Ameélioration du contraste

Théorie et modélisation de ’effet
XPW

3.1 Introduction

L’objectif de cette these vis-a-vis de la technique de génération d’onde de polari-
sation croisée ("XPW" pour Cross-Polarized Wave) a été double:

1. D’une part, mettre au point un schéma expérimental permettant le filtrage
efficace (rendement de conversion > 25%) d’impulsions possédant une énergie
supérieure au millijoule. Cet objectif répond a la nécessité d’améliorer le
contraste temporel de la chaine existante en Salle Noire (10%) afin d’accéder
au régime relativiste de génération d’harmoniques sur cible solide et in fine
générer un rayonnement attoseconde plus intense;

2. D’autre part, rendre compte théoriquement des effets observés lors de la gé-
nération XPW, en particulier dans les régimes "extrémes" d’impulsions de
quelques cycles optiques et de tres hauts rendements. Dans ces régimes-la,
les modeles proposés jusqu’a présent ne donnent qu’'une représentation im-
parfaite du processus. En particulier, s’ils rendent généralement bien compte
de son efficacité, leur description des effets sur le spectre est incomplete. De
plus, aucune modélisation 3D n’a été proposée jusqu’ici.

Compte-tenu des nombreux axes de recherche abordés, ’étude de 'XPW se dé-
compose en trois grands ensembles dans ce mémoire:

— Ce chapitre s’attache tout d’abord a rappeler les enjeux et solutions a la ques-
tion du contraste temporel des impulsions femtosecondes (partie 3.2). Puis je
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présente les bases de la technique XPW ainsi qu'une revue de 1'état de l'art
au début de ma these (partie 3.3). Ensuite je détaille la théorie et les modeles
numériques 1D puis 3D (partie 3.4) qui nous ont permis de reproduire fidéle-
ment un certain nombre de phénomeénes. En particulier, une application du
code 1D a été la détermination des caractéristiques non-linéaires relatives a
I'XPW de cristaux de Diamant (section 3.4.2). La modélisation 3D a l'aide
du logiciel CommodPro dans lequel 'effet XPW a été implémenté par nos
soins a quant a elle permis 1'étude des effets spatiaux (section 3.4.3).

— Le chapitre 4 s’appuie sur ces modeles et apporte un certain nombre de
réponses quant aux conditions optimales de génération dans les régimes ex-
trémes. Les données théoriques sont renforcées par les résultats obtenus ex-
périmentalement. Ensemble, ils permettent d’observer clairement quels mé-
canismes sont responsables de 1’élargissement spectral et expliquent en partie
le décalage systématique vers le bleu du spectre XPW par rapport au spectre
fondamental. La simulation des effets spatiaux a également permis de mieux
comprendre la structure spatiale des faisceaux apres cristal et tout au long
de leur propagation ainsi que le couplage avec le profil spectral.

— Le chapitre 5, qui cloture I'étude de 'XPW, reprend les différentes réalisa-
tions expérimentales qui ont émaillé cette these. Une premiere partie présente
les injecteurs ultra-courts a haut contraste pour des chaines de puissance. La
seconde partie est consacrée au dernier venu des dispositifs expérimentaux
dont le développement a été réalisé pendant le courant de la these. Il per-
met pour la premiere fois d’obtenir des rendements de conversion proche de
la limite théorique, dans le régime de saturation de l'effet (rendement de
conversion proche de 35%) et ce, quelles que soient les énergies d’entrée de
filtre que nous avons eu l'occasion de tester (jusqu’a plus de 10mJ).

3.2 Meéthodes d’amélioration du contraste tem-
porel d’une impulsion laser

Améliorer le contraste temporel d’impulsions laser femtosecondes intenses est cru-
cial pour accéder au régime d’interaction laser-plasma a tres haute intensité (sur
cible solide) [1-5]. Une distinction est généralement admise entre le contraste inco-
hérent, dii a 'amplification de I’émission spontanée (ASE) et présent sur une plage
temporel s’étendant au-dela de la nanoseconde, et le contraste cohérent, proche du
pic (échelle picoseconde) et dont 'origine provient de la compression imparfaite
des impulsions. Les sources laser femtosecondes commerciales basées sur I’amplifi-
cation a dérive de fréquences (CPA) fournissent actuellement un contraste ASE de
108 lorsqu’aucune méthode d’amélioration du contraste n’est utilisée. L’ionisation
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de la cible intervenant deés 10 W/cm?, on comprend bien dés lors que ce niveau
de contraste est insuffisant pour des expériences ou l'intensité créte sur cible dé-
passe 102 W /cm?. 1l est donc nécessaire d’implémenter sur ces chaines un outil
permettant I’amélioration du contraste d’au moins 3 ou 4 ordres de grandeur.

Parmi les méthodes existantes, un certain nombre sont limitées a I’amélioration
du contraste incohérent. C’est le cas en particulier des méthodes électro-optiques
telles que les cellules de Pockels dont le temps d’ouverture et de fermeture ne
permet pas aujourd’hui d’agir sur le contraste en-dessous de la centaine de pi-
cosecondes. A ma connaissance les alimentations haute-tension et les controleurs
électroniques fournis par FID GmbH [(] associés aux cellules de Pockels de Leysop
Ltd [7] sont les seules & fournir des temps d’ouverture de 'ordre de la centaine de pi-
cosecondes tout en assurant une amélioration de contraste de 3 ordres de grandeur
au mieux [13]. L’amélioration du contraste sur des temps plus courts ne peut se
faire que par des méthodes purement optiques non-linéaires. Sachant que la dégra-
dation du contraste tres tot dans la chaine est le fait du pré-amplificateur en raison
d’un niveau d’amplification de 'ordre de 1000, les différentes méthodes d’amélio-
ration peuvent étre répertoriées selon leur point d’implantation dans la chaine.
Ainsi, on choisira 'absorbant saturable [8] ou l'amplification paramétrique op-
tique [a dérive de fréquences] (O[CP]PA) [9-12] pour agir dés le pré-amplificateur,
'interférometre non-linéaire de Sagnac [11], la rotation non linéaire de polarisation
elliptique (NER) dans les milieux isotropes [15—17] ou la génération de polarisation
croisée (XPW) [18,19] pour intervenir apres le pré-amplificateur et la génération
de seconde harmonique (SHG) [20,21] ou les miroirs plasma (PM) [22-21] pour
nettoyer le contraste temporel en fin de chaine. En combinant ces différentes mé-
thodes, un contraste supérieur & 10'2 devient accessible a 1’échelle de quelques
dizaines de picosecondes. Aujourd’hui, les techniques les plus répandues sont le
OPCPA, les miroirs plasma et 'XPW.

Dans un OP(CP)A, le contraste est dominé par la fluorescence paramétrique
due a l'impulsion pompe. L’utilisation de pompes de durée picoseconde a permis
d’obtenir un contraste de 10'° & quelques dizaines de picosecondes du pic princi-
pal de I'impulsion dans les étages de pré-amplification. Cependant cette méthode a
une efficacité de 1'ordre de 10% et requiert ’amplification des impulsions produites
pour atteindre les niveaux d’intensité recherchés. De plus, I'OP(CP)A représente
un changement radical de technologie laser par rapport a la technique CPA tradi-
tionnelle. En conséquence, son implémentation dans notre salle n’aurait été pos-
sible qu’au prix d’une modification complete de 'architecture laser pré-existante.
La seconde option est le miroir plasma. L’effet repose sur le changement de réflec-
tivité d'un matériau diélectrique lorsque ses électrons de surface sont chauffés en
un plasma par 'intensité laser incidente de 'ordre de 102 W/cm?. Initialement,
la surface diélectrique transmet I'impulsion jusqu’a ce que la densité électronique
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critique soit atteinte et que le miroir plasma soit "activé', c’est-a-dire que la surface
du plasma réfléchisse 'impulsion laser incidente. Le controle fin du temps d’acti-
vation du miroir plasma permet ’amélioration du contraste a des temps de 'ordre
de la picoseconde par rapport au pic principal. Dans une configuration en double
miroir plasma, ’amélioration du contraste peut atteindre quatre ordres de gran-
deur avec une transmission de 1’énergie d’environ 50%. Cette technique peut donc
étre utilisée en fin de chaine laser, juste avant la cible d’interaction. La principale
difficulté de mise en oeuvre est le rafraichissement de la surface du diélectrique
en accord avec le taux de répétition du laser tout en maintenant la stabilité de
I'interaction. Cette implémentation peut devenir d’autant plus complexe que le
méme travail est nécessaire pour la cible elle-méme. Pour ces raisons, le miroir
plasma est une option que nous laissons ouverte pour la suite si une amélioration
supplémentaire du contraste se révele nécessaire.

