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Introduction

Ces dix derniéres années ont vu un développement extraordinaire des sources lasers a
impulsions courtes. La durée des impulsions s’approche ainsi de la durée d’un seul cycle
optique qui est de I'ordre de la femtoseconde (107'° seconde) dans le visible et le proche
infrarouge. De plus, 'utilisation de ce type de sources devient de plus en plus courante a
la fois pour la réalisation de sources secondaires et pour des applications fondamentales et
pratiques.

Au fur et & mesure que l'usage des impulsions ultracourtes se répand, il devient de plus
en plus important d’étre capable de les mesurer. Tout d’abord, il est nécessaire de connaitre
avec précision les impulsions produites par les sources existantes afin de mieux comprendre le
fonctionnement de celles-ci et de valider les modeles qui le décrivent. Cela permet également
de comprendre les limitations des systémes actuels avant de progresser vers des impulsions
encore plus courtes.

Les sources secondaires obtenues a partir de lasers femtosecondes se situent principale-
ment dans le domaine de longueur d’ondes XUV. En effet, un laser intense focalisé dans un
jet de gaz produit des harmoniques d’ordre impair et cet ordre peut étre tres élevé. Pour
pouvoir étre utilisées ensuite ces sources doivent étre le plus intense possible, or le rendement
de conversion et les caractéristiques des harmoniques générés dépendent de celles du fonda-
mental. On peut aussi créer un rayonnement X de courte durée en focalisant une impulsion
courte et intense sur une cible solide [1].

Enfin, 'issue et I'interprétation de nombreuses expériences réalisées a 1’aide d’impulsions
ultracourtes sont liées & leurs caractéristiques. Ainsi la photodissociation de certaines molé-
cules peut étre beaucoup plus efficaces lorsqu’on utilise des impulsions ayant une phase qui

varie au cours de I'impulsion qu’avec des impulsions dont la phase est constante. De méme,
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I'inversion de population électronique d'une molécule est optimale lorsque des impulsions

possédant une phase quadratique positive sont utilisées [2].

L’objet de mon travail de these était de mettre au point une technique simple et robuste
afin de pouvoir caractériser en amplitude et en phase les impulsions ultracourtes produites
par différentes chaines lasers du laboratoire d’optique appliquée. Cette méthode devait éga-
lement pouvoir étre utilisée pour la caractérisation de sources secondaires dont la longueur
d’onde peut varier du proche infrarouge (A ~ 1 um) au proche ultraviolet (par exemple

A = 266 nm pour ’harmonique 3 d’un laser saphir-titane).

A la suite des travaux antérieurs sur la recherche de la phase d’impulsions femtosecondes
qui s’appuyaient sur l’analyse de spectres d’automodulation de phase [3, 4], nous avons
voulu explorer de maniere plus précise la dynamique temporelle de la variation non linéaire
de 'indice de réfraction induite par un faisceau laser intense. Pour cela, nous avons décidé
de mettre en place une expérience de type pompe-sonde: le faisceau est divisé en deux
répliques d’intensités inégales, I'une appelée pompe est intense et [’autre appelée sonde est de
faible intensité. La pompe induit une variation non linéaire de I'indice de réfraction dans un
échantillon et la sonde se propage dans la zone illuminée par le faisceau intense. L’information
sur la dynamique temporelle du phénomene est obtenue en faisant varier le retard entre les
deux ondes. De plus, le spectre de 'onde de sonde est enregistré pour différentes valeurs du

retard.

L’étude de plusieurs types de milieux non linéaires était possible. Le cas le plus simple
est celui des matériaux pour lesquels la variation non linéaire de l'indice de réfraction est
proportionnelle a I'intensité du champ de I'onde incidente (effet I{err instantané). Nous avons
alors montré qu’'un simple calcul en fonction du retard entre pompe et sonde du moment
d’ordre 1 (ou centre de gravité) des spectres de la sonde donne la dérivée de 'autocorrélation
en intensité de I'impulsion incidente [5]. Toutefois, pour obtenir une caractérisation complete
d’une impulsion ultracourte, il a été nécessaire de mettre au point un algorithme pour le
traitement des spectres. Celui-ci est simple, rapide et robuste. Les expériences numeériques

qui ont été conduites n’ont pas permis d’identifier de cas insolubles ou ambigus [6].

L’étape suivante a été de caractériser plusieurs sources laser amplifiées disponibles au
laboratoire. Deux de celles-ci fonctionnent avec un taux de répétition de 10 Hertz et la

derniere fonctionne au kiloHertz. Les impulsions infrarouges (A = 800 nm) ont des durées
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comprises entre 30 et 300 femtosecondes. Le second harmonique de ces lasers a également été
caractérisé, la génération du rayonnement ultraviolet ayant lieu dans un cristal non linéaire
tel que le BBO ou le KDP [7]. De plus, nous avons montré qu'il est possible d’acquérir en

un seul tir laser un ensemble de spectres de la sonde correspondant a plusieurs valeurs du

retard.
Enfin, les expériences pompe-sonde résolues spectralement ont été étendues a d’autres
milieux non linéaires. Le premier de ceux-ci est un gaz a pression atmosphérique faiblement

ionisé (air ou argon). La variation du centre de gravité des spectres de la sonde donne une
caractérisation partielle du profil temporel de I'impulsion puisqu’on obtient une corrélation
d’ordre élevé de celle-ci [8]. Cette technique permet également d’avoir acces a la fonction de
réponse de milieux ot l'effet Kerr présente une composante retardée. En particulier, lair est

un de ces milieux [9].

Tous ces points sont développés dans la suite de ce mémoire. Le chapitre 1 présente les élé-
ments d’optique non linéaire de base qui sont nécessaires a la compréhension des phénomenes
physiques qui peuvent avoir lieu au cours de la propagation d’une impulsion ultracourte ou
au cours de l'interaction de deux ondes dans un milieu présentant une réponse non linéaire
du troisieme ordre instantanée. Nous verrons ainsi qu’une onde se propageant dans un tel
milieu peut voir son profil temporel ou spectral modifié. De plus, nous déterminerons les
conditions dans lesquelles il est possible pour un faisceau intense d’induire au cours de l'in-
teraction dans le milieu non linéaire une modulation de phase pure sur un faisceau de faible
intensité.

Nous consacrerons le chapitre 2 a la description de la méthode qui permet de caractériser
en amplitude et en phase des impulsions femtosecondes intenses. Nous commencerons par
exposer le principe de la méthode qui repose sur I'analyse spectrale d’un faisceau de faible
intensité (la sonde) qu'une réplique intense (la pompe) a modulé en phase. Cecl est suivi
d’une étude numérique de l'algorithme simple, rapide et robuste dont I'utilisation est néces-
saire pour extraire I'information recherchée des données expérimentales. Enfin, de nombreux
exemples de mesures sont présentés. Ces exemples couvrent a la fois un large spectre de
durées d'impulsion et différentes longueurs d’ondes (proche infrarouge et proche ultraviolet).
Nous montrons de plus que 'acquisition des données peut étre réalisée en un seul tir laser

sans dégrader la qualité des résultats.
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Dans le dernier chapitre, nous étendons l'utilisation d’expériences pompe-sonde résolues
spectralement aux gaz ionisés et aux milieux Kerr présentant une réponse retardée en plus
de la réponse instantanée. La modulation de phase induite dans un plasma permet de carac-
tériser des impulsions ultracourtes ou bien de comparer la dynamique de l'ionisation dans
différents gaz. Nous montrons en effet qu'un traitement simple (qui ne fait pas appel a un
algorithme itératif) des données expérimentales fournit la corrélation d’ordre N d’une im-
pulsion ou N est le nombre de quanta requis pour ioniser le gaz. Ce méme traitement utilisé

de séparer et de déterminer I'importance relative des contributions instantanées et retardées.
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Chapitre 1

Interaction de deux ondes dans un

milieu non linéaire

La méthode de recherche de la phase d’impulsions ultracourtes repose sur un effet non
linéaire intervenant lors de l'interaction de deux ondes dans un milieu Kerr a réponse ins-
tantanée, la modulation de phase induite. Ce chapitre présente les éléments théoriques de
I'optique non linéaire qui permettent d’établir les équations qui régissent I'interaction de
deux impulsions dans un milieu non linéaire de ce type.

Nous commencerons par rappeler I’équation de propagation non linéaire dans un milieu
homogene. Nous nous intéressons & des impulsions courtes ce qui nous amene a étudier

I'influence de la dispersion de vitesse de groupe qui intervient méme en régime linéaire.

Nous étudions ensuite le cas d’un milieu isotrope pour lequel le terme de perturbation non
linéaire d’ordre le plus bas est celui du troisieme ordre en champ électrique. Nous verrons
alors comment les caractéristiques spectrales, temporelles et spatiales d’'une impulsion intense

ultracourte peuvent étre modifiées au cours de la propagation dans un tel milieu.

Nous terminerons par 1'étude de I'interaction de deux ondes dans différentes configurations
de polarisation, mettant ainsi en évidence la possibilité qu’a une impulsion intense d’induire
une modulation de phase pure sur une impulsion de faible intensité se propageant dans le
meéme milieu non linéaire. L'importance de I'autodiffraction qui accompagne la modulation

de phase induite est aussi discutée.
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1.1 Equation de propagation non linéaire

Nous allons tout d’abord établir 1’équation régissant la propagation d’un champ élec-
tromagnétique dans un milieu donné. Pour cela, on part des équations de Maxwell dans

I’approximation dipolaire qui s’écrivent:

- 0B
VXE = —-——
X 1
VxH = %EH
t (1.1.1)
VD = »p
VB =0

ou E et B sont les champs électrique et magnétique, I la densité de courant et p la densité

de charge macroscopique. A cela. il faut ajouter les relations constitutives suivantes:

{D = E+P

(1.1.2)
B = p(H+M)

Dans un milieu globalement neutre (p = 0 et I = 0) et non magnétique (u = po et M = 0),
les jeux d’équations précédents permettent d’obtenir ’équation de propagation du champ

électrique de l'onde électromagnétique:

1 0’E(r,t) 1 0°P(r,1)
2 12 g2 Ot2 (1.1.3)

v x [6 X E(r.t)} +
car copoc’® = 1. P(r,t) est la polarisation du milieu qu’on peut décomposer en la somme
d’un terme dépendant linéairement du champ électrique et d’un terme dépendant du champ
électrique de facon non linéaire. Elle s’écrit alors:

P(r,t) = ¢ /m vO(r = v t — ¢).E(r,t")dr'dt’

o
+so/ xPe—r' t—tir—r"t —1"): E(r',tE(r”,¢")dr'dt'dr” dt” + ...
(1.1.4)

Si E peut étre décomposé en une somme d’ondes planes monochromatiques, on peut écrire

E(r.t) =Y E(kj,wi)
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et la polarisation peut elle aussi étre décomposée en ondes planes. On a alors
P(r,t) =Y P(ki,w;)

L3 aussi, la polarisation s'écrit comme une somme de termes linéaires et non linéaires en

champ. On obtient alors pour une composante donnée

W)+ XDk =k + kjw = wi +wj) - Bk, wi) Bk, wj)
O k=k+k+kw=w+w +w): E(k;.w;)E(kj,w;)E(ki,wi) + ... ]
(1.1.5)
v est un scalaire, \'? une matrice complexe et x® un tenseur complexe de rang 3. La

polarisation linéaire est:
PL(kv UJ) = SOX(I)(kﬂ w)E(k~ w)

et en regroupant tous les termes linéaires en E dans I'équation de propagation, on obtient:

wz 1 -+ X(l) w?
—(——T—)-E(k,w) = - 2..l:’lxu,(k}\n_,,w) (1.1.6)

C goC

v x [V xE(kw)] -

ou Pny est la polarisation non linéaire. knp n'est pas forcément égal a k. De plus, la
polarisation non linéaire contient des termes a des fréquences qui peuvent étre différentes de
«. Dans ’équation précédente, on ne s'intéresse qu'aux termes oscillant a la méme fréquence
w que le champ. L’équation 1.1.6 est une équation des ondes dans laquelle PNy apparait
comme un terme source. En I’absence de celui-ci, elle admet des solutions qui se propagent
3 la vitesse ¢/n ot n = 1/1 + x(1) est I'indice de réfraction linéaire du milieu.

Approximations

Il est courant de faire certaines approximations dans I’équation de propagation non linéaire
1.1.6. Prenons le cas ou toutes les ondes sont planes et se propagent suivant I’axe Oz, les

effets de diffraction sont alors négligés. Le champ électrique s’écrit:
E(r,t) = e(z)e'=) + c.c. (1.1.7)

La premiére approximation est celle dite de 'enveloppe lentement variable. C’est une consé-

quence du fait que les transferts d’énergie entre différentes ondes n’est significatif que pour
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des distances d’interaction largement supérieures a la longueur d'onde. Dans le cadre de cette

hypothese
0%e(z) de(z)
— | < |k
0z? 0z
On montre alors [10] que cela conduit & une nouvelle équation de propagation
., 0e(z) w?
12k —— = —2 S Pn(z, @) (1.1.8)

oz oC

Cette équation différentielle est du premier ordre alors que ’équation 1.1.6 est du deuxieme
ordre. Si 'amplitude dépend en plus du temps (E(r, ) = e(z,t)e'**™") + c.c.), alors I'ap-
proximation de I’enveloppe lentement variable est encore valable mais il faut écrire 1’équa-

tion en fonction du temps retardé ¢, = ¢t — z/v, ou v, est la vitesse de groupe définie par

-1
vy = (dk) . On obtient

dw
. 0e(z,t,) k dv,d%(z.t,) w?
l?k——az— + ng atr2 = _—&-OCQPNL(Z’tT) (1.1.9)
On note qu’on a la relation
L = 1 dy 2k
vyt dw  dw?
et I’équation de propagation s'écrit alors
_Oe(z, 1, L0%(z. 1, w?
2 (a ) _ e, ) _ - Pt (1.1.10)

Il est en général possible de négliger le terme qui correspond a la dispersion de vitesse de
groupe. Cependant ce n’est pas tout le temps le cas, en particulier lorsque I’on considere des
impulsions dont la durée est inférieure a 50 femtosecondes. L'étude qui suit permet de cerner

les conditions pour lesquelles cette approximation est justifiée.

Propagation d’impulsions femtosecondes: influence de la dispersion de vitesse de

groupe
Considérons le cas d’'un champ électrique polarisé linéairement, on a alors:

e(z,t,) =e(z,t,)X
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Si la polarisation non linéaire est négligeable, on obtient I’équation de propagation suivante:

. L 820
de(z,t,) N zk,,a e(z,t,)

Jdz 2 ot,? =0

Cette équation se résout facilement en en prenant la transformee de Fourier pour passer dans

le domaine des fréquences puis en intégrant suivant z. on obtient alors

1
{-k”w%} (1.1.11)

é(z.w) = é(0,w)ex
W)

[ O]

ol &(z,w) = TFe(z.t.)]. Si en z = 0 on prend une impulsion gaussienne de largeur a

mi-hauteur en intensité T et de phase constante, I’enveloppe est

t?
e(z = 0,t,) = Agexp [—aZ.ﬂrﬂ] (1.1.12)

ou A est une constante et a®> = 4In2. Apreés propagation (en z # 0), on a toujours une

gaussienne mais qui s'est élargie et dont la largeur T. est donnée par [11]:

a2k \?
foerfis (251}

On définit la longueur de dispersion Lp comme la distance de propagation pour laquelle
T. = 2T d’ot

T2
S
Le calcul de Lp donne une idée de 1’épaisseur de matériau qu'une impulsion de durée donnée
peut traverser sans subir de changements importants. Cependant, la longueur de dispersion
correspond & la propagation d’une impulsion en absence d’effets non linéaires. En général,
I’action concertée de ceux-ci et de la dispersion conduit & un élargissement notable de Iim-
pulsion sur des distances de propagation inférieures a Lp. Les formules de Sellmeier donnent
la dépendance de I'indice de réfraction n en fonction de la longueur d’onde ce qui nous amene
a exprimer k” en fonction des dérivées de n par rapport a A. On obtient
k() = 2 &n(d)
2rc  dX?
dont on peut calculer la valeur pour quelques matériaux usuels (tableau 1.1). Il est égale-

ment possible de mesurer k”()) sans utiliser les dérivées de l'indice grace a 'interférométrie
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Milieu k" en fs? Lp Lp
(A=800nm) (T=100 fs) (T=30 fs)

Silice 36112 10 cm 0.9 cm
BK7 (verre) 44486 § cm 0.7 cm
Fau 23319 15 cm 1.4 cm

3

Argon (P=1 atm) [12] 16 m
(
A\

Air (P=1 atm)

1

-

1

I

[ SR (]
<

ek ot

O o

8
6

)
[o—
Ut
B

TAB. 1.1 — Dispersion de vitesse de groupe et longueur de dispersion dans différents milieur

pour des impulsions gaussiennes de durée égale a 100 et a 30 femtosecondes

en lumiére blanche [14]. En réalité, la durée de I'impulsion dépend de la phase initiale de
I'impulsion et les valeurs du tableau 1.1 ne donnent que des indications sur 'effet de la
dispersion de vitesse de groupe. On peut le constater en prenant une impulsion toujours

gaussienne mais avec une phase temporelle parabolique, soit
a? t2
e(0.t,) = Agexp [—-5-(1 + zC)ﬁ}
ou C représente la quantité de phase quadratique ou chirp en anglais. On passe ensuite dans

I’espace des fréquences pour obtenir

. T? W2 1.
é(z.w) x exp [—571—51 n iC'} exp [5k"w22]

Le retour a la dépendance en temps donne alors

(c1) ] a*(1 +1C)¢t?
B SR T T (1 + 00

(1.1.13)

L’impulsion est encore de forme gaussienne et sa largeur & mi-hauteur en intensité vaut

ECa?z\? k7 a2z’
T:=TO\J<1+ T2 )+<T2)

k”C peut étre négatif ou positif ce qui induit des évolutions différentes. Dans le cas k”C < 0,

la durée diminue d’abord pour augmenter ensuite. Sa valeur minimum 7, est obtenue pour
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2 = Zmin tel que

. C|
~min 1'*‘02
T

(1.1.14)

Thin = —/—
N

Dans le cas contraire. elle ne fait qu’augmenter. Pour une phase initiale quelconque, il faut

avoir recours a un calcul numérique des transformées de Fourier pour connaitre 1I’évolution

1.2 Polarisation non linéaire du troisieme ordre

1.2.1 Calcul de la polarisation

Dans ce qui suit, on considere la polarisation non linéaire du troisieme ordre P®) induite
dans un milieu transparent, isotrope et centrosymeétrique. Le tenseur x? est nul pour les
milieux centrosymétriques. Par raison de svmétrie les seuls coefficients non nuls de la sus-
ceptibilité non linéaire d’ordre 3 sont xm,, Xffjj ngj, et XS’L ou i et j représentent chacun

une coordonnée d’espace (x, y ou z) différente. On a de plus les relations suivantes [15]:

&L =8 =G
& = v =B =8 =B =),
& =x3, = xB, = X8 =\, = x5
X& =1 = X8 =, =X, =X,

et

3
/\;a:)rz = eryy + Xxyyx + \xyxy

On rappelle que les projections de P®) sur les axes sont définies par

PP = &> X E;ELE)
kI
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ou E est le champ électrique total tel que
E(r,t) = [e(r.t) exp[i(k.r — wi)] + c.c]
On obtient alors a l’aide des relations ci-dessus
PP = e\ [E2 + Ej* + B E; (1.2.15)

avec 1 # j # k.

