est adapté aux impulsionsi€ufs-

Du point de vue énergétique, nous avons obtenu rdedements équivalents pour des
impulsions d’énergie allant de quelques microjodlapielques millijoules. Les limites supérieures

en énergie sont technologiques et dépendent du dhoiplémentation du filtre.
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2. Implémentation du filtre XPW au microjoule

L'implémentation du filtre par génération de paation croisée au niveau d'énergie microjoule
correspond a une configuration pour I'amélioratiarcontraste décrite dans le chapitre 1 (p. 22). Le
filtre temporel, alors un absorbant saturable,pdsté apres un pré-amplificateur fonctionnant en
régime femtoseconde.

Le filtre XPW, composé de un ou deux cristaux dé,Bantre polariseurs croisés, remplacerait
'absorbant saturable. Les avantages du procesBW¥ par rapport a I'absorbant saturable sont
nombreux. Le filtre engendre une amélioration dot@ste d'au moins quatre ordres de grandeur
(contre deux ordres de grandeur seulement pousofbbnt saturable). Il n'introduit pas de

modulations spectrales et résiste a une cadenoéeele

Cette configuration est résumée par le schémarsufig. 7.2):

Oscillateur classique ou haute énergie
[
Pré Amplificateur femtoseconde

|- ----------------- » Impulsion d'énergie maximale =5 zJ
Filre XPW |[E——> Efficacité 15%-20%
R {-> Impulsion filtrée d'énergie 0.5 - 1 4J
Etireur

Pré-amplificateur
[ > Chaine CPA classique

Amplificateurs de puissance
I

Compresseur

J

Figure 7.2 : Schéma d'un systéme CPA incluantltre fKPW fonctionnant au microjoule

L'avantage de cette méthode est qu'elle ne compyahoh seul systeme CPA. Par contre,

guelques points délicats doivent étre pris en cempt

Considérons tout d'abord le filtre non linéaire.uslcavons vu (chap. 6, p. 146) qu'il est
préférable que I'impulsion soit parfaitement com@e lors de l'interaction. Il faut donc prévoir de
compenser avant filtrage la dispersion introduiée [@ pré-amplificateur (cristal amplificateur),

I'éventuelle cellule de Pockels pour sélectionrercadence, et les divers éléments optiques
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(lentilles, premier polariseur du filtre...). Cettempensation peut étre effectuée avec un Dazaler o
des miroirs chirpés. De plus, le pré-amplificatdait étre stable pour permettre un fonctionnement

correct du filtre.

D'autre part, I'énergie maximale disponible enisatun tel pré-amplificateur est de 4 oukb
L'efficacité du filtre est de l'ordre de 15% - 20%impulsion filtrée présente ainsi un trés bon
contraste mais une énergie faible, inférieurgud 1l faut l'injecter dans un pré-amplificateurat f
gain avant les amplificateurs de puissance.

Bien sar, le gain du premier étage d'amplificatést moins élevé que dans une chaine CPA
classique puisque I'énergie de limpulsion nettogée 100 a 200 fois plus énergétique qu'un
oscillateur traditionnel.

Il est donc certain que le contraste final du systéncluant ce filtre au microjoule sera
meilleur que celui d'une chaine classique. Il estgontre difficile d'estimer de combien d'ordres d
grandeur. En effet, nous ne savons pas si le catde I'impulsion temporellement propre est
préserve lors de la pré-amplification.

Des travaux concernant linstallation d'un filtrePW a la suite d'un pré-amplificateur
femtoseconde sont actuellement en cours au lab@a@JOS (Center for Ultrafast Optical

Sciencgau Michigan.
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3. Implémentation du filtre XPW au millijoule : dou  ble CPA

Nous avons démontré expérimentalement que le P8V est adapté pour des impulsions
d'énergie 1 ou 2 mJ. Cette propriété a été val@eeue de l'implémentation du filtre dans une
chaine de type double CPA.

En effet, les travaux réalisés récemment au MBledi® ou a été monté le premier double
CPA pour I'amélioration du contraste, semblentqodr qu'une impulsion filtrée au millijoule peut
étre ensuite amplifiée jusqu'a 20 mJ en préses@nbon contraste [7.1].

Au laboratoire, nous avons choisi pour LUIRE d'iémpenter le filtre apres pré-amplification

au niveau millijoule (fig. 7.3).

Premier CPA Filtre XPW Deuxiéme CPA

J

Le filtre non linéaire transmet I'impulsion femtoseconde
principale et rejette ASE et impulsions parasites.

Figure 7.3 : Schéma de principe d'un double CPAuact un filtre non linéaire

3.1. Premier systeme CPA

L'objectif du premier systéme CPA est de fournis dapulsions comprimées d'énergie 1 mJ,
cadence kilohertz pour une meilleure stabilité.