Néanmoins la technique que nous avons décidé de privilégier dans notre sys-
teme laser est celle de '’XPW. Bien qu’elle soit moins efficace que la SHG (conver-
sion maximum de 35% contre 50-70%), elle présente I’avantage de conserver la
longueur d’onde, de pouvoir étre positionné entre deux CPA pour restaurer un
niveau d’énergie élevé apres le filtre. De plus, la SHG amene la longueur d’onde
dans 'UV, ce qui est contraire aux lois d’échelle pour la génération d’harmoniques
sur cible solide. Outre la comparaison avec la SHG, le choix de 'XPW s’explique
par au moins quatre raisons que je liste ici. D’abord, un schéma double CPA avec
filtre XPW a déja été démontré [25, 20] pour améliorer le contraste de plus de
trois ordres de grandeur. De plus, la mise au point d’'un nouveau schéma XPW
avec guidage préalable de I'impulsion dans une fibre creuse a permis d’élargir les
possibilités d’implantation du filtre XPW, notamment au niveau multi-millijoule
avec de trés bonnes efficacités. Cette méthode ne doit pas étre confondue avec la
technique NER dans les fibres remplies de gaz et notamment le travail de Gaeta et
al. [27]. L’XPW bénéficie également d’autres avantages, inhérents a leffet, tels
que I’élargissement spectral et ’amélioration de la phase spectrale. Cela pourrait
nous permettre d’obtenir des impulsions amplifiées de durée inférieure a 25fs et
donc d’accéder apres la technique de la fibre creuse a des impulsions comprimées
de durée inférieure a 5fs. Enfin, I'implémentation d'un tel filtre XPW, sans étre
exlusive, est plus simple et plus versatile, spécialement au kHz, que des miroirs
plasma en fin de chaine, dans une enceinte sous vide. La derniere raison tient au
fait que le LOA, et particulierement le groupe PCO, détient une expertise et un
savoir-faire en matiere de génération XPW.
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F1GURE 3.1 — Principe de base de la génération de polarisation croisée
(XPW). Repeére (x,y,z) suivant la polarisation de 'onde XPW (x), du laser
incident (y) et de la direction de propagation (z). Repere (a,b,c) suivant
les axes cristallographiques. Angle 5 entre les axes cristallins et les axes
de polarisation.

3.3 Etat de ’art et bases de la technique XPW

L’effet XPW est un effet non-linéaire du troisieme ordre (Ixpw o< I3,.,,.) de mé-
lange a quatre ondes dégénéré et achromatique dont le principe est décrit par la
Figure 3.1. Une onde polarisée linéairement produit dans un cristal non-linéaire une
onde de polarisation croisée. Le phénomene ne se produit efficacement que pour
les parties de onde incidente suffisamment intenses (de ordre de 10 W/cm?).
Autrement dit, le piédestal et les pré-impulsions de I'onde incidente ne sont pas
convertis. Un polariseur "croisé" permet alors de ne sélectionner que 'onde XPW.
En pratique, c’est le taux d’extinction des polariseurs croisés qui limite I’améliora-
tion du constraste a environ quatre ordres de grandeur. La deuxiéme conséquence
de ce phénomene non-linéaire d’ordre trois est, en premiere approximation, la
réduction de la durée de 'impulsion XPW d’un facteur v/3 par rapport a I'impul-
sion laser incidente (élargissement spectral du méme facteur v/3). L’XPW présente
I'avantage d’étre un processus électronique instantané (par rapport a 1’échelle fem-
toseconde des impulsions laser) et dégénéré en fréquence. Il ne nécessite donc pas
d’accord de phase. De plus, il se produit dans des cristaux cubiques ou ’accord
de vitesse de groupe entre les deux polarisations est automatique. Il est donc
particulierement adapté a I’amélioration du contraste temporel d’impulsions fem-
tosecondes.

Si plusieurs matériaux sont candidats pour I'XPW, tels que le Fluorure de Li-
thium (LiF) ou le Fluorure de Calcium (CaFy), le matériau le plus communément
utilisé est le Fluorure de Baryum (BaF3) avec 'orientation crystallographique z
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([001]) ou holographique ([011]). Cette derniére est la plus efficace et permet théori-
quement d’atteindre des rendements de conversion de 'ordre de 35% et un facteur
de raccourcissement temporel de v/3 correspondant & un processus non-linéaire
d’ordre trois [28]. En conséquence, la transmission maximale en termes de puis-
sance créte est de ordre de 60%.

3.3.1 Etat de l’art

Les premiéres travaux de Zheludev [29,30] a propos de I'influence de I’anisotropie
du tenseur x® sur les changements d’état de polarisation dans les cristaux datent
des années 80. Elles furent complétées par les études théoriques d’Hutchings [31,32]
au cours des années 90. Le terme "XPW" n’est cependant apparu qu’a partir des
travaux expérimentaux et théoriques de Saltiel et Etchepare [33-35] dans les an-
nées 2000. Ces dix dernieres années, la communauté utilisatrice de 'XPW s’est
élargie au fur et a mesure que ses applications se diversifiaient. D’abord utilisée
pour nettoyer et raccourcir temporellement une impulsion laser, notamment dans
les architectures double-CPA et pour améliorer le contraste des chaines 100 TW
et PW [5,36-39], la technique a vu de nouvelles applications émerger telles que
le nettoyage spectral d’impulsion de quelques cycles optiques [10,11], leur carac-
térisation temporelle [12,13] et la mise en forme temporelle de laser fibré a haut
taux de répétition [11]. Des industriels laser tels que Thales [15] et Amplitude
Technologies [16] proposent également des chaines commerciales qui incluent un
filtre XPW.

Malgré cet essor de la technique, au début de ma these, ’énergie d’entrée
du filtre XPW était limitée a quelques centaines de microjoules pour obtenir
une conversion efficace. Ainsi, I’énergie de sortie était a son tour limitée a moins
d’une centaine de microjoules. Récemment, ’amélioration de l'efficacité de conver-
sion [28, 17, 18] et 'augmentation de ’énergie d’entrée jusqu’au niveau multi-
millijoule [19] ont été réalisés avec succes. Cependant parvenir a réaliser ces deux
conditions en méme temps est resté un défi qui n’a été relevé qu’au cours de la
these [H0].

Dans les premieres configurations expérimentales, le cristal XPW était placé
au foyer d’'une lentille ou d’un miroir afin d’optimiser le profil spatial au niveau
du cristal. La qualité spatiale du faisceau incident est en effet primordial pour une
bonne efficacité de conversion. Dans cette configuration, 'efficacité avec un cris-
tal est comprise entre 10% et 15% [18]. Ceci est dii a une saturation prématurée
de l'effet a cause de 'autofocalisation du faisceau fondamental dans le cristal. De
plus, augmenter I'énergie d’entrée dans un tel schéma a un cristal requiert des
longueurs de focalisation allant jusqu’a plusieurs dizaines de metres. Une option
alternative consiste en le positionnement du cristal hors foyer. Cependant, la qua-
lité du faisceau est en général moins bonne et les rendements de conversion interne
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ne dépassent la barre des 15%.

Une maniere élégante et efficace d’augmenter l'efficacité XPW est d’utiliser
un schéma a deux cristaux [15,51]. Dans ce schéma, le premier cristal est placé
au foyer d'un syteme de focalisation et le second a une distance donnée apres le
foyer Kerr di a l'autofocalisation dans le premier cristal. L’efficacité maximale
dans ce schéma peut s’élever a 30%. Encore une fois, la distance entre les deux
cristaux augmente avec ’énergie d’entrée et limite en pratique la mise en place
de ce schéma au-dela de quelques centaines de microjoules. Pour filtrer efficace-
ment des impulsions d’énergie plus élevée avec un seul cristal, les efforts se sont
alors concentrés sur 'amélioration de la qualité spatiale hors foyer de I'impulsion
incidente. Une technique de mise en forme spatiale, permettant d’obtenir un profil
top-hat, couplée a un filtrage par iris a permis d’obtenir de bonnes efficacités au
niveau sub-millijoule [17,59] mais n’a pas été démontré au-dela. L'utilisation d’'un
iris seul au niveau multi-millijoule a conduit a des efficacités inférieures de 'ordre
de 10% [19].

En 2010, lors d’expériences en collaboration avec le Laboratoire Charles Fabry
(LCF) de I'Institut d’Optique Graduate School (IOGS), nous avons proposé un
schéma basé sur le filtrage par fibre creuse de I'impulsion incidente avant le cristal
XPW [50]. Cette méthode a permis d’obtenir des efficacités internes de 'ordre
de 35% avec des cristaux de BaFs,, proches du maximum théorique. Nous avons
également démontré que ce schéma pouvait étre utilisable avec des énergies de plus
de 10mJ tout en donnant d’excellents rendements [52]. Le schéma sera décrit en
détails dans le chapitre 5, partie 5.3.

3.3.2 Bases théoriques

L’effet XPW est un processus dégénéré de mélange a quatre ondes qui repose sur
le tenseur de non-linéarité d’ordre trois d’un cristal donné, {X(B’)], et en particulier
de son anisotropie, o, définie par:

3) _ 9, _,0)
- Xzzza Xxyyx Xxmyy (31)

(3)

Xzzrzre

L’interaction a haute intensité d’'une onde incidente (champ A), polarisée li-
néairement, avec le cristal engendre la génération d'une onde de polarisation or-
thogonale (champ B). Le phénomeéne est en premiére approximation décrit par
I’ensemble d’équations couplées définies par I’équation 3.2 ot 'on a décomposé le
terme de droite de maniere a faire apparaitre le terme dominant dans chaque équa-
tion accompagné d'un terme négligeable a bas rendement, proportionel au champ
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B, multiplié par une fonction f ou ¢, dépendant de A et B.