1.2.2 Automodulation de phase et autofocalisation

Dans ce qui suit, nous allons étudier les modifications spectrales et spatiales que peut
induire la présence d’une polarisation non linéaire. Voyons ce que devient ’équation de pro-
pagation non linéaire en utilisant la polarisation calculée dans I’équation 1.2.15. On considere
un champ électrique polarisé linéairement suivant y se propageant suivant ’axe Oz et pos-

sédant une extension spatiale infinie
E(r,t) = [e(:,t)ei(k"’““t) + c.c.] v
alors on a
. 3 .
P®(r.t) = soxgz)yy [e(:,t)e’”“ 4 c.c.] N4

On ne garde que les termes a la fréquence w et de méme vecteur d’onde que le champ

excitateur, ce qui donne
. 2
PO (r,t) = 3e0\2), le(=. 1) E(r, t) (1.2.16)
Dans tout ce qui suit, on note t le temps retardé. On reporte le résultat précédent dans
I’équation de propagation pour obtenir

de(z.t)  3kx13) )
s =1 Sc? le(z.t)|"e(z,t)

ou k = 2mng/) et A est la longueur d’onde dans le vide. On peut aussi écrire que la polari-

sation totale est la somme des polarisations linéaires et non linéaires:

P(r,t) = Py(r.t) + PP (r.1) = & [V + 3x ), le(z,1)[*] B(r,t)
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Par extension, nous pouvons alors définir un indice de réfraction effectif donné par

n?=1+y"+ 3x(y?;Ly|e(:.t)|2

La correction d’indice due & la polarisation d’ordre 3 est petite devant l'indice de réfraction

du milieu ng = /1 + 1) d'ou

ce qui s’écrit encore
n = ng + Mle(z, 1)}
I 5 WA e s o . :
avec Ty = —2¥% [ 'indice de réfraction effectif dépend de I'intensité de I'onde ce qui conduit
a plusieurs ef?gts que nous allons évoquer dans ce qui suit. L’équation de propagation dans

un tel milieu s’écrit alors

= i—myle(z, 1) e(=,1) (1.2.17)

ou encore

ol \ est la longueur d’onde dans le vide. Le module de e(z,t) est conservé au cours de la
g

_ . dle(=, 1)
propagation comme on peut le voir en calculant —
dle(z,t)} z,t de*(z,t
Ie( 9 )l — 6*(Z,t)de( 7 ) +6(:,t) € ( k] )
dz dz dz

ol e dénote le complexe conjugué de e. Il suffit d’insérer I'équation 1.2.17 dans l'expression
dle(z. 1))

R = 0. L’intégration de I’équation de propagation est alors

précédente pour obtenir

évidente et donne: N
e(z.t) = e(0,t) exp iu—;—ﬁzzle(o,t)]z}

L’impulsion acquiert une phase non linéaire au cours de la propagation, tout en gardant une
intensité constante. Cela se traduit par une modulation du spectre, ce phénomene est appelé
automodulation de phase. De nouvelles fréquences sont créées, pour le constater on peut
introduire la notion e fréquence instantanée

do
Tdt

w; =
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ou ¢ est la phase totale du champ complexe. Dans le cas de I'automodulation de phase, on

obtient en négligeant la phase propre de I'impulsion

Quand |e(0,t)]° augmente (diminue), w; est inférieur (supérieur) & «. De plus, la méme
fréquence instantanée peut correspondre a deux (ou plus) instants dans 'impulsion. Selon
la phase relative de ces deux points, on obtient alors une interférence constructive ou bien
destructive. D’apres ce qui précede, les spectres apres automodulation de phase sont donc
de largeur différente de celle des spectres initiaux et sont modulés et cannelés®. Un exemple
de spectre avant et apres propagation dans une lame de verre (BK7) est donné sur la figure
1.1 pour une impulsion dont la durée est de 150 femtosecondes et dont |'intensité créte vaut
60 GW/cm?. Le spectre s'est élargi, des bosses ont apparu aux longueurs plus courtes et
plus élevées et un creux s’est formé au centre. Comme pour les changements induits dans le
profil temporel d’une impulsion par la dispersion de vitesse de groupe. la modification exacte
du spectre dépend de la phase initiale de I'impulsion, cependant on peut donner quelques
traits généraux de 'action de 1'automodulation de phase. Par exemple. lorsque I'impulsion
présente une phase quadratique négative, la largeur du spectre diminue. Elle augmente pour
une phase quadratique positive. On peut aussi utiliser I'automodulation de phase pour la

caractérisation d’impulsions ultracourtes [3. 4]

Automodulation de phase et dispersion de vitesse de groupe

Dans un cas plus général, il faut tenir compte a la fois de I'automodulation de phase et
de la dispersion de vitesse de groupe dans ’équation de propagation non linéaire. L’équation

1.1.9 donne
de(z.t) ik,.aze(zet) _
g: 2" T !

Cette équation est encore appelée équation de Schrodinger non linéaire. Elle régit aussi la

>/|g§>

Tale(z, 1) e(z, 1) (1.2.18)

propagation d’'impulsions dans les fibres optiques. Il n’y a pas en général de solution exacte a
I’équation 1.2.18 et il faut donc la résoudre numériquement. L’algorithme le plus simple est
un algorithme a pas séparés pour lequel on sépare les effets dus a la dispersion de vitesse de

groupe et ceux dus a la variation non linéaire de l'indice de réfraction [11]. Cependant il existe

1. La largeur o d’un spectre est définie par: ¢ = j;o we(w)[*dw/ fjooj le(w)|*dw
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laser
===== apres 1 cm de BK7

Intensite (u. a.)

longueur d’onde (nm)

Fic. 1.1 - Spectres d automodulation de phase aprés propagation non linéaire dans un cen-
timétre de verre (BK'7). La durée de limpulsion est de 150 fs et son intensité créte vaut 60
GW/em?. Le spectre ayant subi de 'automodulation de phase (pointillés) est plus large que
celui avant la lame de verre (trait plein). De plus, des modulations (creur et bosses) sont

apparues.
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une solution analytique particuliere qui correspond a des impulsions qui ne se déforment pas
au cours de la propagation, les solitons. On peut noter que la plupart des matériaux que nous
utilisons possedent une dispersion de vitesse de groupe positive (k™ > 0) pour les longueurs
d’onde considérées. Pour la silice, elle devient négative pour A > 1.3 ym. De méme. 7, est
une quantité positive dans la majorité des cas. Alors, dans la configuration k” > 0 et 7, > 0.
l'automodulation de phase et la dispersion de vitesse de groupe ont la méme influence sur
I'impulsion. En effet, I’automodulation de phase tend & créer de nouvelles fréquences et donc
a élargir le spectre. La dispersion de vitesse de groupe positive étale encore plus ces nouvelles
fréquences dans le temps, ce qui allonge encore plus la durée de I'impulsion que dans le cas ol
I'indice non linéaire 77, est négligeable. Les valeurs des longueurs de dispersion données dans
le tableau 1.1 donnent donc une limite supérieure a la distance de propagation pour laquelle

effet de la dispersion de vitesse de groupe est notable. La figure 1.2 permet la comparaison

05

Intensite (u. a.)
=)
&
Intensite (u. a.)

0.0 n . 00 .z . A
=200 -100 0 100 200 770 780 790 800 R10 820 830

temps (45) longucur d’onde (nm)
a) b)
F1G. 1.2 - Influence de la dispersion de witesse de groupe en présence (pointillés) ou non (trait
plein) d’automodulation de phase: a) impulsions et b) spectres. La dispersion seule ne modifie
ni le spectre, ni le profil temporel de 'impulsion. Les courbes en trait plein représentent donc
a la fois les profils initiauzr et ceur obtenus en ne tenant compte que de la dispersion de
vitesse de groupe. Par contre, en présence d’automodulation de phase a la fois le spectre et

[tmpulsion sont €largis.

de l'effet de la dispersion en présence ou en absence d’effets non linéaires dans la silice. Sans
automodulation de phase c’est-a-dire & faible intensité, la propagation dans deux centimeétres
de silice ne change ni le profil temporel. ni le spectre d’une impulsion de 100 femtosecondes

de largeur a mi-hauteur en intensité dont le spectre est centré autour de 800 nanometres.
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Par contre, lorsque I'intensité est assez élevée pour que le maximum de l'intégrale B définie

2 L , . . "

par B(t) = ==ny | I(z,t)dz ot L est la longueur de I'échantillon, soit de I'ordre de I'unité,
0

le spectre et le profil temporel sont modifiés. Pour la figure 1.2, B=1.18 au maximum et la

durée de I'impulsion passe de 100 a 127 femtosecondes.

Autofocalisation

Nous avons vu dans ce qui précéde l'influence de la dépendance temporelle de I'intensité
A travers la variation non linéaire de l'indice de réfraction sur la propagation d’impulsions
femtosecondes. Pour cela, nous avons considéré des ondes planes laissant ainsi de coté la ques-
tion des effets spatiaux. Cependant, I'indice de réfraction varie également avec la répartition
spatiale de l'intensité. Pour un milieu ou le n est positif et pour un laser dont la répartition
en intensité est gaussienne, I'indice effectif est plus fort au centre du faisceau et le milieu se
comporte alors comnie une lentille convergente. Lorsque on étudie un phénomene complexe
tel que I’autoguidage d’impulsions femtosecondes intenses [16, 17, 18], c’est la dépendance
spatio-temporelle de la variation non linéaire de 'indice qu'il faut prendre en compte [19].
L’étude de ce type de phénomenes nécessite la résolution de I'’équation de propagation non
linéaire en tenant compte des trois dimensions d’espace et de la dimension temporelle. C’est
bien évidemment un probleme complexe qui ne peut étre résolu que de fagon numérique.
Un calcul analytique peut toutefois étre conduit si on considere un profil spatial a symétrie
cylindrique c’est-a-dire si

e(z,y,z,t) = e(r,z,t)

ou r = /z? + y2. Il faut de plus partir d’'un faisceau laser gaussien en temps et en espace.

Dans ce qui suit, nous allons utiliser les résultats de ce calcul pour déterminer linter-
valle d’intensité et donc d’intégrale B pour lesquels on peut négliger I'autofocalisation tout
en accumulant de la phase non linéaire non négligeable correspondant a I’automodulation
de phase. Dans cet intervalle, le modele & une dimension d’espace ou on néglige les effets

transverses est valide et c’est celui-ci que I'on utilise par la suite.

L’enveloppe du champ électrique aprés propagation sur une distance z est donnée par

120, 21]

2 k
eo(u)ea:p - ; - —i;prz-i-ik'a (1.2.19)
a?w 2
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ot eg(u) = Agexp(—u?/T?), u est 'opposé du temps retardé. a est le ravon initial du faisceau

et

~2
w = \/1+§7(1 - p')

“R
) = 1=y
“R? w?
— /2

ka = L L /2 arctan [Zvvﬂ_——}?} pour p’ <1
1-p

De plus, zg est la longueur de Rayleigh et p’ est défini par

,  27nyzR

p= eofw)[?

/\’no

On peut remarquer que les expressions de w, p et a dépendent a la fois des variables d’espace
et du temps. On est en présence d'un couplage spatio-temporel qui oblige a utiliser la simu-
lation numérique pour prédire la propagation d'une impulsion quelconque [19]. En I’absence

d’effet non linéaire, ny=0 et le module du champ en z vaut pour » = 0

161(0.:, u)l — _1_60_(_2_)_2“

1+ =
%R

En présence d’effet non linéaire. on a

lea(0. 2. u)| = co(v)| 2
1+(1-p)%
<R

On peut négliger les effets de contraction spatiale du faisceau (autofocalisation) si l'intensité

en z n’est pas modifiée par la présence de la non linéarité ce qui correspond a

£l-21
I
On a , ,
1+ (1=-p)5 -
L _ 2 _,_ g B
[2 2’2 - p 2’2
I+ — 1+ =
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I )
et donc — ~ 1 si
2

~2
P—E= «1 (1.2.20)

Quels que soient z et zp.

2
R

~—
I
L

G

:J
1+ —
R
. . . z . .
une fonction strictement croissante de — comprise entre 0 et 1. De plus, p’ vaut au maximum
ZR
p tel que
2m Mz Ad
P=""n
No

L’inégalité 1.2.20 n’est donc vérifiée que si
pf(—) <1
R

Dans le cas ol le champ est approché par une onde plane, I'intégrale B maximum Bya, vaut

277%22142 .. s, .
Brioz = —— 2770 1a condition précédente s'écrit donc

/\no

~ ~

Brae—f(—) < 1

ou encore

|

[

Bpoe—5 < 1
1+ i%;
(Vest par exemple le cas lorsque z/zr < 1, ce qui est normal puisque Papproximation par
une onde plane est alors correcte. En effet zp est grand lorsque le rayon a du faisceau est
grand devant la longueur d’onde du rayonnement. Pour un faisceau paralléle dont le rayon
est 5 millimetres, la longueur de Rayleigh & A=800 nanometres vaut zp = 98 metres. Des
distances de propagation de I'ordre du centimeétre permettent alors de respecter la condition

précédente des lors que By, reste de l'ordre de 1. Si on utilise un faisceau focalisé, la
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28
longueur de Rayleigh est donnée par
-2
oy
ZRf = <R R~2
1+ =
“R

est
i ddb s Ao wasran Frralicd mas 1o Mo A, £ -1
11}.11 letlc uc 1&yuu lubd,l.lbc pal ulic lellllll C Uc jocalc

ou zg correspond au cas sans lentille. zg; n'e

Il

-
-

Nous disposons maintenant de tous les outils nécessaires pour passer a ’étude de I'in-
teraction de deux ondes dans un milieu non linéaire possédant une réponse de type Kerr

instantané.

1.3 Interaction de deux ondes

On se place dans le cas ou deux ondes de méme fréquence polarisées linéairement, se

propageant dans des directions différentes k; et ks, interagissent dans un milieu Kerr trans-
parent tel que celui décrit au paragraphe précédent. On néglige également la dispersion de

vitesse de groupe. Le champ total s’écrit
E(w) _ [Ep(w) i(ky.r—wt) +E ( ) i(kg.r—wt) +CC]

et nous allons étudier dans ce qui suit différentes configurations: polarisations paralleles et
polarisations croisées.

1.3.1 Ondes en polarisation y
Dans cette géométrie. les comitposantes du champ suivant x et z sont nulles et par consé-
quent seule la composante suivant v de la polarisation du troisieme ordre est non nulle.

15 devient alors:
Ey(w ) (1.3.21)

L’équation 1.2.
3) ,
Py (w) = “‘nyyyy

avec E (w) = [E (w)elkrr=wt) o B (p)ettkar—et) 4 o c] Dans le développement du champ

y\W) = |Lp
au cube, on ne garde que les termes a la fréquence w et on néglige donc les termes sources
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4 la fréquence 3w. On obtient alors quatre termes correspondant a quatre directions de

propagation ki, k2, 2k;-ks et 2ks-k;. On a donc:
PJB)(LO) — Pklei(kl.r-wt) + Peri(kg.r—wt) + szl_wei[&kl—k;).r—ut] + szz-klei[(Zkz—kl).r—wt]

ou

[ Pa = 350x(, (1B + 2| Ew)]?) Ep(w)
Po = 3z, (2E(w)] + |Ew)?) Eulw

(1.3.22)
PZkl—k? = 3*‘0nyny ( ) E:(w)

L Pirzern = 3voxyynyp( w)Ey(w )

Nous avons maintenant tous les outils pour écrire les équations de propagation des quatre
ondes possibles. Les polarisations suivant k; et ko comprennent deux termes. Le premier est
proportionnel & |E;|*E; et représente 1’automodulation de phase comme dans le cas d'une
onde se propageant scule dans le méme milieu. Le deuxieme est proportionnel a |E:|’E;
avec i#] et représente la modulation de phase induite. Le deuxiéme faisceau induit une
modulation de phase supplémentaire sur ’autre faisceau. On peut remarquer que 'amplitude
de la modulation de phase induite est deux fois plus grande que celle obtenue dans le cas de
'automodulation de phase. De plus, il existe des termes sources a la fois dans la direction
2k; — k, et dans la direction 2k, — k1 qui correspondent a ce qui est appelé l'autodiffraction.
Si E, est le faisceau test et E, le faisceau pompe, l'intensité de la pompe est tres grande

devant celle du test et on a la condition supplémentaire |E;| < |E,| qui se traduit par

Pkl = 3“0\yny‘E )I2Ep(w
Pio = 6eoxio 1By (w) P Er(w)
< (1.3.23)
P2kl—k2 = 360/\yynyP(w)2E;(w)
Pyapy = 0

On constate que dans ce cas et dans cette configuration de polarisation, le faisceau test

est seulement modulé en phase (son amplitude reste constante au cours de la propagation).
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En effet, on obtient des équations de propagation pour les faisceaux pompe et test qui sont
similaires a celles que I'on a établi précédemment dans le cadre de I’automodulation de phase
(équation 1.2.17). Enfin, I'amplitude de la modulation est indépendante de I’angle entre les

faisceaux.

1.3.2 Ondes en polarisation x-z

Dans cette configuration, les deux champs ont des composantes suivant x et z comme on

peut le voir sur la figure 1.3. On a

X

F1G. 1.3 - Interaction a deux ondes en polarisation x-z: les deuz ondes sont polarisées dans

un meme plan contenant les directions de propagation

E, = —FE,(w)[sin(8)z + cos(8)X] (1.3.24)
E. = E/w)[sin(6)z — cos(0)%] o

ou 20 est I'angle entre les deux faisceaux. On peut calculer de la méme maniére qu’au

paragraphe précédent, les polarisations correspondant aux vecteurs donde possibles. Par
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exemple, on obtient suivant ka:

P® = x [3|Et(w)|2 + |E,(w)|?(6 cos® 6 — 2sin? 9)] E..
(1.3.25)

yyy

P® = 50X(y3) [3}Et(w)]2 + | Ey(w)]*(6sin® 6 — 2 cos® 0)] E,,
En reprenant I’approximation du test tres faible devant la pompe, ces équations deviennent

PO = cox @ [|Ep(w) (6 cos® 6 — 25in® 0)] By,

PO = eox2), [|Ey(w)[*(65in? 0 — 2cos? 6)] E.

L’angle 6 est petit donc on a cosd > sinf et E; ~ E;(w)X ce qui donne pour la polarisation

non linéaire qui concerne le faisceau test

P®) ~ 6gocos? 01D |E,(w)|*E¢

/\yyyy

On retrouve la modulation de phase induite par le faisceau de pompe mais la polarisation
dépend de I’angle entre les faisceaux et on cherchera donc a éviter ce cas au cours des

expériences bien que cet effet soit du second ordre en 6.

1.3.3 Polarisation croisées

Cette configuration est souvent utilisée expérimentalement car elle permet par exemple de
séparer la pompe et la sonde & I’aide de polariseurs. Prenons le cas ou la pompe est polarisée

suivant xz et le test suivant y, on a alors

E, = —FE,(w)[sin(8)z + cos(6)X]

1.3.26
E. = Ef(w)y ( )

Le calcul de la polarisation d’ordre 3 conduit a:

(3 3 3 :
PO =P + P + PR o + P
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avec

( 2
- : 2.z 2 (kg r—wt)
P = 3en, Bl + SIE ()] Bpettor—
o 2oy ) 2 2 - 2 i(kg.r—wt)
Piz = 3co\yyu glEp(“-'H + |Ei(w)|"| E¢e
(1.3.27)
P(21)1_k2 = 50\5&@ Eszt*ei[(Qh -ka).r—wt]
3 2 12Kk ) pmt]
P(Zk)Z—kl = Sox(y:zLyEp Et El[\)k2 ky).r—wij

Le terme de modulation de phase croisée est trois fois plus faible dans ce cas que dans le
cas ol les deux faisceaux sont polarisés suivant y. Puisque en général. on essaie d’utiliser les
énergies les plus faibles possibles. la configuration en polarisations croisées n’est pas la plus
favorable. En effet, la pompe et la sonde se propagent dans des directions différentes et la
séparation angulaire suffit en général pour éviter de recueillir de la lumiére parasite due &

I'onde de pompe au cours d’une mesure sur ’onde de sonde.

1.4 Influence de ’autodiffraction

Comme on 1'a vu, les phénomeénes de modulation de phase s’accompagnent d’autodiffrac-
tion. Cependant, nous allons maintenant montrer que les ondes autodiffractées ne peuvent
se développer car 'autodiffraction n’est pas un processus pour lequel les condition de ’adap-
tation de phase sont respectées. Les vecteurs d’onde des ondes incidentes k; et ks, sont
représentés sur la figure 1.4. Le terme source de I'autodiffraction dans la polarisation d’ordre

3 a pour vecteur d’onde

Q=2k; -k,
k; et ko ont le méme module k = nTu, Calculons le module de Q
@ = [2k; — ko
On a
Q = (2K — k5)? + (2] — k)2
d’ou

Q = k\/cos?8 + 9sin’ § = k\/1 + 8sin? 4 (1.4.28)
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|

|

| 2k -k
2 1

|

|

Fi1G. 1.4 - Vecteurs d’onde en présence d’autodiffrraction. Les ondes incidentes se propagent
selon les directions ky et ko. L autodiffraction produit un signal dans les directions 2k; — ko
et 2k2 - k1

Dans le cas ou 6 est petit devant 1, I’équation 1.4.28 devient
Q = k(1 + 4sin®9)

On voit que Q est toujours plus grand que k et ce pour tout  # 0 et le désaccord de phase
est Ak = Q — k. Les équations d’évolution des différentes amplitudes pour une interaction

pompe-sonde sont alors les suivantes:

dE,

4= = io‘lEpPEp
dE
1—1 = i20|E,’E,
az
(1.4.29)
dEqk1—k2 — QB Btk
dEsko—k1 — 0

<
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2m

— s S . . 2 N
avec o = —=7 comme on I'a vu pour I"automodulation de phase. Si on pose ¢ = a|E,| = ot

z est la distance d’interaction, les équations précédentes deviennent:

(

E(:) = E,(0)et
E(z) = Ej(0)e
(1.4.30)
Banoialz) = Q0 [eoee )
Eorora(z) = 0

Le modéle (non déplétion de la pompe et de la sonde) est cohérent si le rapport des intensités

o Entiga|” . I
autodiffractée et du test |__g;_g_2|_ reste petit devant 1. Les équations 1.4.30 donnent:

t

E2k1—k2’2 . Akz
Bata—ial B q"sinc?(——) (1.4.31)
] 2
sinc est la fonction sinus cardinal définie par sinc(z) = ST Ak diminue avec I’angle
x

0, cherchons la valeur minimale de # & partir de laquelle on peut négliger le phénomene

d’autodiffraction. On a

q |sinc(

Ao~ 9
N”“)’ <
Akz

<

0 étant petit devant 1. on peut écrire d’apres 'équation 1.4.28 Ak ~ 4ksin?# et méme
Ak ~ 4k6%. L’intensité de 1'onde autodiffractée est négligeable si L—g—%——é—?—l— < 1 donc si
ot
q
2k02 =

<1

Exprimons k en fonction de la longeur d’onde du laser A et de I'indice de réfraction du milieu

n
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En général, les conditions expérimentales sont telles que ¢ est compris entre 0.3 et 2. Une

[ A

Pour la silice n = 1.5, 2 A = 800 nm et avec un échantillon de z = 500um d’épaisseur,

condition suffisante est donc que

= =1,9°. Dans la configuration expérimental habituelle, § est de I'ordre de 3 degrés, on

|E2k1—k2|2
B[

Le résultat de ’équation précédente justifie I’approximation faite et il n’est donc pas néces-

<1 | (1.4.33)

saire de considérer les équations a ’ordre supérieur.