Un pré-amplificateur classique fonctionnant a ue#lletcadence émet généralement des
impulsions d'énergie environ 1 mJ. Un compresseas@aux standard introduirait ensuite au moins
30 % de pertes en énergie : 100 au mieux seraient alors disponibles. Le pre@RA doit donc
s'affranchir des pertes du compresseur.

Une solution est d'étirer lI'impulsion en introduisane dispersion négative, au contraire d'un
étireur classique [7.2], pour comprimer ensuitmplulsion par propagation dans un matériau
transparent. Ceci est appliqué par exemple auesyest tres haute cadence, afin d'éviter toute perte

excessive d'énergie apres amplification [7.3].

La configuration actuellement envisagée par le rafoire est résumeée par le schéma de la

figure 7.4.
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Oscillateur classique ou haute énergie
|
Etireur (¢(2) <0,¢® < O)

_____________ Impulsion d'énergie =1 nJ
|_ T étirée =10 ps

|. _________________ » Impulsion d'énergie =1 mJ

Compresseur SF57 (¢ @ >0 0@ > o)

................. » Impulsion d'énergie =1 mJ comprimée

Filtre XPW | ——=> Efficacité 15%-20%

.................. » Impulsion filtrée d'énergie =200 £J

Etireur & triplet de Offner (¢ @ >0¢9 < 0)

P Impulsion trés bon contraste
""""""""""" > d'énergie =50 yJ étirée a =500 ps
Amplificateurs de puissance

Compresseur réseaux (¢ @ <0,¢® >O)

[ Impulsion trés bon contraste
""""""""" > 15],30fs......

Figure 7.4 : Schéma d’'un systéme double CPA intluariltre XPW fonctionnant au millijoule

L'étireur est une configuration particuliere quiraauit une phase spectrale du deuxiéme et
troisieme ordre négatives et allonge la duréeidmlilsion a une dizaine de picosecondes. Aprées
pré-amplification, I'impulsion d'énergie enviromml) est comprimée par traversée de matériaux tres
dispersifs tels que le SF 57 (220€cfs™) taillés & I'angle de Brewster pour minimiserpestes par
réflexion.

L'inconvénient du dispositif est le manque de sesg® de réglage du compresseur. Il est
envisageable d'ajouter un Dazzler & la suite deillateur pour un ajustement fin des valeurs de
phase spectrale.

L'impulsion ne subit donc aucune perte d'énergiedaet la compression. Elle est ensuite
injectée dans le filtre XPW.

3.2. Dispositif de filtrage

Le filtre est prévu pour fonctionner dans les méroesditions que celles décrites dans le
chapitre 6, paragraphe 1 (p. 127). Une lentilleglen focale (2.5 m -3 m) est nécessaire pour
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focaliser le faisceau sur les deux cristaux de BaEXiltre est installé dans une cellule sous vide
primaire pour éviter tout effet non linéaire suppéntaire da a la focalisation du faisceau dans I'ai
La cellule prévue est un tube en acier inox, dendtee 320 mm, de longueur 1600 mm.
Elle comprend le filtre XPW replié, dont un schédeaprincipe est représenté figure 7.5.
Lentille de collimation

Analyseur f=2m
Impulsion filtrée ' :

| '
v v

« N I

_ :/\__,—-Plan focal
I L S -
A 0

1
1
1 1
[
LU

N

T 1

o o Deux' ’cristaux Lentille de focali'sation Polariseur
Miroir de repli 0 de BaF, 2 mm f=25m-3m

Figure 7.5 : Filtre XPW replié dans la cellule sotide

Les miroirs de repli fonctionnent a incidence qoesit normale pour éviter une dépolarisation
excessive du faisceau qui dégraderait le tauxididn des polariseurs et donc le contraste final
de l'impulsion. La grande longueur du tube prévient dommage sur les miroirs qui encadrent le
plan focal. Les supports des deux cristaux seranbnsés pour permettre leur déplacement l'un par
rapport a l'autre une fois la cellule placée sads.v

La cellule est modélisée et est actuellement ersatel réalisation.

3.3.Deuxiéme systeme CPA

Le deuxiéme systeme CPA ne présente pas d'innavétichnologique majeure (fig. 7.4).
L'étireur a triplet de Offner allonge la durée denpulsion filtrée a plusieurs centaines de
picosecondes. Un compresseur standard a réseawra siusieurs amplificateurs de puissance

fonctionnant a un taux de répétition de 10 Hz.
Le dispositif décrit ci-dessus est adapté a deslisgms d'énergie 1 mJ ou 2 mJ, de durée

environ 30 fs. Le filtrage d'impulsions trés éngiggges (5 mJ a 10 mJ par exemple) requiert l'usage

de lentille trés longue focale qui finit par podes problemes évidents d'encombrement.
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4. Implémentation du filtre en fin de chaine

Une derniére solution envisageable consiste a mmgiéer le filtre XPW en fin de chaine laser.