—i%4 = 5 |AP A+ f(A,B) x B
—iS8 = 4 |AP A+ g(A,B) x B

Dans ces équations, les coefficients v, et 5 sont uniquement fonction de la
longueur d’onde, du cristal et de I'orientation S de ses axes par rapport a la po-
larisation de 'onde incidente. 7, représente I'auto-modulation de phase (SPM)
subie par le champ incident A. v, quantifie lui I'effet XPW dont I'origine est donc
le champ A. Il est directement proportionnel & x©) et o, si bien qu'un cristal pré-
sentant une anisotropie trop faible n’a que peu d’intérét pour '’XPW. Au premier
ordre, ol on ne suppose que la présence du champ A initialement, on peut s’en te-
nir a ces deux termes seulement. Le rapport de ces deux quantités est o /71 ~ 1/4
pour un angle § maximisant le rendement XPW. Ainsi, méme lorsque la SPM
est forte sur le champ incident, ce qui est le cas pour obtenir un rendement élevé,
I'onde XPW est, quant a elle, largement exempte d’effets déléteres sur son spectre.
L’expression des coefficients ~ ainsi que celle des fonctions f et g sont explicitées
dans la partie suivante (section 3.4).

(3.2)

Pour mesurer 'intensité avec laquelle le processus XPW a lieu, on utilise com-
munément le facteur S défini par:

S=7x1IxL (3.3)

ou:

— o = (67/8noA) X,

— I est 'intensité de 'onde incidente sur le cristal,

— L est la longueur du cristal.

S peut étre vu comme l'intégrale B subie par le fondamental a la traversée
du cristal. Typiquement l'intensité pour une génération efficace est de I'ordre de
quelques 1012 W /cm?, juste en dessous du seuil de génération de continuum.

3.3.3 Longueurs caractéristiques

Il est tout d’abord intéressant d’estimer quelques longueurs caractéristiques sur
lesquelles la génération XPW peut étre affectée par la dispersion, les effets non
linéaires et 1’auto-raidissement. On définit donc trois longueurs caractéristiques,
Lp, Lyr et Lgg, mesurant respectivement l'effet de la dispersion, I'impact des
processus de mélange a quatre ondes qui accompagnent 'XPW et la force de
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FIGURE 3.2 — Cas du BaF, sous les hypotheses d'un élargissement de /3
du spectre XPW par rapport au spectre initial et d’'un haut rendement
XPW (1 = 30%). (a) Longueur de dispersion, Lp, pour la pompe (ligne
noire) et '’XPW (ligne rouge) en fonction de la durée initiale d’impulsion.
Les aires hachurées délimitent la zone dans laquelle les deux impulsions
sont affectées par la dispersion du cristal (<0.2Lp); (b) Longueur non-
linéaire, Ly, pour la pompe (ligne noire) et 'XPW (ligne rouge) en fonc-
tion de l'intensité initiale; (¢) Longueur d’auto-raidissement, Lgg, pour la
pompe (ligne noire) et I'’XPW (ligne rouge) en fonction de la durée initiale
d’impulsion.

l'auto-raidissement (Self-Steepening en anglais) [53]:

Lp=T2/Bs (3.4a)
Lyz =1/(7 |Aol") (3.4b)
LSS = WOTQLNL (34C)

ol 33 est la GVD (36 fs?/mm pour le BaF,), Ty la durée de 'impulsion initiale
a1/e* (To = 1,65 x At) et v; est lié au coefficient non linéaire ~y. Pour un cris-
tal de BaFy en coupe holographique ([011]), tourné par rapport a la polarisation
du champ incident d'un angle 8 optimisant I'effet XPW, Yfondamentar = 1,4 Y0 et

Yxpw = 1, 757.

Chacune de ses longueurs doit étre comparée a la longueur du cristal utilisé
afin d’en déterminer I'influence. La figure 3.2 représente ces trois longueurs ca-
ractéristiques dans le cas d'un cristal de BaF;. On s’est placé dans le cas le plus
intéressant, celui des hauts rendements (n ~ 30%). On a aussi fait ’hypothese
que 'impulsion XPW subit une réduction de durée d’un facteur /3 par rapport a



3.4 Théorie et modélisations 1D et 3D 38

I'impulsion initiale. Sur la figure 3.2(a), Lp est représentée en fonction de la du-
rée d’impulsion initiale. La longueur de dispersion pour '’XPW est d’autant plus
courte que I'impulsion XPW subit un raccourcissement temporel (ici supposée étre
\/3) Méme si le BaF, est un milieu peu dispersif et que la quantité de matiere
traversée est faible (= 2mm), la GVD ne peut étre négligée pour des impulsions de
moins de 30 fs. Sur la figure 3.2(b), Ly, est inférieure & un millimetre pour 'impul-
sion fondamentale (pompe) lorsque I'intensité est comprise entre 2 x 1012 /cm?
et 5 x 10 W/ecm?. Enfin, sur la figure 3.2(c), on observe que l'effet de l'auto-
raidissement ne commence a se faire sentir que pour des impulsions de moins de
30fs. La premiere conclusion est que pour des impulsions de durée supérieure a
50fs, les effets de la dispersion et de I'auto-raidissement sont peu ressentis. Dans le
régime intermédiaire, de 50 fs a 20 fs, ces effets commencent a devenir importants
pour bien représenter le processus XPW. Dans le régime "few-cycle" (At < 10fs,
leur influence est cruciale, et en particulier la dispersion, responsable de 1’élargis-
sement, temporel de I'impulsion, va limiter les possibilités de réduction de durée
d’impulsion par XPW.

Pour le cas précis d’impulsions de 25fs et d’une intensité caractéristique de
3 x 102 W/cm? sur un cristal de BaFy de 2mm, on obtient pour Iimpulsion
pompe: Ly (0,15mm) < Lp (6mm) ~ Lgg (5,35mm) et pour 'impulsion XPW
Lyz (0,7mm) < Lp (2.3mm) ~ Lgg (10mm). On remarque que Ly (XPW) ~
ALy (pompe) et par conséquent la SPM sur I'impulsion XPW a peu d’influence
en comparaison de la SPM sur le faisceau de pompe. De plus, dans le régime du
cyle optique, Lp = 200 um et la dispersion est donc l'effet prédominant. Dans un
filtre XPW standard, la longueur non-linéaire typique du cristal est 1 mm dans
le régime du cycle optique, 2mm pour les schémas a un cristal et 4 mm pour les
schémas a deux cristaux. En conséquence, aucun de ces effets ne peut étre négligé
lorsque 1'on s’intéresse aux impulsions ultra-courtes et ultra-intenses avec de forts
rendements.

3.4 Théorie et modélisation complete de ’XPW

3.4.1 Equation vectorielle de propagation d’ondes couplées

Les deux modeles numériques qui seront présentés en détails par la suite ont
été développés de maniere indépendante. Ainsi ils font appel a un formalisme
différent pour représenter 1’évolution des champs lors de I'interaction. Néanmoins,
ils s’appuient sur une base commune, 1’équation vectorielle de propagation d’ondes
couplées et la description de la polarisation non-linéaire en termes de tenseur de
non-linéarités (x®, x®, ...). Je rappelle donc ici I'équation qui sert de point de
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départ aux deux modeles numériques. Cette équation pour le champ électrique E
s’obtient a partir des équations de Maxwell et s’écrit sous la forme (Eq. 3.5):

1 O°E 0*P
EW_V(V'E):NOW

Le vecteur polarisation P s’exprime en fonction du champ F et se décompose
en deux parties, une polarisation linéaire, P, correspondant a la réponse linéaire du
milieu, et une polarisation non linéaire, Py permettant de prendre en compte la
réponse non linéaire du matériau. On fait I’hypothese que cette réponse est instan-
tanée. On suppose également que le milieu est centrosymétrique (cas des cristaux
utilisés pour 'XPW), si bien que seules les puissances impaires de E apparaissent
dans la définition de Py. Enfin, on se limite au premier ordre du développement
de Py, c’est-a-dire au terme d’ordre trois en puissance de E (Eq. 3.6):

AE — (3.5)

Py, = [x¥| EE'E (3.6)

3.4.2 Modélisation numérique 1D a ’aide de Matlab

Description du modele

A partir des équations 3.5 et 3.6, on a développé un code de calcul 1D (ondes
planes) & pas fractionnaires (split-step) [541,55] prenant en compte la dispersion,
I’auto-raidissement et tous les processus de mélange a quatre ondes dont 1’auto-
modulation de phase (SPM), la modulation de phase croisée (Cross-Phase Mo-
dulation en anglais, XPM) et la génération de polarisation croisée (XPW). Un
précédent modele avait été développé de maniere indépendante dans le groupe
PCO par Charles G. Durfee [50] qui prenait en compte les effets précédents sauf
'auto-raidissement et la dispersion du x® qui ont permis d’affiner davantage les
simulations conformément aux observations expérimentales.