En fait, il n’y a couplage entre deux ondes que dans les cas suivants: si le milieu est
absorbant ou si sa réponse non linéaire n’est pas instantanée. Si le milieu est absorbant, la
variation d’indice non linéaire induite par le faisceau intense s’accompagne d’une variation
de I’absorption [22]. On peut alors montrer qu'il se forme un réseau qui se comporte comme
un réseau de diffraction. En particulier, si les deux faisceaux incidents sur 1’échantillon ne
sont pas d’intensité égales, on observe un transfert d’énergie du faisceau le plus intense vers

celui de moindre intensité. Le deuxieéme cas est traité dans le dernier chapitre.
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Chapitre 2

Recherche de la phase d’une

impulsion ultracourte

Nous allons consacrer ce chapitre a la méthode de caractérisation d’impulsions femtose-
condes qui a été développée au cours de cette these [6, 7]. Cette méthode utilise la modulation
de phase induite par un faisceau intense sur une réplique de faible intensité afin de retrouver
la phase spectrale d'une impulsion. En effet, puisque 1'on sait mesurer I'intensité spectrale (le
spectre) d’une impulsion, il suffit de connaitre la phase associée a ce spectre pour connaitre
entierement ’enveloppe temporelle cherchée.

Apreés un rapide tour d’horizon des techniques développées par ailleurs pour caractériser
les impulsions ultracourtes, nous montrons comment la modulation de phase induite résolue
spectralement permet de caractériser compléetement une impulsion. Cette caractérisation
exige I’emploi d’un algorithme itératif mais la possibilité d’obtenir une estimation de la durée
d’une impulsion en calculant la variation des centres de gravités du spectre du faisceau de
faible intensité est d'abord présentée.

Nous passons ensuite a I’étude d’un algorithme qui permet de retrouver la phase d’une
impulsion & partir d'un jeu de spectres de modulation de phase induite. Cet algorithme est
simple & implémenter et il est rapide et robuste. Quelques exemples numériques significatifs
sont présentés ainsi que le comportement de 1’algorithme dans différentes circonstances, par

exemple en présence de bruit aléatoire.

Enfin, la derniere partie de ce chapitre expose les mesures qui ont été réalisées sur trois
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chaines laser amplifiées du laboratoire d’optique appliquée. Ces sources produisent des im-
pulsions dont le spectre est centré autour de 800 nanometres et dont la durée peut varier
de 30 a plusieurs centaines de femtosecondes avec un taux de répétition de 10 Hz pour les
deux premieres et d’1 kHz pour la derniére. Nous avons également caractérisé leur second
harmonique (A = 400 nm) produit dans un cristal non linéaire tel que le KDP ou le BBO. La

présentation d'un dispositif d’acquisition des données en un seul tir laser clot ce chapitre.

2.1 Généralités

La majorité des svstémes lasers haute-intensité repose sur le méme principe d’amplifi-
cation d’impulsions ultracourtes exposé par Mourou et Strickland [23] et appelé CPA pour
Chirped Pulse Amplification (en francais amplification a dérive de fréquences). Puisque ’on
atteint rapidement le seuil de dommage des cristaux amplificateurs si on garde des impul-
sions courtes dans les étages d’amplifications, 'idée est de rallonger I'impulsion, puis de
I’amplifier et enfin de revenir a une impulsion courte. L’étirement et la compression sont en
général réalisés a 1'aide de systemes comprenant des réseaux de diffraction. Selon la dispo-
sition de ceux-ci et les composants optiques utilisés, on peut obtenir a volonté un systéme
introduisant une dispersion de vitesse de groupe négative ou bien positive. Avec deux ré-
seaux de diffraction paralléles. la dispersion de vitesse de groupe introduite est négative et
on obtient un compresseur (figure 2.1). Bien évidemment, de nombreux problémes se posent
au cours de 'amplification. En particulier, I'étirement et la compression temporelle ne sont
pas deux opérations strictement inverses I'une de ’autre car il faut tenir compte de tous les
éléments optiques traversés au cours de l'amplification. En effet, ces derniers introduisent une
phase supplémentaire due a la dispersion de vitesse de groupe ainsi qu’a ’automodulation
de phase. De plus, le facteur d’étirement et de compression est tres grand. Au cours de la
phase d’étirement, on passe typiquement d'une impulsion dont la durée est inférieure a 100
femtosecondes & une impulsion d’environ 500 picosecondes soit 5000 fois plus. Apres ampli-
fication et compression, on désire en général retrouver une impulsion aussi courte ou alors
une impulsion dont le profil temporel est adapté aux expériences envisagées. C’est pourquoi

il est nécessaire de pouvoir connaitre de facon précise les impulsions produites par ces lasers.

De nombreuses méthodes de mesure des impulsions courtes ont été proposées depuis que

l’on est capable de produire des impulsions de I'ordre de la picoseconde ou plus courtes.
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diedre:
passage dans un
plan superieur

reseau de
diffraction

reseau de
diffraction

FIG. 2.1 — Schéma de principe d’'un compresseur

C’est en effet a partir de ces durées que les impulsions deviennent plus courtes que le temps

de réaction des détecteurs électroniques.

Les premieres techniques mises au point permettent de mesurer I’aucorrélation en intensité
de I'impulsion c’est-a-dire la fonction I'(7) définie par
+00
I(r) = / [(8)I(t — 7)dt
—o
ot I(t) est l'intensité de 'impulsion que 'on cherche a caractériser. Il est possible d’obtenir
I' de plusieurs manieres, la plus courante d’entre elles consiste a fabriquer une réplique de
I’impulsion puis a faire interagir les deux impulsions obtenues dans un cristal non linéaire
afin d’obtenir un signal a la fréquence double. L’écart temporel entre les deux répliques de

I'impulsion est obtenu en leur faisant suivre un trajet de longueur différente. Une résolution

temporelle de 'ordre de la femtoseconde correspond alors a une résolution sur le trajet de
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I'ordre du dixieme de micrometre ce qui est facilement obtenu. L’intensité du signal a 2w.
mesurée par exemple a 'aide d'un photomultiplicateur, est proportionnelle & 1'autocorréla-
tion. L’utilisation d'un cristal doubleur se limite aux impulsions dans le visible et nécessite
de satisfaire une condition d’accord de phase entre les ondes a la fréquence w et 1'onde créée
a 2w. On peut cependant contourner ces difficultés en utilisant d’autres phénoménes non
linéaires. Par exemple, il existe des dispositifs utilisant la phase non linéaire induite par un
milieu Kerr [5, 24] ou bien l'ionisation & deux photons [25]. Il est aussi possible d’utiliser un
détecteur dont la réponse est non linéaire. En particulier, il existe des diodes dont la réponse
est proportionnelle a l'intensité incidente [26. 27]. L’inconvénient majeur de ’autocorrélation
est qu’elle ne donne acces qu’a la durée de 'impulsion, moyennant de plus une hypothese
sur son profil qu’on suppose par exemple gaussien. Une approche similaire mais un peu plus
riche est par exemple de mesurer 'intensité du signal d’autodiffraction dans un milieu Kerr
ce qui donne la corrélation d’ordre 3 de I'impulsion
+00
Ty(7) = / P(6)I(t = 7)dt

—_—

Contrairement a [' qui est une fonction paire et donc ambigué sur le sens du temps, on
obtient avec I's une information partielle sur le profil temporel de I'impulsion (dissymétrie
éventuelle...). Cette information demeure toutefois insuffisante pour nombre d’applications
ou les impulsions doivent étre completement caractérisées a la fois en amplitude et en phase.
C’est pourquoi de nombreuses techniques ont été proposées pour la mesure de I’ensemble

des propriétés temporelles des impulsions ultracourtes.

Parmi toutes les techniques imaginées pour mesurer la phase d’une impulsion ultracourte
(voir les références [3, 27, 28, 29, 30. 31, 32] en plus de ce qui est développé dans ce qui suit),
la plus populaire est le FROG (acronyme de Frequency-Resolved Optical Gating) [33, 34]. Le
FROG est basé sur I'analyse spectrale de I'impulsion aprés que celle-ci est passée a travers

une porte temporelle p(t). Le signal mesuré Spros est appelé la trace FROG et

+oo

2
SrroG(w.T) = E(t)p(t — 7)e"dt

e
ou E(t) est I'enveloppe du champ électrique. Comme c’est la cas pour les détecteurs, il

n’existe pas d’appareil permettant de réaliser une porte temporelle & ’échelle des impulsions

femtosecondes, c’est pourquoi I'impulsion elle-méme est utilisée pour générer p(t) en tirant
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parti d’un effet non linéaire tel que 'autodiffraction ou bien la génération de second harmo-
nique. p(t) ne doit pas étre forcément plus courte que I'impulsion, ainsi elle peut étre égale
3 E(t) ou & une fonction de E(t). Les configurations possibles sont énoncées dans le tableau

2.1. L’utilisation d’un large spectre de phénomenes physiques permet & cette méthode d’étre

configuration p(t)
rotation de polarisation (PG) |E(t))
autodiffraction? (SD) E2(t)
réseau transitoire (TG) PG ou SD
seconde harmonique (SH) E(t)
troisieme harmonique (TH) E2(t)

TAB. 2.1 - Configurations possibles pour le FROG

utilisée aussi bien pour caractériser des oscillateurs que des chaines lasers amplifiées. La réso-
lution du probléme inverse c’est-a-dire retrouver E(t) a partir de Srrog requiert I'utilisation
d’un algorithme de minimisation sophistiqué reposant sur la méthode dite des projections
généralisées [36]. La trace FROG contient I'autocorrélation ou la corrélation d’ordre 3 de
I"impulsion, il suffit en effet pour l'obtenir d’intégrer Sproc(w,T) selon w. Par contre, le
spectre de I'impulsion n’est pas contenu dans les données et I'impulsion retrouvée par 'al-
gorithme n’a pas toujours un spectre correspondant tres bien a celul qu’il est possible de

mesurer par ailleurs.

Une autre alternative est d’utiliser une méthode interférométrique afin de retrouver la

phase. Ces méthodes présentent I’avantage de ne pas exiger I'utilisation d’un algorithme ité-

1. Une variante du FROG utilise méme une porte temporelle plus longue que I'impulsion, on obtient alors
une approximation de I’enveloppe temporelle (amplitude et phase) sans avoir recours & un algorithme itératif
[35].

o2
2. Pour ’autodiffraction, le signal mesuré est en réalité Srrog(w, ) = ’ff:: E2(t)E*(t — T)e'“tdt




42 2. RECHERCHE DE LA PHASE D’UNE IMPULSION ULTRACOURTE

ratif mais un traitement direct des données (filtrage de Fourier...). Certaines requierent une
impulsion de référence bien caractérisée ce qui peut étre un probleme, d’autres sont autoré-
férencées ce qui est plus intéressant. Parmi les systemes autoréférencés. on peut retenir celui
proposé par Chu et al. ou on analyse les battements temporels entre deux ou plus compo-
santes spectrales de l'impulsion [37] et celui proposé récemment par Iaconis et Walmsley qui
permet de retrouver la phase a partir de l'interférence de deux spectres identiques au spectre
de 'impulsion cherchée mais chacun décalé d'une fréquence différente [38]. Ces méthodes ne
sont limitées que par le rapport signal sur bruit de la mesure. Cependant la deuxieme semble
difficile a implémenter pour des longueurs d’ondes dans I'ultraviolet puisque pour l'instant

le décalage de fréquences repose sur 'addition de fréquences dans un cristal non linéaire.

La méthode de recherche de la phase que nous avons mise au point utilise des éléments
communs a certaines des méthodes présentées ci-dessus (mesures spectrales, décalage tem-
porel d’une impulsion par rapport a une réplique d’elle-méme...). Son originalité par rapport
aux techniques apparentées au FROG est I'utilisation d’une modulation de phase par oppo-
sition a l'utilisation d'une porte temporelle. Nous allons maintenant détailler le principe de

sa mise en ceuvre.

2.2 Modulation de phase induite résolue spectralement

2.2.1 Principe et premiéres propriétés

La modulation de phase induite résolue spectralement permet de retrouver les caracté-
ristiques d’une impulsion (amplitude et phase) par une procédure proche de la tomographie

[39, 40]. Pour le voir, il faut considérer la fonction de Wigner définie par

VV(‘t _ 1 Foo A ALY T AP I 1 1Y)
wt) = — [ E{t+t)E(t— ) dt

T J=r

1 e ]
= :/ E(w+ W )E"(w—w)e ¥ du

ou E est ’enveloppe du champ électrique. La fonction de Wigner contient toute I'information

sur I'impulsion. En ‘effet. le changement de variable u=2t’ donne

1 .+¢x‘ “
Wwt)=5= | BE(t+5)E(t=5)e* du (2:22)

27 J-o 2
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On voit alors que W(w,t) est la transformée de Fourier de la fonction de corrélation C telle

que
U u u
—t)=E{t+-)E(t—=
C(5.6) = E(t+HE (1= 3)
On en déduit Clu/2.4/2)
B(u) = 222 exp (ido) (2.2.3)

C(0,0)
oll ¢ est une constante réelle. On peut également noter que l'intégration de la fonction

de Wigner selon le temps (la fréquence) donne l'intensité spectrale (temporelle). A titre

FIG. 2.2 - Fonction de Wigner et modulation de phase temporelle: rotation dans l’espace des

phases (w,t)

d’exemple, on montre, en suivant le cheminement de la référence [40], que le spectre d’une
impulsion ayant subi une modulation de phase quadratique dans l’espace temporel est la
projection de la fonction de Wigner sur un axe wy (figure 2.2). L’axe wy est obtenu par une
rotation d’un angle 8 tel que

tanf = —’29552)

ot ¢'% est 'amplitude de la modulation de phase c'est-a-dire que le champ modulé est

Enmoa(t) = E(t)exp (i"¢")
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A Taide de la transformée de Radon inverse. il est possible de retrouver la fonction de
Wigner si on dispose du signal mesuré pour plusieurs valeurs de §. Il suffit alors d’utiliser
le résultat de I’équation 2.2.3 pour obtenir I'enveloppe du champ. Il a été proposé d'utiliser
un modulateur de phase électro-optique afin d’obtenir la modulation de phase quadratique
désirée. Cependant, pour des raisons technologiques. les impulsions les plus courtes que 1'on
peut mesurer avec un tel modulateur de phase ont une durée de 1’ordre de 700 femtosecondes
[39].

On peut contourner ce probleme de la fagon suivante. L’impulsion que 1’on cherche a
caractériser est divisée en deux répliques homothétiques I'une de l’autre, une intense (la
pompe) et une faible (la sonde). Nous avons montré dans le chapitre précédent que la pompe
peut induire une modulation de phase sur la sonde. La quantité de modulation apportée
dépend du retard entre les deux ondes. En faisant varier le retard, on obtient assez d’infor-
mation pour caractériser completement I'impulsion. Cependant, la fonction de modulation
est inconnue et un algorithme itératif de recherche de la phase est nécessaire pour passer des

spectres enregistrés a I’amplitude et a la phase de I'impulsion.

Nous allons exposer dans ce qui suit les différentes propriétés de la modulation de phase

induite dans un milieu présentant une non linéarité instantanée de type Kerr.

Estimation de la durée de I'impulsion sans algorithme: premier moment des

spectres

Nous avons vu au chapitre 1 dans le cas de I'automodulation de phase qu’une modulation
de phase modifie le spectre de I'impulsion qui la subit. Dans le cas de la modulation de phase
induite la fréquence centrale peut de plus étre modifiée. Le centre de gravité ou premier
moment d’un spectre est alors une notion utile pour étudier les variations de la fréquence
centrale de celui-ci. En effet, il est parfois difficile de déterminer la fréquence centrale d’un
spectre fortement modulé. De plus, dans le cadre d’une expérience pompe-sonde, nous allons
montrer que la variation du centre de gravité du spectre de ’onde de sonde en fonction du

retard entre la pompe et la sonde posseéde des propriétés intéressantes.




2.2 MODULATION DE PHASE INDUITE RESOLUE SPECTRALEMENT 45

On définit le centre de gravité g, sur le spectre en fréquence:

+oo
/ v|F(v)|Pdv
== (2.2.4)

+00
/ P W)y

g =

ol |F(v)]? est I'intensité spectrale (F(v) est la transformée de Fourier du champ électrique
de la sonde E(t)). Dans le cadre d’une expérience pompe-sonde, 'intensité spectrale dépend
du retard 7 entre les deux faisceaux et on a donc:

/+m v|F(v,7)[ dv

—0C

/_j |F (v, 7 2dv

9.(7) =

Le dénominateur de l'expression précédente est considéré comme constant dans nos expé-
riences et est proportionnel a la densité d’énergie contenue dans le faisceau sonde. C’est donc
I’évolution du numérateur en fonction de 7 qui nous intéresse. En utilisant la définition de

la transformée de Fourier, on obtient:

too 2 too e oo * (gl 2imu(t—t') !
/ V[ F(v)|Pdy = / / E(t)E*(1')ve dvdtdt (2.2.5)
. +00 .
En notant que la dérivée de la fonction § est §'(t) = 2171'/ ve?™'dy, 1’équation 2.2.5
devient: -
Foo 2 1 +oo oo EYETA Y] ! /
/ vIF(v)fdv = = E()E™(t)6'(t — t')dtdt
—00 4l -0 J-oo
Il ne reste plus qu’a intégrer par parties avec toutes les fonctions nulles & 'infini pour obtenir
+oo 1 gt dE(t
/ V|F(v)fdy = —5— %E*(t)dt (2.2.6)
—00 LT J—co

Le champ électrique de 1'onde de faible intensité est donné par:
E(t) = Eo(t)e' =) (2.2.7)

ou Eg est le champ avant 1’échantillon et ¢,; est la phase non linéaire induite par le faisceau

pompe. En remplagant E(t) par sa valeur dans I’équation 2.2.6 et en posant

+oo
W= / \F(v,7)2dv
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on trouve:

_ 1 +oo dEo . dd)nl(t - T) . 55 q
g(7) = T3 Lm [ 7 (l‘)+2Eo—T Eqy™(1)dt (2.2.8)

Le premier terme est indépendant du retard entre les deux ondes d’ou
9.(T) = go — é—T/.x |Eo(t)] ————Jt—————dt (2.2.9)

et g, est une constante. Appliquons maintenant le résultat précédent au cas de la modulation
de phase induite dans un milieu Kerr instantané. Le faisceau pompe intense induit dans
I’échantillon une variation d’indice proportionnelle a son intensité. La phase non linéaire

accumulée par le test vaut alors:

@n[(f - T) = fl-/\zr‘ﬁzlEo(t - 7'),22 (2210)

ou A est la longueur d’'onde, @, 'indice non linéaire du milieu considéré et z la longueur

d’interaction entre les deux faisceaux. L’équation 2.2.9 donne:

Mgz [tee Qd'Eo(t — ’T)l2 90
7)) = go — - - 2.2.11
gu(r) = go— o= [ R P (22.11)
ce qui peut encore s’écrire
21,z d +oo
9u(7) = go+ */\—T—;—E [/_ ) IEo(t)mEo(t - T)Ith (2.2.12)

Alr) = /+CU |Eo(t)|?| Eo(t — 7)|?dt est 'autocorrélation de I'impulsion & caractériser et on a
—o0

done 2myz dA(T)

9u(7) = go = NV dr (2.2.13)
La variation du centre de gravité du spectre de 1'onde de sonde en fonction du retard 7 est
proportionnelle a la dérivée de l'autocorrélation [5]. Comme nous l’avons dit précédemment,
Pautocorrélation ne donne qu’une information partielle sur 'impulsion et ne permet pas de
remonter a la forme de I'impulsion. Par exemple. les deux impulsions de la figure 2.3 pos-
sedent des autocorrélations tres semblables et qui donnent la méme largeur a mi-hauteur. On
voit cependant bien que ces impulsions sont tres différentes. De plus, on constate facilement
que l'autocorrélation est un fonction qui est toujours paire, sa dérivée sera donc toujours
impaire

dA(-7) dA(T)

dr dr
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FIG. 2.3 - Ambiguité de l’autocorrélation (ezemple numérique). a) impulsions avec une traine
& lavant (pointillés) et avec des rebonds & Uarriére (trait plein), b) autocorrélations corres-
pondantes et ¢) dérivées des autocorrélations. Les impulsions sont trés dissemblables alors
que leurs autocorrélations (et leurs dérivées) sont proches. On est de plus incapable de dis-

tinguer une structure & {’avant de impulsion d’une structure @ l'arriére de celle-ci




48 2. RECHERCHE DE LA PHASE D’UNE IMPULSION ULTRACOURTE

I en résulte donc une ambiguité dans le sens du temps. Une impulsion précédée d’un satel-
lite donnera la méme autocorrélation qu'une impulsion suivie du méme satellite. La seule
information que 'on peut extraire de la mesure d’une fonction d’autocorrélation est une
estimation de la durée de I'impulsion en supposant la forme de cette derniere connue. Pour
cela, on utilise souvent des formes gaussiennes ou sécantes hyperboliques car certains mo-
deéles d’oscillateurs femtosecondes aboutissent a ce type d’impulsions. On pratique ensuite
un ajustement selon la méthode des moindres carrés pour trouver la meilleure gaussienne

(ou sécante hyperbolique) qui correspond & l’autocorrélation dont on dispose.

Il est donc possible d’obtenir de fagon simple une estimation de la durée de 'impul-
sion qu’on cherche a caractériser. Nous allons maintenant voir comment une inspection des
spectres de modulation de phase induite peut fournir une information qualitative sur la phase

de cette impulsion.