Considérons par exemple une chaine 100 TW Ti: Sdtam des impulsions d'énergie 3 J avec
une durée de 30 fs. La section du faisceau endirtdine peut atteindre 70 mm. Dans ce cas
lintensité créte d'une telle impulsion aprés campion sans focalisation atteint environ 210
Wcm? De méme, une chaine 100 TW basée sur I'ampiditatans du verre dopé au néodyme
(2.06um) génere des impulsions de 20 J, 300 fs avecamétire de faisceau de 90 mm. L'intensité
est alors de l'ordre de *fovcm®.

La gamme d'intensité disponible est suffisante mmuisager de filtrer I'impulsion en champ
proche, en employant un cristal de Bale grande dimension de longueur 2 mm ou 3 mm. En
champ proche, le profil spatial du faisceau peue tlus ou moins top-hat. L'efficacité de
conversion du processus XPW, si le profil spateaprésente pas de surintensités, pourrait atteindre
30% a 40%. La perte d'énergie reste considérable.

Le choix des polariseurs pose de plus un souchtdobique. Il est nécessaire d'utiliser des
polariseurs par réflexion (fig. 7.6).

Compresseur == % Réjection

Faisceau filtré
Cristal BaF,

..*
Réjection

Figure 7.6 : Schéma d'un filtre XPW implémentémredé chaine 100 TW

Ces polariseurs, pour les impulsions de duréeiefée a 100 fs, sont moins efficaces que des
polariseurs de Glan. Le taux d'extinction est delte de 18. Au moins deux polariseurs doivent
suivre le cristal pour obtenir quatre ordres dendeair d'amélioration sur le contraste. Il faut slor

également tenir compte des pertes supplémentaragftexion (= 4% par face).

L'installation du filtre en fin de chaine est pb$simais au prix d'une grande perte d'énergie
(plus de 70%). L'efficacité du filtre, en termetdEnsmission et de contraste, est moins avantageuse
que celle offerte par des miroirs a plasma, pamgie (cf chapitre 1, p. 25). Mais le filtre XPW

présente un encombrement réduit et une relativplisité de mise en ceuvre.
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5. Conclusion

Pour conclure, limplémentation du filtre XPW apmrg-amplification femtoseconde, c'est-a-
dire au niveau microjoule présente l'avantage dhise en ceuvre assez simple. Cependant, en
I'absence de modélisation réaliste de I'amplifizatie I'émission spontanée, une grande incertitude
demeure quant a la conservation du contraste &fmévitable pré-amplification.

Le filtrage par génération de polarisation crois@efin de chaine laser peut fonctionner de
maniére anecdotique car l'implémentation du fittkest pas excessivement complexe. Les pertes
consécutives d'énergie sont beaucoup trop graraesepvisager une installation définitive.

La solution la plus équilibrée est celle du doullBA incluant le filtrage dimpulsions
millijoules. Tout d'abord, cette solution ne présepas de risque technologique majeur. De plus, le
fonctionnement du filtre dans cette gamme d'énezgianaintenant bien connu et maitrisé. Enfin,
I'impulsion filtrée est suffisamment énergétiqueup@tre réinjectée dans un amplificateur de
puissance, a faible gain. Dans cette configuratiencontraste sera conservé jusqu'a ce que
I'impulsion atteigne une énergie de quelques jowaise davantage.

Nous sommes tout a fait confiants dans cette tgaleniqui devrait donner, au laboratoire, dans

les mois a venir, confirmation de sa pertinence.
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Conclusion

Le travail effectué au cours de ces trois annéeshdse a eu pour objectif I'étude et la
conception d’un dispositif pour I'amélioration dantraste temporel d'impulsions laser ultra-breves
et ultra-intenses.

Le dispositif retenu consiste en un filtre tempdyaké sur un effet non linéaire du troisieme
ordre agissant sur la polarisation de I'onde. Aursale ma thése, jai principalement étudié deux
filtres non linéaires. De nombreuses expériencéLtinmenées, consolidées par les résultats d'un

modele théorique adapté aux différents cas traitées.

Les premiéres expériences de filtrage ont portél'stude de la rotation de polarisation
elliptigue par biréfringence induite dans l'air. @kre, pour des impulsions incidentes d'énergie
millijoule, présente quelques avantages. Sous inegaconditions de phase spectrale initiale, la
transmission est élevée (23%). De plus la qugtitédiale du faisceau est préservée et 'amélioration
du contraste est estimée valoir 3 a 4 ordres dedgra. Cependant, le dispositif s'est avéré sansibl
a 'automodulation de phase, ce qui peut nuirequadités temporelles et spectrales de I'impulsion
filtrée, et d'une maniére générale, extrémemenalahs. Nous avons conclu que ce filtre n’est pas

implémentable dans un systéme laser.

Le deuxieme dispositif de filtrage étudié consiste la génération d’'une onde polarisée
orthogonalement (XPW), a partir d'une polarisatiogaire, dans des milieux cristallins. Le cristal
employé est le fluorure de baryum, anisotrope etiqo@ non linéaire. Le filtre basé sur ce
phénomene répond a toutes les exigences imposéesspo implémentation dans les systémes

femtosecondes.