L’ensemble de ces effets se retrouve dans le systeme d’équations couplées qui
régit I’évolution de I'impulsion fondamentale (également appelée impulsion initiale
ou pompe), définie par son champ électrique A, et de I'impulsion XPW, définie
par son champ B (Eq. 3.7):

(6 i, 0* 108

i, o\ [A] . i 0
5, T3Por ~ Mo 24548754> [Bl =G (1 - m(‘%) M (3.7)
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ou:

o™k
Bm = Re [((f)wm>w0] (3.8&)
_ (57 \
0= (g ) 6 ) (3.8)
G |7 e 2 2y on m (3.80)
Yo Y3 2Y3 2V Y4 Vs '
M' = [AAA*, AAB*, ABA*, ABB*, BBA*, BBB"] (3.8d)

Les coefficients 7; ne dépendent que de 7y, la non-linéarité d’ordre trois, o,
I’anisotropie du tenseur x®, et de 3, 'orientation du cristal par rapport & I'axe de
la polarisation du laser incident. Leur expressions analytiques pour les orientations
cristallograpiques [001] et [011] peuvent étre consultées dans [25] dont je reproduis
ci-dessous un tableau (Tableau 3.1).

z [001] h [011]
7| vl = (0/2)sin(26)] Yo[D — (0/4)cos(2)]
Y2 | —0(0/2)sin(2B)cos(2B) | —v0(o/8)sin(2p)[3cos(28) — 1]
73 (10/3)(4—0) —m (70/3)[D — (30 /4)cos(43)]
o -9 vo(0/8)sin(25)[3cos(26) + 1]
V5 71 Yo[D + (0/4)cos(25)]
By | 0% 45% 90°; 135% 180° | 0° 35.3% 90° 144.7° 180°

TABLE 3.1 — Expression des coefficients v; pour les orientations cristallo-
graphiques z [001] et h [011]. D = 1-70/16+(30/16)cos(4/3). By représente
les angles pour lesquels l'effet XPW est annihilé.

Le systeme d’équations 3.7 se dérive a partir de I’équation d’onde classique 3.5.

La méthode utilisée est explicitée dans [60]. J’en redonne ici les grands principes.
Le formalisme de départ de ’équation 3.5 s’écrit sous la forme suivante (Eq. 3.9):

4meg

= O} Py (r,t) (3.9)

t
(2 + V1) E(rt) - 01283 / dt'e (t — ') E (r,t') =
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ou:

Vi=0:+8 (3.10a)
€(t) = 217r / dwe (w) exp (—iwt) (3.10b)
€(w)=1+4rx (w) (3.10¢)

Pyi (rt) = [X(i%)} B3 (3.10d)

avec x (w) la susceptibilité linéaire du vide et ¢y = 8.85 x 1072 A.s/(V/m) la per-
méabilité du vide.

Dans notre cas, les termes de diffraction sont retirés car on considére une pro-
pagation a une dimension suivant la direction perpendiculaire au cristal.

On applique ensuite la méthode de résolution proposée par Brabec et al. [60]
ce qui permet d’obtenir ’équation 3.7 dans 'approximation de 1'onde lentement
variable (Slowly Evolving Wave Approzimation en anglais, SEWA). Cette derniere
impose les conditions suivantes sur le champ électrique E de 1'onde:

< Bo \E\ (3.11)
Bo = Re [k(wo)] = (wo/c)ng (3.12a)
k(w) = (w/c)y/e(w) (3.12Db)

ng étant 'indice de réfraction du milieu a wy.
Si I’on considere une impulsion de quelques cycles optiques, alors la dispersion

du x® (et de 7o) doit étre prise en compte. Pour inclure ces termes, on écrit a
nouveau 1’équation 3.7 sous la nouvelle forme:

6 ot
(5 3P0 5%3 ~ 35 ) | 5]
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. . 1 le 0 51){ BQX 82
—Z’)/(]G [1_Z<w0+ﬂox> &"‘ <u}050x +250X> 8t21 M (313)

Dans cette équation, vy est calculé a la longueur d’onde centrale du spectre
initial et les coefficients 3, sont obtenus a partir de fy, par dérivations successives
par rapport a A. Ils sont donnés par les formules suivantes:

G)(\
Box = X2 A( J (3.14a)
0
1 dy®
N Py
BQX = 47T2C2W()\0> (314(3)

Méthode de simulation numérique

Effets non

., . TF
linéaires

Effets
— linéaires

FIGURE 3.3 — Schéma de la méthode split-step pour un pas de propagation

On résout ensuite numériquement ce systeme d’équations avec un code déve-
loppé sous Matlab. La méthode a pas divisés (split-step en anglais) utilisée pour
résoudre séparément les effets linéaires et non-linéaires a d’abord été implémentée
par Arnaud Malvache [01] pour simuler la propagation d’impulsions courtes dans
une fibre creuse remplie d’'un gaz rare. Je I’ai adaptée au cas de la propagation
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dans un cristal XPW. La figure 3.3 schématise le principe de la méthode. Pour
chaque pas dz, la "propagation" peut-étre divisée en deux étapes indépendantes
a condition que le pas soit suffisament petit. La premiere, dans le domaine spec-
tral, prend en compte les effets linéaires (tels que la dispersion et la différence de
vitesse de groupe), tandis que la seconde, ramenée dans le domaine temporelle
par transformée de Fourier inverse, permet de prendre en compte les effets non-
linéaires en résolvant I’équation 3.7 sans les termes de gauche en [3,,. Cela revient
a traiter indépendamment le terme de gauche dans le domaine spectral en premier
lieu, puis le terme de droite dans le domaine temporel dans un deuxiéme temps.
La taille optimale de chaque pas dz est déterminée par la méthode Runge-Kutta
a pas variable d’ordre six [62]. Les données de simulation obtenues avec ce code
sont en tres bon accord avec les résultats expérimentaux réalisés avec différentes
intensités et durées d’impulsion mais aussi avec différents cristaux. L’ensemble de
ces résultats est détaillé dans les sections suivantes.

Validation du code et premiers résultats

Rappel: on utilise le parametre S, défini dans la section 3.3.2, pour mesurer l'in-
tensité du processus XPW. Un S proche de zéro correspond a un effet XPW faible
tandis qu'un S proche de 5 correspond a la limite de génération de continuum dans
le cristal XPW. A titre indicatif, pour S = 1, le rendement est d’environ 5%.

Le code a d’abord été validé par rapport a la dépendance angulaire du ren-
dement de conversion en fonction des axes cristallins puis avec la référence pré-
cédemment établie par Lorenzo Canova dont le domaine de validité est restreint
au régime de faible rendement (S < 1). Ces courbes sont tracées plus loin, dans
la partie consacrée au code 3D, afin de mettre en regard les différences entre les
deux codes (Figs. 3.9, 3.10, partie 3.4.3). Ici, on s’intéresse aux différences notables
dans le domaine spectral des le régime de bas rendement. Comme on va le voir,
I’expérience vient confirmer favorablement les nouveaux résultats.

Dans les simulations de Lorenzo dans le régime de non-déplétion de la pompe, le
calcul en sortie de cristal était direct (pas de propagation) et ne prenait en compte
ni la dispersion, ni I'auto-raidissement. Cette méthode permet de reproduire fide-
lement la courbe d’efficacité et 1’élargissement spectral de ’XPW a bas rendement
ainsi qu'une partie des effets de phase sur le spectre. Ces résultats sont également
observables avec le nouveau code. Cependant certaines limites ont été observées
méme a bas rendement avec le code précédent. En particulier, le blue-shift, i.e.
le décalage vers les longueurs d’onde courtes du barycentre spectral, typique de
I’XPW, n’apparait pas a phase nulle alors qu’il est présent expérimentalement. La
figure 3.4 permet d’observer la différence sur ce point précis entre les deux codes
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- 3 —=—S=1
TOD =-5000 fs o ToD=0fs TOD = + 5000 fs®
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FIGURE 3.4 — Représentation du blue-shift en fonction du chirp pour trois
valeurs du ¢* (TOD). Résultats obtenus par Lorenzo Canova pour S =
1 [57] et par le nouveau code pour trois valeurs de S. Cristal de BaFy de
2mm et impulsion de 30fs.

pour différentes valeurs de la phase spectrale d’ordre trois (¢®). On observe des
tendances similaires lorsque ¢®) = + 5000fs®. Mais ce n’est pas le cas lorsque
#®) = 0fs®. Avec le nouveau code de calcul, on observe clairement un décalage
vers le bleu du spectre XPW pour un chirp compris entre 4= 500 fs?. Ce décalage
est d’autant plus prononcé que le rendement est élevé (S grand). En testant un
a un les effets présents dans le nouveau code, on a mis en évidence I'influence de
I'auto-raidissement et de la dispersion du x® pour expliquer le blue-shift. Dans
notre code, c¢’est principalement I'auto-raidissement qui est responsable du blue-
shift lorsque la phase spectrale initiale est nulle.

t Expérience Simulation

850

I

800

750

Lambda (nm)

700

-200 -100 0 +100 -200 -100 O +100
Chirp (fs?) Chirp (fs?)