Interprétation qualitative des spectrogrammes

Les données expérimentales peuvent étre présentées sous forme de spectrogrammes c’est-
a~dire sous forme de carte a deux dimensions de 'intensité en fonction de la fréquence et du
retard entre les deux ondes comme on peut le voir sur la figure 2.4. Un code de couleur est
utilisé pour obtenir la valeur de 'intensité correspondant & un point de I'image. Une informa-
tion qualitative sur la phase de I'impulsion est facilement extraite du spectrogramme apres
un traitement simple. Il suffit de soustraire le spectre de référence a tout le spectrogramme.
Cela a pour effet de mettre en évidence les variations enregistrées dans les spectres. Les
fréquences nouvelles apparaissent alors en clair alors que les points pour lesquels 'intensité
spectrale diminue apparaissent en foncé. Le fond gris correspond aux valeurs nulles c’est-
a-dire aux points qui n’ont pas été modifiés. On obtient alors une figure telle que la figure
2.5. Celle-ci est caractéristique d’une phase quadratique négative. En effet, on observe trois
structures quasi linéaires de pente négative. Dans le cas d’une phase quadratique positive,
la pente est inversée (voir figure 2.6). On veut bien siir connaitre aussi l’image qu’on doit
obtenir lorsque les phases temporelles et spectrales sont constantes. L’image en forme de

"trefle a quatre feuilles” est caractéristique de ce cas de figure.
On retrouve ceci dans des cas expérimentaux. Ainsi nous avons volontairement écarté les
réseaux du compresseur d'une chaine laser amplifiée afin d’imposer une phase principalement

quadratique. La figure 2.8-a montre le spectrogramme obtenu lorsque 1’on soustrait le spectre
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frequence

retard

F1G. 2.4 - Ezemple numérique de spectrogramme contenant tous les spectres de modulation

de phase induite

Intenstie et phase
o+
T

frequence

a) retard b )

F1G. 2.5 — a) Spectrogramme obtenu en soustrayant le spectre de référence: phase quadratique

négative. b) Impulsion et phase correspondantes
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F1G. 2.6 — a) Spectrogramme obtenu en soustrayant le spectre de référence: phase quadratique

positive. b) Impulsion et phase correspondantes

frequence
Intensite et phase (rad)
£

-20 0 20 0

20 -10 0 10 20
temps

a) b)

F1G. 2.7 — a) Spectrogramme obtenu en soustrayant le spectre de référence: phase constante.

b) Impulsion et phase correspondantes
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de I'impulsion avant interaction a ’ensemble des spectres enregistrés. La pente est moins
prononcée que dans les cas numériques car ceux-ci sont représentés a l'aide d’unités de

temps et de fréquences normalisées. L’impulsion (intensité et phase) retrouvée a l'aide de

frequence (THz)
phasc (rad)
e

l’ /
Y
!

]

¢ )/J
0 e L . |
-500 0 500 750 -500 250 0 250 500 750
temps (fs)

retard {fs)
a) b)
F1G. 2.8 — a) Spectrogramme obtenu en soustrayant le spectre de référence: phase quadratique

positive (exemple expérimental) b) Impulsion et phase correspondantes

’algorithme que nous allons présenter dans la suite est montrée a coté de I'image.

2.2.2 Spectres typiques de modulation de phase induite

D’apres ’équation 2.2.13, la fréquence centrale du spectre de l'onde de sonde varie en
fonction du retard 7 entre la pompe et la sonde. La figure 2.9-a montre la position de la sonde
par rapport & la pompe selon le signe de 7 ainsi que le décalage en fréquence correspondant
du spectre de la sonde. La variation du centre de gravité du spectre de la sonde est d’abord
positive quand T est négatif puis négative quand 7 est positif (voir figure 2.9-b). On observe
un décalage vers le bleu (vers les longueurs d’onde les plus courtes) lorsque le test explore le
front descendant de la pompe c’est-a-dire lorsque le retard 7 entre les deux ondes est négatif
(voir figure 2.10-a pour un exemple expérimental de spectre décalé vers le bleu obtenu avec
une impulsion d’une durée de 30 femtosecondes aprés interaction dans une lame de silice de
500 um d’épaisseur). Au retard nul, on se trouve dans un cas équivalent a I'automodulation

de phase. On voit sur la figure 2.10-b que le spectre est modulé et élargi et on peut alors
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F1G. 2.9 — a) Positions relatives de la pompe et de la sonde en fonction du signe du retard T

entre la pompe et la sonde. b) Variation du centre de gravité du spectre de la sonde en fonction

de T (ezemple expérimental obtenu avec une impulsion d’une durée de 30 femtosecondes apres
interaction dans une lame de silice de 500 pm d’épaisseur)
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montrer que le centre de gravité du spectre ne doit pas étre modifié. Il suffit de prendre

30000 T T T 30000
20000 + 20000 +
5 E
s P
] s
= =
10000 10000 +
0 1. s 0 ks i 1
730 765 800 835 870 730 765 800 835 870
longueur d’onde (nm) lungueur d'onde (nm)
a) b)
30000
20000 -
F
3
2
5
10000 -
{

) - - =
730 765 800 835 870
longucur d"onde (nm)

FIG. 2.10 - Spectres typiques de modulation de phase induite: a) décalage vers le bleu (T < 0),
b) élargissement spectral seul (1 = 0) et ¢) décalage vers le rouge (T > 0). Le spectre de
référence est en trait plein et les spectres aprés interaction avec la pompe sont en pointillés.

Ces spectres correspondent auz trois points pointés par une fléche sur la courbe de variation

du centre de gravité de la figure 2.9-b

I’équation 2.2.11 avec 7 = 0 ce qui donne

252 z

9,(0) = go — S IEo(t)lz d|Eo(t)

I2
dt
dt
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ou bien

_ Tz [to© dlEo(t)l4 5
gU(O) =go — /\wr /—oo dt dt (“"2’14)

Il n’y a pas d’énergie aux temps infinis. donc on en conclut que
9.(0) = go

Malgré la modulation du spectre, son centre de gravité n’a pas bougé. Enfin, un décalage vers
le rouge (vers les plus grandes longueurs d’onde) est présent quand 1’onde sonde interagit
avec le front montant de I'impulsion intense comme on peut le voir sur les spectres de la

figure 2.10-c.

Nous avons montré qu’il est possible d’obtenir une information qualitative sur la phase
d’une impulsion grace a l'inspection des spectrogrammes et que le calcul des centres de gra-
vité des spectres de la sonde permet d’obtenir la dérivée de 'autocorrélation. Nous allons
maintenant décrire 'algorithme qui permet de retrouver I’amplitude et la phase de I'impul-

sion.

2.3 FEtude numeériques

2.3.1 Algorithme

L’algorithme utilisé pour traiter les spectres enregistrés est tres simple. C’est une adapta-
tion de celui proposé par Gerchberg et Saxton [41] pour le traitement d’images. Le principe
en est le suivant: & partir du spectre de référence mesuré Fy(w), on construit une estimation
du champ de l'impulsion E,(t). Il est alors possible de calculer le champ apres interaction
EZ?,(t,7) correspondant a un retard donné entre la pompe et la sonde. Par transformée de
Fourier, on obtient EZ,,(w,7) dont le module devrait étre égal au spectre mesuré FZ,, (w, 7).
Pour s’en assurer, on substitue le module de £ (w,7) par la mesure et on garde la phase
du champ inchangée. Une nouvelle estimation du champ est calculée et on répete l'opéra-
tion de substitution avec le spectre de référence. On passe ensuite & une autre valeur de .
Le principe de 'algorithme est représenté par la figure 2.11. Lors de la premiere itération,

Pestimation du champ est construite a partir d’une phase spectrale nulle, soit

Balt) = TF |\/F|
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(a Sortie: b
) m;;lle:re ( ) /-' } Tn

phase w
Propagation \ . \
Entree du spectre directe /> 3
de reference I
et d'une estimation
de la phase initiale !
Substitution A 1,
du spectre
Propagation propage w )
ill:vfrse ~ M itérations

FI1G. 2.11 - Schéma de l’algorithme de recherche de la phase

On démarre donc & partir de 'impulsion la plus courte possible (limitée par transformée de

Fourier, voir annexe B).

2.3.2 Impulsion généralisée

Afin de tester I’algorithme de recherche de phase, on utilise une impulsion généralisée qui
permet de générer de nombreuses impulsions différentes a partir de quelques parameétres. On

part d’une enveloppe temporelle composée d’une gaussienne ou d’un train de n, gaussiennes

e(t) = zg;\/s—iexp [——41112 (%)2}

T est la largeur & mi-hauteur en intensité de chacune des gaussiennes et s; leur intensité.
Une phase temporelle ¢(t) est ensuite ajoutée, elle comprend les termes d’ordre 2 & 4 ainsi

que I"automodulation de phase

¢(t)—a<t>2+b(i>3+ (t>4+ le(t))?
—I\T T) T\T) T4
Par transformée de Fourier, on obtient

+oo . .
Gv) = / e(t)e Ve gt

auquel on associe une phase spectrale pour obtenir le champ de I'impulsion dans le domaine
des fréquences E(v)

E(v) = G(v)et™
avec £(v) = u(vT)® 4+ v(vT)* + z(vT)°. Dans le domaine temporel, I'impulsion & retrouver

est donnée par

E()= [ T Bv)e™dy

-0
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Chaque impulsion est donc définie par huit coefficients de phase et par un coefficient d’in-
tensité. La quantité de phase non linéaire acquise est donnée par le coeflicient ¢4, de sorte

que pour un retard 7 entre la pompe et la sonde, le champ apres interaction vaut

E*(t,7) = E(t) exp (igmea E(t — 7))

On peut donc construire les spectres simulant ’expérience en calculant pour chaque valeur

de 7 le carré du module de la transformée de Fourier de E*(t,7)

+o0 : 2
Fz(l/,T) -— I/ Ez(t,r)e%’”tdt

Il ne reste plus alors qu’a utiliser ces données dans ’algorithme de recherche de la phase.
On peut alors vérifier la convergence de la procédure et identifier éventuellement les cas qui

posent probleme.

2.3.3 Cas tests et performances

Le nombre d’impulsions généralisées que 'on peut générer est infini et il faut donc dé-
finir quelques cas caractéristiques pour tester les capacités et les limites du programme de
recherche de phase. Il est par exemple intéressant de connaitre ’amplitude maximum accep-
table d’une phase purement parabolique (tous les coefficients nuls sauf a). On peut également
considérer le cas d’une impulsion ayant déja subi de 'automodulation de phase avant la me-
sure ou encore celui d'une double impulsion. Tous ces cas sont résumés dans le tableau 2.2.
La qualité de la convergence de ’algorithme est jugée a partir de l’erreur E entre le spectro-
gramme calculé et celui qu’on doit retrouver. E est définie sur tout le spectrogramme soit
sur DIMxN pixels ou DIM est la dimension des tableaux pour la transformée de Fourier et

N le nombre de spectres pris en compte. On a alors

DIM N 412
\ Z [chal V]aTk - 'Fsol(VjaTk)[ ]
1=1 k=1
E= DIM N ;
Z Z ‘Fsol(l/ka)l
j=1 k=1

Le temps nécessaire pour faire 300 itérations en traitant 64 spectres échantillonnés sur 64

points est de I’ordre 2 minutes sur une station de travail Hewlett-Packard (de type HP735/99)
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T, t;, s; coefficients #0 gmeq DIM N  itérations erreur

chirp 8,0,1 a=10 1 64 64 300 2.0x10718
seul a=-8 1.0x10"1¢

automodulation 16,0,1 b=0.3,c=1,q=2 1 128 128 300 1.7x10-13

de phase b=0.3, c=1, q=4 6.2x10"12
double 8, 24-16i, a=1, c=-1 2 64 64 300 2.9x10713
impulsion 1
phase 8,0,0 1 64 64 10 9.0x10-17
constante

TAB. 2.2 — Cas tests: paramétres et performance de l’algorithme

en temps partagé. Nous n’avons pas rencontré de cas ou l'algorithme ne parvenait pas a
retrouver 'impulsion c’est-a dire que le taux de convergence est toujours trés bon (erreur
inférieure & 1071°) et qu’on ne rencontre pas de cas ambigus.

La question de l'unicité de la solution pour ce type de probleme (trouver une fonction
dont on ne connait que le module de la transformée de Fourier) a été tres étudiée. En effet,
c’est un probléme courant en traitement d’images. On peut tout d’abord écarter certains cas

d’ambiguités sans importance. En effet, si E(t) est solution du probleme alors:

- E(t) exp(igo) ou g est une constante
— E(t-to) ou to est une constante

sont aussi des solutions. Ensuite, ce probléme revient & étudier la factorisation d’un polynéme
complexe lorsque 'on considére la transformée de Fourier d’une fonction échantillonnée de
maniére discréte [42]. Les auteurs montrent que I'unicité de la solution dépend de l’existence
et/ou des propriétés des racines de ce polynéme. Si la fonction que I’on cherche a retrouver
ne dépend que d’une seule variable, c’est aussi le cas pour le polynéme que I'on étudie.
Les polyndémes d’une seule variable complexe sont toujours factorisables en un produit de

polynémes du premier degré et il n’y a unicité de la solution que si toutes les racines sont
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de module égal & un, ce qui n’est généralement pas la cas. Si la fonction dépend de deux
variables comme c’est le cas ici (on cherche & retrouver f(t,7) = e(t) exp(igmed|e(t — Y).

on obtient un polynéme de la forme

DIM N

p(z,w)= 3 Y fipw"

7=1 k=1

ot fjx est la valeur de la fonction f au point (t;,7%). z et w sont donnés par

z = exp(2irdu)

w = exp(2irdw)

avec u et v les variables conjuguées de t et T et d; le pas d’échantillonnage en t et 7. Du fait
du degré élevé du polynéme et puisque les termes en z et en w ne sont pas séparés, il est

improbable que p puisse étre factorisé ce qui entraine I’unicité de la solution.

Représentation des solutions

On voit d’apres ce qui précéde que I’on peut représenter une méme impulsion d’une infinité
de fagons, il faut donc choisir une représentation univoque des solutions obtenues. Celles-ci
sont définies & une constante de phase pres et on peut choisir arbitrairement 1’origine des
temps. C’est pourquoi, de toutes les solutions possibles, on ne garde que celle pour laquelle le
maximum de |E(t)|? est situé en t=0 et dont la phase en t=0 est nulle (E(t) est ’enveloppe
temporelle lentement variable du champ électrique de I'impulsion) comme on le voit figure
2.12-a. L’enveloppe spectrale (figure 2.12-b) est centrée sur une fréquence dont la valeur est
fixée par la mesure. On choisit de plus d’annuler la dérivée de la phase temporelle en t=0.
Ces deux conditions fixent la valeur de la fréquence porteuse de ’onde électromagnétique.
On peut alors obtenir le champ électrique (figure 2.12-c) exact en temps.

Enfin dans les cas expérimentaux, il est aussi intéressant de comparer les courbes de
variations du centre de gravité mesurées et retrouvées par l’algorithme ainsi que les spectro-
grammes mesurés et calculés. En effet, cela permet de vérifier a posteriori que 'impulsion

possede la bonne durée et que les spectres sont bien retrouvés.
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FIG. 2.12 — Représentations possibles des solutions (ezemple expérimental): a) enveloppe

temporelle, b) enveloppe spectrale, c) champ €lectrique
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2.3.4 Role du parametre gneq

Un parametre important de I’algorithme est le parameétre gneq qui représente la quantité
de phase non linéaire maximale que peut accumuler le faisceau sonde au cours de I'interaction

avec le faisceau pompe dans 1’échantillon non linéaire. Les valeurs que peut prendre gm.q sont

10° —— gmed=0,125
— qmed=0,25
s -=--- gmed=0,5
10° ——- gmed=1
—«=— gmed=2
107 gmed=4
% 10‘9 \
® 10-11
10"
10-15
\\-u.--n.-.. S ww—- v,
10-17 .

0 100 200 300
nombre d’iterations

FiG. 2.13 — Influence de la valeur de Gmea sur la convergence de [’algorithme (impulsion

simple avec T=8, a=3, DIM=6/, N=6)

typiquement comprises entre zéro et quelques unités. En effet, gmes doit étre strictement
positif sinon il n’y a pas d’effet non linéaire. D’autre part, gmeq ne doit pas dépasser la valeur
pour laquelle le faisceau de pompe subit les effets de ’autofocalisation. On voit sur la figure
2.13 que la convergence de ’algorithme est la plus rapide lorsque gmeq est compris entre 0,5
et 1. Le taux de convergence est encore acceptable pour gue=0,25 mais il faut beaucoup
d’itérations pour atteindre ’erreur minimale dés que 1’on passe en dessous du seuil de 0,125.
650 itérations sont nécessaires lorsque g¢neq=0,125 et il en faut un peu plus de 1000 quand

gmea=0,1. De plus, travailler avec un effet non linéaire trés faible rendra la méthode tres
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Fia. 2.14 — Influence de l’erreur sur gmeq sur la convergence de [’algorithme

sensible au bruit de mesure.

Lorsque 1’on traite des données expérimentales, on ne connait pas la valeur exacte de
gmea et il faut donc procéder par essais successifs. Cependant, si on trouve une valeur qui
convient, on peut étre raisonnablement certain que c’est la seule valeur possible. En effet, on
peut voir sur la figure 2.14 que l'erreur n’est minimisée que pour la bonne valeur de gmeqs. Une
variation de 1% sur la véritable valeur de ce parameétre fait passer I’erreur sur I’ensemble
des spectres de la précision machine & environ 107%. De plus, la courbe de la figure 2.14
ne présente pas de minimum local, il semblerait donc qu’il y a unicité de la valeur de gned
qui permet de retrouver 'impulsion. Enfin, on dispose d’une indication sur celle-ci grace a
la courbe des variations des centres de gravité des spectres apres interaction. En effet, en

utilisant équation 2.2.13, on montre que l'amplitude de cette courbe est proportionnelle a
q > p

Gmed-
Déterminons les parametres qui permettent d’estimer a priori la valeur de la phase non
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linéaire maximum accumulée par la sonde. Dans le modele mono-dimensionnel, gmeq est

donné par
4
Gmed = 20z

A
ot I, est l'intensité créte de I'impulsion de pompe et z la distance d’interaction entre les

faisceaux. Si on considere une répartition gaussienne de 'intensité a la fois en temps et en

espace, I, est reliée a ’énergie E de I'impulsion par

=42 L (2.3.15)

7['% Tw2 .
avec T la largeur temporelle a mi-hauteur en intensité et w le col du faisceau. On a donc

2
vr AT (2.3.16)

T 161n2 ngz

Le tableau 2.3 donne la valeur de ’énergie par impulsion nécessaire pour avoir gmes = 1

taille du faisceau énergie
(w en millimetres) par impulsion

5 21 mJ

1 0,85 mJ

0.1 8,5 ud

TAB. 2.3 - Energz’e par impulsion nécessaire pour obtenir gmeqs=1 pour une impulsion de 100

femtosecondes ¢ 800 nanomeétres aprés interaction dans 500 um de silice (ng=3 10~ cm? /W)

pour une impulsion de 100 femtosecondes a 800 nanometres apres interaction dans 500 um
de silice (nz=3 10~¢cm?/W).

Nous avons constaté plus haut que lorsque l’algorithme converge on obtient la valeur
de gmeq- D’apreés Iéquation 2.3.15, on peut exprimer l'intensité créte I, de I'impulsion en
fonction de ce parametre des lors que ’on connait l'indice non linéaire du milieu et la

distance d’interaction. On a alors
_ /\qmed

4rngz

I,
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La difficulté peut résider dans 1’estimation de la longueur d’interaction car les deux faisceaux
pompe et sonde font généralement un angle entre eux. En tout cas, I'ajustement du para-
metre ¢meq pour obtenir la meilleure convergence possible de 'algorithme permet d’estimer

'intensité créte de I'impulsion.

Simulation des différentes sources de bruit

1l existe toujours un bruit de mesure sur les spectres mesurés lors des expériences. Pour
un détecteur dont la dynamique est de 16 bits, ce bruit est de quelques coups au maximum

(typiquement moins de 10) ce qui correspond a une amplitude de bruit d’au moins 0,015%. On

1 0-‘ T T T T T
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H
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-10 -5 0 5 10
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FIG. 2.15 — Influence des fluctuations en intensité (alternance traits-points), de lincertitude
sur la mesure du retard (points) et du bruit de mesure de l'intensité spectrale (trait plein).

Les trois sources de bruit cumulées donnent la courbe en trait discontinu clair

voit I'influence d’un bruit de 0,1% dans I’intensité spectrale sur la convergence de ’algorithme
g g

sur la figure 2.15. L’erreur la plus basse obtenue (de l'ordre de 107° est assez nettement
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supérieure 4 la limite imposée par l'erreur d’arrondi de I'ordinateur (de l’ordre de 1071°
en double précision). De plus, la courbe de I'erreur en fonction de 'écart au gmeq vrai est
beaucoup moins piquée que celle que l'on obtient en absence de bruit (figure 2.14). Nous
avons également étudié l'influence de l'incertitude sur la valeur du retard entre I'onde de
pompe et I’onde de sonde ainsi que !'influence des variations tir a tir de 'intensité crete
de 'impulsion de pompe. En effet, le retard est modifié en déplagant un élément optique a
Paide d’un moteur pas a pas et le pas de ce moteur n’est pas exactement le méme sur toute
la longueur de déplacement. Il en résulte une incertitude sur la valeur de 7 qui est fixée a
2% dans ’étude numérique. Enfin, nous avons considéré que l'intensité créte du laser peut
varier de 10% d’un tir laser & un autre. Comme on peut le voir sur la figure 2.15, chacune
des sources de bruit prise séparément empéche 'erreur d’atteindre la limite théorique. Enfin,
les trois sources de bruit sont ajoutées ce qui dégrade encore un peu plus les performances

de I’algorithme de recherche de la phase mais I’erreur est encore inférieure & 107%.
L’algorithme mis au point pour la recherche de la phase est simple, rapide et résistant au
bruit, nous pouvons donc passer a I’application expérimentale de la technique de caractéri-

sation d'impulsions.

2.4 Résultats expérimentaux

Nous allons commencer par présenter le dispositif utilisé pour les expériences. Ce dispositif
est assez compact ce qui permet de fixer les éléments optiques qui le composent sur une
plaque de métal et de le déplacer afin de caractériser différentes sources laser amplifiées du
laboratoire d’optique appliquée. Les mesures effectuées sur trois des chaines laser disponibles

sont ensuite présentées.