Tout d'abord, I'amélioration du contraste engenge¥ece procédé dépend principalement de la
qualité d'extinction du systéme polarimétrique aatwde discriminateur entre l'impulsion transmise
et l'impulsion rejetée. Cet argument rappelleéliét d'opérer avec une polarisation linéaire plutot
gu'elliptique, puisque les lames d'onde nécesspwas produire I'ellipticité dégradent souvent le
taux d'extinction. Dans ces conditions, I'amélioratdu contraste par génération de polarisation
croisée peut atteindre 5 a 6 ordres de grandewr.mesures de profils temporels sur une grande
dynamique, réalisées apres filtrage sur deux lametscaractéristiques différentes, ont confirmé ce

potentiel.
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L'efficacité maximale de transmission du filtrepétieure a 20%, a été estimée théoriquement
pour un faisceau spatialement gaussien et atteiabs les expériences. Nous avons congu un
dispositif pour optimiser la génération de poldrwa croisée, basé sur l'imagerie successive des
signaux XPW générés par plusieurs cristaux. Ceoditip permet d'atteindre I'efficacité de
transmission maximale et dans le méme temps pe&emiabilité des cristaux et assure la stabilité

du systéme. Il fait l'objet d'un dép6t de brevet.

Nous avons déemontré l'efficacité du processus mmsg impulsions d'énergie variant du
microjoule au millijoule. Cette derniere étape,tigalierement importante, valide I'adaptabilité du
filtre XPW a un concept de double CPA, pertinentipla génération d'impulsions ultra-intenses a

tres bon contraste temporel.

Le spectre de l'impulsion filtrée ne présente pasnddulations. Cette performance s'explique
par le processus lui-méme qui exploite l'anisoae la susceptibilité non linéaire du cristal pour
la génération de I'onde XPW. Ceci permet d'employematériau modérément non linéaire, ce qui

limite I'automodulation de phase.

De plus, la possibilité d'augmenter la largeur gactre d'un facteux/3 lors du filtrage et
d'obtenir la réduction de la durée de I'impulsiorrespondante a été démontrée expérimentalement
et théoriquement. Cette propriété est un atoutumgjeur I'amplification ultérieure de l'impulsion
XPW générée et permet d'augmenter le rendementtatuehn terme d'intensité créte a une valeur

supérieure a 30%.

Du point de vue de I'évolution spatiale du faiscesus avons montré que le filtre préserve les
bonnes qualités du faisceau initial. Si celui-tidistordu, le dispositif agit alors comme un edfie

filtre spatial, au prix d'une légere perte d'efiba
Enfin, l'adaptabilité sur différentes chaines laste¥achromaticité du filtre ont été amplement

décrites dans ce manuscrit, puisque les résultéseptés ont été obtenus et reproduits sur plissieur

systemes femtosecondes aux caractéristiques dsverse

Le filtrage par génération d'une onde polarisébogonalement réunit toutes les propriétés

nécessaires a son implémentation dans des syskaseesle type Petawatt.
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Au laboratoire, l'implantation du filtre dans unutdée CPA pour la conception d'un laser 500
TW a fort contraste est en cours et devrait doniesrrésultats dans les mois a venir. Des travaux
complémentaires sont actuellement menés sur ezttmalogie dans plusieurs autres laboratoires,
tels que le LULI a Palaiseau, le CUOS au MichiganCLRC (Central Laser Facility, Rutherford
Appleton Laboratory) en Angleterre ou encore le NABerlin.

Les recherches sur le filtrage non linéaire ene'taniere générale, I'amélioration du contraste
ne sont pas pour autant achevées.

La volonté de poursuivre la fiabilisation du filtbéPW se traduit par des investigations
complémentaires, a la fois théoriques et expériatest sur le schéma multi-cristaux, afin d'en
maitriser parfaitement le mécanisme et d'en exgltaiut le potentiel.

De plus, des perspectives pour l'augmentation ddement de conversion du processus
existent. Elles passent, par exemple, par le rebbed'autres matériaux cristallins, possédant une
valeur d'anisotropie plus élevée que le Bak encore par un travail important sur la miséoeme
des qualités spatiales du laser pour générer déitsspectangulaires en champ lointain.

Enfin, il apparait maintenant nécessaire de parvanmodéliser le processus d'émission
spontanée amplifiée dans les amplificateurs despoi®, afin de préserver au mieux lors de la ré
amplification le bon contraste des impulsions géegipar le filtre.
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A. Modifications de la polarisation dans un milieu cristallin anisotrope (calcul

complet des equations de propagation)

Cette annexe détaille le calcul complet des égusitite propagation d'une onde se propageant
dans un milieu cristallin dont la susceptibiliténniinéaire d'ordre 3 est anisotrope. Ces équations
sont I'objet du paragraphe 1.3 du chapitre 2 (p438 Les hypothéses utilisées ici sont celles
présentées dans le chapitre 2. Le champ incidéchesctérisé par ses composantes orthogonales A

et B, le cristal par ses axegty.