FIGURE 3.5 — Comportement spectral de 'XPW en fonction du chirp ini-
tial: comparaison entre 1’expérience (& gauche) et la simulation (a droite).
La colonne la plus a gauche représente le spectre initial, gaussien, centré
a 800 nm, d’une impulsion de 25 fs.
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La figure 3.5 représente le spectre XPW obtenu pour un chirp initial donné
dans le cas d’une impulsion de 25fs avec un spectre gaussien centré a 800 nm. Le
spectre de cette impulsion est représenté dans la colonne de gauche. La carte de
gauche est celle obtenue expérimentalement en utilisant le Dazzler pour modifier
le chirp et celle de droite est obtenue par simulation. Dans les deux cas, S est
compris entre 2 et 3 (cas de rendement modéré) et on suppose que la phase spec-
trale du troisieme ordre est nulle. De la comparaison de ces deux cartes, il ressort
tout d’abord une méme tendance, allant a 1’élargissement progressif du spectre
XPW lorsque I'on passe d’un chirp légerement négatif (=~ -1001fs?) & un chirp po-
sitif (& +100fs?). La forme du spectre est également similaire dans les deux cas
méme si 'on note un élargissement légérement plus prononcé vers les basses lon-
gueurs d’onde lors de 'expérience. Toutefois, la majeure différence réside dans le
fait qu’expérimentalement, le spectre XPW est décalé vers le bleu de quelques na-
nometres supplémentaires par rapport a la simulation, et ce quel que soit le chirp.
Je reviendrai sur ce point que 'on ne parvient pas a expliquer pour l'instant dans
la section 4.2.3 du prochain chapitre.

Néanmoins, en tenant compte de ce décalage, le code fournit des données tres
proches des valeurs observées lors des mesures expérimentales pour les hauts ren-
dements et les impulsions ultra-courtes. On peut donc s’en servir pour étudier
systématiquement un certain nombre de phénomenes. Dans la partie 4, je m’in-
téresse aux effets de phase sur le spectre XPW a bas et haut rendements, ce qui
me permettra notamment de pointer 'influence de la SPM du fondamental sur
le sur-élargissement du spectre XPW. La comparaison avec des données expéri-
mentales sera également présentée. Avant cela, je présente une application du code
Matlab 1D a la détermination des caractéristiques non-linéaires relatives a I’XPW
du Diamant.

Utilisation du code Matlab pour la détermination des caractéristiques
non-linéaires du Diamant

Le Diamant synthétique, produit par dépot chimique en phase vapeur (CVD pour
Chemical Vapor Deposition), est a priori un bon candidat pour la génération XPW.
Comparé au BaFy, le Diamant-CVD se caractérise par une plus grande pureté
cristalline, une plus grande conductivité thermique et une grande dureté [(1,(5].
En conséquence, on s’attend a ce que le Diamant-CVD ait une plus haute tenue au
flux et une qualité de poli plus grande, ce qui en fait un excellent cristal pour les
applications & haute puissance moyenne (énergie et taux de répétition élevés). Afin
de caractériser la génération XPW avec le Diamant, on doit d’abord déterminer
les caractéristiques non-linaires qui nous intéressent (x® et o) et qui sont peu
ou pas connues. On a donc utilisé le code Matlab mis en place et on s’est servi du
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S Bandgap Index GVD (800nm) | TOD (800nm) % o
Y etry (V) (800nm) (fs%/cm) (fs3/cm) (102m2/Vv2)
BaF> Fm3m 921 147 370 200 159 -12
) - Fd3m 545 240 1750 840 11* -1.8*
Diamond

TABLE 3.2 — Propriétés du BaF, et du Diamant-CVD (*: valeurs détermi-
nées lors de nos expériences)

cas du BaF,, que 'on maitrise, comme d’une abaque pour déduire ces grandeurs.
On peut alors comparer les propriétés linéaires et non-linéaires du Diamant-CVD
et du BaFy ainsi que leurs performances respectives en termes de rendement de
conversion et de comportement spectro-temporel. Dans la suite de cette partie, on
note CVD-C le Diamant-CVD et on utilise la lettre "C" placée entre parentheses
pour dénoter les grandeurs qui s’y rapportent. On utilisera la lettre "B" pour le
BaF,

Afin d’étre un candidat potentiel pour la génération XPW, la maille cristalline
doit posséder certaines caractéristiques. D’abord, elle doit étre a symétrie cubique
ou tétragonale (soit au moins un plan isotrope en régime linéaire). Cependant on
préfere la premiere car elle est exempte de 'apparition parasite de biréfringence
linéaire dans le cas ou le cristal est légerement désaligné. Ensuite, le milieu doit
étre transparent de 'UV jusque dans I'IR, i.e. avoir une bande interdite supérieure
a 4eV, afin d’éviter 'absorption multi-photonique. De plus, l'efficacité XPW est
proportionnelle au produit du ), et de I'anisotropie o du tenseur ). Idéale-
ment donc, un cristal XPW doit présenter une grande valeur de o afin d’optimiser
le rendement tout en conservant un indice non-linéaire faible, ny oc Y% . afin de
limiter la SPM de I'impulsion d’entrée. Enfin, comme la dispersion du matériau
déforme 'enveloppe temporelle de I'impulsion durant la propagation, la GVD et
la TOD doivent étre aussi faibles que possible. Le diamant-CVD possede les deux
premieres caractéristiques mais les valeurs de ny et ¢ ne sont pas bien connues.
Le Tableau 3.2 résume les parametres d’intérét du BaF, et du Diamant-CVD a
800 nm. Comme on peut le voir, le Diamant a une bande interdite plus faible, un
indice optique plus élevé, une plus grande dispersion mais aussi des coefficients
non-linéaires plus élevés.

Afin de déterminer les caractéristiques non-linéaires du Diamant, on a comparé
un cristal de 0.6 mm, en coupe [001] avec un cristal de BaFy; de 2mm en coupe
[011]. Le terme diagonal du tenseur des nonlinéarités d’ordre trois est mesuré par
la technique du Z-scan [06]. Cette premiére expérience a été effectué sur la source
laser de la Salle Noire avec des impulsions de 30fs a 800 nm, au kHz, avec une
énergie de quelques dizaines de microjoules. La polarisation du laser est linéaire
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et on oriente le cristal afin d’éteindre l'effet XPW. En comparant I'amplitude du
signal Z-scan pour les deux échantillons, on peut en déduire immédiatement le
ratio des ny et ainsi la valeur du x{3) du Diamant connaissant celle dans le BaFy.
Or, ¥ = 1.59 x 1072 m?/V? dans le BaF, [(7]. On en déduit que x{3) (C) =
11 x 10722(£5%) m?/V? (ng(C) =~ 5 x 1072 W?2/em™2) pour le CVD-C. Cette
valeur correspond aux ordres de grandeur donnés dans la littérature [65-70] et

confirme que le Diamant est tres non-linéaire.

03 T T T T T T T T
e BaFy[101]2mm
> 025 e C[001]0.6 mm
5 —_ BaF,
o
= 02}
o --- Co0o=-17
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Qo
® 015 — C 0=-1.8
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g - Co0=-19
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o
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FIGURE 3.6 — Efficacité XPW interne mesurée pour le BaFy (2 mm, coupe
[011], cercles noirs) et le CVD-C (0.6 mm, coupe [001], losanges rouges). E
est I’énergie incidente, pertes par reflexion déduites. Les courbes théoriques
pour le BaFy (ligne noire), le CVD-C pour différentes valeurs de o (0 =
—1.7 (ligne pointillée rouge), 0 = —1.8 (ligne bleue), ¢ = —1.9 (ligne
pontillée verte)). Ligne pointillée bleue : efficacité théorique pour un cristal
de CVD-C en coupe [011] de 0.6 mm avec 0 = —1.8.

Comme l'efficacité de 'effet XPW est fonction d'une combinaison linéaire des
termes non-diagonaux du tenseur y®, on peut se servir de cet effet pour déter-
miner la valeur de 0. Dans de précédentes études, Minkovski et al. ont établi que
pour l'orientation d'un cristal maximisant le signal XPW dans le régime de non
déplétion (i.e. rendement faible), le signe de Dellipticité induite sur le faisceau
fondamental par le processus non-linéaire est directement lié au signe de o [37].
Ce test simple indique que les o0 du BaF; et du CVD-C sont de méme signe, i.e.
négatifs. Pour déterminer avec plus de précisions la valeur de o(C), on mesure
efficacité XPW en fonction de 1'énergie d’entrée, jusqu’a 25% d’efficacité, pour
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les deux échantillons, tous les autres parametres restant identiques. Le laser mis
a disposition par Fastlite pour cette expérience délivre 56 fs a 800 nm et 300 uJ, a
100 Hz. Le setup XPW utilisé est décrit dans [50] et plus en détails dans cette these
(cf. partie 5.3, chapitre 5). Le faisceau d’entrée est spatialement filtré par une fibre
creuse de 40cm de long et d'un diametre interne de 250 pum. Les deux cristaux
sont placés I'un apres 'autre a la méme position, quelques centimetres apres la
fibre. L’ensemble {cristal + fibre} est sous vide et placé entre deux polariseurs
croisés. L’efficacité mesurée, corrigée en tenant compte des pertes par reflexion sur
les cristaux, est tracée sur la figure 3.6.