2.4.1 Dispositif pour la mesure de phase

Le faisceau du laser est divisé en deux parties, une intense (la pompe) et une peu intense
(la sonde). Cette séparation peut étre réalisée de plusieurs facons. Par exemple, on peut
envoyer le faisceau sur une lame dont les coefficients de réflexion et de transmission sont
connus. En général, pour une lame de verre nue et lorsque 1’angle d’incidence sur celle-ci

est faible, environ 4% de la lumieére est réfléchie et le reste est transmis ce qui produit
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naturellement deux faisceaux d’intensités différentes. La séparation peut aussi étre spatiale
puisque la répartition d’intensité dans le faisceau est proche d’une gaussienne. Dans ce cas,

le centre est pris comme pompe et une partie de la périphérie sert de sonde.

Il faut ensuite pouvoir décaler dans le temps une voie par rapport a I’autre. La technique
la plus courante est de faire parcourir aux faisceaux deux trajets de longueurs différentes.
En effet, dans le vide ou Iair, la lumiére met 100 femtosecondes pour couvrir une distance
de 30 pm. On voit alors qu'une mécanique dont la précision est inférieure au pm permet
d’obtenir une résolution temporelle de l'ordre de la femtoseconde au moins. Le dispositif
retenu est un interférometre soit de type Michelson, soit de type Mach-Zender, dont un des
bras est de longueur variable. Un moteur pas & pas permet de changer la différence de chemin
entre les deux bras.

Deux configurations d’interaction ont été utilisées, l'une avec un systeme de focalisation
et I’autre sans. Dans le premier cas, les deux faisceaux sont paralleles et I'interaction a lieu
au foyer d’une lentille sphérique ou d’un miroir sphérique légerement hors d’axe. Dans le
deuxieme, la pompe est assez intense pour qu’il n’y ait pas besoin de la focaliser. Il suffit
alors que les faisceaux se croisent dans I’échantillon non linéaire. Le montage expérimental
avec miroir de focalisation est représenté sur la figure 2.16. Si on travaille avec des faisceaux
paralléles, il suffit que les faisceaux se croisent dans I’échantillon. Les focales sont typiquement
comprises entre 100 et 200 millimetres. Dans les deux cas, on fait en sorte que la taille du
faisceau sonde soit plus petite que celle du faisceau pompe. Ainsi la sonde traverse une zone
homogene de la pompe.

Comme on peut le voir sur la figure 2.16, deux spectres sont enregistrés, le spectre de
controle et le spectre de modulation de phase induite noté spectre XPM. Le spectre de
controle sert a sélectionner différents tirs laser ayant certaines caractéristiques en commun.
En effet, chaque tir laser produit une impulsion un peu différente des autres. Par exemple,
les fluctuations d’énergie tir a tir typiques d’une chaine laser Ti:Al;O3 amplifiée sont de
'ordre de 10 %. Au cours des expériences, on ne garde que les tirs pour lesquels I’énergie et
le centre de gravité du spectre de contrdle tombent dans un intervalle prédéfini. Le spectre de
modulation de phase induite est collecté & I’aide d’une fibre optique de 200 ym de diametre.
Une lentille est utilisée pour focaliser la lumiére dans la fibre sinon la déviation induite par

la pompe [43] pourrait modifier 'efficacité du couplage dans la fibre.

Le choix du matériau dans lequel est fabriqué les miroirs que 'on utilise dans le dis-
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FIG. 2.16 - Montage expérimental pour l’acquisition en multi-coups

positif de mesure est trés important. En général, on choisit soit des miroirs diélectriques
multicouches, soit des miroirs en silice recouverts de métal. La bande passante des miroirs
diélectriques doit étre plus large que ’ensemble des spectres sinon les spectres enregistrés
seront différents de ceux qu’on devrait avoir. La figure 2.17 montre I'influence d’une bande
passante limitée c’est-a-dire lorsque le spectre passe brutalement a zéro a partir d’un certain
niveau en intensité. On voit que le contraste de I'impulsion se dégrade nettement. D’autre
part, la réflectance des miroirs métalliques varie avec la longueur d’onde (voir figure 2.18).
L’argent est mieux adapté pour le rouge et le proche infrarouge alors que I’aluminium s’im-

pose pour le bleu et le proche ultraviolet.

La question du choix du matériau a l'intérieur duquel se produit l'interaction non linéaire
se pose également. L’absorption linéaire et non linéaire doit étre négligeable et la réponse
non linéaire du milieu doit pouvoir étre considérée comme instantanée. La silice a un écart de

bandes important et I’absorption & deux photons est négligeable pour les longueurs d’onde
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intensite

temps

FIG. 2.17 - Influence de la bande passante des éléments optiques sur la dynamique d’une im-
pulsion courte. Le contraste se dégrade de plus en plus lorsque l'on coupe lintensité spectrale

de 107° jusqu’a 10~* du mazimum

qui nous concernent [44, 45]. Cependant, le taux d’absorption & deux photons de la silice
augmente lorsque la longueur d’onde décroit. Ainsi elle vaut 0,05 cm/GW a 266 nanometres
[45] ce qui correspond & une absorption d’environ 40 % apres un centimetre de propagation
pour une impulsion incidente d'intensité créte égale a 1,4x10"" W/cm?®. Son influence sur la
propagation des différentes ondes interagissant dans le milieu est alors loin d’étre négligeable.
Il faut donc certainement utiliser d’autres matériaux tels LiF ou MgF, pour ces longueurs
d’onde. Le temps de réponse de la polarisation du troisieme ordre doit aussi étre tres petit
devant la durée des impulsions que 'on veut caractériser. Pour la silice, il est estimé a 0,2 ‘
femtoseconde [46, 47] et c’est donc bien le cas. Il faut enfin pouvoir négliger l'influence de la
dispersion de vitesse de groupe, c’est pourquoi une lame de seulement 500 pym d’épaisseur

est utilisée dans la plupart des expériences présentées.




68 2. RECHERCHE DE LA PHASE D’UNE IMPULSION ULTRACOURTE

100
T
- 7 p

_ i
® 80 i 4
by f
=
£ i .
S —— Aluminium
8 60 - - Argent
=
(5]
=)
19)
£
® 40 + g
3]
g
] -
% \\
& 20 r \ i

0 H ! 1 "

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

longueur d’onde (um)

FI1G. 2.18 — Réflectance en incidence normale de miroirs aluminium et argent en fonction

de la longueur d’onde

2.4.2 Validation de la méthode

Un moyen simple de tester une méthode de caractérisation d’impulsions ultracourtes est
d’ajouter une phase connue entre 2 expériences. Une facon de le faire est de mesurer la
phase et "amplitude d’une impulsion avant et apres propagation dans un échantillon dont

les propriétés (dispersion de vitesse de groupe, indice non linéaire ...) sont connues.

Il est aussi possible de changer la phase introduite par le compresseur d’une chaine am-

plifiée. En effet, si on développe cette phase en série de Taylor, on obtient [48, 49]

p(w) = -i; ¢ wp) % (w — wp)? + é @ (wg) x (w - wp)? (2.4.17)

avec .
Lo

(@) ) = A0
¢ (wo) mcid? cosd 0
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et
3 Ao sin @
(3) -2 20 (2)
(o) [H dcosw]‘P (o)

Wo

ot d est la période des réseaux de diffraction, L la distance entre les réseaux et 6 'angle
de diffraction. On a mesuré I'impulsion produite par la chaine laser pour deux écartements
des réseaux différant de 1,5 millimetre. Les impulsions retrouvées sont montrées sur la figure
2.19. La figure 2.19-ab montre les intensités et les phases temporelles et spectrales lorsque que
le compresseur est proche de I'optimum (phase spectrale constante). On retrouve les mémes
grandeurs sur la figure 2.19-cd mais apres avoir écarté les deux réseaux du compresseur de
1,5 mm. La méthode de caractérisation des impulsions donne des résultats satisfaisants si la
différence de phase mesurée entre les deux expériences est proche de celle prédite par ’équa-
tion 2.4.17. C’est le cas comme on peut le constater sur la figure 2.20. La phase introduite
par le compresseur est calculée avec les parametres suivants: L = 51,6 cm, d = 500 nm et

6 = 46,87° pour une longueur d’onde centrale située a 803 nm.

2.4.3 Caractérisation de chaines laser amplifiées du LOA

Au cours de ma theése, l'occasion m’a été donnée de travailler sur plusieurs chaines laser
amplifiées utilisant le saphir dopé au titane (Ti:Al;O3) comme milieu amplificateur. Les
deux premieres fonctionnent & un taux de répétition de 10 Hertz et la derniére au kiloHertz.
Pour les trois installations. I’amplification est réalisée sur des impulsions temporellement
étirées. Elles sont ensuite recomprimées avant d’étre utilisées par les expérimentateurs. Les
expériences réalisées a l’aide de ces lasers couvrent de nombreux domaines tels que par

exemple la physique des plasmas ou la génération d’harmonique d’ordre élevé.

Salle verte

La premiere source laser sur laquelle il m’a été donné de travailler est un exemple typique
de ce qui est bien maitrisé dans la technologie des sources femtosecondes amplifiées. Le
systeme comporte un oscillateur produisant des impulsions d’une durée d’environ 90 femto-
secondes, un étireur a doublet, un amplificateur & dérive de fréquences (CPA) a deux étages
(8 passages et 4 passages) et un compresseur. On obtient alors des impulsions d’environ 120
femtosecondes de durée pour une énergie maximale de 60 millijoules avec un spectre centré

autour de 800 nanometres. Le taux de répétition du systeme est de 10 Hz [50].
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FI1G. 2.20 — Différence de phase induite par 'écartement des réseaur du compresseur: théorie

(trait pointillé) et mesure (cercles)

Nous avons mesuré le profil temporel des impulsions produites par ce laser (figure 2.21).
L’interaction pompe-sonde a été réalisée dans une lame de silice (suprasil) de 500 um d’épais-
seur et 1'énergie par impulsion dans le faisceau pompe utilisée est de 16 microjoules. Les fluc-
tuations tir & tir de l'intensité sont de ’ordre de 10% mais la sélection des tirs lasers selon
leur énergie et selon le centre de gravité du spectre de controle permet d’obtenir une mesure
assez homogene comme on peut le voir sur la courbe de variation du centre de gravité du
spectre de la sonde 2.22. La phase spectrale retrouvée est presque constante, les impulsions
sont donc presque limitées par transformée de Fourier. Leur largeur & mi-hauteur en intensité
est de 125 femtosecondes. De plus, les spectrogrammes de la figure 2.23 sont proches de la

forme "en trefle & quatre feuilles” qui correspond a ce type d’impulsion.

Nous avons également caractérisé les impulsions que I’on obtient dans le proche ultravio-

let (A=400 nanometres) par doublage de fréquences dans un cristal non linéaire. Le cristal
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Fi1G. 2.22 - Courbe de variation du centre de gravité pour une impulsion a 800 nanométres:

mesurée (carrés) et calculée en utilisant 'impulsion retrouvée par ['algorithme de recherche
de la phase (trait plein)
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F1G. 2.23 - Spectrogrammes obtenus avec le laser 0.5 TW (salle verte): a) mesuré, b) calculé

en utilisant impulsion retrouvée par l’algorithme de recherche de la phase

utilisé est du borate de 8-Barium (BBO) et fait 500 ym d’épaisseur. Le doublage a été réalisé
en configuration de type I en géométrie colinéaire. Un filtre passe-bande permet de séparer
le rayonnement ultraviolet de I'infrarouge. Par ailleurs, les conditions de I’expérience sont les

meémes que pour la mesure du fondamental. La figure 2.24 montre la courbe des variations

g, (THz)

L L .
-1000 -500 0 500 1000
retard (fs)

FIG. 2.24 — Courbe de variation du centre de gravité pour une impulsion a 400 nanométres
générée par doublage de fréquences du laser 0,5 TW dans un cristal de BBO de 500 um

d’épaisseur: mesurée (carrés) et calculée en utilisant 'tmpulsion retrouvée par ’algorithme
de recherche de la phase (trait plein)
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du centre de gravité du spectre de la sonde en fonction du retard entre pompe et sonde ce qui
fournit déja la dérivée de I’autocorrélation. Celle-ci n’est pas facile & obtenir & ces longueurs
d’onde car le doublage de fréquences étant un phénomene non linéaire d’ordre deux, les fluc-
tuations tir a tir de 'intensité du rayonnement ultraviolet sont encore plus importantes que
celles de la source laser elle-méme. La sélection des tirs lasers est donc plus restrictive que

pour une mesure dans le proche infrarouge et le temps d’acquisition est rallongé. Cependant,

frequence (THz)
frequence (THz)

-200 0 200 -200 ] 200

a) retard (fs) b) retard (fs)

FI1G. 2.25 — Second harmonique du laser 0,5 TW (salle verte) obtenue par doublage de fré-
quences dans un cristal de BBO de 500 um d’épaisseur: a) spectrogramme mesuré, b) spec-

trogramme calculé en utilisant I"impulsion retrouvée par Ualgorithme de recherche de la phase

Iaccord entre le spectrogramme mesuré (figure 2.25-a) et le spectrogramme retrouvé (figure
2.25-b) est bon. La figure 2.26 montre les enveloppes retrouvées apres traitement des don-
nées. On peut remarquer qu’il reste une phase parabolique résiduelle qu’il serait possible

de précompenser en laissant volontairement une phase résiduelle de signe opposé sur 1’onde
fondamentale.

Salle jaune

Le Laboratoire d’Optique Appliquée posséde un des lasers les plus intenses et les plus
puissants au monde. En effet, le laser de la salle jaune peut produire toutes les dixiemes de
seconde (a 10 Hz) des impulsions dont la durée est de 26 femtosecondes et I’énergie de 780

millijoules ce qui représente une puissance de 30 térawatts et permet d’atteindre un intensité



2.4 RESULTATS EXPERIMENTAUX 75

Intensite (u. a.) et phase (rad)
Intensite (u. a.) et phase (rad)

0 T

L . e
-400 -200 0 200 400 395 400 405
temps (fs) longueur d’onde (nm)

a) b)

FiGa. 2.26 — Enveloppe retrouvée pour le second harmonique du laser 0,5 TW a) dans le
domaine temporel (intensité en trait plein et phase en pointillés), b) dans le domaine spectral
(intensité mesurée en trait plein, retrouvée par ’algorithme (cercles) et phase en pointillés).

Ces résultats correspondent auz spectrogrammes de la figure 2.25

supérieure a 10'® W/cm? en focalisant [51]. A ces intensités, il est nécessaire de travailler sous
vide & partir de la recompression des impulsions amplifiées. Cette chaine laser possede trois
étages d’amplification, 10 % de I’énergie est prélevée apres le deuxiéme étage d’amplification
et recomprimée a ’écart du faisceau principal. L’énergie par impulsion est alors d’environ

10 millijoules ce qui permet de travailler a pression normale.

Nous avons tout d’abord caractérisé les impulsions obtenues grace a cette source en utili-
sant toujours le méme appareillage. On peut noter la présence d’une phase spectrale résiduelle
de faible amplitude (figure 2.27-b) ce qui donne des impulsions de 30 femtosecondes de largeur
soit un peu plus que le minimum possible qui est de 26 femtosecondes. Les spectrogrammes

correspondants (mesuré et recalculé) sont montrés sur la figure 2.28.

Une maniere de mesurer le contraste d’une impulsion femtoseconde avec une grande dy-
namique est de produire ’harmonique trois du laser en faisant interagir dans un cristal non
linéaire un faisceau a la fréquence fondamentale et un faisceau a la fréquence double obtenue
dans un cristal non linéaire tel que le BBO ou bien le KDP. Le contraste maximum que
’on peut obtenir dépend des durées relatives des impulsions & w et a 2w [52]. La durée des
impulsions & 400 nanometres dépend principalement de ’épaisseur du cristal. En effet, la

différence entre les vitesses de groupe pour le fondamental et I’harmonique fait que les deux
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FIG. 2.27 - Salle jaune: enveloppe retrouvée a) dans le domaine temporel (intensité en trait
plein et phase en pointillés), b) dans le domaine spectral (intensité mesurée en trait plein,

retrouvée par l’algorithme (cercles) et phase en pointillés).
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FIG. 2.28 - Spectrogrammes obtenus avec le laser 25 TW (salle jaune): a) mesuré, b) calculé

en utilisant l'impulsion retrouvée par l’algorithme de recherche de la phase
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se décalent et la durée de I'impulsion harmonique est proportionnelle a 1’épaisseur du cristal
L. D’autre part, le rendement de conversion est lui aussi proportionnel a L, il faut donc trou-

ver un compromis entre durée et rendement. Nous avons tout d’abord mesuré la dérivée de

g, (THz)

L . L .
-200 -100 0 100 200
retard (fs)

F1G. 2.29 - Courbe de variation du centre de gravité pour une impulsion a 400 nanométres
générée par doublage de fréquences du laser 25 TW dans un cristal de BBO de 200 pum
d’épaisseur: mesurée (carrés) et calculée en utilisant l'impulsion retrouvée par lalgorithme

de recherche de la phase (trait plein)

’autocorrélation. La figure 2.29 montre ce que l’on obtient avec un cristal de BBO épais de
200 um. Afin d’éviter 1’élargissement de I'impulsion a travers un filtre en verre coloré, nous
avons utilisé une suite de quatre réflexions sur des miroirs dichroiques (90 % de réflexion
autour de 400 nm et 10 % autour de 800 nm). Les fluctuations tir a tir de la source secon-
daire étaient assez importantes et les courbes de variations du centre de gravité du spectre
de la sonde ainsi que le spectrogramme mesuré (figure 2.30-a) sont assez bruités. Comme
le montrent les spectrogrammes (mesuré et calculé), le spectre (figure 2.31-a) et 'impulsion
(figure 2.31-b) retrouvés présentent une phase quadratique et I'impulsion dont la durée est

de 42 femtosecondes pourrait étre comprimée par pré- ou post-compensation de cette phase.

Chaine au kiloHertz

Le taux de répétition des chaines laser amplifiées varie grandement en fonction de I’énergie

par impulsion. En effet, plus celle-ci est grande, plus les effets thermiques dans les composants
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FI1G. 2.30 - Second harmonique dans un cristal de BBO de 200 um: a) spectrogramme mesure,

b) spectrogramme calculé en utilisant impulsion retrouvée par Ualgorithme de recherche de

la phase
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FiG. 2.31 - Enveloppe retrouvée pour le second harmonique du laser 25 TW a) dans le

domaine temporel (intensité en trait plein et phase en pointillés), b) dans le domaine spectral

(intensité mesurée en trait plein, retrouvée par algorithme (cercles) et phase en pointillés).

Ces résultats correspondent auz spectrogrammes de la figure 2.30
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des étages d’amplification sont importants. Pour éviter que ceux-ci ne dégradent le profil
spatial et/ou temporel des impulsions, il faut limiter la récurrence du laser. Elle varie donc
typiquement entre 1 tir toutes les vingt minutes (chaine de puissance multijoules utilisant le
verre dopé au néodyme) et quelques kiloHertz. Le Laboratoire d’Optique Appliquée dispose
d’un laser fonctionnant a | kiloHertz avec un énergie par impulsion de ’ordre de 2 millijoules.

Les chaines amplifiées & taux de répétition élevé sont tres stables et on peut le constater sur
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FIG. 2.32 — Chaine au kiloHertz: a) variation des centres de gravité mesurée (carrés) et
calculée en utilisant Uimpulsion retrouvée par Ualgorithme de recherche de la phase (trait

plein), b) specire mesuré (trait plein) et retrouvé (cercles), phase calculée (pointillés)

la courbe expérimentale de variation des centre de gravités (figure 2.32-a) qui est tres "lisse”.
Cette stabilité permet d’obtenir un bon taux de convergence de 'algorithme de recherche
de phase. On trouve des impulsions d’une durée d’environ 40 femtosecondes. La méthode
permet de mettre en évidence des rebonds situé a I’avant et & l'arriere de 'impulsion. Ces

rebonds sont dus & la qualité de surface insuffisante d’un miroir utilisé dans 1’étireur.

Nous avons également étudié l'influence sur les mesures et sur 'impulsion retrouvée de
Pamplitude de la phase non linéaire maximum accumulée par 'onde de sonde. Pour cela, il
suffit de faire varier ’énergie par impulsion du faisceau intense. Trois valeurs de I’énergie par
impulsion (3,5 uJ, 4,5 J et 5,5 pJ) ont été utilisées et la figure 2.33-a permet de vérifier
que les dérivées de Iautocorrélation mesurées sont homothétiques les unes des autres. Les

impulsions retrouvées (figure 2.33-b) ne different que tres peu les unes des autres.
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F1G. 2.33 - a) courbes de variation des centres de gravité et b) impulsions retrouvées pour
différentes valeurs de la phase non linéaire mazimum. Les dérivées de [autocorrélation sont

bien homothétiques et les impulsions retrouvées sont identiques

2.4.4 Mesure et amélioration du contraste d’une impulsion

De nombreuses expériences nécessitent un bon contraste sur les impulsions utilisées. En
effet, plus 'intensité créte Iy est élevée, plus la dynamique de 'impulsion devient importante.
Si Iy = 10 W/cm?, alors une préimpulsion d’intensité dix mille fois plus faible suffit &
ioniser une cible solide avant ’arrivée de I'impulsion principale. L’expansion du plasma créé
avant 'arrivée de I'impulsion principale modifie les conditions d’interaction. En particulier,
la densité du plasma avec lequel la lumiere interagit est plus faible que celle qui était désirée.
Ainsi les résultats d’une expérience peuvent dramatiquement changer entre une impulsion
"propre” c’est-a-dire sans satellites et une impulsion avec des satellites. Plusieurs solutions
ont été proposées pour obtenir des impulsions propres ou tout du moins améliorer le contraste
jusqu’a un niveau acceptable. Parmi celles-ci, on peut retenir le miroir a plasma, un systéme
avec un absorbant saturable et le doublage de fréquences. Le principe du miroir a plasma est
le suivant [53]: une impulsion est focalisée sur une cible solide (verre, cristal de silicium...)
et les éventuelles préimpulsions sont assez intenses pour ioniser la matiére, créant ainsi
un plasma. Néanmoins, la densité de ce plasma est inférieure & la densité critique et les
préimpulsions sont transmises & travers la cible. Au fur et & mesure que I'intensité augmente,
la densité du plasma fait de méme jusqu’a atteindre la densité critique. Le reste de I'impulsion

est alors réfléchi et I'impulsion obtenue est nettoyée des structures indésirables a I’avant du
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pic central (’arriére de l'impulsion est inchangé). Les coefficients de réflexion sont de ’ordre
50 & 60 % et la cible doit étre déplacée entre chaque tir laser. Un autre systéme possible
repose sur l'utilisation d’un absorbant saturable entre deux étapes d’amplification [54]. On
amplifie d’abord I'impulsion courte produite par oscillateur jusqu’a la limite du seuil de
dommage du milieu amplificateur. Le faisceau traverse ensuite un absorbant saturable qui
ne laisse passer que la partie la plus intense de 'impulsion, celle-ci peut alors étre amplifiée
par les techniques classiques. Cette méthode évite 'amplification dans les derniers étages de

I’émission spontanée générée dans les premiers étages.