Nous rappelons I'expression de l'anisotropie dseten)((3) du milieu :

@ _,06 _ (©)
Xxxxx Xxxyy 2Xxyyx
(©)

Xxxxx

o= (A.1)

Rappelons également qu¢g, = on. ﬁ?;)xx.
81n,

Nous avons établi que le développement de la gal&win non linéaire du troisieme ordre s'écrit :

380 [)((3) E|2E, +x9,, E, E2+2 x© Ey‘ZEX] (A2(2))

XXXX XXY'y XYyX

P @ —

X

P =2 [ B B+, B B2 X E E (A.2(0))

XXyy XyyXx

Dans le cadre de I'approximation de I'enveloppddarent variable, I'évolution des chamigset

Ey lors de la propagation est liée a la polarisation linéaire :

dE *

X = ©) 2 ® 2 ©) 2
dZ 8/1 N, [XXXXX |E | E Xxxyy Ex Ey +2 Xxyyx Ey‘ Ex] (A3(a))
dE .

t =i O [y [E |78, + 48, B, EZ+2 X8, |E| € ] (A3(b)
dz 8/1 Ny ey e vy y

Le repere(xyz) correspond aux axes cristallins du matériau. goitangle entre l'axex et la

directiona de la composant du champ incident (fig. 2.3).

a
/,,7
)

Figure 2.3 : Repéres (xyz) et (abz), angle
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Nous cherchons a exprim%ﬁ et? en fonction deéA etB.
z ,

Les relations suivantes sont vérifiées :
E, =cosB A-sin B
E, =sinB A+ cos§ B

dA dE dE,
— =CO0S *+sing —
dz d dz d dz
dB dE dE,
— = -—sin ~+cosf —
dz d dz d dz
dE : . .
d—_x s’exprime en fonction da etB d’apres A.3)et(A.4):
L
dE

[Z )()Ei)xx +22)(>E::,()yy 22 Xxyyx]

X .
=1

dz 8/1 N,

>, =cos ,8|A42A+ 2cosBsin? ,6’|B|2A—sin,GCos2 L A’B
- 2sin S cog ,8|A42 B -sin® ,8|B|2 B + cosBsin® BB2A’

>, = cosfsin’ ,BWZA— 2cosBsin? ,8|B|2A—sin3 L A’B
+2sin B cos ,BHZ B -sinScos ,8|B|2 B+cos fB*A’

>, = cospBsin’ ,8|N2A+ (cosf’ [ —cosBsin? ,8)|B|2A+ sinBcos S A’B’
- (sin3 [ —sinfcos ,8)|A42 B - sinScos’ ,6’|B|2 B - cosfsin® SBA

De la méme maniéere,

o m i E D+ xS, v 25 X

XXXX 5Xxxyy
>, =sin’ ﬂ|A{2A+ 2sinfcos ,[>’|B|2A+ cosBsin® 5 A’B’
+2cosf3sin® B|A”*B+cos' |8’ B +sinfcos BB2A’

>. =sinfBcos ﬂ|A42A— 2sin fcos ,[>’|B|2A+ cos’ B A’B’
—2cosfBsin? ﬂwz B + cosfsin? ,[>’|B|2 B +sin® BB?A’

>, =sinfcos ,[>’|A42A+ (sin3 S —sinf cos [?)|B|2A—cosﬁsin2 L A’B

+ (co§ [ — cosfBsin? ﬂ)wz B + cosfsin? [?|B|2 B-sinfcos BB*A

180

(A.4(a))
(A.4(b))

(A.5(a))

(A.5(0))

(A.6(a))

(A.6(0))

(A.6(c))

(A.6(d))

A.7a))

(A.7(b))

(A.7(c)

(A.7(d))



Annexes

Nous cherchons I'expression %é etd—l? sous la forme :

z dz
dA . "
5 NI A+Y[B By [B Aty A'B 4 |ATB 4 BA (A.8(a))
dB _ . : : L2 At L .
& =y, B B+y,|A° A+ y,|A*B+y,B?A +,|B" A+ ), A’B (A.8(b))

Le calcul suivant établit I'expression des coefiits )4, )5, 14, W, )6, 6 d'aprés les équatiof8.5),
(A.6) et (A.7)

Calcul dey :
. 6n : .
Vi = IS)I—n[XS)XX (COS4 [+ sin’ [n’)+()($)yy + in?yx)(Zsz [cos [a’)] (A.9)
0
De (A.1), on déduit :
Xty + 2Xsgyx = X (1= 0) (A.10)

L'équation(A.9) devient :

]
y, = iﬂ)(f;)xx cos' B+ sin® B+ sin” 25 - sin? 23 (A.11)
8An, 2
- 0- - 2
V=iV, (1—Esm (2[)’)) (A.12)

Calcul deys :
Le coefficient )54 correspond au terme de génération de polarisatioisée, il est désigné

simplement pay au cours du chapitre 2.