Les tendances expérimentales sont bien reproduites avec notre modeéle numé-
rique, en particulier dans le cas du BaF,. Pour le Diamant, comme on a déter-
miné précédemment la valeur de y3) = o reste le seul paramétre indéterminé.
0 = —1.8 £ 0.1 donne un excellent accord entre la théorie et les données expéri-
mentales. L’efficacité de conversion est supérieure a 20% pour le cristal de 2mm de
BaF,; comme on s’y attend dans cette configuration efficace de filtrage. Le cristal
de Diamant, bien qu’il soit plus fin, est presque aussi efficace. Ceci est le résultat
d’un indice non-linéaire et d’une anisotropie élevés. En conséquence, le Diamant
apparait comme un matériau prometteur pour la génération XPW, en particulier
pour les impulsions de durée comprise entre 50fs et 500 fs, pour lesquelles la dis-
persion plus grande du Diamant a peu d’influence. Pour les applications, une fine
couche de SiO, sur les faces du cristal permettrait de réduire les hautes pertes par
reflexion (16% par interface).
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FIGURE 3.7 — Spectres expérimentaux (a) du laser (zone grisée), de '’XPW
dans le BaF, [011] (noir) et dans le CVD-C [001] (rouge). (b) Spectres
théoriques du laser (zone grisée), de 'XPW dans le BaF, [011] (noir),
dans le CVD-C [001] (rouge) et dans le CVD-C [011] (bleu).

On compare ensuite les propriétés spectro-temporelles des signaux XPW pour
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les deux cristaux dans les mémes conditions. Les spectres expérimentaux sont com-
parés au spectre d’entrée sur la figure 3.7(a). Dans chaque cas, comme prévu apres
XPW, le spectre a subi un élargissement et une mise en forme significatifs. Le
spectre initial de 20 nm est élargi & 49 nm et 40 nm dans le BaFs et le CVD-C res-
pectivement (facteur d’élargissement spectral de 2,3 et 2). Le spectre d’entrée, carré
et modulé, est adouci et transformé en un spectre proche d'une gaussienne. Cepen-
dant, le spectre XPW obtenu avec le BaFy est légerement plus proche d’'une gaus-
sienne. Ce comportement est confirmé par les simulations (Fig. 3.7(b)). D’apres les
simulations, la différence de comportement est principalement due aux différentes
orientations cristallographiques des deux cristaux. En effet, cette différence conduit
a un équilibre différent des effets non-linéaires au cours du processus [03]. A y re-
garder de plus pres, on se rend compte qu'un cristal de Diamant en coupe [011]
devrait produire un spectre vraiment similaire au BaFy en coupe [011] comme le
montre la courbe simulée de la figure 3.7(b). On s’attend également a une efficacité
de conversion plus importante avec la coupe [011], comme le montre la figure 3.6.
On note expérimentalement que le blue-shift est de 10nm pour le BaFy et de
5nm pour le CVD-C. La premiere raison est celle d'un rendement inférieur dans
le cas du Diamant bien que l'intensité sur le cristal soit comparable. Cela est di
aux non-linéarités et aux orientations cristallographiques différentes pour chaque
cristal. L’écart observé peut également avoir d’autres origines. N’étant parvenu a
identifier ’ensemble des phénomeénes a l'origine du blueshift, je dois me limiter
ici a I’émission d’hypotheses, a savoir, par exemple, 1'effet d’une ionisation multi-
photonique plus faible ou d’une contribution Raman différente dans le CVD-C [6]
par rapport a ce qui a été observé dans le BaFy [71].

Afin de confirmer le raccourcissement temporel associé a 1’élargissement spec-
tral, la dispersion résiduelle des impulsions XPW est compensée a I'aide de miroirs
chirpés. Les impulsions comprimées sont ensuite caractérisées a l'aide d’'un Wizz-
ler. La figure 3.8 résume les résultats obtenus. Les durées FWHM mesurées pour
I’XPW, 22 fs avec le BaF; et 28 fs avec le Diamant, sont toutes deux proches de leur
transformée de Fourier. La mesure confirme également I’amélioration du contraste
cohérent de I'impulsion filtrée par XPW sur une échelle temporelle femtoseconde.
Le piédestal initial, causé par les modulations rapides du spectre laser, est for-
tement réduit au cours du processus XPW. La mesure du contraste cohérent de
I'impulsion XPW est limitée des 4200 fs autour du pic par la dynamique de dé-
tection de 5 ordres de grandeur de 'appareil.

En conclusion, le filtrage XPW a l'aide du Diamant CVD a été démontré.
L’étude a également permis de déterminer les caractéristiques non-linéaires des
cristaux de Diamant CVD en s’appuyant notamment sur le modele numérique
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FIGURE 3.8 — Profils temporels mesurés avec Wizzler représentés en échelle
logarithmique: laser (bleu, 57fs FWHM), apres XPW dans le BaF, (noir,
22fs FWHM) et apres XPW dans le CVD-C (rouge, 28fs FHWM). La

ligne épaisse désigne la limite de détection.

développé: X = 11 x 10722m?/V? et 0 = -1,8. Ces valeurs montrent que le
CVD-C est un milieu fortement non-linéaire et anisotropique, et donc a priori
bien adapté a la génération de polarisation croisée. Avec un cristal de 0,6 mm,
d’orientation [001], on a obtenu des efficacités internes élevées, un élargissement
spectral d’un facteur deux et un nettoyage temporel de I'impulsion significatif. Les
performances pourraient étre améliorées avec un cristal d’orientation [011] et le
dépot d'une pellicule d’adaptation d’indice sur les faces du cristal afin de diminuer
les pertes par réflexion. Compte tenu des excellentes propriétés thermo-mécaniques
du Diamant, et a condition que la couche d’adaptation d’indice ne diminue pas
son seuil de dommage, le Diamant-CVD est un excellent candidat pour le filtrage

par XPW de lasers de haute puissance, a haut taux de répétition.

3.4.3 Modélisation des effets spatiaux lors de la propaga-
tion a l’aide du logiciel CommodPro

Le modele théorique précédent présente la limitation de ne pas prendre en
compte les effets spatiaux transverses lors de la propagation (simulation en ondes
planes). Or I’étude du couplage spatio-spectral de la génération XPW est impor-
tante lorsque l'on atteint le régime de rendements élevés pour lequel rien n’in-
dique a priori une génération homogene du faisceau XPW. La dynamique spatio-
temporelle de 'XPW a fait I'objet de plusieurs études précédemment [72, 73] et
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notamment dans le but d’optimiser les schémas a deux cristaux [74]. Ici, j’ai sou-
haité, a 'aide du logiciel CommodPro (CP) de la société Oxalis Laser [75], dont
la structure est comparable au logiciel Miro du CEA [70], simuler la propagation
d’un faisceau dans une chaine laser suivant les trois axes de 'espace et la va-
riable temporelle. Cela va nous permettre d’observer la propagation spatiale des
faisceaux fondamental et XPW et de représenter I'évolution des propriétés spec-
trales du faisceau XPW au cours de cette propagation. On va ainsi pouvoir mettre
en évidence le role de l'effet Kerr dans la remise en forme spatio-temporelle des
impulsions XPW.

Dans la suite, je présente d’abord le logiciel CommodPro, notamment le mo-
dele physique utilisé, son traitement numérique et le mode de calcul le plus adapté
a la propagation d’impulsions courtes en trois dimensions. Malheureusement bien
que ces logiciels incorporent cet effet dans leur modele, il n’existe aucun élément
prédéfini permettant d’observer la génération de polarisation croisée. C’est pour-
quoi nous avons décidé d’ajouter ce nouvel élément standard, que 1'on a appelé
"cristal XPW". Je consacre donc une partie a détailler la définition de cet élément
dans CP et la modification du code de calcul afin de pouvoir 'utiliser. Je présente
également la validation de I'élément sur un certain nombre de cas tests que je
compare tantot aux prédictions théoriques, tantot au code Matlab. Enfin, dans le
chapitre 4, la section 4.2.2 est consacrée aux nouveaux résultats obtenus grace au
code. Ils permettent d’observer le couplage spatio-temporel de I'effet XPW.

Introduction sur CP

CP reprend principalement ’architecture et les outils de Miro. Ces deux codes
ont des possibilités quasiment infinies pour la simulation de systemes et d’effets
physiques complexes qu’il serait trop long d’expliciter ici. J’encourage le lecteur
intéressé a se reporter a la documentation compléte de Miro [77] qui présente a
la fois les modeles physiques utilisés, les différents modes de calcul disponibles,
les objets (amplificateur, lame de verre, etc.) prédéfinis ainsi qu'un grand nombre
d’exemples. Ici, je me limiterai a la description des éléments de CP que j’ai utilisés
pour la simulation de 'effet XPW en me basant sur la documentation de Miro.
Dans un premier temps, je rappelle le modele physique utilisé par CP/Miro et
le mode de calcul permettant la prise en compte la plus compléete des effets phy-
siques intervenant dans nos expériences. Je présente ensuite la paramétrisation
des impulsions et le choix de la boite de calcul et sa discrétisation. La description
de I’élément "cristal XPW" et la modification du code de calcul font I'objet de la
derniere section. J'y inclus les résultats de tests de paramétrisation/validation de
I’élément et de Deffet.
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Modele physique et mode de calcul

Partant des équations 3.5 et 3.6, Miro/CP fait I'hypothese que le champ peut
étre représenté par une somme discrete d’ondes planes de vecteur d’onde k; et de
fréquence w;. Apres avoir effectué cette discrétisation du champ FE suivant ses dif-
férentes composantes spectrales E; et une normalisation de chacune d’elles de sorte
que la somme de leur module soit égale a I'intensité de I'impulsion, chaque com-
posante vérifie, dans un matériau diéléctrique "standard" (vef. [77] p.9), I'équation
de Schrodinger non-linéaire 3.15:

. (OF; 1 0E, 0*E
-2k | — + —— AL E + 2kjo—
“(az+vg,lat>+ T
. W * *
—Zkﬂ)lEl —+ 2]{[;5 (2El . El El —+ El . ElEl ) =0 (315)

ou:

_ 92 .
- Al =45+ 9 est le laplam'en transverse,
— v, est le coefficient d’absorption,
— = l'indice non linéaire,

_ Ow :
~ U= G (k) est la vitesse de groupe,
w (k) _
2w’ (ky)
L’expression matériau diélectrique "standard"” exclut en fait les cristaux XPW,

si bien que I’équation 3.15, tout en étant générale, n’est pas interprétée par le code
de calcul comme génératrice de polarisation croisée. Cela vient uniquement de la
résolution numérique qui, au moment de son implémentation, n’a pas fait cas de
I’XPW en tant que tel. La création de I’élément XPW et I'implémentation dune
modification du code d’origine permettent de réparer cette injustice.