Le doublage de fréquences est un moyen simple a mettre en ceuvre pour améliorer le
contraste d’une impulsion et convient bien pour des lasers déja existants dont le taux de
répétition est supérieur a 10 Hz. De plus, les rendements de conversion peuvent étre assez
bons (supérieurs a 10 %).

Calculons le champ & la fréquence double lorsque ’on fait du doublage de fagon colinéaire
avec une onde fondamentale polarisée linéairement. L’équation de propagation pour I'onde
harmonique s’écrit

ClEQw 1w

= @ E2eitke (2.4.18)

dz M9 C

ou Ak = 2k, — ks,. Dans le cas ot I'accord de phase est réalisé et ou ’onde a la fréquence

fondamentale n’est pas dépeuplée (approximation paramétrique), on obtient

iwy®z 9

E2w - w
N9 C

Le champ obtenu & 2w par doublage de fréquences dans un cristal non linéaire tel que le KDP
ou le BBO est donc proportionnel au carré du champ fondamental (en régime paramétrique).

Soit E,(t) =+/I (t)ei"s(t) I’enveloppe du fondamental, alors on a pour le champ harmonique:
Ea(t) = a[(t)eig(b(t)

oll o est une constante. Comparons les intensités harmoniques et fondamentales lorsque
I(t) est une gaussienne de 100 fs accompagnée d’une préimpulsion de méme durée mais
d’intensité cent fois moindre et située 250 fs avant le pic principal. On voit bien sur la figure
2.34 comment le contraste est amélioré de facon significative. De plus, on peut remarquer

que I'impulsion & la fréquence double est plus courte que celle a la fréquence fondamentale.

Un exemple expérimental est montré figure 2.35, le doublage est réalisé dans un cristal

de BBO épais de 500 ym sans focaliser le faisceau incident. Nous avons ensuite caractérisé
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a) b)
F1G. 2.34 - Impulsion gaussienne avec une préimpulsion (trait plein), impulsion obtenue par

doublage en régime paramétrique: a) échelle linéaire et b) échelle semi-logarithmique

les impulsions dans I'infrarouge et dans 'ultraviolet a ’aide de la méthode de recherche de

phase qui repose sur la modulation de phase induite. Comme on le voit sur la figure 2.35,

05 |

Intensite (u. a.)
Intcnsite (u. a.)

1000 2000

temps {fs) temps (fs)

a) b)

F1G. 2.35 - Comparaison des impulsions fondamentale (carrés) et harmonique (pointillés)

mesurées: a) échelle linéaire et b) échelle semi-logarithmique

cette méthode permet de retrouver les impulsions avec un dynamique d’environ 1 pour 10%.




2.4 RESULTATS EXPERIMENTAUX 83

Cette figure montre aussi que le contraste est bien amélioré mais I'impulsion harmonique est
plus longue que ce que prévoit la théorie du doublage de fréquences. Ceci est probablement
dii au mode de séparation des deux fréquences & l’aide d’un filtre en verre coloré (BG 39
fabriqué par Schott) qui ne laisse passer que les longueurs d’onde comprises entre 325 et 725
nanométres, ce type de verre est trés dispersif. De plus, les faisceaux pompe et sonde étaient
focalisés sur I’échantillon & ’aide d’une lentille en verre de plusieurs millimetres d’épaisseur
ce qui rajoute de la dispersion de vitesse de groupe. Comme on peut le voir sur la figure
2.36, la simulation de la dispersion de vitesse de groupe dans le filtre coloré et dans la lentille
permet de retrouver I'impulsion mesurée & 400 nm a partir du carré de celle mesurée a 800
nm. De plus, il est facile de s’écarter du régime paramétrique lorsque l'on considere des
impulsions d’une durée de 'ordre de ou inférieure a 150 femtosecondes. Il faut alors résoudre
numériquement les équations couplées qui régissent la propagation de l'onde fondamentale
et de ’harmonique en tenant compte de la différence (et éventuellement de la dispersion) de

vitesse de groupe, de la polarisation du troisieme ordre...

Enfin, on peut retenir de cette expérience que la méthode de recherche de phase avec
acquisition des données sur plusieurs tirs lasers permet de mesurer le profil temporel d'une
impulsion ultracourte avec une dynamique de quatre ordres de grandeurs. Cela a permis
de confirmer de maniére expérimentale que le doublage de fréquences améliore le contraste

d’une impulsion.

2.4.5 Acquisition mono-coup

Il est possible d’acquérir les données en un seul tir laser afin de s’affranchir des fluctuations
d’intensité tir & tir des chaines lasers & haute énergie. Pour 'acquisition multi-coups, les
différents retards entre les deux faisceaux sont obtenus en changeant la longueur d’un des
bras de Pinterférometre utilisé. Dans la configuration monocoup, on exploite les différences de
chemin optique relatives entre différentes parties du faisceau. Les faisceaux se croisent avec
un angle 6 au foyer d’une lentille cylindrique. Ils sont représentés vus de dessus figure 2.37.
Deux points séparés d’une distance d dans le faisceau test interagissent avec deux parties

différentes de la pompe espacées temporellement de 7 tel que

dsind

T

c
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F1G. 2.36 ~ Influence de la dispersion de vitesse de groupe subie par impulsion & 400 nm:
intensité ¢ 800 nm mesurée puis élevée au carré (pointillés), intensité d 800 nm mesurée puis
élevée au carré en tenant compte de la dispersion de vitesse de groupe subie & la traversée

d’un filtre coloré et d’une lentille (carrés) et impulsion a 400 nm retrouvée par Ualgorithme
de recherche de phase
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FIG. 2.37 — Acquisition mono-coup: vue de dessus du dispositif expérimental

Pour un angle 6 de 2 degrés et des faisceaux de 1 centimetre de diametre , on couvre ainsi
une plage de temps de 1,16 picoseconde ce qui est largement suffisant pour caractériser
une impulsion de durée inférieure a 200 femtosecondes. Il suffit alors de faire I’image du
foyer de la lentille sur la fente d’entrée d’un spectrometre équipé d’un détecteur matriciel.
Nous avons utilisé une caméra CCD de 256 lignes de 1024 pixels. Chaque ligne représente le
spectre a un endroit de la fente, on a donc 256 spectres d’interaction correspondant a 256
retards entre I'onde de pompe et l'onde de sonde. Notons que pour pouvoir réaliser cette
expérience, deux conditions sur les propriétés spatiales du faisceau doivent étre remplies.
Premierement, la répartition d’intensité doit étre homogene d’un bout & 'autre de la zone

d’interaction. Dans le cas contraire, cela reviendrait a faire interagir la sonde avec autant



86 2. RECHERCHE DE LA PHASE D’UNE IMPULSION ULTRACOURTE

de pompes différentes que de pixels et le probléme n’est plus soluble. Enfin, I'impulsion doit
étre la méme sur ’ensemble de la tache, sans quoi les spectres enregistrés sont dissemblables
meéme en ’absence de la pompe. Un logiciel mis au point au laboratoire par P. Rousseau
permet de visualiser les spectrogrammes avec et sans soustraction d’un spectre de référence

ainsi que la courbe de variation du centre de gravité.

La figure 2.38 montre les spectrogrammes mesurés et retrouvés en acquisition mono-coup.

500.0 500.0

0.0 0.0

Delay (fs)
Delay (fs)

-500.0 -500.0

-10.0 0.0 100 -10.0 0.0 10.0
a) Frequency (THz) b) Frequency (THz)

FiG. 2.38 - Spectrogrammes en acquisition mono-coup: a) mesuré b) calculé en wutilisant

Iimpulsion retrouvée par l’algorithme de recherche de la phase

L’échantillon non linéaire utilisé est une lame épaisse d’un centimetre de BK7. La calibration
en temps n’est pas faite en mesurant I’angle entre les deux faisceaux ce qui est trop imprécis
mais en changeant la longueur d’un des bras de 'interférometre d’une quantité é/. La courbe
de centres de gravité des spectres de 1'onde sonde doit alors se décaler d’un temps donné par
6t = 261/c. 11 suffit donc de mesurer de combien de pixels se déplace le passage a zéro de la
courbe pour obtenir la correspondance entre le numéro de la ligne et le retard entre pompe et
sonde. Les courbes de centres de gravité mesurée (carrés) et calculée (trait plein) apres cali-
bration sont montrées figure 2.39-a. On a une fenétre temporelle de 1,2 picoseconde. Comme
on peut le voir sur la figure 2.39-b, 'impulsion qui a été mesurée comporte de nombreuses
structures a l’avant. Ceci correspond & une importante phase spectrale du troisiéme ordre
(figure 2.39-d). On obtient de plus une bonne dynamique sur le profil temporel reconstruit,
d’environ trois ordres de grandeur (figure 2.39-c) comparable & celle obtenue en multi-coups.

Deux tirs différents correspondants a des énergies par impulsion presque identiques donnent
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spectrale mesurée (trait plein), retrouvée (cercles) et phase spectrale retrouvée (pointillés)
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des résultats tres proches les uns des autres (figure 2.40). Les phases non linéaires maximum

e — —

intensite (u. a.)
S
T

-1500 -1000 -500
temps (fs)

FIG. 2.40 - Acquisition mono-coup: comparaison de deuz tirs lasers (Gmed=3,15 (carrés) et
Gmed =3,30 (cercles))

correspondant a chaque impulsion sont respectivement de 3,15 et de 3,30 radians (valeur qui
minimise ’erreur dans I’algorithme de recherche de la phase). Dans les deux cas on obtient
une impulsion présentant plusieurs satellites a 'avant. Seule la profondeur de modulation

varie d’un tir a 'autre.

2.5 Conclusion

Nous avons mis au point une méthode qui permet de retrouver I’amplitude et la phase
d’une impulsion ultracourte intense. Elle utilise un algorithme simple, rapide et robuste et

a €t€ mise en ceuvre avec succes a la fois sur le plan théorique et sur le plan expérimental.
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De plus, ’acquisition des données peut étre réalisée soit en multi-coups, soit en mono- coup.
Les impulsions les plus courtes qui ont ainsi été caractérisées ont une durée d’environ 30
femtosecondes et leur profil temporel est retrouvé avec une dynamique de quatre ordres de
grandeur.

Quelles sont les limites de la méthode? La premiere contrainte est qu’il faut pouvoir
négliger I'influence de la dispersion de vitesse de groupe au cours de l'interaction pompe-
sonde. Il est possible de continuer & utiliser la silice comme milieu non linéaire pour les
impulsions dont la fréquence centrale se situe dans le proche infrarouge et ce jusqu’a des
durées de ’ordre de 15 femtosecondes. Par contre, dés que la longueur d’onde diminue, il
faut trouver un autre milieu non linéaire.

Le principe de la méthode repose sur un effet non linéaire du troisieme ordre et pour
I’obtenir, il faut posseder une source laser assez intense. Cela interdit pour linstant de
caractériser des sources (par exemple des oscillateurs femtosecondes) différentes des chaines
amplifiées. Cependant, on peut envisager l'utilisation d’'un matériau plus non linéaire la
silice, du moment que la réponse reste instantanée et que 'on peut négliger les effets de la

dispersion de vitesse de groupe.
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Chapitre 3
Autres expériences pompe-sonde

es ’ . e_son r/ u ~ ’ \ . .

Les expériences pom de résolues spectralement peuvent étre étendues a 'interaction
dans des matériaux non linéaires autres que ceux présentant de |'effet Kerr instantané. En
particulier, nous ’avons appliquée au cas d’un gaz ionisé (plasma) et de milieux Kerr mais

présentant a la fois une réponse instantanée et une réponse retardée.

Apres avoir décrit les méchanismes de I'ionisation par absorption multiphoronique en ap-
pliquant la théorie des perturbations a l'ordre le plus bas, la modulation de phase induite
dans un plasma est présentée. En particulier, nous montrons de maniere théorique et confir-
mons par 1’expérience que la mesure des centres de gravité des spectres de la sonde permet
d’obtenir la corrélation d’ordre N de I'impulsion (ou la valeur de N est liée au potentiel
d’ionisation du gaz). Les taux d’ionisation multiphotonique dans l’air et dans ’argon sont

également comparés.

Enfin, la fin du chapitre porte sur ’étude de la dynamique temporelle de la variation non
linéaire de I'indice de réfraction lorsque celle-ci possede une composante instantanée et une
composante retardée. Grace au calcul de la variation des centres de gravité des spectres de
la sonde, il est possible de séparer les deux composantes. Le cas de ’air ou la composante

retardée provient de ’excitation Raman d’un ensemble de niveaux rotationnels est étudié.
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3.1 Modulation de phase induite dans un plasma.

Ionisation

Dans ce qui suit, nous allons étudier ce qui se passe lorsque les impulsions lasers sont si
intenses que leur champ électrique maximum est du méme ordre de grandeur ou supérieur
au champ atomique. Il devient alors possible d’ioniser un gaz créant ainsi un plasma. Nous
nous plagons de plus dans le cas ou le milieu est transparent a la fréquence considérée.
L’ionisation des gaz et des solides a été et est toujours ’objet de nombreuses recherches
puisque la compréhension de ce phénomene est indispensable & la modélisation de nombreux

effets physiques comme par exemple la génération d’harmoniques d’ordre élevé dans les gaz.

Nous nous intéresserons ici a des gaz faiblement ionisés. Dans ce cas, ’apparition d’élec-

trons libres se traduit par une modification de I'indice de réfraction du milieu donnée par:

n
An = —ng— 3.1.1
o (3.1.1
ou n. est la densité d’électrons libres et N. est la densité critique définie par:
2
€omw
N = ——
e

m et e sont respectivement la masse et la charge de ’électron. La densité électronique est
une fonction non linéaire de I'intensité du laser. Ici, 'ionisation est dite non résonnante car
le milieu est transparent, méme si un accord accidentel entre deux niveaux excités reste
cependant possible. Plusieurs modeles décrivent 'ionisation non résonnante et on distingue
deux principaux régimes: celui de la multi photoionisation et celui de 'ionisation par effet
tunnel [55].

Dans le premier cas, 'ionisation a lieu par absorption simultanée de plusieurs photons. A
'ordre le plus bas en perturbation, la probabilité par unité de temps P d’arracher un électron

correspond a la probabilité d’absorber N photons et est donnée par
P=KIN

ou K est une constante qui dépend du gaz considéré. La densité d’électrons libres est obtenue

par intégration au cours du temps

no(t) = K /t ™t (3.1.2)




3.1 MODULATION DE PHASE INDUITE DANS UN PLASMA. 93

Ce modele, méme si il est tres simplifié, décrit de facon satisfaisante le nombre d’atomes
jonisés aussi longtemps que l'intensité est inférieure a une valeur précisée dans ce qui suit.
Pour obtenir une caractérisation plus précise d’un plasma, il faut tenir compte d’effets d’ordre
supérieur [56].

Pour leffet tunnel, de nombreux modeles existent (par exemple celui d’Ammosov Delone
et Kraynov dit modele ADK [55]). Le plus simple est de faire ’hypothese d’un champ statique
et de considérer un électron dans un puits de potentiel coulombien V(r). Le potentiel associé

au champ électrique E est Vg(r)=-E.r ce qui donne pour le potentiel total
Vi(ry=V(r)—E.r

Le puits de potentiel est alors transformé en une barriére de potentiel (voir figure 3.1) que

L anl

FiG. 3.1 — Ionisation par effet tunnel: V(r) potentiel coulombien, V’(r)(pointillés) potentiel

coulombien et potentiel d’un champ électrique statique. E; représente le potentiel d’ionisation

’électron peut franchir par effet tunnel.
La distinction entre les deux régimes se fait selon I'intensité du laser par rapport au po-

tentiel d’ionisation du gaz. Pour distinguer les deux régimes, on peut introduire le parametre
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7= E

avec E; le potentiel d’ionisation de I'espece considérée et @, le potentiel pondéromoteur du

de Keldysh ou parametre d’adiabaticité

rayonnement incident. La définition de ¢, donne

/ E;
=0.23y/1014 =~
7 =0.234/10 e

ou E; est exprimé en eV, I en W/cm? et A en pum. Quand 5 > 1, on se trouve en régime
multiphotonique, quand v < 1, il faut utiliser le modele de Iionisation par effet tunnel. La
transition entre les deux régimes se situe autour de v = 1 ce qui correspond a une intensité
laser de 1,3 x 10'* W/cm? dans le cas de ’argon & A = 800 nm. De plus, lorsque le champ de
P'impulsion est encore plus intense, la situation se complique car il faut considérer les effets
d’ionisation multiple ot plusieurs électrons peuvent étre arrachés au noyau. On voit en effet
sur la figure 3.2 qu’a partir d’une intensité égale a quelques 10'* W /cm?, on ne peut plus

négliger ni la deuxieme, ni la troisiéme ionisation de 1’argon.

Modulation de phase induite dans un plasma

Nous nous placons dans le cas ot un faisceau intense ionise au plus une fois les atomes ou
molécules du gaz. On sonde alors la variation non linéaire d’indice & 1’aide d’un faisceau de
faible intensité. De plus, on considére que les conditions expérimentales sont réunies pour que
'on se trouve dans le cadre du modeéle multi-photonique. La phase non linéaire accumulée
par le test vaut alors: A

s

On(t —7) = 3 zAn(t — 1) (3.1.3)

ou A est la longueur d’onde et z la longueur d’interaction entre les deux faisceaux. Il faut N
photons pour arracher un électron. c’est-a-dire que I’énergie cumulée de ces N photons doit
étre supérieure au potentiel d’ionisation du gaz considéré (a 'ordre le plus bas de la théorie
des perturbations). Les potentiels d’ionisation des gaz rares ainsi que ceux de 1'azote et de
l'oxygéne sont réunis dans le tableau 3.1. Le nombre de photons nécessaires & I’ionisation
varie avec la longueur d’onde du faisceau incident puisque 1’énergie d’un photon est donnée
par:
he

E=hy="28
YE
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Gaz Potentiel

d’ionisation (eV)

Xénon (Xe) 12,12
Krypton (Kr) 13,99
Argon (Ar) 15,75
Néon (Ne) 21.56
Hélium (He) 24,58
Azote (N,) 15,6
Oxygene (O,) 12,2

TAB. 3.1 — Potentiels d’ionisation des gaz rares, de ’azote et de lozygéne

Pour un laser saphir dopé au titane A = 0.8 ym et E = 1,55 eV. N varie alors de 8 pour le
xénon a 16 pour I’hélium. Le modele multiphotonique prédit que la densité électronique est
t
proportionnelle & / I (t")dt' et donc:
t

An(t) = ——a/ ()dt

-0

ou « est une constante positive et [(¢) = 2nosoc| Eo(t)|?. L’équation 3.1.3 devient:

> t—T1
built — 1) = —4’;0“ /_ N()dt! (3.1.4)

Comme dans le cas de la modulation de phase induite dans un milieu Kerr instantané, on
peut s’intéresser a la variation du centre de gravité du spectre de 'onde sonde en fonction
de son retard par rapport & I'onde de pompe. En utilisant le résultat de I’équation 2.2.9, on

obtient:

2z [t N
9u(7) = 9o+ oo /_w IOV (t - 7)dt (3.1.5)

La variation du centre de gravité est proportionnelle & la corrélation d’ordre N de I'impulsion.
o étant une constante positive g, (7) est toujours plus grand que go, les spectres se décalent
toujours vers le bleu (vers les hautes fréquences) comme on peut le voir sur le spectre de
modulation de phase induit par ionisation de l’air & pression atmosphérique de la figure

3.3-a. C’est un résultat bien connu dans les expériences a un seul faisceau: lorsqu’un faisceau
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FIG. 3.3 - Décalage vers le bleu: a) Spectre de modulation de phase induite dans un plasma

créé dans de l'air a pression atmosphérique. b) Spectre d’automodulation de phase dans un

[ d

plasma créé dans de l'air a pression atmosphérique. Les spectres avant propagation sont

en trait plein et ceuz aprés propagation en pointillés. On voit nettement que le marimum

d'intensité spectrale s’est déplac€ vers les longueurs d’onde les plus courtes
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est assez intense pour ioniser un gaz, son spectre est décalé vers le bleu [58, 59, 60] et on
peut aussi observer une défocalisation du faisceau dans certains cas [58, 61]. Le cas & un seul
faisceau est équivalent au retard nul et 1'équation 3.1.5 donne
2z [too
0) =go + N (t)dt >
gl’( ) gO /\W oo ( ) gO

ce qui donne bien le résultat attendu. C'est ce que I'on observe expérimentalement en foca-

lisant un faisceau laser de 5 millijoules et 120 femtosecondes dans 1’air atmosphérique (voir
figure 3.3-b).