V. = i;:—]r:[)(ﬁi)xx (co§ Bsin B—-cospBsin’® ,8)+()(x(‘°;)yy + 2)(§‘°;)yx)(sin3 [cosf-sinfBcos ,8)]
0
(A.13)
. 6 . .
V=i ZO [(cos® Asing-cospsin ) (x,, - X8, -2 )(f;)yx)] (A.14)
y =i o sin44) (A.15)
81 n, 4
. sin(4.)
Y, =iy, o 4 (A.16)
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Calcul deys :
Vs = 8/] [)(XXXX sin®2B- xS, sin” 28+ 2x3, (cos4 L+sin* B -2sin? Bcos B )] (A.17)
va=ig A [)( sin? 28—y, sin? 2B+ 2y, [L-sin? 28 | (A.18)

A ce stade du calcul, il est nécessaire d'étadiapproximations suivantes :

(3)10

)(S()yy = )(xxxx 3 (Alg(a))
1-0
2 Xsyyx =2 X0 (A.19(b))
L'équation(A.18)devient :
=l— osin“ 26 +2 A.20
y3 8A no Xxxxx ﬁ 3 ( )
. sin?(28) 1-o
Ys=12y, + (A.21)
2 3
Calcul dem :
Vi = 8/1 [)(XXXX (sm BcosB-sinfBcos ,8) ()(f;)yy + 2)(§?yx)(co§' [BsinB-cospsin’ ,8)]
(A.22)
v, = [(sm peosB-sinBeos B) (¥, ~x2,, - 2x%,)] (A.23)
Vs = _i6_n )((?;()XX o M (A.24)
81n, 4
. sin(4
Vo="1 VOU% (A.25)
Calcul deyg :
Vs = 8/1 (Zsm [ cosB—-2sincos ,8) ()(isx)yy + 2)(§'°;)yx)(200§ [sinB-2cosBsin® ﬁ)]
(A.26)
Ve = (sm peosp-sinBcos' B) (9, - x2,, - 2x2,,)] (A.27)
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67 sin(4)
= —" 240 g8/ A.28
y5 8/1 no Xxxxx 4 ( )
Vs =-i2y,0 M (A.29)
Calcul deys :
= i6—n[ ®) 2sin? Bcod B- x© (cos4 [+sin’ ,8)— 2x¥®  2sin? Bcos ,8] (A.30)
yﬁ - 8A no Xxxxx Xxxyy Xxyyx .
D'apres les équatiorié.19)
. 677- (3) S|n2 Zﬂ 1_0- 4 .4 .2
=ji— + cos' B +sin* B-4cos Bsin A.31
yﬁ 8A no XXXX ( 2 3 ( ﬁ :B :B ﬁ) ( )
. 67T (3 [ sin°2B8 1-0 sin® 28
=i— + 1-3 A.32
y6 8A no Xxxxx ( 2 3 2 ( )
Ve =iyo[1_a+%sin2 2,8) (A.33)

Les champsA et B étant interchangeables, les coefficiefts Vo, Vs, Va, Vs, Ve S'expriment

directement en fonction de, )4, )4, J4, )6, )6 Selon la définition de I'ang|@

L’expression de I'équation d’évolution du chafinalement obtenue est :

% =i yo(l—%sinz(Zﬁ)jWZA ....................................................... automodulation de phase
+i yo%sin(4,[>’)|B|2 B et génération de polarisation croisée
+i 2y0[%sin2(2,8)+ 1_30}|B|2A ....................................... modulation de phase croisée
~i yo%sin(4,8) A’B’ )

—i 2y0%sin(4,g)|p42 B SR autres processus de mélang®adés
+i yo[%sinz(Z,BF 1_30} BZA ) (A.34(a))
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De la méme maniére,

% =i y()[l—gsinz(Z,B)j|B|2 B ettt automodulation de phase
i yogsin(4,8)|A{2A ............................................... génération de polarisation croisée
+i Zy{%sinz(z,[;’) + 1_30}|A{2 B et modulation de phase croisée
+i yo%sin(4ﬁ)BzA* )
+i2y, %sin(4,8)|B|2A PRI autres processus de mélange aoé®
+i yo[%sinz(z,[;’)+l_70—} A8 (A.34(h))
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B. Automodulation de phase et élargissement spectral

Nous voulons connaitre I'évolution du spectre diomaulsion subissant de I'automodulation de
phase sur une longueur dinteraction z. Ces calontsété effectués par le groupe ILM du
laboratoire.