L’équation 3.15 est I’équation la plus générale résolue par Miro/CP. Seuls les
modes de calcul spectre large et modulation de phase la résolvent sans plus de
simplification. La seule différence entre ces deux modes réside dans le fait qu’en
modulation de phase, la boite de discrétisation temporelle change de taille pour
prendre en compte 1’étirement/compression de 'impulsion, ce qui permet de ré-
duire le temps de calcul nécessaire. Dans notre cas, cela n’aura pas beaucoup
d’influence car la traversée d’un cristal XPW n’a que peu d’influence sur la durée
de I'impulsion.

-0 = —%k” (w;) est la dispersion des vitesses de groupe.

Schéma numérique et traitement de l'effet Kerr

La méthode utilisée est celle du pas fractionnaire comme dans notre code Matlab.
Dans le cas tridimensionnel qui nous intéresse, Miro/CP utilisent des transformées
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de Fourier spatio-temporelles afin de prendre en compte simultanément les effets
spatiaux et temporels. Enfin, de méme que dans le code Matlab, chaque pas frac-
tionnaire est subdivisé en deux afin de traiter séparément 'effet Kerr et les effets
de diffraction et de dispersion. Cela présente un avantage énorme pour implémen-
ter leffet XPW associé a I’élément "cristal XPW" puisqu’il suffit d’ajouter dans le
code une fonction case permettant de basculer le calcul de l'effet Kerr classique
vers l'effet XPW (prise en compte de tous les termes croisés) lorsque 1’élément
traversé est un cristal XPW. Le choix de la longueur du pas fractionnaire Az est
fonction de l'intégrale B accumulée sur le pas. Par analogie, on choisit le para-
meétre S pour 'XPW. Le critére exprime que l'intégrale B accumulée sur le pas Az
doit étre plus petite qu'un déphasage € arbitraire. Cela se traduit par la condition
mathématique suivante (Eq. 3.16):

maxﬂfﬂf’”eteAz <e (3.16)
c

Le maximum est pris sur I’ensemble indicé par [ de discrétisation en fréquence
du champ électrique de I'impulsion. La méme condition est utilisée dans le cas de
I’XPW. Le choix de € conditionne le nombre de pas et donc le temps de calcul.
Nous n’avons pas cherché a optimiser sa valeur dans le cas de '’XPW sous CP. On
a en effet considéré que 1'onde incidente ne subissait pas de compression /étirement
de plus d’un ordre de grandeur a la traversée d'un cristal XPW. Ainsi, on a assigné
une valeur a € permettant de fixer le déphasage maximal lors d’un pas a un certain
pourcentage du déphasage total, i.e. de la valeur de S. Supposons que S vaille 1,
et que 'on ait choisi € de sorte que le déphasage maximal lors d’un pas soit de
1 mrad, alors il y aura 1000 pas. De maniere équivalente, un cristal de 1 mm sera
alors divisé en 1000 couches de 1 um d’épaisseur.

Condition de validité des hypothéses du mode modulation de phase

Dans le mode modulation de phase, Miro/CP font ’hypothése que le champ E de
spectre large peut s’écrire sous la forme:
E(z,y,t;2) = €(x,y,t; 2) eV (3.17)

ol € est de spectre étroit et ¢ une fonction de phase. On définit alors la fréquence
instantanée par:

w(t)= gf (3.18)

Pour nos études, nous nous limitons au cas ou la dérive de fréquence est au
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plus linéaire, soit:

o (t) = 20t (3.19)

ou le parametre b peut étre spécifié dans Miro/CP. 1l représente le chirp de
I'impulsion utilisée. Pour que le traitement numérique qui est fait soit valide, il est
nécessaire et suffisant que 20 > 1/8t%, ot 6t est le pas de temps. Autrement dit la
racine carrée du chirp temporel maximal de I'impulsion doit étre inférieure au pas

de temps choisi (condition 3.20):
\/|chirp| < 6t (3.20)

N’ayant jamais utilisé d’impulsion pré-chirpée avec CP car ce n’était pas la le
but principal, la condition 3.20 a toujours été automatiquement vérifiée.

Définition des impulsions et de la boite de calcul

Les impulsions source sont définies par leur énergie, leur longueur d’onde cen-
trale et leur profil d’intensité spatio-temporelle. Dans nos études, 1’énergie est un
parametre libre que I'on ajuste pour obtenir des conditions d’intéraction similaires
a I'expérience. La longueur d’onde centrale est celle de nos lasers, et donc 800 nm
en général. Pour la génération XPW, on simule des impulsions comprimées, la
valeur du chirp est donc nulle. Bien que cela n’ait pas été fait, il aurait été pos-
sible de faire varier le chirp légerement car cela influence I'interaction. Cependant,
le logiciel CP est principalement utilisé pour observer la propagation spatiale. En
choisissant des impulsions de 30 fs pour les simulations, on se libére de 'influence du
chirp sur les excursions envisagées (4 50 fs? au maximum si I’on souhaite prendre
en compte la longueur des cristaux). Le dernier parametre est le profil d’intensité
spatio-temporelle, I(z,y,t). Comme l'on s’intéressera en particulier a la propaga-
tion dans la configuration ou le cristal XPW est placé apres une fibre creuse (cf.
partie 5.3), on choisit la source comme étant un faisceau gaussien avec un waist
a la sortie de la fibre déterminé par le diametre interne de la fibre. On a mesuré
expérimentalement la propagation en sortie de fibre. On a ainsi pu déterminer le
waist en sortie de fibre. Cette valeur est ensuite utilisée pour définir la source dans
CP. On vérifie enfin que les simulations confirment une propagation identique a
la mesure initiale. Avec nos impulsions de durée AT = 30fs et avec nos fibres de
250 pm de diamétre interne, le waist vaut w = 48 ym (diameétre a 1/e? = 96 ym)
et le profil gaussien d’intensité s’écrit de la maniére suivante:

I(z,y,t) = exp l— <2m X t/AT))Zl
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X exp [— <<2 In(2) x x/2w>2 + (2\/@ x y/zw)Qﬂ (3.21)

Pour compléter la définition du systeme, il faut encore préciser dans CP la
taille et le nombre de points de la boite de calcul sur les axes spatiaux et temporel.
Typiquement, on choisit un segment de 300 fs découpé en 64 points pour la partie
temporelle, et un carré de 6 mm de coté cartographié par une grille de 128 x
128 points dans le domaine spatial. Cette taille de boite permet de représenter
I’élargissement temporel et la divergence des faisceaux jusqu’a 1m environ apres
le cristal sans observer d’effets de bord trop importants. La source étant définie, il
suffit alors de positionner le cristal a la distance souhaitée et de placer une lame
servant pour la lecture des résultats apres le cristal. La propagation se faisant sous
vide, la partie temporelle de I'impulsion ne subit aucune modification jusqu’au
cristal. Par contre, le faisceau diverge suivant la loi des faisceaux gaussiens. Le
calcul des champs dans le cristal est fait selon le mode de calcul modulation de
phase présenté dans la section précédente avec la prise en compte de l'effet XPW
que je vais décrire a présent.

Implémentation et test de I’élément "cristal XPW" dans CP

L’implémentation de 1’élément "cristal XPW" et ’apparition dans le code du
calcul spécifique de 'XPW est le fruit d'une collaboration avec Frangois Nesa
d’Oxalis-Laser, société qui développe CommodPro (CP). Ensemble, nous avons
incorporé les équations XPW telles qu’elles apparaissent dans 1’équation 3.7 de la
partie 3.4 ainsi que les coefficients ~; correspondant aux différentes orientations
cristallographiques utilisées (cf. tab. 3.1, partie 3.4). Une fois ce travail effectué,
nous avons ajouté a la liste offerte par CP, I’élément "cristal XPW" qui permet d’uti-
liser ces équations. Son paramétrage est identique a celui d’une "lame de verre"
(épaisseur, indice, transmission, dispersion, ...) avec l'ajout :

— d’un angle (en degré) permettant le choix de l'orientation des axes du cristal
par rapport a ’axe de la polarisation incidente;

— d’un choix de coupe du cristal (holographique [011] ou suivant ’axe z [001])
qui détermine l'orientation optimale : 64.5° pour [011] et 22.5° pour [001];

— d’une susceptibilité non-linéaire d’ordre 3 correspondant au y¥;

— d’un facteur o correspondant & I'anisotropie du y®;

— d’une fréquence de diagnostique en pas, qui permet l'affichage au cours du
calcul du pas en cours et de I’évolution des énergies suivant chaque axe de
polarisation.
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Dans les modes spectre large et modulation de phase, I'utilisation de I’élément XPW
entraine la commutation du code vers le calcul des équations XPW au lieu de I'ef-
fet Kerr classique. Cela n’a pas d’incidence sur les résultats obtenus. La méthode
utilisée a simplement permis de ne pas modifier les parties du code existantes mais
plutot d’ajouter une "branche' dédiée au calcul de la génération de polarisation
croisée dans I’élément "cristalXPW". Afin de confirmer la validité de I'implémen-
tation des équations et de I'élément "cristalXPW', on effectue une série de tests
visant a vérifier:

1. la dépendance en angle de la génération XPW pour chaque orientation cris-
tallographique;

2. la dépendance en énergie, tout autre parametre étant inchangé, du rendement
de conversion XPW;

3. la propagation spatiale apres le cristal XPW dans un cas test.