Deux voies sont envisageables pour ’exploitation des modifications spectrales dans une
expérience de modulation de phase induite dans un plasma, la caractérisation d’impulsions

femtosecondes et la comparaison de ’ionisation dans des gsaz différents.
p

3.1.1 Caractérisation d’impulsions femtosecondes par modulation

de phase induite dans un plasma

Il peut étre intéressant de connaitre les caractéristiques temporelles d’une impulsion ul-
tracourte sans avoir recours a un algorithme de recherche de phase et si possible en temps
réel. De plus, avec le développement des sources secondaires des lasers femtosecondes ampli-
fiés, en particulier vers les courtes longueurs d’onde, les méthodes qui sont applicables dans
'ultraviolet proche ou lointain sont utiles. La modulation de phase induite dans un plasma
entre dans cette catégorie de méthode (8, 62]. Comme on I'a vu au paragraphe précédent,
on peut facilement mesurer la corrélation d’ordre N d’une impulsion. Si N est grand, I™(t)

se rapproche fortement d’une fonction § et I’équation 3.1.5 devient:

20z
9,(T) > go + /\%—/1(7)

La figure 3.4 montre 'écart entre la corrélation d’ordre N de I'impulsion et 'impulsion elle-
meme pour trois valeurs de N: 5, 10 et 15. On voit que toutes les courbes sont tres proches les
unes des autres et que N n’a pas besoin d’étre tres élevé pour obtenir une bonne information

sur I'impulsion. Pour une impulsion gaussienne de largeur T & mi-hauteur en intensité, la

corrélation d’ordre N a une largeur T'=T EJ—Vﬂ Si N=10, la différence entre T et T’ est

de 5 %. Il faut noter que la corrélation n’est une approximation de 'impulsion que si celle-ci

ne comporte pas de structure dont 1'intensité est du méme ordre de grandeur que celle du
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1.0 ' T
-~ impulsion

—-— N=5
] ® N=10
O—O N=15

Intensite et correlations
o
i

0.0 : : :
-150 -100 -50 0

temps (fs)

Fic. 3.4 — Corrélations d’ordre 5 (traits et points), 10 (carrés) et 15 (losanges) d’une im-

pulsion gaussienne (points) d’une durée de 100 femtosecondes

pic principal. La figure 3.5 montre ce qu’on obtient dans le cas d’une double impulsion. Dans
ce cas, I"V(t) n’est plus proche d’un pic de Dirac mais de deux pics séparés dans le temps et
c’est la corrélation de ces pics et de I'impulsion que ’on observe, ce qui s’éloigne notablement
de I'impulsion.

Lorsque 1’on va vers les courtes longueurs d’onde, le nombre de photons requis pour ioniser
un gaz peut diminuer notablement. Par exemple, pour I’harmonique 17 d’un laser émettant

4 800 nanometres, un seul photon suffit. L'équation 3.1.5 devient

20z [t
g,,(T) = go + :\—W o I(t)[(t - T)dt

La variation en fonction du retard entre pompe et sonde du centre de gravité du spectre
de la sonde est alors proportionnel a ’autocorrélation de I'impulsion. Il est tres difficile de
mesurer la durée des impulsions de courte longueur d’onde (A <200 nm), la modulation de

phase induite dans un plasma peut étre une solution. De plus, un algorithme de substitution
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F1G. 3.5 — Corrélation d’ordre 10 (trait plein) pour une double impulsion (cercles pleins).
La corrélation d’ordre 10 ne reproduit pas du tout la structure de I'impulsion. En effet, on

obtient trois pics de corrélation d partir d'une impulsion double

semblable a celui mis au point pour l'interaction dans un milieu présentant de Ieffet Kerr
permet, en théorie du moins, de retrouver les caractéristiques de I'impulsion (amplitude et
phase). Cela demande que l'on puisse enregistrer correctement les spectres apres interaction

et que l'ionisation ait bien lieu dans le régime perturbatif.

Démonstration expérimentale

Nous avons mesuré a l'aide de la méthode de modulation de phase induite par ionisation,
les impulsions produites par deux chaines lasers différentes, I'une dont les impulsions font
120 femtosecondes de durée et 'autre dont les impulsions font 30 femtosecondes de durée.
Ce sont les deux chaines lasers fonctionnant & 10 Hertz présentées au chapitre précédent.

Avec le premier systéme nous avons de plus modifié I’écartement des réseaux de diffraction
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du compresseur afin d’obtenir des impulsions de durées différentes. Pour chaque mesure la
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FiG. 3.6 — Caractérisation d’impulsions de durée supérieure a 120 femtosecondes par mo-
dulation de phase induite dans un plasma cré€é dans de l'air @ pression atmosphérique. b)
Compresseur optimisé (distance entre les réseaur Lo=51,6 cm), a) L=Lo-1 mm et ¢) L=Lo+1

mm

distance entre les réseaux varie d’un millimetre. La figure 3.6-b correspond a I'impulsion la
plus courte et on a rapproché (écarté) les réseaux du compresseur pour la figure 3.6-a (b).
L'énergie par impulsion est de 3,2 millijoule pour les impulsions les plus longues et de 1,6

millijoules pour 'impulsion la plus courte.
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Cette méthode sapplique aussi pour des impulsions courtes et nous avons mesuré des
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FIG. 3.7 - Caractérisation d’impulsions de 30 femtosecondes de durée par modulation de

phase induite dans un plasma créé dans de l'air & pression atmosphérique

impulsions de 30 femtosecondes. Ces durées sont parmi les plus courtes qu’il soit possible de
mesurer a ces longueurs d’onde en restant dans le domaine de validité du modele multipho-
tonique. En effet, le spectre d'une impulsion d’une durée inférieure & 30 femtosecondes est
tres large. De plus, il suffit de 10 photons 4 850 nanometres pour étre au dessus du poten-
tiel d’ionisation de I’argon et de 12 photons & 750 nanométres. On constate alors que, dans
ces conditions, le modeéle multiphotonique n’est plus adapté et qu’il faut utiliser un modele
plus général. Méme dans ce cas, l'ionisation reste un phénomene qui induit une variation
temporelle d’indice de réfraction que I'on peut approcher par une fonction de Heaviside.
On observe I'ionisation uniquement lorsque I’intensité de ’onde de pompe est assez grande
pour arracher des électrons aux atomes (ou molécules) du gaz. De plus, on cherche a toujours

se placer en régime multiphotonique. Par conséquent, la dynamique sur 'impulsion retrouvée
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est comprise entre ces deux limites. Dans le cas de l'argon par exemple, l'ionisation est
négligeable en dessous de quelques 10'® W/cm? et pour éviter le régime tunnel, on garde
I'intensité en dessous de 10'* W/cm? [57]. En effet, on constate a I'examen de la figure 3.2
que pour des intensités supérieures, le nombre d’ions et donc d’électrons produits n’est plus
une fonction de l'intensité a la puissance N (la courbe en échelle logarithmique n’est plus
une droite). On aura donc au mieux une dynamique d’un peu plus d’un ordre de grandeur

comme on peut le voir sur la figure 3.8. Nous avons comparé les résultats obtenus par cette

~~ :.\
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Fi1G. 3.8 - Dynamique de la mesure par modulation de phase induite dans un plasma

méthode et par celle du chapitre 2. Les fluctuations tir a tir de 'intensité du laser induisent
des fluctuations tres grandes dans la mesure puisque on a affaire a un phénomene non linéaire
d’ordre élevé. Il faut aussi éviter une deuxieme ionisation car celle-ci est décalée en temps par
rapport a la premiere. La variation non linéaire d’indice n’est alors plus proportionnelle a une
fonction de Heaviside mais a la somme de deux fonctions de Heaviside décalées dans le temps.

On peut s'interroger sur ce qui se passe dans le cas ou le gaz est ionisé au plus une seule
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FiG. 3.9 -~ Comparaison des impulsions retrouvées par modulation de phase induite dans de

la silice (trait plein) et dans un plasma (cercles)

fois mais ou il faut utiliser le modele de I'ionisation par effet tunnel. Considérons le cas de
'argon et d’'une impulsion pompe gaussienne de 30 femtosecondes. On constate que lorsque
I'intensité créte augmente. on s'éloigne de plus en plus d’une fonction de Heaviside. On
observe aussi cette tendance sur les résultats expérimentaux lorsque I'on augmente 1’énergie
(et donc I'intensité) du faisceau pompe en gardant tous les autres parametres constants. On

voit sur la figure 3.11 que la courbe mesurée est plus large quand on augmente 1’énergie.

3.1.2 Comparaison de 'ionisation dans I’argon et dans 1’air

Les probabilités d'ionisation multiphotonique sont difficiles a estimer. Cependant, il est
important de les connaitre afin de valider les modeles théoriques. Nous allons montrer que

la méthode décrite au paragraphe précédent permet de comparer les taux d’ionisation pour
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FIG. 3.10 — Dynamique de [’ionisation tunnel en fonction de l’intensité créte

différents gaz.
Exprimons la variation du centre de gravité du spectre de la sonde en fonction de la
densité électronique n.(t). Les équations 2.2.9 et 3.1.1 donnent

NoZ +oo ; 2dn (t —7)

gV(T)=90+W>\Nc oo \ O( )I dt dt

Faisons 'approximation que n.(t) est une fonction de Heaviside, on a alors
ne(t) = nl* H(t)

et

dne(t)  mar
el 5(t)
On a alors ,
= E A mazxr
9.(7)=go+ noz|Eo(7)|" m (3.1.6)

WA N.
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FIG. 3.11 - Variations du centre de gravité de la sonde a différentes énergies Ey (carrés) et

E, (cercles pleins) avec E, > F,

On voit bien que deux mesures réalisées avec la méme impulsion laser mais des gaz différents

permet de comparer les taux d'ionisation maximum atteints.

On peut aussi, si on connait le profil temporel de 'impulsion, retrouver la fonction n.(t)

grace a une déconvolution. Cependant, cette technique est trés sensible au bruit de mesure.

Nous avons comparé de fagon expérimentale I'ionisation dans 1’air et dans ’argon & pres-
sion atmosphérique a I’aide d'impulsions de 30 femtosecondes et de 120 femtosecondes. Celles-
ci ont d’abord été caractérisées par la méthode exposée au chapitre deux. La simulation
numérique montre que 1'on peut négliger I'influence de 'effet Kerr par rapport a celle de
I'lonisation [63]. La comparaison des propriétés de l'air et de ’argon est intéressante parce
que, contrairement a l’argon, l'air est un mélange de gaz et il est difficile de prédire a priori

son comportement.

Nous avons réalisé les expériences de modulation de phase induite dans un plasma en
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FIG. 3.12 - Comparaison de l'ionisation dans ['air et l'argon avec des impulsions d’une durée
d ‘environ 150 femtosecondes. La mesure de la variation des centres de gravité des spectres
de modulation de phase induite dans un plasma créé dans un gaz a pression atmosphérique

donne un résultat presque identique pour ['air et ['argon

faisant interagir un faisceau intense et un faisceau de faible intensité dans une cellule remplie
de gaz. Les résultats obtenus sont présentés sur la figure 3.12, les deux gaz donnent des
courbes pratiquement identiques. On peut en tirer deux conclusions. Tout d’abord, cela
implique qu'il faut autant de photons dans les deux cas pour franchir la barriere du potentiel
d'ionisation c’est-a-dire 11. Le résultat n’est pas surprenant car les potentiels d’ionisation de
I'argon et de 1'azote sont respectivement de 15,75 eV et de 15,6 eV. Ensuite, cela veut dire

que le taux d'ionisation est le méme.
Apres avoir caractérisé I'impulsion par la méthode de recherche de phase exposée au

chapitre 2. on pourrait aussi déduire de mesures semblables a celles ci-dessus la dynamique

de 1'ionisation de fagon plus précise que ce que donnent Wood et al. [64].
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3.2 Dynamique temporelle de I'indice non linéaire

Pour la recherche de phase, on s'est intéressé jusqu’ici a des matériaux dont la réponse
non linéaire est instantanée, par exemple la silice. Les gaz rares font aussi partie de cette
catégorie de matériaux. Cependant il existe de nombreux exemples oli ce n’est pas le cas,
dans la plupart des semi-conducteurs. dans certains liquides et dans les gaz moléculaires.
Il est donc important de déterminer si la réponse non linéaire d’ordre 3 d’un échantillon
est purement instantanée ou non, ainsi que de connaitre les parts relatives de la réponse
instantanée et de la réponse retardée. Considérons des matériaux transparents c’est-a-dire

que la partie imaginaire de y®) est nulle. L’indice de réfraction s’écrit:
n=ng+An

ou ng est l'indice de réfraction linéaire du milieu et An la modification non linéaire de
I'indice. Pour une réponse uniquement instantanée, on définit I'indice non linéaire pour un
laser polarisé linéairement par:

3 ®

5 X1111

ng = ————
degeng

et
n =ng+nol
ou I est I'intensité du faisceau laser donnée par
I = 2nsoc[e]2
avec le champ électrique réel E suivant
E(t) = [e(t) exp[i(kz — wt)] + c.c.]§

ou y est la direction de polarisation du champ et z la direction de propagation. I est exprimé
en W/m? et donc n; I'est en m?/W. n, peut varier d'un ordre de grandeur selon les matériaux.
Le tableau 3.2 rappelle les valeurs mesurées pour quelques solides et liquides usuels [65, 45].
Dans le cas général. An se décompose en une partie instantanée et une partie retardée ce

qui donne:
t
An(t) = nz,e,l(t)+/ R(t — t)I(¢')dt" (3.2.7)

ou, apres le changement de variable u=t-t’.

An(t) = nool(t) + O+Oo R(u)I(t — u)du
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Matériau ny (1072° m?/W)

MgF, 1,15
suprasil 2,82
saphir 3,2
BBO 3.4
BK7 3,75
eau 5,7

CCly 19

KTP 23,4

TAB. 3.2 — Indice non linéaire de milieuz a réponse instantanée

La contribution instantanée correspond & la déformation du nuage électronique sous I’action
du champ et est donc notée ny . La partie retardée est d’origine nucléaire et provient par
exemple de la réorientation des molécules d’un liquide dans le champ de 'onde excitatrice

ou de ’excitation de niveaux de vibration.

3.2.1 Un cas d’école: le disulfure de carbone (CS,)

Le CS, est un milieu non linéaire qui a été trés étudié au cours de ces dernieres années
([66. 67] par exemple). La réponse de ce liquide peut étre modélisée par une somme de

mono-exponentielles d’amplitudes et de temps de réponse différents (en plus de la réponse

instantanée):
nl t n? t
R ) = =2 —_— 22 o — —
C52( ) 1’*11 exp( T1 ) + T2 e}\p( T2)

Le temps le plus long T; = 1,5 picoseconde correspond a la réorientation des molécules dans
le champ électrique de I'impulsion. Le second temps plus court (T, = 100 femtosecondes)
correspond & Dinteraction entre les molécules. Les temps de réponse des contributions retar-
dées sont fixés mais pas leur amplitude relative par rapport a la contribution électronique.

La mesure de la variation du centre de gravité du spectre de l'onde sonde dans une expé-
2

n
2

n
L oetry= . Pour cela, on
N2 el N2el

cherche le meilleur ajustement & la courbe expérimentale avec ry et r, comme parametres.

rience pompe-sonde permet d’avoir acces aux rapports r, =
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F1G. 3.13 - Expérience pompe-sonde dans le CS,. La résoulution temporelle permet de séparer

les contributions instantanées et retardée

L’impulsion est prise gaussienne a phase constante et sa durée, déterminée par une mesure
de dérivée de 'autocorrélation. est de 140 femtosecondes. On obtient alors re = 16,25 et

r2 = 1,25 en accord avec les résultats de [66].

Il est important que les impulsions utilisées ne possedent pas de phase résiduelle. Dans
le cas contraire, nous allons montrer qu'il v a couplage entre les ondes pompe et sonde et
donc que le modele de modulation de phase induite n’est plus valable [15]. Considérons deux

ondes de pulsations w; et w, et de vecteurs d’ondes k; et ks. Le champ total vaut
E(r.t)= A eitkir=wt) | Ageilkzr=—wat) o o
et I'intensité est donnée par
I = 2nozoc [ Ay A7 + A A5 + (A Ajeflar=99 4 c.c.)]

ou q = k; — ky et § = w; — w,. Prenons une variation non linéaire de l’'indice de réfraction
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uniquement sous la forme

An =22 [ pnyet=0iT gy
T J-
d'ou Al‘Axxei(q.r—ét)
An = 2n0n250C {A]A; + AQA; + {_—ﬁ“—— + C.C.}] (328)

L’équation de propagation non linéaire pour le terme se propageant dans la direction kg

s'écrit donc

dA2 27rAn
=T
ou )
dA 2w 2 A
d—zz = 7’—/\\-2”0”2500 [|A1|2 + IAQIQ] A2 —+ Z—A—QnOnzfoci——,I%TAg (329)
En utilisant la définition des intensités I; et I, on obtient
dl 4 )
2 .7 L1 (3.2.10)

dz X Ty er?
Si les impulsions sont limitées par transformée de Fourier, é = 0 et I'intensité reste inchangée
au cours de l'interaction quel que soit le retard entre les deux ondes. Si la phase temporelle
est purement parabolique, § est proportionnel au retard entre la pompe et la sonde. Dans
un milieu ol n, est positif, selon le signe du produit 47", on observera un gain (67" > 0) ou
un amortissement (6T < 0). Dans le cas général, I’évolution de I'intensité est une fonction
compliquée du retard o amortissements et gains se succedent. Le modele de modulation
de phase pure pour lequel I'intensité de la sonde est considérée comme constante n’est donc
valable pour étudier une contribution retardée que si on utilise des impulsions limitées par

transformée de Fourier.

3.2.2 Cas de Pair

La connaissance de l'indice non-linéaire de 'air est tres importante puisque dans la plu-
part des expériences, les faisceaux se propagent dans I'air (parfois sur plusieurs metres) avant
d’arriver sur la cible ou la région d'interaction. Ceci peut modifier fortement les caractéris-
tiques du faisceau. Par exemple, on voit sur la figure 3.14 que le spectre d’une impulsion
intense est déformé et décalé vers le rouge apres quelques metres de propagation dans ’air.
La dynamique temporelle de I'indice non linéaire influe aussi sur I'autofocalisation et la for-

mation de modes autoguidés dans 'air. La valeur de l'indice non linéaire d’un gaz est une
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F1G. 3.14 - Spectre avant (trait plein) et aprés (pointillés) propagation dans 5 métres d air du
laser 0,5 TW utilisé a pleine puissance. Le spectre aprés propagation est modulé et fortement

décale vers les grandes longueurs d’onde

donnée difficilement accessible par une méthode telle que le Z-scan [68, 69] qui nécessite un
echantillon dont la longueur est inférieure ou de I'ordre du parameétre confocal du faisceau
focalisé utilisé. Lorsque 1'échantillon est un solide, cette condition est facilement satisfaite
mais les gaz sont environ mille fois moins non linéaires que les solides (tableaux 3.2 et 3.3) et
il faudrait donc un échantillon mille fois plus épais. On peut aussi utiliser I’analyse spectrale
apres automodulation de phase avec un faisceau laser intense [65, 70] mais il n’est pas pos-
sible de faire la distinction entre un indice de réfraction non linéaire solution d’une équation
de Debye (réponse retardée mono-exponentielle) et le modele Raman que nous allons exposer
par la suite. Nous allons montrer & 1'aide d'une expérience pompe-sonde que c’est bien le

modele Raman qui décrit la réponse retardée de 1air.
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Gaz ny (1072 m?/W)
Argon [70] 1,4
Xénon [70] 8,1
Krypton [71] 2.8
Néon [71] 0.1

TAB. 3.3 - Indice non lin€aire de quelques gaz rares a la pression atmosphérique

Contribution rotationnelle a la variation non linéaire de I’indice de réfraction

Nous décrivons pour commencer le modeéle correspondant a la variation non linéaire de
I'indice de réfraction de l'air. Exprimons la fonction de réponse pour des gaz moléculaires
dont les molécules sont de forme linéaire tels que 1’azote, I'oxygene ou le dioxyde de carbone
[72, 73, 74,75]. On a

R(t) = 22zt f Fysin(—wyt) (3.2.11)

tn2 J=0
oll t,o est un temps caractéristique de la réponse du milieu, le temps de montée de la fonction
de réponse du milieu. ny ¢ est 'amplitude de la réponse, elle est proportionnelle a la densité

ainsi qu’au carré de l’anisotropie de la polarisabilité 3(w). Celle-ci est définie par

B(w) = ap(w) — ar(w)

olt ajj(w) représente la polarisabilité parallelement a I’axe de symétrie de la molécule et s (w)
représente la polarisabilité perpendiculairement a ’axe précédent. On voit donc que les gaz
rares pour lesquels les atomes sont a symétrie sphérique ont une réponse retardée nulle, seule
reste la contribution électronique instantanée. Détaillons maintenant ’expression 3.2.11. F
correspond a la contribution de chacun des niveaux de rotation excité et vaut
(J+1)(J+2)

2J+3

avec py la population du niveau J et Z; un facteur qui dépend de la parité de J et du gaz

F;= (PJ+2 —p5)y

considéré (voir tableau 3.6). p; est facteur statistique qui vaut

exp(—heBJ(J +1)/ksT)

Pl = =
Z exp (—heBJ(J +1)/kpT)
J=0
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32
Gaz B (C*kg™!s) ——

By,
Azote (Nj) 1,03x107%9 1
Oxygene (0O,) 1,27x10740 1,50

Dioxyde de carbone (CO,) 2,26x 107140 4,76

TAB. 3.4 - Anisotropie de la polarisabilité moléculaire

ou h est la constante de Planck, kg la constante de Boltzmann, T la température et B
la constante de rotation de la molécule. Enfin w; est la fréquence de rotation associée au

niveau J

wy =4rBc(2J + 3)

Une impulsion femtoseconde posséde un spectre assez large pour exciter presque tous les

niveaux significativement peuplés. La réponse du milieu est alors la somme cohérente des

Gaz B (cm™!)
Azote (Ny) 2,00
Oxygene (O,) 1,44
Dioxyde de carbone (CO,) 0,39

TAB. 3.5 — Constante de rotation pour différentes molécules linéaires

réponses de chacun des niveaux de rotation. Comme ces niveaux sont équidistants, on observe
des résurgences spontanées de la fonction de réponse et donc de Iindice non linéaire comme
on peut le voir sur la figure 3.15. Les instants d’apparition de ce phénomene sont déterminés
par la valeur de la constante de rotation de la molécule considérée. En effet, les fréquences
des niveaux de rotation sont espacées de dw = 87 Be. Et on peut écrire

3

Montrons maintenant que P défini par

1
P=—
2Bc¢
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FIG. 3.15 - Fonction de réponse de l'air normalisée a ['unité

est une période de la fonction de réponse. On a aussi
4n

=3

d’ou
wyP=(2J+3) x2n

et donc R(t+P)=R(t). Pour I’azote, cela donne une période de Py,=8,3 picosecondes et elle
est de Pp,=11.,6 picosecondes pour I'oxygene. On observe également une cohérence partielle

4 la demie période et au quart de la période. En effet, wyP/2 = (J + 1)27 + 7 et on a donc
R(t+P/2)=-R(t). Enfin, w;P/4 = (J + 1)7 + 7/2 et selon la parite de J,
sin [wy(t + P)] = £cos(wyt)
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Ce sont alors les valeurs du coefficient Z; qui déterminent la forme de la fonction de réponse
a ces instants. Z; correspond aux propriétés nucléaires du gaz considéré et celles-ci ne sont
évidemment pas les mémes pour l'oxygene et l'azote. Pour 'azote, les transitions depuis
les niveaux pairs sont deux fois plus intenses que celles depuis les niveaux impairs. Pour

'oxygene, seuls les niveaux impairs sont peuplés. De plus, la valeur de la période pour

gaz Ly J

azote 1 impair
2 pair

oxygene 1 impair
0 pair

TAB. 3.6 — Force des transitions entre niveaux rotationnels pour l’azote et l'ozygene

I'oxygene étant presque une fois et demie plus grande que celle pour ’azote, on obtient un

recouvrement de ces phénomenes a certains instants comme par exemple autour de t=6 ps.