1. Hypothéses
L'expression simple de I'automodulation de phabéeguar une onde A s'écrit :

d—'f‘ziyOHZA (B.1)

L

677 (3) 3 (3)
Avec y, = —— .etn, = ©
Yo 8n, Koo 2 4g,cnl X

Soit | I'intensité de lI'onde :

ce,N
| = el |A42 (B.2)
2
On suppose que l'intensité se conserve, on corsittgrc | indépendant de z.

L'équation(B.1) devient :

d_A_|2_nn I A=ial A (B.3)
dz A
Alt,z)= A €'* (B.4)

2. Evolution de la fréquence moyenne du spectre

SoitA(a) la répartition spectrale en intensité associée :

Aw,z)= [ Alt,z)e“ dt (B.5)
La valeur moyenne du spectre s'écrit :
= J'a)|A(a)]2da) (B.6)
D'apres(B.6):
Alew, z):jAbei”'zei”‘dt (B.7)
Aw2)A (@2)= [ A (w2) A" et (B.8)
:J'a)|A(a)]2da):J' Aoe””z([a)A* (e, 2)e' da))dt (B.9)
__i |L7Izd'6‘(t Z) |alz -ialz
<w>-57jpbe n t——jﬁb (Ab )at (B.10)

185



Annexes

Le développement de I'équati¢h.10)conduit a :

_I dIAb* az * ial dl
W) =— —dt-— e — dt B.11
< > 27T'[ A dt ZHIAbAb dt ( )
%/—) H_J
Indépendant de z =0

La fréquence moyenne du spectre ne dépend pastle me varie pas lors de l'interaction.
Ce calcul est utile pour évaluer I'élargissementspl.

3. Evolution de la largeur du spectre

La largeur spectrale a mi-hauteur s'exprime par :

()= [af |A(w) dw (B.12)
Par analogie avec le calcul précédent, nous obgenon

<a)2>=j A)e“"zqwz A (w, z)e da))dt (B.13)

N 1 w2 d2A(t,2)

L'intégration par parties de cette expression citrédu

A 1 (dA, dA, . iaz didA,  .dldA a’z? ¢ (dI
<w>—4n2j dt+ [Ab———Ab— jdt+ = jl(aj dt(B.15)

dt dt 477 dt dt dt dt
i di{  dA~ .dA a’z? ¢ (dl)’
)= (a?)(z=0)+ 2221 - dt + L at B.16
<><>(Z)4n2thOdt A“dt 4772I dt ( )
H_J - ~— _J
Largeur spectrale initiale >0

L'équation(B.16) montre que si z est trées grand, alors la largeuspkctre augmente toujours,
guadratiquement avec la valeur de z. Si z est, g&@tolution de la largeur spectrale est alors

déterminée par le terme intermédiaire dont il faartnaitre le signe.

On introduit :
Aft)=a,e* (B.17)
Cela donne :
dA, __(da _._ dg,
& dt ao( a o dtj (B.18)
AA o (9% 5, 9%
A " ao[ " +ia, dtj (B.19)
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On obtient donc :
igzedl{  dA L dA 2azcdl | dg,
— =] A—-A—V|dt= — dt
Arr? m(A) J 47 7 dt - dt

dt dt
_ azdl® dg,
2?7 dt dt

az d?¢
=- | 2 o dt
mﬁj dt?

(B.20)

2
Lorsque z est petit, c'est le signe gae% qui détermine I'élargissement ou le rétrécisserdent

spectre.

= Sil'impulsion a une durée limitée par transforrdéd-ourier, alor e

s'élargit toujours grace a l'automodulation de phas

0 et son spectre

= Si I'impulsion posséde un chirp négatif, c'est{akqﬁo(t)z at® aveca >0 alors le spectre

commence par rétrécir.

= Si limpulsion possede un chirp positif, c'est-r‘ecwo(t): at” aveca< Oalors le spectre

commence par s'élargir.

Conclusion

En présence d'automodulation de phase, la fréqueardeale du spectre ne varie pas pendant

l'interaction, le spectre n'est pas décalé en leagud'onde. Pour les longueurs d'interaction

relativement faibles, ce qui correspond aux casexm@ntaux, alors I'élargissement du spectre

dépend du signe de la phase temporelle du secdnel de I'impulsion.
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C. Efficacité XPW théorique effective pour des ondes réelles : calcul de K

Soit 7 l'efficacité de conversion XPW théorique pour wrele plane (temps et espace). Soit
Nert 'efficacité effective de conversion XPW, toujouttséorique, pour une onde présentant une
modulation d’intensité temporelle et spatiale.

Dans cette annexe, nous établissons une relatigriesentreny et e, 17 = K7

Cette relation est obtenue analytiquement dangsdede non-déplétion de la pompe, régime

dans lequel I'expression du champ généré par giéméide polarisation croisée s’écrit :
Aew = Vo AL (C1)

n, rendement pour une onde plane, est défini comme :

2
AXPWO

=13 (An)' L C2
. V2 (An) (C2)

[7:

Considérons le cas d’'une impulsion de forme tenifgos®cante hyperbolique (la largeur a mi-
hauteur est notést) et de forme spatiale gaussienne (largeur a micua 2).