I\ i1\ 1\ 1\ Matlab S = 0.5 [011]
064 \ | \ | | \ Matlab S = 0.5 [001]
/ \ Matlab S = 2.0 [001]
CPS=0.5[011]
CP S =0.5[001]
CP S =2.0[001]
theory low S [001]
theory low S [011]

Efficiency (a.u.)

0.4 \ /| ‘\ L\ |

02 “ 4

/ \ /
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Angle (°)
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FIGURE 3.9 — Tests du code de simulation CP et de 1’élément 'cris-
talXPW": les résultats obtenus avec CP sont comparés aux résultats obte-
nus avec le code Matlab (partie 3.4.2) et le modele théorique simplifié ne
prenant en compte que les termes de couplage di a la polarisation non-
linéaire (Eq. 3.2). Dépendance angulaire du rendement dans les coupes
[001] pour S = 0,5 et S = 2 et [011] pour S = 0,5 avec Matlab et CP et

les courbes théoriques a bas rendement.

Pour les tests, j’ai pris un cristal de BaFy d’un millimetre d’épaisseur et une
impulsion de 30fs a 800nm. Le premier test concerne la dépendance angulaire
du rendement. La figure 3.9 résume les résultats obtenus avec les codes CP et
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FiGURE 3.10 — Tests du code de simulation CP et de 1'élément "cris-
talXPW": les résultats obtenus avec CP sont comparés aux résultats ob-
tenus avec le code Matlab (partie 3.4.2) et le modele théorique simplifié
ne prenant en compte que les termes de couplage di a la polarisation
non-linéaire (Eq. 3.2). Rendement de conversion en fonction du parametre
S dans les coupes [001] et [011] avec Matlab (onde plane), CommodPro
(faisceau gaussien, "G” et super-gaussien d’ordre 8, "SG8”) et le modele
théorique simplifié (faisceau gaussien, 'G").

Matlab dans différentes conditions: orientation [001] ou [011], S = 0,5 ou S = 2.
Les courbes théoriques sont obtenues a partir de la résolution de I’équation 3.2.
Pour faciliter la lecture graphique, on a normalisé a 1 le rendement maximum pour
S = 0,5 de la coupe [011]. Le rendement en coupe [001] avec S = 0,5 a ensuite été
tracé par rapport a la normalisation précédente afin de respecter la différence des
deux coupes en termes d’efficacité maximale. La derniére série de données pour la
coupe [001] et S = 2 a ensuite été normalisée au méme niveau que l'autre cas en
coupe [001]. Les positions théoriques des maxima et minima sont reproduites avec
les deux codes avec un excellent accord. En particulier, il est clair qu’en coupe
[001], 'angle qui maximise la conversion XPW se décale légerement avec la valeur
du parametre S mais pas les positions des minima. On a vérifié que ce n’était pas
le cas en coupe [011].

Sur la figure 3.10, la comparaison de la dépendance du rendement XPW en
fonction du parametre S montre la méme évolution avec les deux codes et le modele
théorique de base. On peut la décomposer en trois régimes: 1) bas rendement avec
une efficacité faible et "plate" a bas S, 2) rendement modéré a fort avec une zone
de croissance linéaire du rendement, et 3) un plateau ou la saturation de l'effet de
conversion est atteint. On remarque, en outre, que le comportement est différent
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entre les coupes cristallographiques [001] et [011]. En effet, pour cette derniére, la
saturation apparait nettement plus tard (S = 5) alors que pour la coupe [001], la
saturation apparait des S = 3 et conduit a une reconversion pour des S plus grands.
Un décalage quantitatif subsiste néanmoins entre les codes Matlab et CP. Ceci est
dii & la définition spatiale du faisceau (gaussien avec CP alors qu’il était de forme
carrée avec Matlab). Afin de démontrer la cohérence des deux modeles, j’ai tracé les
résultats obtenus avec CP lorsque I'on utilise une onde incidente super-gaussienne
d’ordre 8 spatialement. Le profil top-hat du faisceau se rapproche alors d’une onde
plane et conduit aux mémes résultats qu'avec Matlab pour l'orientation [011].
Pour un cristal avec une coupe [001], les deux codes divergent pour des valeurs de S
élevées : le rendement avec CP est plus faible qu’avec Matlab. Un effet de saturation
apparait plus tot lorsque les effets spatiaux sont pris en compte, conformément
aux observations expérimentales. On perc¢oit 'amorce du méme comportement en
coupe [011]. Cependant, comme elle est plus efficace que la coupe [001], il aurait
fallu poursuivre la courbe au-dela de S = 6 pour observer l'effet plus clairement.
Le constat est le méme lorsque I'on compare les résultats de CP avec les valeurs
issues du modele théorique simplifié. L’absence d’effets spatiaux dans ce dernier ne
permet pas de rendre compte de la saturation prématurée. CP est donc consistant
avec les modeles précédents et il permet en plus de reproduire plus fidelement les
conditions réelles d’interaction.

Enfin, pour tester la propagation spatiale, on reproduit avec CP les conditions
d’une expérience menée par Charles Durfee et Xiaowei Chen, dont le but était
d’observer la focalisation des faisceaux apres XPW en raison de l'effet Kerr. Les
conditions de I'expérience étaient les suivantes:

— impulsions de 22fs, 45uJ;

— cristal de BaFy; de 1mm en coupe [001] placé au foyer d’une lentille de
1500 mm;

— transmission globale de 18%, soit un rendement XPW interne de 'ordre de
20% a 25%.

Avec ces informations, on est capable avec CP de créer la source des impulsions
laser, puis de placer la lentille de focale 1500 mm et le cristal avec les caractéris-
tiques décrites au foyer afin d’obtenir le rendement obtenu lors de ’expérience. On
place ensuite des diagnostics apres le cristal pour observer la propagation tel que
cela a été fait pendant I'expérience. Les résultats expérimentaux et numériques
démontrent un tres bon accord comme on 1’observe sur la figure 3.11. Sur le fonda-
mental d’abord, on observe une zone de déplétion jusqu’'a 1 cm apres le cristal dans
les deux cas: expérimentalement, 'intensité est moindre au centre du faisceau et
numériquement, cela se traduit par une taille de faisceau plus importante. Ensuite,
sur les deux faisceaux, un foyer Kerr est mis en évidence a la fois expérimentale-
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F1GURE 3.11 — Comparaison de la propagation des faisceaux fondamen-
tal (impulsion pompe) et XPW apres le cristal : mesures expérimentales
réalisées par Charles G. Durfee et Xiaowei Chen (carte de couleurs) et
calcul numérique de la taille du faisceau (diametre a 1/e?) par le logiciel
CommodPro (courbe noire hachurée).

ment et numériquement et les positions sont concordantes. D’apres la figure 3.11, il
semble que le code prévoit une divergence des faisceaux moins importante que celle
mesurée expérimentalement. Cela peut étre dii a une légere différence des tailles de
faisceaux en entrée, ainsi qu’a la différence entre les faisceaux réels dont les profils
ne sont pas parfaitement gaussiens et les faisceaux utilisés pour la simulation. De
plus, nous n’avons pas pris en compte les effets de la propagation dans l'air, ni
la dépendance en lambda de I'autofocalisation dans le cristal. Ce dernier point
est abordé dans la partie 4.2.3. Néanmoins, a ces détails pres qu’'une étude plus
fine permettrait de gommer, le code reproduit fidelement la réalité de 'intéraction
XPW.

3.5 Conclusion

Ce chapitre a été 'occasion d’introduire la problématique de I'amélioration du
contraste dans les chaines CPA et de justifier le choix de la technique XPW. J’ai
ensuite présenté le détail théorique de l'effet et les méthodes numériques mis en
place durant la theése. Ces nouveaux outils de simulation 1D et 3D ont été validés
par rapport aux références précédentes et un certain nombre de cas tests. L’utilité
de chaque modele a été illustré par une application ou observation simple. Le code
1D a été utilisé pour la détermination des parameétres non-linéaires de cristaux
Diamant tandis que le code 3D a permis d’observer la refocalisation apres cristal
par effet Kerr. Ces outils sont a nouveau mis a contribution dans le chapitre suivant
afin de confirmer de nombreux comportements de ’XPW que l'on a par ailleurs



3.5 Conclusion

mis en évidence expérimentalement.
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