Vérification expérimentale

On doit retrouver ces résurgences de la réponse retardée a travers la variation non linéaire
de l'indice de réfraction de l'air. Nous avons donc réalisé une expérience pompe-sonde au
cours de laquelle le retard entre les deux ondes pouvait prendre des valeurs supérieures a
To, et Ty,. Pour palier la faible valeur de ny, nous avons croisé les faisceaux non focalisés
avec un angle tres faible afin d’obtenir une longueur d’interaction de plusieurs metres [9].
La figure 3.16 montre la variation du centre de gravité du spectre de I'onde de sonde en
fonction du retard entre les deux faisceaux. On note tout d’abord que dans la partie ou les
deux impulsions se recouvrent (-250 fs < 7 < 250 fs) on mesure un décalage vers le rouge
plus grand que le décalage vers le bleu ce qui est bien caractéristique de la présence d’une
contribution retardée a la variation non linéaire de I'indice. On peut ensuite observer que
I’'on obtient bien un effet non linéaire longtemps apres le passage de 'impulsion intense de
pompe. Le modele exposé ci-dessus permet de retrouver les variations de fréquence centrale

mesurées. Nous avons procédé a un ajustement avec pour parametre libre le rapport entre
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FIG. 3.16 — Ezpérience pompe-sonde dans ['air: variation du centre de gravité du spectre de

la sonde mesuré (croiz) et calculé pour un meilleur ajustement (trait plein)

la réponse instantanée et la réponse retardée défini par

N2 el
r o=

n2‘rot

Dapres la figure 3.15, le temps de montée de la fonction de réponse de 'air vaut .o = 80 fem-
tosecondes. Le meilleur ajustement donne alors r=18,2. Cela correspond a une phase non

linéaire maximale de 1,22 radian pour la partie instantanée et de 0,73 radian pour la partie

retardée.

Cle qui nous intéresse pour la propagation dans l’air est 'influence de I'automodulation
q p g

de phase due a la variation non linéaire de I'indice de réfraction. On peut alors constater que
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'automodulation de phase subie par I'impulsion dans ’air dépend de la durée de celle-ci,
meme lorsque la fonction de réponse du milieu est indépendante de ce parametre. En utilisant

la variation non linéaire de I'indice de réfraction déterminée dans le paragraphe précédent,

p—
<

g, (nm)

200 400 600 800
duree de I’'impulsion (fs)

= =]
o n

S L Lo T —
]

F1G. 3.17 - Décalage vers le rouge en fonction de la durée de [tmpulsion

il est possible de calculer le spectre d’automodulation de phase d’une impulsion gaussienne
de largeur a mi-hauteur T, T variant de 20 & 750 femtosecondes avec une phase non linéaire
instantanée maximale égale & 1.2 radian et une phase non linéaire retardée maximale qui
dépend forcément de la durée de I'impulsion & travers la convolution de I'impulsion excitatrice
et de la fonction de réponse. On constate que le spectre automodulé est de plus décalé vers le
rouge et que 'amplitude de ce décalage dépend de la durée de I'impulsion (voir figure 3.17).
Le couplage maximum avec les niveaux de rotation des différentes molécules est obtenu pour
une impulsion de 80 femtosecondes de durée. Pour des impulsions plus courtes, la rotation des
molécules n’a pas le temps de se faire ce qui découple en partie la contribution électronique

de la contribution rotationnelle. La partie instantanée devient alors plus importante et le
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décalage vers le rouge moins grand. Lorsque la largeur des impulsions devient plus longue,
le temps de réponse de la contribution devient progressivement de l'ordre de grandeur de
la durée de 'impulsion excitatrice puis inférieur a celle-ci. La réponse non linéaire est alors

pratiquement instantanée et le décalage vers le rouge tend a disparaitre.

En conclusion, nous avons montré que les expériences pompe-sonde résolues spectralement
peuvent étre réalisées dans des milieux non linéaires variés tels qu'un gaz ionisé ou un milieu
Kerr avec réponse retardée. Ainsi la modulation de phase induite dans un gaz ionisé est une
méthode particulierement simple de mesurer des impulsion ultracourtes intenses et qui est
de plus bien adaptée & I'ultraviolet lointain. Enfin, nous avons vu qu'il est possible d’extraire

de la mesure de la variation du centre de gravité des spectres de la sonde, une réponse Kerr

retardée complexe.
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Conclusion et perspectives

Conclusion

Mon travail de these a principalement permis la réalisation d’un dispositif permettant de
caractériser a la fois en amplitude et en phase des impulsions ultracourtes. Cette technique
repose sur ’analyse des spectres d’un faisceau de faible intensité (la sonde) ayant traversé
un milieu de type Kerr transparent et avec réponse instantanée, illuminé par une réplique
intense de la sonde (la pompe). En faisant varier I’écart temporel entre la pompe et la sonde,

on imprime alors une "empreinte” du faisceau intense sur le faisceau faible.

Il est possible d’estimer la durée de I'impulsion en calculant le moment d’ordre 1 (ou centre
de gravité) du spectre de la sonde en fonction du retard entre les deux ondes. En effet, on
obtient alors la dérivée de ’autocorrélation. Un algorithme est cependant nécessaire pour
obtenir une caractérisation compléte de I'impulsion. Nous avons montré qu’'un algorithme
tres simple et tres rapide reposant sur des substitutions permet d’extraire I'information
recherchée. Aucun cas d’ambiguité de la solution ou de stagnation dans un minimum local
n'a été rencontré sur des exemples numériques, la convergence est toujours limitée par ’erreur

d’arrondi de 'ordinateur.

Nous avons également mis en oeuvre de facon expérimentale cette méthode de caracté-
risation des impulsions femtosecondes. Cela a été fait aussi bien dans le proche infrarouge
(800 nanometres) sur des systemes lasers reposant sur 1'amplification a dérive de fréquences
dans le saphir dopé avec du titane, que dans le proche ultraviolet (400 nanometres) apres
doublage de fréquences des impulsions infrarouges dans un cristal non linéaire. Ces chaines
laser fonctionnent & un taux de répétition de 10 Hertz ou de 1 kiloHertz. Nous avons de plus

démontré la faisabilité d’un systeme d’acquisition des données en seul tir laser ce qui est
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indispensable pour les lasers a faible récurrence (< 1 Hz).

Enfin, nous avons réalisé des expériences pompe-sonde en utilisant des effets non linéaires
différents de I'effet Kerr instantané. Le premier cas considéré est celui ot la pompe est assez
intense pour ioniser un gaz a pression atmosphérique tel que l'air ou I’argon. Le calcul des
centres de gravité donne alors la corrélation d’ordre N de I'impulsion ol N est le nombre de
quanta nécessaires pour arracher un électron. Cela donne aussi la possibilité de comparer
Iionisation pour plusieurs gaz ou mélanges de gaz. Le deuxiéme cas est celui des milieux
présentant une réponse non linéaire du troisieme ordre 4 la fois instantanée et retardée. La
méme étude des variations des centre de gravités de 1'onde de sonde permet de confirmer les
modeles choisis pour la partie retardée. elle permet aussi de déterminer 'importance relative
des contributions. Nous avons ainsi étudié le cas de I'air et mis en évidence qu’il faut prendre

en compte la contribution rotationnelle Raman dans la réfraction non linéaire.

Perspectives

Il m’apparait possible d’envisager trois directions vers lesquelles le travail de ma these
concernant la caractérisation d’impulsions ultracourtes pourrait étre étendu de fagon plus
ou moins directe: une amélioration de la sensibilité, la possibilité de mesurer des impulsions
encore plus courtes et la caractérisation de sources dans 1’ultraviolet lointain ou les rayons

X. Ces trois axes de recherche peuvent étre parfois liés entre eux.

La méthode de recherche de phase basée sur la modulation de phase induite nécessite
I'utilisation d'un matériau présentant une non linéarité d’ordre trois que I’on puisse considérer
comme instantanée. Pour cela. nous avons choisi d’utiliser un solide et en particulier la
silice dont la valeur de I'indice non linéaire'nous oblige & avoir une énergie par impulsion
supérieure a une dizaine de microjoules pour une durée de I'ordre de 100 femtosecondes.
Il semble possible de gagner au plus un ordre de grandeur en changeant de matériau (par
exemple l’eau et le CCly sont respectivement 2 et 6 fois plus non linéaires que la silice) car
les milieux présentant une non linéarité beaucoup plus forte (CS,, semi-conducteurs...) ont
rarement une réponse instantanée. Cependant, il a été mis en évidence au cours des dernieres
années que l'on pouvait simuler des effets non linéaires du troisieme ordre par une cascade
d’effets non linéaires du deuxiéme ordre [76, 77, 78, 79]. Les indices non linéaires effectifs
que l'on obtient alors peuvent étre jusqu'a environ cent fois plus grands que celui de la silice.

C’est alors suffisant pour mesurer des impulsions produites par un oscillateur a extracteur
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d'impulsions (E=40 nJ et T=13,5 fs [80]). On peut également envisager |'utilisation de guides
d’ondes (fibres optiques...) peu dispersifs [81].

De nombreuses équipes de recherches cherchent a obtenir des impulsions les plus courtes
possibles. Des oscillateurs utilisant le saphir dopé au titane produisent des impulsions d’une
durée inférieure a 10 femtosecondes [82, 83]. D’autre part, des systémes reposant sur ’au-
tomodulation de phase suivie d'une recompression externe permettent d’atteindre 5 fem-
tosecondes avec un taux de répétition élevé [84] ou des énergies non négligeables [85]. La
fréquence porteuse de ces impulsions se situe dans le proche infrarouge mais les spectres
correspondants sont tres large et le probleme de la dispersion de vitesse de groupe se pose
alors. On peut probablement continuer a utiliser la méthode que nous avons mis au point

mais avec un echantillon non linéaire tres fin.

Les sources laser femtosecondes intenses sont aussi tres utilisées afin de générer un rayon-
nement dans l'ultraviolet plus ou moins lointain. Le plus souvent, des harmoniques d’ordre
impair sont produits en focalisant le faisceau a la fréquence fondamentale dans un jet de
gaz [86]. L’ordre des harmoniques ainsi générés peut étre tres élevé [87, 88] et la durée des
impulsions dans 'ultraviolet est potentiellement tres courte. Cependant, leur caractérisation
reste difficile. La méthode de recherche de phase reposant sur une modulation de phase in-
duite dans un milieu Kerr pourrait étre encore utilisable a condition de trouver le bon milieu
d’interaction. De plus, la modulation de phase induite dans un plasma semble convenir a ce
tvpe d'impulsion méme si les expériences d’optique non linéaire avec les harmoniques d’ordre

éleve restent délicates.




CONCLUSION ET PERSPECTIVES




125

Annexe A

Transformée de Fourier: définitions et

propriétés

1 Définitions

e On définit la transformée de Fourier directe d’une fonction complexe de la variable t

bat: +o0 ‘
Flv)=TRf()] = [ f(t)edi

o La transformée de Fourier inverse est donnée par:
o0 .
f(t) = TF™ [F(v)] = / Flv)e 2™ dy

e On dispose de la relation suivante sur la distribution de Dirac:
5(t — to) = TF* [e¥m*]
Le changement de variable v/ = —v donne

+oo
S(t—to)= [ ey

-0
e On peut dériver I’expression précédente pour obtenir la dérivée de la distribution de

Dirac:
+oc

8t —tg) = 2i7r/ pedimvii=to) 4y,

-0
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2 Propriétés

o Le théoréme de Parseval-Plancherel établit ’égalité des normes dans les deux espaces

[ rwrd = [ 1Fw) P

¢ La transformée de Fourier de f*(t) fonction conjuguée de f(t) est donnée par

TF [f*(1)] = F7(-v)

réciproques:

et de méme

TF! [F*(v)] = f(~1)

e La corrélation de deux fonctions f et g est définie par
+oo
C(t) = f(t)g(t + t')dt

On a alors

TF [C(t)] = F(-v)G(v)
Si f est une fonction réelle, alors F(—v) = F(v)" et
TF[C(t)] = F(v)"G(v)

Par conséquent, dans le cas f=g ou C(t’) représente [’autocorrélation de la fonction f, on

obtient

TF [C(¢)] = |F ()|’

e Nous avons aussi une relation entre ’ajout d’une phase linéaire dans un espace et une

translation dans l'espace réciproque.

TF [ f(t)e™>™*] = F(v - o)

et
TF™ [F(v)e¥™%] = f(t - to)
e La transformée de Fourier de la dérivée en temps de f(t) est reliée a F(v) par
TF [df( )} —12mvF(v)
dt
De méme, on obtient dans I'espace réciproque

=127t f(t)

-1 dF(v)
TF {__dy }




Annexe B

Largeurs a mi-hauteur en temps et en

fréquence

On définit la largeur d’une fonction complexe f de la variable x par I’écart quadratique

moven de son module élevé au carré

[ @
(%) = =

[ 1)

Nous allons maintenant montrer quelques propriétés intéressantes de la largeur des impul-

sions et des spectres.

1 Produit (%) (v?)

Le temps et la fréquence sont des variables conjuguées, il existe donc ’équivalent d’une
relation d'incertitude. Pour trouver cette relation. on peut d’abord remarquer que I'inégalité

suivante est satisfaite pour tout o réel
+oo

L.

ot e(t) est I’enveloppe du champ électrique d’une impulsion. En développant, on obtient

2 . e 2
a2/+ t2{e(t)|2dt+a/_+ t%dH/* de(t)

—00 -0

de(t)
dt

2
ate(t) + \ dt >0

dt >0
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Une intégration par parties sur le terme en a donne

az/_w t2|e(t){2dt+a/:° [e(t)det—i-/_::o

oC

2
dt >0

de(t)
dt

En utilisant le théoreme de Parseval-Plancherel et les propriétés des transformées de Fourier

des dérivées, on arrive a l'inégalité

a2/+%t2fe(t){2a’t+a/+ccle(t){2dt+47r2/+oo VIE(w)2dy > 0

o0

+oo .
Une division par / le(t)[*dt fait alors apparaitre (t*) et (1?) et on doit donc avoir

a? <t2>——a+47r2 <z/2> >0 (1.1)

pour tout o réel. C'est le cas si le déterminant du polynéme du second degré en a est négatif
()" 2 5

~ 1672

Le produit (t?) (1?) est donc toujours supérieur a

donc si

> cherchons si il existe des fonctions

pour lesquelles cette borne est atteinte. Pour qu’elle le soit, il faut que
de(t)

ate(t) + = 0

L’intégration de cette équation différentielle est immédiate et donne

t2
e(t) = Egexp {—a;} (1.2)

P

Les impulsions de profil temporel gaussien avec une phase temporelle constante sont des

1 T minimicent lo mpradiie /22\ /7, 2\
fonctions qui minimisent le produit (¢2) (1?).

2 Largeur temporelle minimale pour un spectre donné

On considere un spectre donné f(v) ot f est une fonction réelle qui s’annule a 'infini. Le

champ complexe des impulsions correspondant a ce spectre est

e(t) = TF™' [f(v)e™)]
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avec p(v) la phase spectrale qui est une fonction réelle. D’apres le théoreme de Parseval-

+00 +00
Plancherel. W = / le(t)*dt = / f3(v)dv ot W est une constante et on a donc
—0o —00

W/ (¢)[2dt

+oo
Posons N = / t%|e(t)|?dt, la définition de e(t) donne alors

too oo oo / : N 42 82V =)t
N _—_/ / fw)f(v')expilp(v) — (V)] t%€ V=l dudy dt (2.3)
-0 J—oo J-x
Or . .
00 ) ,
/;OO tZezz'n'(u -—u)tdt — _47r257»(i// _ V)

en notant 8" la dérivée seconde de la distribution de Dirac. Une double intégration par
parties permet d’obtenir
N = 1 +c0 v ] 2 . 1 ’ » d
N=—0 [0 [70) = 1) (@) =i RF 0 ) + [0 W)l dv - (2.4)
oil les exposants et " représentent respectivement les dérivées premieres et secondes par
rapport & v. N est une quantité réelle et on peut vérifier que

+oo
[ RIIF @I 0) + () ()] dv = 0

-0

+oo +oo
Enfin. en notant que f( = —/ )? dv. on trouve

()= 4,;W / WP (W) + ()] do (2.5)

Il est évident que (¢?) est minimum lorsque (¢'(1))? = 0 c’est-a-dire lorsque la phase spectrale
est constante. L’impulsion dans le domaine temporelle est alors la plus courte possible et est

dite limitée par la transformée de Fourier.
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Summary

This work has been devoted to the develbpment of a method for the measurement of both
the amplitude and phase of intense femtosecond laser pulses. Using a pump-probe setup,
we perform an analysis of the changes in the spectrum of a pulse experiencing cross-phase
modulation in an instantaneous Kerr-like medium. The extracted information changes with
the complexity level of the analysis. Firstly, visual inspection of the group of spectra as a
function of the delay between pump and probe gives an indication of the presence of'a tesidual
linear chirp of a given sign. The computation of the first order moment of the spectium then
vields the derivative of the autocorrelation and thus an estimation of the pulse duration
However, in order to get the amplitude and phase, the use of a phase-refrieval algorithm is

needed.

Numerical and experimental studies show that this method is well suited for the charac-
terization of amplified femtosecond laser chains Indeed, the proposed algorithm is simple,
~converges for all tested cases and is robust. Moreover, this method was used to characterize
near-infrared pulses (A = 800 nm) with durations ranging from 30 to 300 femtoseconds. We

also studied pulses produced through fiequency doubling in a nonlinear crystal.

To conclude, we also performed spectrally resolved pump-probe experiments in different
nonlinear media such as an ionised gas or a Kerr medium with both an instantaneous and a

retarded response.

Key Words
Femtosecond pulses
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Résumé

Ce travail de thése a porté sur la mise point d’une méthode permettant de mesurer a la fois
en amplitude et phase des impulsions laser femtosecondes intenses. Pour cela, nous avons
procédé a I'analyse des variations du spectie d’une impulsion au cours d’une expérience de
modulation de phase cioisée dans un mileu présentant une réponse de type Kerr instantanée
& I'aide d’un dispositif de type pompe-sonde, Trois niveaux d’analyse permettent d’obtenir
différentes informations sur les caractéristiques de 'impulsion. Premitrement, Pinspection
visuelle de la nappe de spectres en fonction du retard entre la pompe et la sonde donne
une indication de la présence ou non d’une phase quadratique résiduelle dont le signe est
déterminé. Ensuite, le calcul du moment d’ordre un des spectres conduit & la dérivée de
Pautocorrélation ef donc a une estimation de la durée de 'impulsion & caractériser. Enfin,
Putilisation d’un algorithme de recherche de la phase est nécessaire afin d’obtenir Pamplitude
et la phase. -

Une étude numérique et expérimentale montre que cette méthode est bien adaptée 3
la caractérisation de chaines laser femtosecondes amplifiées. En effet, Palgorithme utilisé est
simple, robuste et convergent dans tous les cas que nous avéns considérés De plus, nous avons
appliqué cette méthode dans le proche infratouge (A = 800 nm) & la mesure d’impulsions
dont la durée est comprise entre 30 et 300 femtosecondes. Nous avons également étudié les

impulsions produites par doublage de fiéquences dans un cristal non linéaire.

Enfin, il a également été démontré que les expériences pompe-sonde résolues spectralement
peuvent étre 1éalisées en utilisant d’autres milieux non linéaires tels qu'un gaz ionisé ou un

milieu Kerr présentant une réponse instantanée et une réponse retardée.

Mots clés

Impulsions femtosecondes
Mesure de phase

Profil temporel
Expérience pompe-sonde

Modulation de phase croisée
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