La dépendance spatio-temporelle du champ incidéatits:

X2+ y2 2
A, (% y,t)= A ex;{— Wzy j t " (C3)
exp(j . exp[j
T T

Avec 2p=w~/2In2 et At = 1767.
L’énergie incidente est donc :

E, =2 [[[ (A axdydt= m 2 AL w T (C4)
Soit,

2 2 Ein
= C5

Ano CNE, TTWAT (©9)
De la méme maniére,

A (% y.t)” = V2[A (x v, 0)°L2 (C6)

che che 8
Exew = TOII_[(AXPW)ZdXdydtz TO AﬁOyZZAﬁO L2(4_5 ﬂWZTJ (C7)
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En considérant que

E
Nett = % (C8)

in

En remplagantd?, par sa valeufB.5)dans(B.8), on obtient finalement :

N = Kn avecK =% (C9)
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Génération d’'impulsions laser ultra-bréves et ultraintenses a contraste temporel élevé.

Ce travail de thése a porté sur la conception etalactérisation d’'un dispositif efficace pour
'amélioration du contraste d’impulsions laser fesgicondes ultra-intenses. La notion de contraste
désigne le rapport d'intensité entre l'impulsionogmement dite et son piédestal, de durée
nanoseconde. Ce piédestal est constitué par I'emispontanée amplifiée (ASE pour Amplified
Spontaneous Emission), inhérent au mécanisme dfécafibn laser et particulierement néfaste pour
les interactions laser-matiere sur cible solide.

Le travail présenté consiste en I'étude théoriguexpérimentale d’un filtre temporel basé sur uetef
non linéaire du troisieme ordre, agissant sur l&rpgation de l'impulsion. Nous avons étudié
plusieurs déclinaisons de ce principe. Le disdofiitalement retenu repose sur la génération d’'une
onde polarisée orthogonalement (XPW) dans des maateércristallins dont la susceptibilité non
linéaire d’ordre trois est anisotrope. Ce filtrennbnéaire a été testé sur différents systémes
femtosecondes et permet I'amélioration du contrasiie plusieurs ordres de grandeur, comme le
confirment les mesures de profils temporels surgmaede dynamique réalisées apres filtrage. Nous
avons également concu un dispositif pour optimi&dfficacité de conversion du processus non
linéaire, c'est-a-dire la transmission du filtreett€ méthode consiste a générer des interférences
constructives entre les signaux XPW émis dans detsax distincts. Dans ces conditions, I'efficacit
de transmission théorique (supérieure a 20%) eshte expérimentalement et dans le méme temps la
stabilité du systéme est assurée. Nous avons e@éfiontré que le filtre préserve, voire améliors, le
gualités spectrales et spatiales de I'impulsion.

Ces résultats sont donc particulierement promettetr permettent d’envisager l'implémentation
définitive du filtre dans les systemes femtosecende

Mots clé : Laser, Impulsions femtoseconde, Corgréstporel, Emission spontanée amplifiée, Filtre
non linéaire, non linéarités d’ordre trois, anisopie, génération de polarisation orthogonale.

Generation of ultra-intense and ultra-short laser ulses with high temporal contrast.

The topic of this thesis work concerns the desigd the characterization of an efficient device
devoted to the temporal contrast improvement foatuhtense femtosecond laser pulses. The contrast
is defined as the intensity ratio between the maimosecond pulse and its nanosecond pedestal. This
pedestal is the amplified spontaneous emission JABBerent with laser amplification mechanism.
The ASE background has dramatic effects for lasgttaninteractions on a solid target.

The presented work consists in the theoreticalexmerimental study of a temporal filter based on a
third order nonlinear effect acting on the pulsdappation. We have studied several kinds of

nonlinear filters. The selected device is basedh®mn process of cross-polarized wave generation
(XPW) in crystals with an anisotropic third-ordeprtinear susceptibility. This nonlinear filter has

been experimented on various femtosecond systanalolvs a contrast improvement of several

orders of magnitude, as demonstrated by tempooéilgg measurements on a large intensity dynamic.
A device to improve the nonlinear process conversificiency, it means the filter transmission, has
also been achieved. This method is based on catis&uinterferences between XPW signals

generated in different crystals. This setup haseniagdossible to reach experimentally the maximum
theoretical efficiency ( > 20%) and in the sameetiansures the system stability. At least, we have
demonstrated that the filter preserves, or everrangs, spectral and spatial qualities of the laser
pulse.

These results are thus particularly promising dlmvacontemplating the implementation of the filter
in current femtosecond systems.

Key words: Laser, Femtosecond pulse, Temporal ashitAmplified spontaneous emission, Nonlinear
filter, Third-order nonlinearities, Anisotropy, Cse-Polarized Wave generation.



